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Einfiihrung 1

1 Einfuhrung

1.1 Disperse Stoffsysteme

Stoffgemische aus mindestens zwei Komponenten, von denen eine Phase rdaumlich verteilt in
Form einzelner Partikel vorliegt, werden als disperse Stoffsysteme oder auch Dispersionen be-
zeichnet [1]. Die disperse Phase wird dabei von einer kontinuierlichen Phase (Kontinuum) um-
schlossen. Disperse Stoffsysteme werden durch die stoffliche Zusammensetzung, den thermo-
dynamischen Zustand, die Homogenitit der Mischung sowie den granulometrischen Zustand
charakterisiert [2]. Dabei kommt der PartikelgroBBe als Mal} fiir die geometrische Abmessung
der Dispersphase (granulometrischer Zustand) eine besondere Bedeutung zu. Zum einen be-
stimmt die Grolenordnung der PartikelgroBe die vorherrschenden Wechselwirkungsmechanis-
men zwischen disperser und kontinuierlicher Phase. So sind fiir kolloidale Partikel (< 1 um) vor
allem molekulare Effekte, wie van-der-Waals-Krifte oder die Wirkung der elektrochemischen
Doppelschicht dominant, wihrend fiir grobdisperse Partikel (> 10 um) vor allem makroskopi-
sche Krifte, wie beispielsweise die Gravitationskraft oder Stromungskrifte des Kontinuums,
fiir das Verhalten der Partikel von Bedeutung sind. Zum anderen bestimmt die Gro3enordnung
der Partikel das mechanische oder auch optische Verhalten der gesamten Dispersion. Beispiels-
weise sind die Groe und Form von Pigmentpartikeln innerhalb eines Lacks oder einer Farbe
fiir das optische Verhalten ausschlaggebend [1].

Zusitzlich zur riumlichen Verteilung der Partikel ist die Partikelgrof3e x,,i, < x < Xpuqx selbst als
verteilte GroBe zu betrachten. Die resultierende PartikelgroBenverteilung kann mit einer Vertei-

lungssummenfunktion der Form

Teilmenge (Xyin---X) /x o
H(x) = = ~(xd 1.1
r(x) Gesamtmenge (Xmin---Xmax) xmmq (x)dx (1.1)
mit Teilmenge (v.x+dx)  dQ(x)
eilmenge (x...x+dx ~(x
qr(x) = § — = (1.2)
Gesamtmenge - Intervallbreite dx

dargestellt werden, wobei ¢, die Verteilungsdichtefunktion ist [1]. Neben den beiden Vertei-
lungsfunktionen ist die Angabe einer PartikelgroBe x;, , als Kenngrofe der gesamten Partikel-
groBenverteilung moglich, wobei 2 dem Quantil Q,(x) (in Prozent) entspricht und demnach den
Anteil der Partikel angibt, die kleiner als die entsprechende PartikelgroBe x;, , sind. Der Index r
gibt die Mengenart an, auf die sich die PartikelgroBenverteilung bezieht.
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Die Mengenart r ist ein Aquivalent zur geometrischen Dimension, mit der die Partikel abgebil-
det werden [1]:

* r =0 — Anzahlverteilung,
* r =1 — Lingenverteilung,
* r =2 — Fldchenverteilung,
e r =3 — Volumen- bzw. Masseverteilung.

Die zwei gebriuchlichsten Verteilungsarten sind die Anzahl- und die Volumenverteilung.
Ublicherweise werden bei der Bestimmung von PartikelgroBenverteilungen i GroBenklassen
mit der jeweiligen Klassenbreite Ax; definiert, so dass sich Gleichung 1.2 vereinfacht als

Dichtefunktion der Form

Teilmenge (x;-1.-%) _ Qr(x) = Qrlxi1) _ AQ,(x)

~ (1.3)
Gesamtmenge - Ax; Xi—Xi_1 Ax;

qr(xi) =

schreiben lésst.

Neben der PartikelgroBe ist die Konzentration der Partikel innerhalb der kontinuierlichen
Phasen ein weiteres wichtiges Merkmal von Dispersionen. Sowohl die Anzahlkonzentration

N
cN = (1.4)
Vges
als auch die Volumenkonzentration v
d
cy = (1.5
Vges
und die Massekonzentration
mq  Va-pa
" Vges Vges P

sind zur Angabe des Dispersanteils moglich [1]. Dabei wird die jeweilige Mengenart des Di-

spersanteils (Index d) auf das Gesamtvolumen V., der Dispersion bezogen.

1.2 In-situ-Charakterisierung konzentrierter Dispersionen

Die Charakterisierung von Dispersionen hat das Ziel, die Zusammensetzung und den Zustand
der Dispersion zu erfassen. Vor allem der Zustand der dispersen Phase, der wiederum von der
Grofe und der Konzentration der Partikel bestimmt wird, ist in diesem Zusammenhang von be-
sonderer Bedeutung. Zur Bestimmung der Partikelgrof3e respektive deren Verteilung existieren
eine Vielzahl von Verfahren, mit denen sich physikalische Eigenschaften des entsprechenden
Partikelsystems messen lassen [3]. Die jeweils betrachtete Eigenschaft (Dispersitéitsgro3e), wie
zum Beispiel die Lichtstreuung, muss dabei sensitiv gegeniiber der Partikelgrof3e sein [4].
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Die Modellierung der Dispersititsgrofe in Abhédngigkeit von der Partikelgrofle ermoglicht
dementsprechend die Interpretation der Messergebnisse sowie die Bestimmung der Partikelgro-
Be. Diese Form der indirekten PartikelgroBenmessung ist oftmals notwendig, da nur in seltenen
Fillen die Partikelgrofle direkt iiber die Auswertung optischer Aufnahmen (z. B. Mikroskop-
aufnahmen) bestimmt werden kann. Im Hinblick auf die Bestimmung der Partikelgréenver-
teilung sind vor allem Messmethoden interessant, die eine spektrale Auflosung der Messgrofle
erlauben. Die zusitzliche spektrale Information kann zur genaueren Bestimmung der Vertei-
lungsform genutzt werden. Neben optischen Verfahren, wie der Laserbeugung oder der (sta-
tischen und dynamischen) Lichtstreuung, ist die Anwendung von akustischen Methoden vor
allem dann sinnvoll, wenn die zu untersuchenden dispersen Stoffgemische opak und optische
Methoden nur noch eingeschrinkt (nach Verdiinnung) anwendbar sind. Derartige Dispersio-
nen weisen oftmals eine hohe Partikelkonzentration auf. Wird die Frequenz f der verwendeten
Schallwellen entsprechend hoch gewihlt (Ultraschallbereich, 100 kHz < f < 100 MHz), so
dass die Wellenldnge

A=- 1.7
7 (1.7)

im Bereich der PartikelgroB3e liegt, beeinflussen sowohl die Partikel innerhalb der Dispersion als
auch die kontinuierliche Phase die Ausbreitung der Schallwellen. Dieser Umstand kann mess-
technisch erfasst und nachfolgend zur Partikelcharakterisierung verwendet werden. Bei derart
hohen Frequenzen ist die Messung auf Dispersionen beschrinkt, deren kontinuierliche Phase
eine Fliissigkeit ist. In Gasen ist die Schalldimpfung hingegen derart hoch, dass eine akusti-
sche Messung im Ultraschallbereich nicht moglich bzw. sinnvoll ist. Im Vergleich zu optischen
Methoden weist die akustische Partikelmessung aufgrund der vergleichsweise grofleren Wel-
lenlédnge eine geringere Auflosung der Messgrofle gegeniiber der Partikelgrofe auf. Diesem
Nachteil steht das Potenzial der Schallwellen gegeniiber, auch opake Dispersionen durchlaufen
zu konnen. Der Verzicht auf eine Probenahme und eine Verdiinnung ist vor allem fiir die In-
situ-Partikelmessung von Bedeutung. Wihrend bei der Partikelmessung unter Laborbedingun-
gen eine Probe der zu untersuchenden Dispersion vor der eigentlichen Messung entsprechend
aufbereitet werden kann, stellt die Partikelmessung unter Prozessbedingungen zusitzliche An-
forderungen an das Messverfahren [5, 6]. Der Zustand der Dispersion soll direkt (in-situ) cha-
rakterisiert werden, ohne dass der Zustand selbst (durch Verdiinnung o. 4.) gedndert werden
darf'. Neben der Bestindigkeit der Messeinrichtung gegeniiber Druck, Temperatur oder che-
mischer/mechanischer Beanspruchung besteht demnach die Forderung nach einer minimalin-
vasiven Messung. Vor allem bei hochkonzentrierten (opaken) Dispersionen schlieft dieser An-
spruch die Verwendung der meisten optischen Messverfahren aus. Ultraschallbasierte Verfahren
stellen unter diesen Umsténden eine Alternative dar.

Das am hiufigsten verwendete akustische Messverfahren zur PartikelgroBenbestimmung ist die
Ultraschalldampfungsspektroskopie [7]. Dabei wird die Dispersion zwischen zwei Ultraschall-
wandlern eingebracht, von denen der eine als Sende- und der andere als Empfangswandler
dient (s. Abb. 1.1). Die Durchschallung der Dispersion liefert eine frequenzabhingige (spek-

! Als Beispielprozesse fiir eine derartige Forderung seien die Kristallisation oder die Polymerisation genannt. Vor
allem die thermodynamischen Bedingungen, unter denen diese Prozesse ablaufen, verhindern eine Probenahme.
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trale) Schallddampfung, die nachfolgend zur PartikelgroBenbestimmung genutzt wird. Die An-
ordnung mit zwei sich gegeniiberliegenden Schallwandlern erfordert, bei hohen Schallddmp-
fungen, einen hinreichend kleinen Abstand (wenige Millimeter) zwischen den Wandlern, damit
die vom Sender emittierte Schallwelle nach Durchlaufen der Dispersion vom Empféinger noch
erfasst werden kann. Soll der Messspalt kontinuierlich durchstromt werden, kann das vor allem
bei hochviskosen Dispersionen oder dem Vorhandensein von groben Partikeln zur Verstopfung
der Messstrecke fiihren. Die Verfiigbarkeit der Messeinrichtung innerhalb eines Prozesses ist in

diesem Fall nicht linger gewihrleistet.

|_| o O .00’

° o
° oo o o Oooo
Oo Oo © 6 > .
Schallsender }i) Schallempfanger

SEGRACR

ooooo ° o Oo °

I_I _Messspalt
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Abbildung 1.1: Transmissionsanordnung der Ultraschalldimpfungsspektroskopie

Die PartikelgroBenbestimmung auf Basis der Ultraschalldampfungsspektroskopie bedingt zu-
dem die Kenntnis der Partikelkonzentration, da diese neben der Partikelgro3e und den Mate-
rialparametern der beteiligten Phasen das Dimpfungsverhalten der Dispersion maligeblich be-
einflusst. Ist die Konzentration nicht als a priori Information verfiigbar, so besteht die Moglich-
keit, diese iiber die zusitzliche Messung der Schallgeschwindigkeit innerhalb der Dispersion
zu bestimmen [8]. Mit einer Transmissionsanordnung nach Abbildung 1.1 kann die Schallge-
schwindigkeit prinzipiell bestimmt werden. Allerdings bedingt der oftmals geringe Messspalt
von nur wenigen Millimetern, in Verbindung mit der fiir die Ddmpfungsmessung optimierten
Signalform zur Anregung des Sendewandlers, eine verminderte Auflosung bei der Bestimmung
der Schallgeschwindigkeit. Zur Messung der Schallgeschwindigkeit bieten andere Verfahren
eine Alternative, die Messwerte mit einer hoheren Genauigkeit und Auflosung garantieren [9].
Ein weiterer wichtiger Aspekt der prozessnahen Partikelmessung betrifft die Auflosung der
Messung. Oftmals ist es nicht zwingend notwendig, die gesamte PartikelgroBenverteilung als
Ergebnis der Messung abzubilden. Vielmehr geniigt die Angabe einer sogenannten charakteris-
tischen Partikelgrofe, die iiber ein Quantil der Verteilung definiert ist. Innerhalb eines Kristal-
lisierungsprozesses ist beispielsweise der x50-Wert ein sinnvoller Parameter, der das Partikel-
wachstum gut wiedergibt [10]. Ebenso ldsst sich der Fortschritt bei der Nassmahlung anhand
der Abnahme des Medianwerts (x50-Wert) nachverfolgen [11]. Bei ausreichender Kenntnis tiber
den Prozess kann in einigen Fillen auf die Angabe einer Partikelgrof3e verzichtet werden. Eine
indirekte Zustandsgrofle wie zum Beispiel die Schallgeschwindigkeit oder die Schalldimpfung,
die direkt gemessen wird, kann stattdessen als Beobachtungsparameter gewihlt werden [12].

Voraussetzung dafiir ist, dass der Zusammenhang zwischen der betreffenden Zustandsgrofle
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sowie der eigentlich zu betrachtenden Zielgrofe (z. B. Partikelgrofle) durch vorherige Modell-
untersuchungen hinreichend sicher abgebildet ist.

1.3 Ziel der Arbeit

Die Ultraschalldimpfungsspektroskopie als bislang einzige (praktisch) existierende Ultraschall-
messmethode zur Partikelgroenbestimmung in konzentrierten Dispersionen weist mit den zu-
vor genannten Einschrinkungen eine begrenzte Verfiigbarkeit als Prozessmessmethode auf. Im
Rahmen dieser Arbeit soll daher ein Messverfahren untersucht werden, das auf der Auswertung
und Interpretation von Ultraschallechosignalen basiert.

Schallwandler
Sender/Empfanger

Abbildung 1.2: Schematische Anordnung zur Erfassung von Ultraschallechosignalen aus Dis-
persionen

Die Erfassung von Echosignalen mit einem Messaufbau nach Abbildung 1.2 weist den ent-
scheidenden Vorteil auf, dass durch die ’offene’ Anordnung kein Spalt existiert, der verstopfen
kann und somit zum Ausfall der Messeinrichtung fiihrt. Demgegeniiber steht die Herausforde-
rung, die von der Dispersion reflektierten Schallanteile messtechnisch zu erfassen. Vor allem
bei Partikeln, die klein gegeniiber der Wellenldnge des Schalls sind oder einen geringen akusti-
schen Kontrast gegeniiber der kontinuierlichen Phase aufweisen, ist ein entsprechend schwaches
Echosignal zu erwarten, dessen Intensitit deutlich (bis mehrere Zehnerpotenzen) unterhalb je-
ner der eingebrachten Schallwelle liegt [13].

Ultraschallmessmethoden sind fiir die Partikelmessung vor allem dann interessant, wenn auf-
grund der hohen Partikelkonzentration andere - in erster Linie optische - Messverfahren (ohne
vorherige Probenahme und -aufbereitung) nicht mehr verwendet werden konnen. Die Verwen-
dung von indirekten Messverfahren bedingt generell das Vorhandensein einer funktionalen Ver-
kniipfung zwischen der messbaren Zustandsgroe (DispersititsgroBe, z. B. Ultraschalldimp-
fung) und der Zielgrole (PartikelgroBe). Existierende Modelle zur Beschreibung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen sind aufgrund der physikalischen Komplexitit vor allem bei ho-
hen Partikelkonzentrationen unzureichend und daher nur bedingt anwendbar, um experimen-
tell beobachtete Messeffekte erkldaren zu konnen. Der Hauptteil der Arbeit besteht somit in
der experimentellen und theoretischen Untersuchung des akustischen Reflexionsverhaltens von
konzentrierten Dispersionen im Ultraschallbereich. Im Ergebnis soll das Potenzial der Ultra-

schallriickstreumessung zur Partikelcharakterisierung abgeschitzt werden.
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1.4 Vorgehen

Zunichst werden bereits existierende Modelle zur Beschreibung der Schallausbreitung in Dis-
persionen untersucht. Im Fokus der Analyse steht dabei die Frage, welche dieser Modellansét-
ze fiir konzentrierte Dispersionen angewendet werden konnen. Die meisten Modellansitze lie-
fern lediglich fiir niedrige bis mittlere Partikelkonzentrationen realistische Vorhersagen. Zudem
werden die bekannten Ultraschallmessverfahren zur Bestimmung akustischer Zustandsgro3en
(z. B. Schalldampfung, Schallgeschwindigkeit) erldutert sowie deren Anwendung im Rahmen
der Partikelmessung aufgezeigt.

Basierend auf dem Ansatz zur Auswertung des akustischen Reflexionsverhaltens von Dispersio-
nen, wird zunichst eine theoretische Betrachtung der Schallstreuung durchgefiihrt. Die Streu-
ung der Schallwellen an den Partikeln innerhalb der Dispersion ist die Ursache fiir die reflek-
tierten Schallwellen, die nachfolgend erfasst werden. Dementsprechend erfolgt zunéchst eine
theoretische Betrachtung der Schallausbreitung im Hinblick auf die Sensitivitidt gegeniiber den
Dispersititsparametern, vor allem gegeniiber der Partikelgroe und der Partikelkonzentration.
Die theoretisch ermittelten Abhédngigkeiten sollen anschlieend durch experimentelle Untersu-
chungen iiberpriift werden. Zu diesem Zweck wird zunichst ein Messverfahren zur Erfassung
und Auswertung von Ultraschallechosignalen aus Dispersionen entwickelt. AnschlieBend er-
folgen experimentelle Untersuchungen an verschiedenen Stoffsystemen. Die Messergebnisse

werden diskutiert und mit den Modellvorhersagen verglichen.
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2 Charakterisierung disperser Systeme
mittels Ultraschall - Stand der Technik

2.1 Grundlagen der Schallausbreitung

Der Begriff Schall bezeichnet die raumliche Ausbreitung einer mechanischen Schwingung in
einem Kontinuum. Dieser Vorgang kann mit der Wellengleichung

1 9%d

Ap— 22
c2 o0t?

=0 2.1

beschrieben werden [14, 15]. In dieser Formulierung sind A der Laplace-Operator, ¢ die Ge-
schwindigkeit der Schallausbreitung im Raum (Schallgeschwindigkeit) und & das Geschwin-
digkeitspotenzial, welches durch die Schallschnelle v in der Form

V= —grad ® (2.2)

definiert ist [14, 15]. Im Gegensatz zur Schallgeschwindigkeit gibt die Schallschnelle die Ge-
schwindigkeit an, mit der einzelne Teilchen um ihre Gleichgewichtslage schwingen. Aus der
Wellengleichung konnen weitere Schallfeldgroen hergeleitet werden. Eine wichtige Kenngro-
Be ist der Schallwechseldruck p, der durch die Differenz zwischen dem momentan vorherr-
schenden Wechseldruck (hervorgerufen durch die Schallschwingung) und dem statischen Druck
bestimmt ist. Fiir den Schallwechseldruck (vereinfacht: Schalldruck) gilt folgender Zusammen-
hang beziiglich des Geschwindigkeitspotenzials [14, 15]:

0P

wobei p die Dichte des Ausbreitungsmediums angibt.
Eine partikulidre Losung der Wellengleichung ist die harmonische Welle [14]

D(t,r) = Do - cos(0f —kr+ @) = By -e (PRI = @ I KT 70 (2.4)

mit der Kreisfrequenz @ = 27 f und der Phasenverschiebung ¢. Die Ortsabhidngigkeit wird im
Fall ungeddmpfter Wellenausbreitung iiber die Wellenzahl

k=— (2.5)

c

beschrieben.
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Im Fall einer ebenen Welle, deren Wellenfronten unendlich ausgedehnten, ebenen Flachen ent-
sprechen, ldsst sich die (harmonische) Wellengleichung fiir den Schalldruck als
p(t,r) = po-cos(wt —kr) = py-e ' - e (2.6)
mit
po = —k @y Zy (2.7)

schreiben [14]. Darin ist
Zy=p-c (2.8)

die sogenannte Schallkennimpedanz, die sich aus der komplexen Schallimpedanz

fiir den Fall ergibt, dass Schalldruck und Schallschnelle phasengleich sind. Diese Voraussetzung
ist bei ebenen Wellen stets erfiillt, wihrend bei gekriimmten Wellenformen die imaginédren An-
teile lediglich im Fernfeld (r > A) verschwinden [14]. Wird bespielsweise eine Kugelwelle
betrachtet, so verringert sich die Amplitude des Schalldrucks mit zunehmendem Abstand » vom

Quellort [14]:
k q)() Zy

r

Po = (2.10)

Neben dem Schalldruck als FeldgroBe ist die Angabe der Schallintensitit moglich, die ei-
ne Energiegrofe darstellt. Die Schallintensitét ergibt sich fiir eine Phasengleichheit zwischen
Schalldruck und Schallschnelle aus dem Produkt der beiden Effektivwerte

2
Peft

I = Deff Vet = —; (2.11)
0

und ist somit proportional zum Quadrat des Schalldrucks [14].

Die Schallausbreitung unter realen Bedingungen geht stets mit der Dissipation von (me-
chanischer) Energie einher, was zu einer Schallabsorption fiihrt. Die Schallabsorption o ist
durch eine exponentielle Abnahme des Schalldrucks in Abhéngigkeit von der durchlaufenen
Schichtdicke z des Mediums gekennzeichnet [9, 14]:

p(z) =po-e *~ (2.12)

Als ldngenbezogenes Relativmal} kann die Schallabsorption somit iiber den Logarithmus zweier
gleichartiger GroBen (Maf3') bestimmt werden. Entsprechend Gleichung 2.12 bietet sich der
natiirliche Logarithmus an, wobei das Mal} in der Einheit [Np/m] (Np = Neper) angegeben

wird.

IDie Bezeichnung Maf bezieht sich auf den Vergleich zweier logarithmischer GroBen, genauer auf den Logarithmus
des Quotienten aus beiden Grofien [16].
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Gebriuchlicher ist jedoch die Angabe in Dezibel (dB), so dass Gleichung 2.12 in der Form

20
o=——:- g& (2.13)
z Po
geschrieben werden muss, wobei der Term 20 -1g(p(z)/po) dem Schalldimpfungsmal ent-
spricht [17]. Entsprechend der komplexen Formulierung der Wellengleichung kann die Schall-

absorption als Imaginirteil der Wellenzahl in der Form

0
k=—+i-a (2.14)
c

erginzt werden. Fiir eine ebene, harmonische Welle (Glg. 2.6) kann die Wellengleichung

dementsprechend um einen Dampfungsterm erweitert werden:
p(t,r) = po-e* -cos(ot —kr) = py-e* - e71O . kT (2.15)

wobei in dieser Formulierung die Wellenzahl k nach Gleichung 2.5 einzusetzen ist, da der Ima-
gindrteil (Ddmpfung) bereits in der separaten Exponentialfunktion (¢*") enthalten ist.

Neben dem Begriff der Schallabsorption wird o oftmals gleichbedeutend als Schallddimpfung
oder Schallddmpfungskoeffizient bezeichnet. Die Schallddmpfung bezieht sich dabei stets auf
die Abnahme einer FeldgroBe wie dem Schalldruck. Werden hingegen Energiegréen (Schallin-
tensitit, Schallleistung) betrachtet, so ist deren Dampfungskoeffizient proportional zu « /2, da
fiir Energiegrofien wie der Intensitit 10-1g(1(z) /1) gilt [9].

2.2 Schallausbreitung in Dispersionen

In dispersen Stoffsystemen, die durch eine rdumlich verteilte Phase charakterisiert sind, wird
die Schallausbreitung neben den Stoffparametern der kontinuierlichen Phase zusitzlich von der
Prisenz und der Beschaffenheit der dispersen Phase (Partikel) beeinflusst. Trifft eine Schall-
welle auf ein Partikel, so wird diese gestreut. Die Streuung der auftreffenden Schallwelle fiihrt
zunidchst zu einer teilweisen Richtungsidnderung der Schallwelle. Daneben treten dissipative
Effekte auf, deren Ursache in der Wechselwirkung zwischen dem Partikel und seiner Umge-
bung, nach Anregung durch die Schallwelle, liegt. Diese Wechselwirkungsmechanismen fiih-
ren zu einer Abschwichung der Schallwelle. Grundsitzlich bestimmt das Verhiltnis zwischen
Wellenldnge A und PartikelgroBe x die Schallausbreitung in Dispersionen. Die dimensionslose
Wellenzahl
2n 2 x ®w-x w-x-f

ka:k'CIZT'ClZT'EZ A, = - (216)

bildet dieses Verhiltnis ab, wobei an dieser Stelle der Partikelradius a = x/2 verwendet wird.
Fiir eine Betrachtung der Wechselwirkungsmechanismen zwischen Schallwelle und dispersem
Stoffsystem konnen drei Regime anhand der dimensionslosen Wellenzahl unterschieden wer-
den [18,19].
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Fiir Partikel, die gegeniiber der Wellenlinge der Schallwelle sehr klein sind (x << A bzw.
ka < 1), beeinflussen vor allem viskoinertiale und thermische Wechselwirkungen zwischen
den beteiligten Phasen die Ausbreitung der Schallwelle. In diesem sogenannten Langwellen-
regime ist die Streuung der Schallwelle durch die Partikel sehr gering und damit zu vernach-
lassigen [19, 20]. Wichst hingegen die Partikelgroe relativ zur Wellenldnge, so gewinnt die
Schallstreuung immer mehr an Einfluss. Fiir den Ubergangsbereich, in dem die Partikelgrofe im
Bereich der Wellenlidnge liegt (ka ~ 1), wie auch fiir den Kurzwellenbereich (ka > 1) wichst der
Einfluss der Schallstreuung mit zunehmenden Werten der dimensionslosen Wellenzahl. Gleich-
zeitig schwichen sich die zuvor beschriebenen dissipativen Kopplungsmechanismen zwischen
disperser und kontinuierlicher Phase ab [20]. Tritt eine Streuung des Schalls an den Partikeln
auf, so ist neben der dimensionslosen Wellenzahl vor allem der akustische Kontrast zwischen
disperser und kontinuierlicher Phase von Bedeutung. Als akustischer Kontrast wird im Rahmen

dieser Arbeit das Verhiltnis der akustischen Impedanzen

C =24/ (2.17)

betrachtet.

Entsprechend den verschiedenen Arbeitsregimen existieren zwei grundlegende Modellansitze
zur Beschreibung der Schallausbreitung in dispersen Stoffgemischen [21]. Der Streuansatz ba-
siert dem Namen nach auf der Modellierung der Schallstreuung an den Partikeln, wobei die
Wahl der Randbedingungen das resultierende Streumodell maf3geblich beeinflusst und entspre-
chend charakterisiert. Demgegeniiber liefert das Phasenkopplungsmodell einen Ansatz zur Be-
schreibung der Schallausbreitung fiir Dispersionen im Langwellenregime. Dieses Modell ist vor

allem fiir submikrone und kolloidale Partikelsysteme (x < 1 pum) interessant.

2.2.1 Streuansatz

Der Streuansatz beruht zunichst auf der Betrachtung einer Schallwelle, die auf ein einzelnes,
kugelformiges Partikel trifft (s. Abb. 2.1). Sowohl fiir die einfallende Welle p;,. als auch fiir
die gestreute Welle ps., werden Gleichungen definiert, die die entsprechenden Felder mittels

sphérischer Bessel- und Hankelfunktionen (j,, /,) beschreiben:

Pinc(1,0) p()Zl (2n41)-Py(cos @) - j,(kr), (2.18)

Psca(1,0) pOZl (2n+1)-B,(cos0) - Ay, - hy(kr). (2.19)

Darin sind P, das Legendre-Polynom und A, die Koeffizienten der gestreuten Wellen. Diese
Koeffizienten sind wiederum eine Funktion sowohl der Stoffparameter der einzelnen Phasen als

auch der dimensionslosen Wellenzahl ka.
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Pine > Po p(10)

Abbildung 2.1: Prinzipskizze zur Schallstreuung an einer Kugel mit der einfallenden Wel-
le pinc, der gestreuten Welle ps., und der resultierenden Welle p.

Die resultierende Schallwelle erfolgt aus der Uberlagerung von einfallender und gestreuter Wel-

le:
P = Pinc + Psca- (2.20)

Morse und Ingard zeigen, dass sich das resultierende Schallfeld fiir eine Kugel, nach Einfall

einer ebenen Welle und unter der Bedingung eines geniigend groflen Abstands (r — o), in der

Form
l'eikr 0o
p(r,0) = —po . -’;)(Zn—i—l)-Pn(cose)'An (2.21)
ikr
p(r,0) = po . -L(6) (2.22)
ausdriicken lisst, wobei
=7 Z (2n+1)-Py(cosH)-A (2.23)

der Winkelverteilungsfaktor (angle distribution factor) ist [15].

Vergleichbar der komplexen Wellenzahl fiir das Kontinuum (s. Glg. 2.14) ldsst sich fiir

die gesamte Dispersion ebenfalls eine effektive Wellenzahl

K=

+i-0y (2.24)
Cdisp

formulieren. Mit Hilfe der Koeffizienten A, ldsst sich diese wie folgt bestimmen [22]:

2 )
K 3
(%) - Ly 22: (2n+1A (2.25)

In dieser Formulierung nach Allegra und Hawley (Index AH) wird ein linearer Konzentrations-
einfluss vorausgesetzt [22].
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Entsprechend Gleichung 2.24 ergibt sich die Schalldampfung aus dem Imaginérteil der Wellen-
zahl [23]

oo

3¢y Y (2n41)-Re(Ay). (2.26)

Oy =—=—5—=
1T 2 ka =

Dieser Ausdruck umfasst die Dimpfung aufgrund von Streuung an den Partikeln sowie der Ab-
sorption innerhalb der Partikel. Die Ddmpfung der kontinuierlichen Phase ¢ ist nicht enthalten.

Dementsprechend ergibt sich die Dampfung o5, der gesamten Dispersion zu:
Ogisp = Otg + O (2.27)
Die Schallgeschwindigkeit kann analog aus dem Realteil der Wellenzahl bestimmt werden

_ 3oy o
caisp =ci/ |1 mr;)(Zn—i—l)-Im(An) , (2.28)

wobei ¢ die Schallgeschwindigkeit der kontinuierlichen Phase ist [23].

Neben der effektiven Wellenzahl und den daraus ableitbaren Gréfen Schalldimpfung
und Schallgeschwindigkeit kann mit dem Streukoeffizienten eine weitere akustische Kenn-
grofe der Dispersion angegeben werden. Ausgehend vom Streuquerschnitt (scattering cross
section) eines kugelférmigen Streuers [15]

n 4m =
Cm:27t/0 L(0)dQ =T Y (2n+1)- A, (2.29)
n=0
der das Verhiltnis zwischen der (gesamten) gestreuten Leistung und der Intensitét der einfal-
lenden Welle angibt, wird zunéchst der differentielle Streuquerschnitt (differential scattering
cross section) definiert. Der differentielle Streuquerschnitt entspricht dem Anteil der gestreu-
ten Leistung (ebenfalls bezogen auf die Intensitit der einfallenden Welle), der durch den vom

Raumwinkelelement
dQ =2msin(6)do (2.30)

aufgespannten Teil einer Kugeloberfliche definiert ist [15]:

dCSCﬂ
dQ

= |L(8)]*. (2.31)

Im Weiteren ist der Streukoeffizient als der differentielle Streuquerschnitt pro Volumeneinheit
definiert [24]:

H(0)=cy- —cy-|L(O)|. (2.32)

Die Verwendung der Anzahlkonzentration cy ist an die Angabe eines Volumens V gebunden,
so dass cy = N/V gilt, wobei Vgp = ¢y -V /N das Volumen des Einzelpartikels ist. Zudem wird
in der Formulierung nach Gleichung 2.32 davon ausgegangen, dass sich die Streuanteile aller

Partikel innerhalb des Volumens V ungestort (linear) iiberlagern.
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Praktisch von Bedeutung ist vor allem der Riickstreukoeffizient 1, der fiir einen Streuwinkel
0 = 180° oder O = & definiert ist [24,25]:

n=H(m)=cy-|L(m). (2.33)

Im Fall von polydispersen Partikelsystemen kann die Partikelgroenverteilung iiber eine Wich-
tung des GroBeneinflusses beriicksichtigt werden. Unter Verwendung der Volumenverteilung

gilt fiir die Ddmpfung [19]:

Z[AQ3] Z (2n +1)'R6(An)] (2.34)
n=0

J

und fiir die Schallgeschwindigkeit [19]:

Cdisp = Ck/ (1 3 .ZCV Z [Aizj;? i (2n+1)-Im(A,)

j n=0

) . (2.35)

Fiir den Streukoeffizienten gilt zunéchst:
2
H=cy-) |Lj|"-AQo;(x), (2.36)
J

da die Streuung anzahlgewichtet erfolgt. Unter Verwendung der Volumenverteilung Q3 (x) sowie
der Volumenkonzentration cy kann Gleichung 2.36 in folgender Weise geschrieben werden:

— 2 Z|L > AQ3J . (2.37)

Der Streuansatz liefert damit eine geschlossene mathematische Beschreibung der Schallausbrei-
tung bei Vorhandensein von Partikeln innerhalb eines Kontinuums, wobei die Wahl der Randbe-
dingungen zur Bestimmung der Koeffizienten A,, die Form des Streumodells bestimmt. Im Fol-
genden werden zwei Streumodelle, das ECAH-Modell und das Modell nach Faran/Anderson,
nidher erldutert und auf ihre Giiltigkeit im Hinblick auf das vorliegende Wellenldngenregime

analysiert.

2.2.1.1 ECAH-Modell

Die Entwicklung dieses Modellansatzes geht auf die Arbeiten von Rayleigh zuriick, der die
Schallausbreitung bei Vorhandensein sehr feiner Partikel (x < A) untersuchte und zur Model-

lierung lediglich die Ausbreitung longitudinaler Wellen betrachtete [26]. Erst die spiteren Ar-
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beiten von Epstein und Carhart [27] sowie Allegra und Hawley [22] ergénzten diese Streutheorie
um die Betrachtung von thermischen Wechselwirkungen zwischen Partikel und umgebendem
Kontinuum (Epstein und Carhart) sowie der Annahme von elastischen und hochviskosen Par-
tikeln (Allegra und Hawley). Mit diesem Entwicklungsschritt steht ein relevantes Modell zur
Verfiigung, das entsprechend seiner Entwickler als ECAH-Modell benannt ist.

Das ECAH-Modell betrachtet neben longitudinalen und transversalen Schallwellen ebenfalls
das Vorhandensein sowie die Streuung eines thermischen Feldes. Entsprechend dem Superposi-
tionsprinzip wird fiir jede dieser Wellenarten die auf ein Partikel einfallende und entsprechend
gestreute Welle bestimmt. Damit ist gleichzeitig eine wichtige Beschrinkung dieses Modells
verbunden. Durch die Annahme voneinander isolierter Partikel und damit einhergehend einer
ungestorten Uberlagerung der einzelnen Teilwellen ist die Anwendbarkeit des ECAH-Modells
auf niedrige Partikelkonzentrationen bzw. hochverdiinnte Dispersionen beschrinkt. Zudem wird
die Herleitung der Koeffizienten A, iiber Reihenansitze realisiert. Um eine explizite Losung
angeben zu konnen, werden die Reihenterme hoherer Ordnung vernachlissigt, was einer Be-
schrinkung auf den Bereich des Langwellenregimes entspricht. Dementsprechend werden le-
diglich die ersten beiden Koeffizienten Ag und A; beriicksichtigt [22].

Trotz der genannten Einschrinkungen hinsichtlich der Giiltigkeit ist das ECAH-Modell der am
hiufigsten verwendete Ansatz zur Beschreibung der Schallausbreitung in Dispersionen, respek-
tive zur Berechnung der Schalldimpfung und der Schallgeschwindigkeit. Vor allem fiir geringe
Konzentrationen und ka < 1 zeigen Vorhersagen auf der Basis des ECAH-Modells eine gu-
te Ubereinstimmung mit gemessenen Dimpfungsspektren [28]. Selbst bei Stoffsystemen mit
mehreren Komponenten innerhalb der dispersen Phase eignen sich die Vorhersagen zur Erkla-
rung gemessener Didmpfungsspektren und Schallgeschwindigkeitswerte [29]. Werden hingegen
die Giiltigkeitsbedingungen des ECAH-Modells verletzt, so weisen die entsprechenden Vorher-
sagen eine teils erhebliche Abweichung gegeniiber den experimentell ermittelten Schallkenn-
groBen auf. So zeigen Challis et al. fiir Polystyrolpartikel (450 nm), die in Wasser dispergiert
sind, dass deren Einfluss auf das Dampfungsverhalten der Dispersion bei einer Konzentration
von 8 Vol.-% gut mit dem ECAH-Modell erklart werden kann [30]. Bei einer Konzentration
von 30 Vol.-% zeigt sich hingegen eine deutliche Abweichung zu dem gemessenen Dimp-
fungsspektrum. Der Frequenzbereich der Messung erstreckt sich dabei von 1-30 MHz. Wird
zudem der akustische Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase erhoht, so zei-
gen sich bereits bei wesentlich kleineren Partikelgrolen und Partikelkonzentrationen erhebli-
che Abweichungen zwischen berechneten und experimentellen Ergebnissen. Challis et al. zei-
gen dies an Suspensionen aus Stahl- und Titandioxidpartikeln in Wasser. Fiir eine Flockung
von Bromhexadekantropfen in Wasser konnen sie die berechneten an die gemessenen Didmp-
fungspektren anpassen, indem die der Berechnung zugrundeliegende PartikelgroBBenverteilung
angepasst wird. Die Partikelgrofle erstreckt sich dabei von 1 um bis 60 um, wobei Schallfre-
quenzen bis 35 MHz verwendet werden. Dieses Beispiel fiir eine Emulsion zeigt zudem, dass
das ECAH-Model fiir den Fall geringer Phasenkontraste auch fiir groBere dimensionslose Wel-
lenzahlen praktisch relevante Ergebnisse liefert. Ahnliche Untersuchungen zur Giiltigkeit des
ECAH-Modells prisentiert Liu [31]. Fiir Emulsionen aus Sonnenblumen- und Leindltropfen in
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Wasser zeigt Liu, dass die Dampfung linear mit der Partikelkonzentration zunimmt. Dieser Zu-
sammenhang gilt fiir Konzentrationen bis 40 Vol.-%. Fiir Silica- und Titandioxidpartikel, deren
akustischer Kontrast gegeniiber Wasser hoher ist, kann Liu diesen linearen Zusammenhang le-
diglich bis zu einer Konzentration von 5,7 Vol.-% bzw. 4,5 Vol.-% bestitigen. Oberhalb dieser
kritischen Konzentration fillt die gemessene gegeniiber der berechneten Dampfung, aufgrund
zunehmender Partikel-Partikel-Wechselwirkungen, kleiner aus. Liu prisentiert zudem eine Vor-
gehensweise zur konzentrationsbereinigten PartikelgroBenbestimmung auf Basis der gemesse-

nen Didmpfungsspektren.

2.2.1.2 Streumodell nach Faran/Anderson

Anders als die Entwicklung des ECAH-Modells basiert das Streumodell nach Faran nicht auf
einer Beschrinkung auf das Langwellenregime. Vielmehr erfolgt die Modellentwicklung ohne
Einschrinkung des Verhiltnisses zwischen Wellenldnge und Partikelgroe [32]. Zudem wird
das resultierende Schallfeld in geniigend grolem Abstand vom Partikel (r — o) und unter der
Annahme einer ebenen einfallenden Welle betrachtet (s. Glg. 2.21). Fiir das Partikelinnere wer-
den eine longitudinale Schallwelle p; und eine transversale Schallwelle pr angenommen.

Die Koeffizienten A, folgen aus den Randbedingungen, die fiir die Grenzfliche zwischen Parti-
kel und Kontinuum (r = a) von Faran wie folgt gewihlt sind [32]:

* Gleichgewicht zwischen Normaldruck im Fluid und Normalspannung im Partikel:

Pinc,Lk + Psca.Lk = €LL > (238)

* Gleichgewicht der radialen Bewegungskomponente zwischen Kontinuum und Partikel:

Vine,L,k + Vsca,Lk = VL,d» (2.39)
* Scherspannung im Fluid gleich Null:

EiTk = ELTd = 0. (240)

Die Annahme einer verschwindenden Scherspannung an der Partikeloberfliche (Gleichung
2.40), respektive eines idealen, reibungsfreien Kontinuums, unterscheidet Farans Streumodell
von den Randbedingungen des ECAH-Modells. Ebenso verzichtet Faran auf Annahmen hin-
sichtlich des Wirmeiibergangs zwischen Partikel und Kontinuum. Dieser Verzicht auf eine
thermische und viskoinertiale Kopplung beschrinkt die Anwendbarkeit des Modells auf Fille,
in denen derartige Wechselwirkungsmechanismen gegeniiber anderen Effekten zu vernachlis-
sigen sind.
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Im Ergebnis leitet Faran die Koeffizienten der gestreuten Wellen in der Form

—i-tany,

A= — "2
" 14i-tany,

(2.41)

ab, wobei y;, die (komplexe) Phasenverschiebung der n-ten (gestreuten) Welle bezeichnet, die

o (ka) - 2 tan&, (k0. kra)
tan i, (ka) — 5 tan &, (kra, kra
tan ¥, = tan 8, (ka) —— Py (2.42)
tan By (ka) — 5t tan En(kpa,kra)
mit \ (ka)
Jn\ka
tan &, (ka) = — 2.43
ka- j! (ka)
tan o, (ka) = — —2" 2.44
an o, (ka) i (ka) (2.44)
ka-n (ka)
tan By (ka) = — ) 2.4
an 3, (ka) nn(ka) (2.45)
tana, (kpa) n’+n
2 I+tan ot (kra) 21 (kpa)?
tan én (kLCl,kTCl) _ (kTa) i n?+n—1—-~L—+ttan oy, (kra) (2.46)
2 n2+n7@+2tanan(km) __ (n*4n)(14tan oy (kra))

1-+tan o, (kza) (kya)?

n?+n—1—-L"—+tana, (kra)

gegeben ist [23,32].

Die Wellenzahlen kra und kra entsprechen jenen der longitudinalen und transversalen

Schallwelle innerhalb des Partikels und bestimmen sich iiber die jeweiligen Schallgeschwin-

digkeiten:
T
ko= (2.47)
CdL
kra= " (2.48)
caT

Die Annahme einer Kompressions- und einer Scherwelle innerhalb des Partikels erlauben Fa-
ran die Betrachtung von fliissigen und festen Partikeln. Ein dhnlicher Modellansatz, der auf
Anderson zuriickgeht, betrachtet hingegen lediglich die Ausbreitung longitudinaler Schallwel-
len innerhalb und auBerhalb des Partikels [15,33,34]. Die Randbedingungen an der Grenzfldche
zwischen Partikel und Kontinuum entsprechen den ersten beiden Annahmen Farans (Gleichun-
gen 2.38, 2.39):

* Gleichgewicht zwischen Normaldruck im Fluid und Normalspannung im Partikel:
Pinc,Lk + Psca.Lk = €LLd; (249)
* Gleichgewicht der radialen Bewegungskomponente zwischen Kontinuum und Partikel:

Vine,L,k + Vsca,Lk — VL,d- (2.50)
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Der Verzicht auf die Betrachtung einer Scherwelle innerhalb des Partikels (vgl. pr bei Faran)
macht die dritte Annahme Farans (Glg. 2.40) hingegen {iiberfliissig und fiihrt im Ergebnis zu

einer vereinfachten Formulierung der Streukoeffizienten:

_ Jnlka) +i-byjn(ka)

A, =
" h (ka)+i-byhy(ka)’

(2.51)

wobei ,
_ . prer ju(kpa)
prcp  Jjn (kPa)

die Materialparameter (Dichte und Schallgeschwindigkeit) der beteiligten Phasen bein-

by, (2.52)

haltet [33, 34]. Morse und Ingard geben den gleichen Ausdruck zur Bestimmung der
Streukoeffizienten an [15]. Entsprechend den gewihlten Randbedingungen ist das Modell
lediglich zur Beschreibung der Schallausbreitung in dispersen Stoffsystemen anwendbar, in
denen die disperse Phase ein Fluid ist.

Im Gegensatz zum ECAH-Modell eignet sich der Streuansatz nach Faran/Anderson vor
allem zur Beschreibung der Schallausbreitung in Dispersionen mit Partikeln, deren Grofie im
Bereich der Wellenlinge liegt (ka ~ 1). Experimentelle Untersuchungen an Glaskugeln in
Wasser zeigen, dass die Modellvorhersagen fiir die winkelabhéngige Verteilung der Streuam-
plitude Giiltigkeit besitzen [35,36]. Chen et al. konnen dies ebenfalls fiir Agarpartikel mit einer
GroBe von 575 um in einem Frequenzbereich von 1 - 4 MHz nachweisen (1,2 < ka < 4,8).
Die jeweiligen Messungen erfolgen bei hinreichend geringen Partikelkonzentrationen, so dass
Mehrfachstreueffekte vernachlidssigt werden konnen. He und Hay untersuchen die Riickstreu-
ung an Sandsedimenten, wobei die Sandpartikel im GroBenbereich zwischen 100 - 400 um
liegen [37]. Obwohl auch bei diesen Untersuchungen die Partikelkonzentration mit 6 g/l
hinreichend gering ist, kann eine Ubereinstimmung zwischen den berechneten und gemessenen
Riickstreuamplituden lediglich fiir ka < 1 bestétigt werden. Fiir ka > 1 sind die gemessenen
Werte groBer als die theoretisch vorhergesagten. He und Hay erklédren diesen Umstand mit der
Frequenzbandbreite der Messung. Eine erneute Berechnung der Riickstreuamplitude fiir eine
geringere Bandbreite zeigt eine bessere Ubereinstimmung zwischen Modell und Experiment.
Auch Thorne et al. registrieren bei ihren experimentellen Untersuchungen Abweichungen
vom theoretisch vorhergesagten Riickstreuverhalten. Sie messen das Riickstreuverhalten von
vergleichsweise groen Glaskugeln (bis 1,2 mm) in einem Frequenzbereich von 2,2 - 3,5 MHz
und stellen fest, dass die breit verteilten Partikel den Verlauf der Riickstreuamplitude als
Funktion der dimensionslosen Wellenzahl glitten. Dies wird vor allem im Vergleich zur
Modellvorhersage fiir den Fall monodisperser Partikel deutlich. Allerdings ldsst sich die
Verteilungsbreite innerhalb der Berechnung vergleichsweise einfach beriicksichtigen [38].

Neben diesen eher grundlegenden Untersuchungen zur Giiltigkeit des Faran-Modells existiert
eine Vielzahl von Untersuchungen zur Anwendung dieser Theorie. Vor allem auf dem Gebiet
der Medizintechnik kommt der Analyse und Auswertung von Ultraschallechosignalen eine

besondere Bedeutung zu. Um einen hoheren akustischen Kontrast zwischen verschiedenen
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Gewebeschichten zu erzeugen, werden sogenannte Ultraschallkontrastmittel verwendet. Diese
werden vor der Ultraschallmessung verabreicht und erhéhen das akustische Streuvermogen des
Gewebes. Als Beispiele sind hier die Arbeiten von Leithem et al. und Marsh et al. zu nennen,
die jeweils das Riickstreuverhalten eines speziellen Ultraschallkontrastmittels experimentell
untersucht und mit den Vorhersagen nach dem Faran-Modell verglichen haben [39, 40]. In
beiden Arbeiten wird ein vergleichbarer Algorithmus zur Bestimmung des Riickstreuverhaltens
verwendet, der zunidchst mit Messungen an 50-um-Glas- bzw. 100-um-Polymerpartikeln
kalibriert wird. Bei der Kalibrierung erfolgt ein Abgleich zwischen der Messung und den
Vorhersagen des Faran-Modells. Leithem et al. nutzen die Messmethode anschlieBend zur
Bestimmung der Konzentration des Kontrastmittels (2 um Tropfendurchmesser), wohingegen
Marsh et al. neben der Riickstreumessung ebenfalls eine Transmissionsmessung zur Bestim-
mung der Ultraschalldimpfung durchfiihren. Die Dampfungswerte dienen nachfolgend zur
Korrektur der Riickstreumesswerte. Auf diese Weise kompensieren Marsh et al. den Einfluss
der Dampfung (in Abhéngigkeit von der Eindringtiefe) auf die Riickstreumesswerte.

In Ergidnzung zum ECAH-Modell, das hiufig zur Interpretation von Dampfungsmesswerten
herangezogen wird, kann das Faran-Modell fiir den Bereich groflerer Partikel (> 10 um) als eine
Ergédnzung zur Bestimmung der Koeffizienten A,,, und damit einhergehend zur Bestimmung der
Schallddampfung, betrachtet werden. Mobley et al. zeigen anhand ihrer Messungen an Polysty-
rolpartikeln eine gute Ubereinstimmung mit den Vorhersagen auf Basis des Faran-Modells [41].
Vor allem die Arbeiten von Richter et al. liefern wichtige experimentelle Untersuchungen zum
Déampfungsverhalten verschiedener Dispersionen sowie einen Vergleich mit den entsprechen-
den Vorhersagen des Faran-Modells. Fiir Suspensionen bestehend aus Glaskugeln (< 200 um)
oder Zinnpartikeln (< 150 pm) in Wasser sowie Aluminiumpartikeln (< 100 um) in Ethanol
konnen Richter et al. eine gute Ubereinstimmung zwischen gemessenen Diampfungsspektren
und den entsprechenden Modellvorhersagen nachweisen, wobei die Partikelkonzentration
maximal 1 Vol.-% betrdgt. Im Fall von Emulsionen, bestehend aus Silikon- und Olivendl in
Wasser, erstreckt sich die Ubereinstimmung zwischen Modell und Experiment auf Konzentra-
tionen bis 4 Vol.-% [42]. Bei nidherer Betrachtung kann jedoch beobachtet werden, dass die
gemessene Dampfung tendenziell grofer als die berechnete ausfillt. Richter et al. vermuten
dahinter eventuelle Konzentrationsschwankungen bei der Probenahme oder auch systematische
Fehler bei der Dampfungsmessung innerhalb des Ultraschallspektrometers (Gerdteeinfluss). Sie
schlagen daher eine Anpassung der Berechnung vor, wobei die Konzentration als Fitparameter
dient, um das berechnete Dampfungsspektrum an das gemessene anzupassen [38]. In einer
weiteren Arbeit konnen Richter et al. zudem zeigen, dass der Modellansatz nach Faran zur
Bestimmung der Schallddmpfung auch fiir Emulsionen mit TropfchengréBen bis 200 um und
einer Partikelkonzentration bis 6 Vol.-% Giiltigkeit besitzt [43].

Die Schallstreuung in Dispersionen wird neben der GroBe und Konzentration ebenfalls
von der Form der Partikel beeinflusst. Der allgemeine Streuansatz wie auch die ECAH-Theorie
basieren auf der Betrachtung kugelformiger Streuer (s. Abbildung 2.1). Solange die Partikel

sehr klein (x < A4) sind, wobei der Formeinfluss verschwindend gering ist, oder nur minimal
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von der Kugelform abweichen, liefert diese Betrachtungsweise zufriedenstellende Ergebnisse.
Fiir Partikel, die jedoch deutlich von der Kugelform abweichen, ist der Formeinfluss nicht
weiter vernachldssigbar [44]. Ein allgemeiner Ansatz zur Erfassung des Formeinflusses ist
bislang nicht bekannt. Fiir Sonderfille, wie faser- oder stibchenformige Partikel, existieren
Untersuchungen, die den Formeinfluss durch eine Betrachtung zylinderformiger Streuer in das
ECAH-Modell integrieren [45, 46]. Thorne und Buckingham prédsentieren einen empirischen
Ansatz, bei dem die Partikelform mittels eines freien Parameters derart erfasst wird, dass
ein Korrekturterm in Abhingigkeit von der PartikelgroBe existiert [47]. Schaafsma und
Hay verwenden anstelle der eigentlichen PartikelgroBe zwei Aquivalentdurchmesser als
Anpassungsparameter [48]. Dabei handelt es sich um den projektionsflichen- und um den
volumenéquivalenten Kugeldurchmesser. Sowohl der Ansatz von Thorne und Buckingham als
auch der von Schaafsma und Hay basieren auf Untersuchungen an Sandpartikeln im Bereich

ka > 1 und beinhalten Vorhersagen des Faran-Modells.

2.2.1.3 Einfluss der Partikelkonzentration

Im Zusammenhang mit den zuvor erlduterten Streumodellen wird stets die Einschriankung ge-
troffen, dass die (mechanische wie auch thermische) Streuung an einzelnen Partikeln stets un-
beeinflusst von der Streuung an jenen Partikeln erfolgt, die sich in unmittelbarer Nihe zum
betrachteten Partikel befinden. Dieser Umstand wird auch als Einzelstreuung bezeichnet, die
darauf beruhenden Modellierungsansitze werden dementsprechend als Einzelstreuungsmodel-
le bezeichnet.

Ab einer kritischen Partikelkonzentration cy,; kann die Streuung der Schallwellen an einem
Partikelkollektiv jedoch nicht weiter als die lineare Uberlagerung der Streuereignisse an jedem
Einzelpartikel aufgefasst werden. Diese kritische Konzentration ist abhiingig vom akustischen
Kontrast, was dazu fiihrt, dass bei Emulsionen (geringer Kontrast) tendenziell eine groere kri-
tische Konzentration im Vergleich zu Suspensionen (hoher Kontrast) zu beobachten ist. Fiir
cv > cy i kommt es zu einer Uberlagerung der einzelnen Streufelder derart, dass die Streu-
wirkung des gesamten Partikelkollektivs als eine nichtlineare Uberlagerung der Einzelstreuer-
eignisse betrachtet werden muss. In Anlehnung an den Begriff Einzelstreuung wird dieser Um-

stand mit dem Begriff Mehrfachstreuung beschrieben. Das Verhiltnis zwischen dem mittleren

Partikel-Partikel-Abstand [49]
d=~x-y/7/6c,—x, (2.53)

der mit zunehmender Partikelkonzentration cy abnimmt, und der Wellenlidnge A der Schallwel-
le ist somit ein wichtiges Kriterium bei der Betrachtung der Schallstreuung in konzentrierten
Dispersionen. Analog zur dimensionslosen Wellenzahl ka ist eine dimensionslose Darstellung

dieses Verhiltnisses in der Form
_2m-d-f

c

k-d (2.54)

sinnvoll. Fiir kd < 1 muss davon ausgegangen werden, dass sich die Streufelder der einzelnen

Partikel tiberlagern und Interferenzen auftreten.
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Zur mathematischen Beschreibung der Mehrfachstreueffekte wird iiblicherweise ein Reihenan-

satz der Form

K\ 2
(E) =1+ajcy +azc‘2/+a3c%/+... (2.55)
verwendet, wobei der Koeffizient a; der Formulierung der Einzelstreuung nach Gleichung 2.25
entspricht
3 &
a =— (2n+1)A (2.56)
s 11 O

und somit eine ungestorte Uberlagerung der einzelnen Streufelder beriicksichtigt (independent
scattering) [49]. Die Koeffizienten a, und a3 beriicksichtigen den Einfluss der verlustfreien
Mehrfachstreuung (lossless scattering). Der Begriff 'verlustfrei’ bezieht sich dabei auf die
Annahme, dass eine Mehrfachstreuung stattfindet, diese aber keinen Einfluss auf das Streu-
verhalten jedes einzelnen Partikels hat. Demgegeniiber stehen bei einer weiter wachsenden
Partikelkonzentration Partikel-Partikel-Wechselwirkungen (particle-particle interaction), die
die mehrfache Streuung von Schallwellen durch ein Partikel aufgrund der Nihe benachbarter
Partikel bedingen. Diese Form der Mehrfachstreuung kann iiber Glieder hoherer Ordnung
innerhalb der Reihenentwicklung (Glg. 2.55) in die Betrachtung aufgenommen werden.

Erste Arbeiten zur Mehrfachstreuung von Wellen im Allgemeinen durch Foldy [50] grei-
fen Waterman und Truell auf und entwickeln eine Formulierung, die den am héufigsten
verwendeten Ansatz zur Beschreibung der Schallstreuung in konzentrierten Dispersionen
darstellt [51]. Im Ergebnis ihrer Arbeiten geben Waterman und Truell eine effektive Wellenzahl

K fiir das disperse Stoffsystem in der Form

Kwr 2 . 27'L'CNL(9 = O) 2 27TCNL(9 = 7'[) 2
<T> - {H K2 } B [ k> } 57

an, wobei damit eine quadratische Abhingigkeit von der Konzentration gegeben ist (Abbruch
nach ap-Term, s. Gleichung 2.55). Neben der Anzahlkonzentration cy und der Wellenzahl k
(Glg. 2.14) fiir das umgebende Kontinuum enthilt diese Formulierung die Fernfeldstreuam-
plituden des Einzelpartikels in Vorwirts- (L(6 = 0)) und Riickwirtsrichtung (L(6 = 7)) ent-
sprechend der Definition in Gleichung 2.23. Lloyd und Berry weisen in einer spiteren Arbeit
nach, dass die Formulierung von Waterman und Truell fehlerhaft ist und korrigieren deren Aus-
druck [52]:

2 2 2
K2y = k* +4menL(0) + (4mey )? {kzL —(1(?1%3 - ( o (ZI;;())_ 0 + 57 (ZI}L(BEZL k>)1 . (258)
Trotz der von Lloyd und Berry nachgewiesenen fehlerhaften Losung wird die Formulierung der
effektiven Wellenzahl nach Waterman und Truell oft genutzt, um Mehrfachstreueffekte bei ho-
heren Partikelkonzentrationen zu erkliren, da fiir die meisten Stoffsysteme eine vergleichsweise
bessere Ubereinstimmung zwischen Messergebnissen und den entsprechenden Modellvorhersa-
gen festzustellen ist [53, 54].
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Unter Anwendung der Gleichungen 2.24 sowie 2.26 und 2.28 konnen die Ddmpfung und die
Schallgeschwindigkeit aus der Wellenzahl abgeleitet werden. Das Modell nach Waterman und
Truell (bzw. Lloyd und Berry) kann zudem in Kombination mit einer beliebigen Einzelstreu-
theorie verwendet werden, da keine Restriktionen beziiglich der Koeffizienten A, angegeben

werden. Gleichzeitig geben Waterman und Truell mit

47'ECN
k

IL(0))* << 1 (2.59)

ein Kriterium fiir die Giiltigkeit ihres Modells an. Die Herleitung dieses Kriteriums basiert
auf der Annahme, dass die Eigenstreuung vernachldssigt werden kann. Die Eigenstreuung
wird dabei als derjenige Anteil des auf ein Partikel einfallenden Streufeldes verstanden, der
von dem Partikel selbst (durch Streuung) verursacht und durch nachfolgende Streuung an
benachbarten Partikeln wieder auf das betrachtete Partikel zuriickgeworfen wird. Das auf das
betrachtete Partikel einfallende Schallfeld setzt sich demnach aus der einfallenden Schallwelle
sowie den an anderen, zufillig angeordneten Partikeln gestreuten Schallwellen zusammen.
Die Vernachldssigung der Eigenstreuung ist jedoch nur dann zuldssig, wenn deren Anteil am
resultierenden Schallfeld hinreichend gering ist. Bei einer entsprechend hohen Partikelkonzen-
tration und einem damit einhergehenden geringen mittleren Partikel-Partikel-Abstand sowie
einer entsprechend starken Einzelstreuung aufgrund des hohen akustischen Kontrasts zwischen
disperser und kontinuierlicher Phase ist jedoch zu erwarten, dass die Eigenstreuung einen nicht
zu vernachldssigenden Anteil zum resultierenden Schallfeld beitrégt.

Waterman und Truell merken dahingehend an, dass im Langwellenbereich (ka < 1) aufgrund
der ohnehin schwachen Streuung das Kriterium (Gleichung 2.59) stets erfiillt ist. Auch fiir den
Kurzwellenbereich (ka > 1) vermuten sie, dass selbst bei hoheren Partikelkonzentrationen
das Kriterium erfiillt ist und ihr Modell somit Giiltigkeit besitzt. Fiir den Ubergangsbereich
(ka =~ 1) sind keine entsprechenden Aussagen zu finden. Allerdings zeigen experimentelle
Untersuchungen zum Dampfungsverhalten von dispersen Stoffsystemen, dass vor allem fiir
hohere Partikelkonzentrationen Abweichungen gegeniiber den Vorhersagen, die auf dem
Modell von Waterman und Truell basieren, zu beobachten sind [30, 55, 56].

Ein weiterer Ansatz zur Beschreibung von Mehrfachstreueffekten geht auf die Arbeit
von Lax [57] zuriick und zieht neben der Uberlagerung der einzelnen Streufelder auch
die Korrelation der Partikelpositionen im Raum mit in Betracht. Mit zunehmender Parti-
kelkonzentration konnen die Partikelpositionen nicht ldnger als unabhingig voneinander
betrachtet werden. Vielmehr bedingt eine steigende Partikelkonzentration eine zunehmende
raumliche Ordnung, da eine Uberlagerung von Partikeln ausgeschlossen werden kann. In
nachfolgenden Arbeiten wird dieser Ansatz aufgegriffen und durch die Anwendung von
Approximationen wie der "hole correction’ (Uberlagerungskorrektur, Fikioris et al. [58]) oder
der ’quasikristallinen’ Partikelanordnung (Ordnung innerhalb der rdumlichen Anordnung,
Tsang et al. [59]) erweitert. Derartige Losungsansitze, zu denen auch die Arbeiten von Ma
et al. und Twerksy zdhlen [60, 61], konnen dabei als Approximationen hoherer Ordnung, im
Vergleich zum Modell nach Waterman und Truell, verstanden werden. Entsprechend werden

4

die Reihenglieder hoherer Ordnung (cy>, cy* usw., s. Gleichung 2.55) bei der Beschreibung
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verwendet. Allerdings sind explizit geschlossene Losungen wiederum nur fiir den Fall zu fin-
den, dass Koeffizienten hoherer Ordnung (A,, A3 usw., s. Glg. 2.56) vernachléssigt werden [56]:

Kyrr 2 . (1 +Cva)(1 *va) . ey W a? 3b? 2
< k > T 1+2cpb '(H’(k“) 6 1+cva+(1+2(:vb)(l—cvb)]> (2.60)
mit
a=—3iAy/ (ka)?, (2.61)
b =3iA,/(ka) (2.62)
und
W=(1—cy)*/(142cy)% (2.63)

Die Arbeiten von Hipp et al. [49] und Vander Meulen et al. [62] liefern einen guten Uber-
blick iiber die hier aufgefiihrten Mehrfachstreutheorien, zeigen allerdings auch, dass deren
praktische Relevanz bei der Beschreibung der Schallausbreitung in hochkonzentrierten
Dispersionen begrenzt ist. Fiir Dispersionen mit geringem Phasenkontrast liefert vor allem
der Ansatz von Waterman und Truell (trotz der nachgewiesenen fehlerhaften Formulierung)
vergleichsweise gute Ubereinstimmungen zwischen Theorie und Experiment [18, 53, 63].
Hipp et al. betrachten in diesem Zusammenhang die fiir den Langwellenbereich (ka < 1)
wirksamen thermischen und viskoinertialen Dampfungseffekte und argumentieren, dass
thermische Effekte weit weniger durch Partikel-Partikel-Wechselwirkungen beeinflusst wer-
den [49]. Folglich ist der Einfluss der Mehrfachstreueffekte hoherer Ordnung weniger stark
ausgeprigt und der Ansatz nach Waterman und Truell liefert gute Ubereinstimmungen mit
experimentellen Ergebnissen. Demgegeniiber stehen Ergebnisse von McClements, der fiir
vergleichbare Stoffsysteme einen relevanten Einfluss von dissipativen Mehrfachstreueffekten
beobachtet [56]. Mit zunehmender Partikelgrofe (ka > 1) wichst der Einfluss der Streuung und
thermische sowie viskoinertiale Effekte treten (vor allem bei hoheren Phasenkontrasten) in den

Hintergrund. Kytomaa zufolge dominiert in diesem Fall die verlustfreie Mehrfachstreuung [64].

Der Streuansatz bietet die Moglichkeit, den Einfluss der Partikelgroe auf die Schallaus-
breitung in Dispersionen im Bereich der dimensionslosen Wellenzahl 1072 < ka < 10! zu
beschreiben, wobei fiir den Langwellenbereich das ECAH-Modell und fiir den Ubergangsbe-
reich das Modell nach Faran/Anderson relevante Ergebnisse zur Bestimmung der Koeffizienten
A,, liefern. Der Einfluss der Partikelkonzentration kann im Fall von hinreichend verdiinnten
Dispersionen durch eine einfache Uberlagerung der einzelnen Streufelder abgebildet wer-
den (Superpositionsprinzip, independent scattering). Fiir moderate Konzentrationen liefern
einfache Modellansidtze (Waterman und Truell, Lloyd und Berry) zur Beschreibung von ver-
lustfreien Mehrfachstreueffekten relevante Vorhersagen, die mit experimentellen Ergebnissen
zur Schallddmpfung vergleichsweise gut iibereinstimmen. Fiir hohe Konzentrationen, wenn
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen an Bedeutung gewinnen, liefern selbst Mehrfachstreumo-

delle hoherer Ordnung keine zufriedenstellende Beschreibung der Schallausbreitung.
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Fiir die Betrachtung der Schallstreuung in konzentrierten Dispersionen, die den Mittelpunkt
der vorliegenden Arbeit darstellt, bedeutet dieser Umstand, dass ein alternatives Vorgehen zur
theoretischen Erfassung von Mehrfachstreueffekten notwendig ist. Anstelle von Modellansit-
zen, die auf einer Betrachtung einzelner Partikel basieren, liefert die statistische Erfassung der

kollektiven Streuwirkung aller Partikel einen interessanten Ansatzpunkt.

2.2.2 Phasenkopplungsmodell

Der Umstand, dass der Streuansatz - auch unter Betrachtung von Mehrfachstreueffekten - ledig-
lich fiir niedrige bis mittlere Partikelkonzentrationen praktisch relevante Ergebnisse hinsicht-
lich der Schallausbreitung in dispersen Stoffsystemen liefert, hat zur parallelen Entwicklung
eines weiteren Modellansatzes gefiihrt. Beim Phasenkopplungsmodell (coupled phase model)
steht anstelle des einzelnen Partikels die Gesamtheit aller Partikel im Sinne einer geschlossenen
Phase (ohne rdumliche Orientierung) am Beginn der Modellbildung. Diese makroskopische Be-
trachtungsweise weist der dispersen wie auch der kontinuierlichen Phase gemittelte Eigenschaf-
ten (z. B. Dichte, Temperatur, Kompressibilitit) zu, deren lokale (mikroskopische) Schwankun-
gen (hervorgerufen durch die einfallende Schallwelle) zur Wechselwirkung mit selbiger fiihren.
Basierend auf den urspriinglichen Arbeiten von Urick [65] und Ament [66] existieren verschie-
dene Formulierungen des Phasenkopplungsmodells, die sich in den jeweils abgebildeten Ddmp-
fungsmechanismen unterscheiden [67, 68].

Obwohl das Phasenkopplungsmodell und der Streuansatz gleiche physikalische Phanomene be-
schreiben und unter gleichen Annahmen zu vergleichbaren Ergebnissen fiihren, gibt es einen
gewichtigen Unterschied zwischen beiden Ansédtzen. Das Phasenkopplungsmodell ist nicht da-
zu geeignet, die Richtungsdnderung einer auftreffenden Schallwelle (aufgrund von Streuung)
abzubilden. Dementsprechend ist die Giiltigkeit des Phasenkopplungsmodells auf den Lang-
wellenbereich (ka < 1) beschrinkt, da in diesem Bereich die Streuung vernachlidssigt werden
kann [21]. Die Anwendung des Phasenkopplungsmodells bleibt somit auf den Bereich kolloi-
daler Dispersionen (x < 1 um) beschréankt [69-71]. Daher wird auf das Phasenkopplungsmodell
an dieser Stelle nicht weiter eingegangen.



24 Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik

2.3 Messverfahren zur Bestimmung akustischer
KenngroBen

Die zuvor durchgefiihrten theoretischen Betrachtungen zur Schallausbreitung in Dispersionen
zeigen, dass wichtige Kenngroflen der Schallausbreitung, wie z. B. die Schallddmpfung oder
auch die Schallgeschwindigkeit, sensitiv gegeniiber der Dispersionszusammensetzung respek-
tive den Eigenschaften der dispersen Phase sind. Dieser Umstand bildet die Grundlage zur Par-
tikelcharakterisierung mittels Ultraschall. Im Folgenden werden daher zundchst Messverfahren
zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit, der Schalldimpfung sowie des Streuvermogens
vorgestellt, bevor nachfolgend Methoden zur Partikelcharakterisierung auf der Basis der ge-

messenen SchallkenngréBen néher erldutert werden.

2.3.1 Schallgeschwindigkeit

Die einfachste Methode zur messtechnischen Bestimmung der Schallgeschwindigkeit basiert
auf einer Transmissionsanordnung (s. Abb. 1.1). In abgewandelter Form kann der zweite Schall-
wandler durch einen Reflektor ersetzt werden. In diesem Fall wird der Sendewandler ebenfalls
dazu genutzt, die vom Reflektor zuriickgeworfene Schallwelle zu detektieren. Das zu vermes-
sende Medium wird in den Messspalt eingebracht. Der Sendewandler emittiert einen Schall-
impuls, der nach Durchlaufen des Mediums vom Empféinger detektiert wird. Ist der Abstand z
zwischen beiden Schallwandlern (bzw. zwischen Schallwandler und Reflektor) bekannt, so kann
iber die Laufzeit #., die die Schallwelle zum Durchlaufen der Dispersion bendtigt, die Schall-

geschwindigkeit
Z

. (2.64)

CcC =

bestimmt werden. Im Fall der Reflexionsanordnung verdoppelt sich die zu durchlaufende Weg-
strecke. Die Auflosung, mit der die Schallgeschwindigkeit nach dieser Impulsmethode bestimmt
werden kann, wird maBgeblich von der Qualitit der beiden Messgroflen 7. und z bestimmt. Ge-
nerell liefert ein groBerer Messspalt (bei gleicher Auflosung der Laufzeitmessung) eine pra-
zisere Messung der Schallgeschwindigkeit. Im Umkehrschluss bedingt ein kleiner Messspalt
eine geringe Auflosung. Dieser Umstand fiihrt bei der parallel zur Schalldampfungsmessung
durchgefiihrten Schallgeschwindigkeitsmessung zu relativ ungenauen Messwerten. Der durch
die Anforderungen der Dampfungsmessung bedingte, geringe Messspalt limitiert die Auflosung
der gleichzeitig durchgefiihrten Schallgeschwindigkeitsmessung.

Die Auflosung der Laufzeitmessung kann durch eine alternative Methode deutlich verbessert
werden. Dabei kommen ein Sende- und ein Empfangsschallwandler zum Einsatz. Der ausge-
sendete Schallimpuls durchliuft das zu vermessende Medium und erreicht den Empfénger. Die
Detektion des Schallimpulses triggert einen neuen Sendeimpuls. Die dadurch emittierte Schall-
welle durchlduft abermals das Medium, wird detektiert und startet die Messsequenz erneut (s.
Abbs 2.2).
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Abbildung 2.2: Prinzipdarstellung zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit nach dem
sing-around-Verfahren.

A

Die Frequenz fs4, mit der ein neuer Schallimpuls generiert wird, dient als priméire Messgrof3e
und ist der Schallgeschwindigkeit im Medium proportional [9]:
1 1
— o~ (2.65)
fsa ¢
Diese sing-around-Methode umgeht die eigentliche Zeitmessung und liefert stattdessen eine
dquivalente Frequenz, die zudem wesentlich priziser bestimmt werden kann. Das Verfahren
stellt einen Schwingkreis dar, dessen Eigenfrequenz u. a. von der Schallgeschwindigkeit

bestimmt wird.

Die bislang vorgestellten Methoden zur Messung der Schallgeschwindigkeit basieren auf
der Auswertung von Schallimpulsen, die entweder infolge direkter Transmission oder Re-
flexion an einer Grenzflache erfasst werden. Eine grundlegend andere Methode stellen Lenz
et al. vor [72]. Sie nutzen die spezielle Eigenschaft des Schallfelds aus, wonach das Schall-
druckmaximum, in Abhéngigkeit von der Geometrie des Schallwandlers, in einer definierten
Entfernung von der Wandleroberfliche auftritt (s. Abb. 2.3). Ist dieser Abstand z bekannt oder
kann er durch eine Kalibriermessung bestimmt werden, so liefert die Laufzeitdifferenz der
Streusignale aus dem Bereich des Maximums die entsprechende Information zur Bestimmung
der Schallgeschwindigkeit.

Schalldruck-
maximum

Schallwandler <<

»
L

A

Abbildung 2.3: Prinzipdarstellung zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit nach Lenz
et al. [72]. Die Amplitude der gestreuten Schallwellen ist abhéngig von der Schallfeldgeo-
metrie und erlaubt somit die Bestimmung der Schallgeschwindigkeit.
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Sollen kontinuierliche Medien mit diesem Verfahren untersucht werden, so sind zusitzliche
Partikel notwendig, die als Streukorper dienen. Dispersionen hingegen enthalten bereits derar-
tige Streukorper. Allerdings miissen die entsprechenden Partikel den Schall hinreichend stark
streuen und die Schallddmpfung muss hinreichend klein sein, damit Einzelpartikelstreusignale

detektiert werden konnen.

2.3.2 Schalldampfung

Die Messung der Schalldampfung im Ultraschallbereich stellt diejenige Methode dar, die im
Bereich der akustischen Partikelmessung vorzugsweise genutzt wird. Grundlage ist eine Trans-
missionsanordnung nach Abbildung 1.1. Eine vom Sender emittierte Schallwelle durchliuft
nachfolgend die Dispersion (Wegstrecke z), wobei deren Intensitdt abnimmt. Die dquivalente
Abnahme der Schalldruckamplitude erfolgt dabei exponentiell mit der durchschallten Wegstre-
cke (~ e~%, s. Glg. 2.12). Diese Anderung wird durch einen Vergleich zwischen emittierter
und detektierter Schallamplitude gemessen. Die wegstreckenabhingige Schalldimpfung «/z
kann entsprechend bestimmt werden. Zusitzlich erfolgt eine spektrale Auflosung dieser Mes-
sung. Im Ergebnis liegt ein Dampfungsspektrum vor, das in der Form a/z(f) oder a/z/f(f)
angegeben wird [73]. Die zusitzliche Normierung auf die Frequenz ist sinnvoll, da die Ddmp-
fung mit zunehmender Frequenz stark ansteigt und auf diese Weise eine geeignete Darstellung
moglich ist. Eine Vereinfachung des Messaufbaus kann dadurch erzielt werden, dass der zwei-
te Schallwandler durch einen Reflektor ersetzt wird und der verbliebene Schallwandler sowohl
als Sender als auch als Empfianger genutzt wird [74]. Dabei verdoppelt sich die zu durchschal-
lende Wegstrecke (bei gleicher Spaltweite) im Vergleich zur Transmissionsanordnung mit zwei
Schallwandlern.

Neben dem Impulsverfahren kommt im Rahmen der Dimpfungsmessung vor allem das so-
genannte fone-burst-Verfahren zum Einsatz (s. Abb. 2.4) [75]. Dabei wird eine Schwingung
mit fester Frequenz f;, = 1/A¢ und der Dauer von wenigen Schwingungsperioden erzeugt und
zur Anregung des Sendewandlers genutzt. Die Frequenz der Schwingung wird zusitzlich va-
riiert, um das gewiinschte Frequenzspektrum fiir die Messung abzudecken. Mit dieser Form
der Zwangsanregung konnen die verwendeten Schallwandler auch am Rand ihres Frequenz-
spektrums betrieben werden. Zudem wird die aufgeprigte Signalleistung auf eine Frequenz
fokussiert. Im Unterschied dazu wird bei der Impulsanregung eine Welle emittiert, deren Spek-
trum dem des Sendewandlers entspricht. Auf diese Weise verteilt sich die eingebrachte Leistung
auf den gesamten aktiven Frequenzbereich des Schallwandlers, was die Leistung pro Frequenz

(spektrale Leistungsdichte) reduziert.
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Abbildung 2.4: Vergleich zweier typischer Signalformen, die im Rahmen der Schalldamp-
fungsmessung fiir die Anregung des Sendewandlers zum Einsatz kommen: links: Impulsanre-
gung, rechts: Festfrequenzanregung.

Die Messung der Schalldampfung in Transmissionsanordnung bietet den Vorteil, dass eventuell
auftretende Mehrfachstreueffekte bereits wihrend der Messung eliminiert werden konnen [75].
Die vom Sendewandler emittierte Schallwelle, die die zu untersuchende Stoffprobe durchliuft
und nachfolgend vom Empfangswandler zum Zeitpunkt ¢ detektiert wird, kann aufgrund des
Laufzeitunterschieds von Schallwellen unterschieden werden, die durch mehrfache Streuereig-

nisse den Empfangswandler spiter, das heifit mit einer Laufzeit ¢ + Az, erreichen.

2.3.3 Schallstreuung

Die Schallgeschwindigkeit und die Schallddmpfung sind akustische Kenngro3en, die sowohl fiir
homogene als auch fiir inhomogene Medien bestimmt werden konnen. Bei der Durchschallung
von inhomogenen Medien, wie zum Beispiel Dispersionen, tritt eine Streuung der Schallwellen
auf. Diese teilweise Ablenkung der eingebrachten Schallwelle kann ebenfalls messtechnisch
erfasst werden. Der Sonderfall der Vorwirtsstreuung (6 = 0°) wird im Rahmen der klassischen
Déampfungsmessung, basierend auf einer Transmissionsanordnung, bereits abgedeckt. Schallan-
teile, die in einem Winkel von 20° bis 180° gegeniiber der einfallenden Welle gestreut werden,
konnen mit einer derartigen Transmissionsanordnung jedoch nicht erfasst werden. Dazu bedarf
es einer Anordnung, bei der der Empfangsschallwandler in einem Winkel 6 gegeniiber dem Sen-
deschallwandler angeordnet ist (s. Abb. 2.5). Um einen groeren Winkelbereich 6 abzudecken,
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ist eine variable Detektorposition ebenso moglich wie der Einsatz mehrerer Empfangswand-
ler, die zudem als Wandlerarray ausgefiihrt sein konnen. Zur experimentellen Untersuchung
des winkelabhéngigen Streuverhaltens verwenden Campbell und Waag Proben, in denen Parti-
kel aus unterschiedlichen Materialien (Glas, Graphit und Dextran) in einer Kunststoffschmelze

dispergiert werden [35].
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Abbildung 2.5: Prinzipdarstellung zur messtechnischen Erfassung des winkelabhingigen
Streuverhaltens einer Dispersion.

Die anschlieBende Aushdrtung der Schmelze liefert zylindrisch geformte Probenkorper, in
denen die eingeschlossenen Partikel ortlich fixiert sind [76]. Die Messung der Schallstreu-
ung erfolgt senkrecht zur Léangsachse der Probenzylinder. Zudem werten Campbell und
Waag anstelle der Streuamplitude den Streukoeffizienten H(6) unter einem Winkel von
45° < 8 < 165° aus und konnen im Ergebnis zeigen, dass die experimentell ermittelten Werte
des Streukoeffizienten qualitativ gut mit Modellvorhersagen iibereinstimmen. Shung et al.
werten das winkelabhingige Streuverhalten von Blut im Bereich 60° < 8 < 150° aus [77]. Die
im Blut enthaltenen roten Blutkorper (Erythrozyten) sind maBgeblich fiir die Schallstreuung
verantwortlich. Sie weisen in grober Niherung eine Scheibenform mit einem Durchmesser von
ca. 7,5 um und einer Hohe von ca. 2 um auf und koénnen im verwendeten Frequenzbereich
des Schalls (< 20 MHz) als sogenannte Rayleighstreuer angesehen werden, die im Vergleich
zur Wellenlidnge klein sind (ka < 1) [25]. Die Messungen werden bei einer Frequenz von
5 MHz durchgefiihrt. Im Ergebnis konnen Shung et al. einen deutlichen Einfluss des Streu-
winkels auf die gemessene Streuintensitidt nachweisen. Zudem erlaubt die winkelabhingige
Messung eine relative Angabe der Streuintensitit in der Form, dass die Intensitit, die unter
einem Winkel 6 erfasst wird, auf jene fiir & = 90° bezogen werden kann. Somit kann auf
eine vorherige Referenzierung der emittierten Schallwellen verzichtet werden. Shung et al.
nutzen die winkelabhingige Streuinformation im Weiteren dazu, eventuelle Anderungen der
Materialparameter der Streuer zu erkennen. Ein vergleichbares Vorgehen beschreiben Nassiri
und Hill zur Unterscheidung verschiedener biologischer Gewebearten [78]. Moore und Hay

fiilhren winkelabhédngige Streumessungen an nahezu ideal kugelféormigen Glaspartikeln und
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unregelmifBig geformten Sandpartikeln durch [44]. Fiir die regelméBig geformten Glaspartikel
konnen Moore und Hay eine gute Ubereinstimmung zwischen dem experimentell bestimmten
und dem durch das Faranmodell vorhergesagten Streuverhalten feststellen. Im Gegensatz dazu
weisen die Messergebnisse fiir die Sandpartikel eine groBlere Abweichung gegeniiber den
Vorhersagen des Streumodells auf. Diese Abweichungen resultieren aus der Modellannahme
ideal kugelformiger Partikel. Allerdings sind die Abweichung kleiner als erwartet. Moore und
Hay begriinden dies vor allem damit, dass die Sandpartikel wihrend der Messung eine zufillige
und verinderliche Orientierung aufweisen, so dass das Streuverhalten der gesamten Suspension
eine Uberlagerung des Einzelstreuverhaltens jedes einzelnen Sandpartikels darstellt und auf

diese Weise der Formeinfluss wéihrend der Messung gemittelt wird.

Obwohl die Auswertung des winkelabhingigen Streuverhaltens relevante Informationen
zu GroBle, Form, Konzentration und mechanischen Eigenschaften der streuenden Partikel
liefern kann, weist diese Messmethode einen entscheidenden Nachteil hinsichtlich der prakti-
schen Umsetzung auf. Wird die Schallwelle auf ihrem Weg vom Sendewandler hin zum Ort
der Streuung und weiter zum Empfangswandler zu stark geddmpft, so verhindert deren geringe
Intensitit eine entsprechende Detektion. Wihrend der Einfluss einer hohen Schalldimpfung im
Fall der Transmission durch eine Verkiirzung des Abstands zwischen Sende- und Empfangs-
wandler teilweise kompensiert werden kann, ist dies im Fall der Streuanordnung aufgrund
der geometrischen Abmessungen der Schallwandler nur begrenzt oder gar nicht moglich. Aus
diesem Grund hat sich neben der Transmissions- vor allem die Riickstreumessung (8 = 180°)
etabliert. In diesem Fall wird die Schallstreuung entgegen der Ausbreitungsrichtung der
emittierten Schallwelle erfasst. Die Riickstreuung kann im einfachsten Fall mit einem einzigen
Schallwandler, der zum Senden und Empfangen genutzt wird, gemessen werden. Dazu wird
der (Sende-)Schallwandler entweder impulsférmig oder kontinuierlich angeregt. Bei der
Impulsanregung liegt das Riickstreusignal, aufgrund der Laufzeitdifferenz, zeitlich getrennt
vom Anregungsimpuls vor. Im Unterschied dazu erfordert eine kontinuierliche Anregung
eine Entfaltung des Messsignals, um den zuriickgestreuten Signalanteil vom anregenden
trennen zu konnen. Beiden Methoden der Wandleranregung ist jedoch gemein, dass sie eine
Schallamplitude in Abhédngigkeit von der Laufzeit liefern. Die Laufzeit ist proportional der
zuriickgelegten Wegstrecke, was im Fall der Riickstreuung in erster Ndherung der Eindringtiefe
der Schallwellen entspricht. In jedem Fall bietet die Riickstreumessung, vor allem im Vergleich
zur Transmissionsmessung, den Vorteil einer offenen Messanordnung. In Verbindung mit der
Fahigkeit von Schallwellen, auch opake Medien durchdringen zu konnen, ist dieser Umstand
ein wichtiger Grund dafiir, dass die Ultraschallriickstreuung bereits seit ldngerer Zeit im
Bereich der Medizintechnik als bildgebendes Verfahren genutzt wird, um die Struktur und die
rdumliche Ausdehnung von biologischem Gewebe invasionsfrei abbilden zu konnen [79]. Die
Streuung beziehungsweise die Reflexion der eingebrachten Schallwellen erfolgt dabei an den
Grenzflachen zwischen verschiedenartigen Gewebeformen (z. B. zwischen Knochenmaterial
und umliegendem Gewebe). Dabei bedingt die physikalische Beschaffenheit der meisten
Weichgewebearten eine gute Ausbreitung der Ultraschallwellen, so dass selbst hochfrequente



30 Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik

Wellen (bis 20 MHz) eine Eindringtiefe von einigen Millimetern erreichen. Zudem wird die
Ultraschallriickstreumessung im medizinischen Bereich dazu genutzt, die Konzentration von
roten Blutkorperchen zu bestimmen [25]. Das Streuvermogen eines einzelnen Erythrozyten ist
vergleichsweise schwach [80]. Bei typischen Konzentrationen von mehr als 30 Vol.-% ist die
Streuwirkung jedoch um ein Vielfaches héher und muss zudem als nichtlineare Uberlagerung
der Einzelstreueffekte angesehen werden [81-83].

Auch auf anderen Gebieten wird die Erfassung und Auswertung von Ultraschallriickstreusig-
nalen dazu verwendet, um die Grof3e und die Konzentration von Partikeln zu bestimmen. Volker
und Kroon nutzen beispielsweise eine Riickstreuanordnung mit Impulsanregung, um einzelne
Partikel in stromenden Dispersionen zu detektieren [84]. Sie bedienen sich einer statistischen
Auswertung der Riickstreuamplitude, um die GroBenverteilung der Partikel zu bestimmen.
Diese Vorgehensweise ist jedoch auf sehr geringe Partikelkonzentrationen beschrinkt, so dass
Koinzidenz- und Mehrfachstreueffekte ausgeschlossen werden konnen. Eine vergleichbare
Anwendung der Ultraschallreflexionsmessung findet sich auf dem Gebiet der Materialprii-
fung [9, 85]. Die Detektion von Materialfehlern, Fremdeinschliissen oder Fertigungsfehlern

wird hierbei durch die Erfassung von einzelnen Ultraschallreflexionen realisiert.

Neben derartigen Messmethoden, die auf der Auswertung von Einzelstreuereignissen ba-
sieren, wird die Riickstreumessung ebenfalls als integrale Messmethode in dem Sinne
verwendet, dass die Streuwirkung eines Stoffgemisches mit einer vergleichsweise hohen
Partikelkonzentration erfasst und ausgewertet wird. Das erfasste Ultraschallsignal lédsst sich
dabei nicht mehr auf ein einziges Streuereignis zuriickfithren, sondern tritt als Folge einer
Vielzahl von Streuereignissen auf. In diesem Zusammenhang wird anstelle der orts- oder
zeitabhingigen Riickstreuamplitude zumeist der Riickstreukoeffizient 1 ausgewertet. Der
Riickstreukoeffizient beschreibt das Verhiltnis zwischen zuriickgestreuter und eingebrachter
Schallintensitédt [24]. Dementsprechend muss die eingebrachte Schallintensitit bekannt sein,
um die gestreute Intensitdt entsprechend relativ bewerten zu konnen. Die Schallintensitit,
die zur Anregung der Streuung zur Verfiigung steht, kann sowohl theoretisch berechnet als
auch experimentell gemessen werden. Im Rahmen der theoretischen Bestimmung wird das
Ubertragungs- und Abstrahlverhalten des verwendeten Sendewandlers berechnet [86]. Als
Alternative dazu kann das emittierte Schallfeld experimentell zeit- und ortsaufgelost erfasst
werden. Da diese Methode vergleichsweise aufwendig ist, hat sich ein anderes Verfahren
etabliert. Dabei wird ein Referenzsignal, das von einem als ideal angenommenen Reflektor
erfasst wird, zur Bestimmung der anregenden Schallintensitét genutzt [36, 87, 88]. Die Bestim-
mung des Riickstreukoeffizienten erfolgt nach einem Verfahren, bei dem eine hinreichend hohe
Anzahl von Einzelriickstreusignalen im Frequenzbereich ausgewertet wird [87, 89]. Die vom
zu untersuchenden Stoffgemisch zuriickgestreuten Schallwellen werden zunichst in der Form
einer zeitabhingigen Amplitude erfasst. Aus den entsprechenden Zeitverldufen werden durch
die Anwendung einer Fensterfunktion diejenigen Bereiche extrahiert, die auf die Schallstreu-
ung im Messvolumen zuriickzufiihren sind. Im weiteren Vorgehen werden diese Zeitverldufe

im Frequenzbereich verarbeitet, so dass im Ergebnis der Signalauswertung der Riickstreu-
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koeffizient des Stoffgemisches (aus dem Messvolumen) angegeben werden kann. Im Rahmen
der Signalverarbeitung im Frequenzbereich werden sowohl die Schallfeldcharakteristik als
auch das Ubertragungsverhalten der Schallwandler und der Sender/Empfinger-Elektronik
verrechnet und entsprechend kompensiert. Hall et al. haben dieses Verfahren dahingehend
weiterentwickelt, dass neben der Riickstreuung ebenfalls die Schalldimpfung in Transmis-
sionsanordnung gemessen wird. Zur Bestimmung des Riickstreukoeffizienten nutzen sie
ebenfalls das Referenzsignal, das von einem Reflektor zuriickgeworfen wird. Zudem flieft die
parallel gemessene Dampfung in die Auswertung ein. Auf diese Weise konnen Hall et al. die
im Messvolumen auftretende Schalldimpfung erfassen und somit die Qualitit der Bestimmung
des Riickstreukoeffizienten erhohen [90]. Zur Erfassung des Referenzsignals kann anstelle des
Reflektors ebenfalls ein streuendes Medium zum Einsatz kommen, dessen Streueigenschaften
definiert und bekannt sind [91]. Diese Methode bietet gegeniiber dem ebenen Reflektor den
Vorteil, dass das Abstrahlverhalten des/der verwendeten Schallwandler(s) implizit mit erfasst
wird, da im Fall eines raumlich verteilten Referenzmediums das Messvolumen bereits mit in
die Bestimmung des Referenzsignals eingeht.

Auf der Basis des zuvor beschriebenen Verfahrens zur Bestimmung des Riickstreukoeffi-
zienten existieren zahlreiche Arbeiten, die die Erfassung des Riickstreukoeffizienten aus den
verschiedensten Medien beschreiben. Hall et al. messen den Riickstreukoeffizienten von
Glaspartikeln, die in einer Agarlosung verteilt sind [92]. Die Glaspartikel weisen eine mittlere

3 innerhalb der

Partikelgroe von 60 um auf und liegen mit einer Konzentration von 7,7 mm-~
Agarlosung vor. Die akustische Riickstreumessung wird im Frequenzbereich zwischen 2 MHz
und 6 MHz durchgefiihrt. Im Ergebnis konnen Hall et al. zeigen, dass die Messergebnisse fiir
den Riickstreukoeffizienten gut mit den Vorhersagen iibereinstimmen, die unter Anwendung
des Streumodells nach Faran berechnet werden konnen. Die sehr geringe Partikelkonzen-
tration rechtfertigt die Verwendung einer Einzelstreutheorie, da Mehrfachstreuung faktisch
ausgeschlossen werden kann. Insana et al. messen die Riickstreuung eines Gemisches aus
Graphitpartikeln (zufillig rdumlich verteilt) und einer Gelatine [93]. Die Graphitpartikel
weisen eine mittlere Partikelgrole von 20 pm und eine unregelmédfige Form auf. Die unter-
suchten Proben sind durch unterschiedliche Partikelkonzentrationen im Bereich von 25 g/l
bis 250 g/l gekennzeichnet. Die Messungen erfolgen in einem Frequenzbereich bis 10 MHz.
Im Ergebnis der Messungen finden Insana et al. einen Anstieg des Riickstreukoeffizienten
mit zunehmender Schallfrequenz, wobei der Anstieg proportional zur vierten Potenz der
Frequenz verlduft. Dieser Zusammenhang wird als typisch fiir den Langwellenbereich (Ray-
leighstreuung) angesehen. Zudem zeigen die Messergebnisse einen nahezu linearen Anstieg
des Riickstreukoeffizienten mit steigender Partikelkonzentration bis zu einem Wert von 130 g/1.
Bei hoheren Konzentrationen schwécht sich der Anstieg ab und der Riickstreukoeffizient sinkt
mit einer weiter steigenden Partikelkonzentration wieder ab. Mash et al. charakterisieren ein
Ultraschallkontrastmittel (Albunex®), das im Rahmen von Ultraschalluntersuchungen in biolo-
gischem Gewebe zum Einsatz kommt und den (akustischen) Kontrast zwischen verschiedenen
Gewebearten erhohen soll [40]. Dieses Kontrastmittel besteht aus luftgefiillten Albuminpar-
tikeln, die eine GréBe von rund 5 um aufweisen. Marsh et al. verwenden einen Messaufbau,



32 Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik

mit dem neben der Riickstreuung ebenfalls die Schalldimpfung gemessen werden kann [90].
Die Messungen erfolgen im Bereich zwischen 1 MHz und 16 MHz. Die untersuchten Proben
weisen Partikelkonzentrationen bis 2-107 ml"' auf. Im Ergebnis zeigen Marsh et al., dass zur
Bestimmung des Riickstreukoeffizienten die parallel gemessene Schalldimpfung ausgewertet
werden muss, um auf diese Weise den Ddmpfungseinfluss innerhalb des Messvolumens
kompensieren zu konnen. Die derart korrigierten Messwerte des Riickstreukoeffizienten zeigen
eine nahezu lineare Abhédngigkeit von der Partikelkonzentration, wohingegen der Einfluss
der Schallfrequenz relativ gering ist. Marsh et al. vergleichen die experimentell bestimmten
Werte des Riickstreukoeffizienten mit den Vorhersagen eines Streumodells, das speziell auf
das akustische Verhalten des Ultraschallkontrastmittels angepasst ist, und finden eine gute
Ubereinstimmung [94].

Neben den Anwendungen im Bereich der Medizintechnik wird die Ultraschallriickstreumes-
sung ebenfalls zur Charakterisierung anderer Stoffgemische angewendet. So fithren Thorne
und Campbell Ultraschallriickstreumessungen an vergleichsweise grolen (1 - 5 mm) Soda-
glaspartikeln durch [95]. Die Messungen erfolgen im Frequenzbereich zwischen 0,3 MHz
und 3,5 MHz. Zudem werden die Partikel durch eine Sedimentationsanordnung wihrend
der Messung derart vereinzelt, dass das Riickstreuverhalten der einzelnen Partikel erfasst
werden kann. Im Ergebnis zeigen Thorne und Campbell, dass das experimentell erfasste
frequenzabhingige Riickstreuverhalten der Sodaglaspartikel gut mit den entsprechenden
Modellvorhersagen iibereinstimmt. Wear fiihrt Messungen an Nylonfiden (Angelschniire)
unterschiedlicher Durchmesser (150 - 500 um) durch [96]. Die Nylonfdaden sind zu diesem
Zweck in Wasser eingetaucht. Im Ergebnis zeigen die experimentell bestimmten Werte
des Riickstreukoeffizienten im Frequenzbereich zwischen 0,5 MHz und 2,5 MHz eine gute
Ubereinstimmung mit den Vorhersagen des Faranmodells. Wear nutzt die Ergebnisse zur
Interpretation fritherer Messungen an Knochenmaterial [97] und schlussfolgert, dass die
Riickstreumessung an zylindrisch geformten Streukorpern Ergebnisse liefert, die mit dem

Faranmodell nachvollzogen werden kdnnen.

Im Vergleich mit vorhandenen Modellen zur Beschreibung der Schallstreuung (s. Abs.
2.2.1) zeigen die meisten Ergebnisse eine gute Ubereinstimmung, solange die Konzentration
an streuenden Partikeln derart gering ist, dass Mehrfachstreueffekte vernachlidssigt werden
konnen. Andernfalls weichen die Messergebnisse von den theoretisch vorhergesagten Riick-
streukoeffizienten teils erheblich ab. Fiir die Anwendung der Ultraschallriickstreumessung
an biologischem Gewebe existieren ebenfalls Arbeiten, die das Streuverhalten im Fall einer
hohen Konzentration an Erythrozyten in Blut untersuchen [25,81]. Chen und Zagzebski haben
derartige Untersuchungen zudem an einem Stoffgemisch aus Dextrankugeln (Sephadex) in
einer Agarlosung durchgefiihrt [98]. Die experimentellen Ergebnisse zeigen, dass der Riick-
streukoeffizient mit steigender Erythrozytenkonzentration zunéchst ansteigt. Der Anstieg flacht
mit weiter zunehmender Konzentration ab, bis er bei einer Konzentration zwischen 20 Vol.-%
und 30 Vol.-% ein Maximum erreicht und bei einer weiter steigenden Konzentration wiederum

abnimmt. Das Auftreten eines derartigen Maximums wird mit der zunehmend destruktiven
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Uberlagerung der gestreuten Schallwellen begriindet [99]. Eine zunehmende Partikelkonzen-
tration bedingt gleichzeitig eine zunehmende Ordnung innerhalb der rdumlichen Anordnung
der Partikel aufgrund der Tatsache, dass das verfiigbare Volumen der kontinuierlichen Phase
sinkt. Derartige Messergebnisse fiir ausgewihlte Stoffsysteme legen die Vermutung nahe,
dass #hnliche, nichtlineare Konzentrationseffekte bei der Schallstreuung in konzentrierten
Dispersionen auftreten und bestéitigen zudem die Annahme, wonach ein statistischer Ansatz
fiir die Streuwirkung an Partikelkollektiven sinnvoll ist, um der eingeschrinkten Giiltigkeit
konventioneller Mehrfachstreumodelle zu begegnen (s. Abs. 2.2.1.3).

2.4 Bestimmung von Partikelmerkmalen auf Basis
akustischer MessgroBen

2.4.1 Auswertung von Ultraschalldampfungsspektren zur
PartikelgroBenbestimmung

Ein gemessenes Dimpfungsspektrum der Form @(f) soll hinsichtlich der PartikelgroBenver-
teilung ausgewertet werden. Dazu bedarf es neben den Messwerten einer Funktion, die den
Zusammenhang zwischen PartikelgroBe und Schalldimpfung in der Form .., (f,x) abbildet.
Es ergibt sich folgendes Anpassungsproblem:

a(f) = / Gheor(fX)dx = Bl + / aa(f,x) - g3(x)dx. (2.66)

wobei oy die intrinsische Absorption der kontinuierlichen Phase und o; die Didmpfung auf-
grund der Anwesenheit der dispersen Phase sind (s. Glg. 2.27) [8,19]. Wird zudem eine diskrete
PartikelgroBenverteilung vorausgesetzt, so dass entsprechend Gleichung 1.3

AQs(xj) = q3(x;) - Ax;

und

Y AQs; =1
j

gilt, kann das Anpassungsproblem in der Form

a(f)%akJrZ(Xd(f,Xj)‘AQy (2.67)

J

geschrieben werden [19].
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Die Existenz eines Frequenzvektors, der aus der spektralen Messung der Schalldimpfung resul-
tiert, wie auch die Definition von j Partikelgroenklassen erlauben im Weiteren eine Matrixno-
tation von Gleichung 2.67

o' =Y AQ;, (2.68)

wobei
o =o— oy (2.69)

die um die intrinsische Dampfung der kontinuierlichen Phase korrigierten Messwerte sind. Die
Matrix ¥ wird als Kernmatrix bezeichnet, deren Elemente Y; ; die Dimpfungswerte fiir jeweils
eine bestimmte PartikelgroBe x; und eine Frequenz f; beinhalten [100]. Diese konnen beispiels-

weise nach Gleichung 2.26 bestimmt werden

Y= oq(fi,xj) = Re[A, (kiaj)] . (2.70)

Neben der modellgestiitzten Berechnung konnen die einzelnen Elemente der Kernmatrix prinzi-
piell ebenso durch Messungen bestimmt werden [101]. Dazu muss neben der (frequenzabhiin-
gigen) Dampfung ebenso die dazugehorige PartikelgroBenverteilung der dispersen Phase mit
einem geeigneten Messverfahren erfasst werden.
Ist die Konzentration cy zudem unabhéngig von der Partikelgroe, kann Gleichung 2.68 in der
Form

o' =cy-Y-AQ, 2.71)

geschrieben werden.
Um eine explizite Losung fiir den Vektor AQj3, das heifit fiir die PartikelgroBenvertei-

lung angeben zu konnen, muss Gleichung 2.71 nach AQ3 aufgelost werden. Im Folgenden

werden drei Losungsansitze erliutert.

2.4.1.1 Minimierung einer Zielfunktion

Héufig konnen PartikelgroBenverteilungen durch einen speziellen Funktionstyp abgebildet wer-
den. Fiir Dispersionen mit monomodaler Verteilung wird dazu bevorzugt die logarithmische

Normalverteilung (LNVT) genutzt [1]. Die entsprechende Dichtefunktion

2
L exp —% <—l" (s/x503) ) 2.72)

¢3(xj) = ———
7 oy 27xs0,3 Oln

ist mit den beiden Parametern x5 3 (Medianwert) und oy, (logarithmische Standardabweichung)

sowie der Definition von j PartikelgroBBenklassen vollstindig charakterisiert [1].
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Zur Losung von Gleichung 2.71 wird nunmehr eine Zielfunktion

2

ZF (cv,AQ3(x503,01m)) = | &' (f;) —cv Y. Y (fi,xj) - AQ3 (X503, Oun) (2.73)
J

formuliert, wobei AQ3 ~ AQj3; vy gelten soll. Die vorliegende Zielfunktion beschreibt die
quadratische Differenz
H o — atheorH2 (2.74)

zwischen gemessener (&7) und berechneter (@;,,) Ddmpfung, die es nachfolgend zu minimie-
ren gilt [8]:
ZF (cv, AQ3(x503,01,)) — Min! (2.75)

Zur Losung dieses Minimierungsproblems konnen verschiedene Verfahren, wie z. B. der
Levenberg-Marquardt-Algorithmus, genutzt werden [19]. Das Vorgehen lésst sich prinzipiell
auch auf Dispersionen mit einer multimodalen Partikelgroenverteilung anwenden. In diesem
Fall steigt die Anzahl der anzupassenden Parameter, was die Eindeutigkeit der Losung ein-

schrinkt.

2.4.1.2 Inversion der Kernmatrix

Eine weitere Moglichkeit zur Bestimmung des PartikelgroBenvektors AQ3 besteht darin, Glei-
chung 2.68 direkt zu 16sen. Dazu muss die Kernmatrix invertiert werden:

AQ; =Y 'o. (2.76)

Aufgrund der oftmals hohen Konditionszahl der Kernmatrix liefert dieses Vorgehen zur Aus-
wertung gemessener Dampfungsspektren jedoch keine zufriedenstellenden Ergebnisse [102].
Bei indirekten Messverfahren, wie zum Beispiel der PartikelgroBenbestimmung auf der Basis
von Ultraschallddmpfungsspektren, besteht zur Losung des Problems generell die Notwendig-
keit, die Kernmatrix zu invertieren. Ist das Anpassungsproblem zudem schlecht gestellt (ill-
posed), da die Kernmatrix eine hohe Konditionszahl aufweist, sind alternative Algorithmen zur
Losung des Inversionsproblems zu bevorzugen [103].
Ein hédufig verwendeter Ansatz zur Losung schlecht gestellter Inversionsprobleme ist die Regu-
larisierung. Fiir Inversionsprobleme erster Ordnung entsprechend Gleichung 2.76 wird oftmals
der Regularisierungsansatz nach Tichonov verwendet [104]. Ausgehend von der urspriinglichen
Form des Anpassungsproblems (s. Glg. 2.68) gibt Tichonov eine erweiterte Formulierung der
Form

Y o/ = (Y'Y +b-E)-AQ, (2.77)

an [105].
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Darin sind b der Regularisierungsparameter und E die Einheitsmatrix. Die Losung nach Glei-
chung 2.76 lautet demnach [104]

AQ;= (Y'Y+b-E) ' YTd. (2.78)
Das zu I6sende Minimierungsproblem wird dementsprechend zu
[0 — peor||® + b - |AQ3 1> — Min! (2.79)

erweitert [19]. Der Regularisierungsparameter b bestimmt das Konvergenzverhalten respektive
die Glittung der Losung.

Riebel und Loffler schlagen fiir die Auswertung von Didmpfungsspektren die Anwen-
dung des Phillips-Twomey-Algorithmus vor [102]. Dieser Algorithmus ist dhnlich zum
Tichonov-Verfahren und verwendet eine Glattungsmatrix H sowie einen Glittungsparameter e,

so dass Gleichung 2.76 in der Form
AQ;= (Y'Y +e-H'H) .Y (2.80)

erweitert wird [19]. Fiir i = j kann die Inverse der Kernmatrix als Gldttungsmatrix herangezogen
werden [102]:
H=(¥"y) 'y’ (2.81)

Der Philips-Twomey-Algorithmus (Glg. 2.80) und das Tichonov-Verfahren (Glg. 2.78) liefern

einen vergleichbaren Losungsansatz.

2.4.1.3 Parallele Auswertung der Schallgeschwindigkeit

Neben der Schallddmpfung ist auch die Schallgeschwindigkeit sensitiv gegeniiber der Dis-
persionszusammensetzung (s. Glg. 2.35). Dieser Umstand wird beispielsweise dazu genutzt, die
Partikelkonzentration auf der Basis der gemessenen Schallgeschwindigkeit zu bestimmen [106].
Babick et al. nutzen die Schallgeschwindigkeit, um die PartikelgroBenbestimmung auf der Basis
von Ultraschallddmpfungsspektren zu verbessern [8]. Die Losung von Gleichung 2.71 wird zu-
sdtzlich erschwert, wenn die Elemente der Kernmatrix ¥; ; nicht hinreichend genau bestimmbar
sind. Ein Grund dafiir kann beispielsweise ein Informationsmangel hinsichtlich der Materialpa-

rameter sein [107]. Die Losung des Minimierungsproblems
& — Cypeor||* — Min!

wird demnach erschwert. Babick et al. schlagen daher einen Ansatz vor, bei dem neben der

Schalldampfung ebenfalls die Schallgeschwindigkeit ausgewertet wird.



Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik 37

Es ergibt sich ein kombiniertes Minimierungsproblem der Form [8]

~ 2
Z (OC/ - alheor)

Yo

2
Z (C/ - Ctheor)

ZF = Z C/Z

+J- — Min! (2.82)

Der Parameter J wichtet den Einfluss der Schallgeschwindigkeit bei der Partikelgrof3enbestim-
mung. Der Losungsansatz kann zudem dazu verwendet werden, um die Partikelkonzentration
genauer bestimmen zu konnen (s. Glg. 2.71). Einschrinkend merken Babick et al. an, dass die
Schallgeschwindigkeit, ebenso wie die Schalldimpfung, von den Materialparametern der Dis-
persion beeinflusst wird und deren Kenntnis wiederum eine wichtige Voraussetzung im Rahmen

der Konzentrationsbestimmung darstellt [8, 107].

2.4.2 Auswertung von Streusignalen zur Partikelcharakterisierung

Die Auswertung von gemessenen Ultraschallstreusignalen wird in vielen Fillen dazu genutzt,
um Informationen hinsichtlich der Struktur und der Beschaffenheit des beschallten Materials zu
gewinnen. Die klassischen Anwendungen im Bereich der Medizintechnik und Materialpriifung
zielen vor allem darauf ab, mit Hilfe der vom untersuchten Medium reflektierten und gestreuten
Schallwellen eine visuelle Darstellung der Zusammensetzung respektive der unterschiedlichen
Komponenten zu erhalten. Im Bereich der Partikelmessung wird die Streuung von Ultraschall-
wellen bislang hauptsichlich zur Einzelpartikeldetektion in hochverdiinnten Dispersionen ver-
wendet. Volker und Kroon nutzen die Ultraschallriickstreuung beispielsweise im Rahmen der
Erdolexploration zur Detektion geringster Olmengen in Seewasser [84]. Dazu verwenden sie
einen fokussierten Schallwandler und werten die aus dem Bereich des Schallfeldfokus reflek-
tierten Schallimpulse aus. Unter der Annahme, dass jeder einzelne Reflexionsimpuls aus der
Riickstreuung an einem einzelnen Oltropfen resultiert, beschreiben Volker und Kroon ein Vor-
gehen, bei dem die Amplitude des Reflexionsimpulses mit dem Durchmesser der Oltropfen
korreliert wird. Im Ergebnis liefert die Auswertung einer hinreichend hohen Anzahl von Ein-
zelimpulsen die GroBenverteilung der Oltropfen. Die Messungen werden mit einem 20-MHz-
Schallwandler durchgefiihrt und die Tropfendurchmesser liegen im Bereich < 20 um, so dass
von einer vergleichsweise schwachen Streuung im Langwellenregime (ka < 1) ausgegangen
werden kann. Das Verfahren setzt neben der hinreichend geringen Partikelkonzentration im
Messvolumen einen geringen akustischen Kontrast zwischen den Partikeln und dem umgeben-
den Kontinuum voraus. Beide Annahmen sind notwendig, um auf die Betrachtung von Mehr-
fachstreueffekten verzichten zu konnen. Im Fall von fliissigen Partikeln (Oltropfen in Wasser)
kann zudem von nahezu kugelformigen Partikeln ausgegangen werden. Liegen hingegen stark
unregelmifBig geformte Partikel vor, so ist der Zusammenhang zwischen Impulsamplitude und
Partikelgrofe nicht zwingend eindeutig und die Auswertung gestaltet sich dementsprechend
schwierig. Insana et al. werten ebenfalls die an den Partikeln innerhalb einer Dispersion reflek-

tierten Schallimpulse aus, nutzen zur Modellierung der Schallstreuung allerdings das Modell
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nach Faran und konnen somit die Schallstreuung auf groBere Werte der dimensionslosen Wel-
lenzahl ka erweitern [89]. Am Beispiel von Glas-, Polystyrol- und Fettpartikeln zeigen Insana
et al. eine gute Ubereinstimmung zwischen dem gemessenen und dem theoretisch berechneten
Riickstreukoeffizienten im Frequenzbereich von 2 MHz bis 10 MHz. Im Weiteren bestimmen
sie eine mittlere PartikelgroBe, indem die Differenz zwischen dem berechneten und dem gemes-
senen (spektralen) Riickstreukoeffizienten durch Variation der PartikelgroBe minimiert wird.
Nachdem die Partikelgroe auf diese Weise bestimmt wurde, wird der Betrag des Riickstreu-
koeffizienten zudem dazu verwendet, um die Stirke der Streuung und somit die Anzahlkon-
zentration an streuenden Partikeln abzuschitzen. Dabei wird von einer linearen Uberlagerung
der Streuwirkung der einzelnen Partikel ausgegangen, was bei einer Partikelkonzentration von
kleiner 25 mm™ plausibel ist. Die Auswertungsmethode nach Insana et al. ist somit ebenfalls
auf die Anwendung in hochverdiinnten Dispersionen beschrinkt.

Die Messung und Auswertung des Riickstreukoeffizienten wird in den verschiedensten Fil-
len dazu verwendet, die Grofle und/oder Konzentration der streuenden Partikel zu bestimmen
[39, 108—111]. All diesen Ansétzen ist jedoch gemein, dass ein linearer Einfluss der Konzen-
tration auf den Riickstreukoeffizienten vorausgesetzt wird. Diese Einschriankung beschrinkt die
Giiltigkeit derartiger Losungsansitze auf hinreichend verdiinnte Dispersionen, so dass Mehr-

fachstreueffekte entsprechend schwach ausgeprégt und vernachlissigbar sind.

2.5 Zusammenfassung

Die Schallausbreitung in Dispersionen wird neben der Grée und der Konzentration der Parti-
kel ebenso von den Materialparametern der beteiligten Phasen beeinflusst. Im Umkehrschluss
konnen durch die Auswertung von Kenngroflen der Schallausbreitung (z. B. Schalldampfung)
Informationen iiber die Zusammensetzung der Dispersion gewonnen werden. Ist die Partikel-
grofBe nicht hinreichend klein gegeniiber der Schallwellenlidnge (ka < 1), so ist die Streuung der
Schallwellen an den Partikeln als dominierender Wechselwirkungsmechanismus zu betrachten.
Mit dem Streuansatz steht ein mathematisches Geriist zur Verfiigung, um die Interaktion zwi-
schen Schallwelle und Partikel zu beschreiben. Zur Bestimmung der Koeffizienten A,, existiert
mit dem Modell nach Faran/Anderson zudem eine explizite Losung des Streuansatzes, die durch
entsprechende Untersuchungen bereits validiert ist. Fiir hinreichend gering konzentrierte Dis-
persionen liefern Simulationen auf der Basis dieses Modells realistische Vorhersagen beziiglich
der Schallausbreitung im Bereich ka > 0,1. Weisen die untersuchten Dispersionen hingegen
hohe Partikelkonzentrationen auf, so dass Mehrfachstreueffekte nicht weiter vernachlédssigbar
sind, existiert bislang keine analytisch geschlossene Beschreibung des Streuansatzes, die realis-
tische Vorhersagen liefert. Die hohe Anzahl an Partikeln sowie deren wechselseitige Interaktion
mit den Schallwellen fithren im Rahmen dieser mikroskopischen Betrachtung zu einer entspre-

chend hohen Komplexitit des Problems.
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Auf dem Gebiet der Partikelmesstechnik wird bislang vorzugsweise die Ddmpfung von Ultra-
schallwellen gemessen und hinsichtlich der PartikelgroBenverteilung ausgewertet. Zudem lie-
fert die Schallgeschwindigkeit eine zusitzliche Information, die sowohl eigenstidndig als auch
in Kombination mit der Schalldampfung ausgewertet werden kann, um die Partikelkonzentra-
tion zu bestimmen. Die Erfassung und Auswertung des (winkelabhéngigen) Streuverhaltens ist
lediglich fiir einzelne Anwendungsfille dokumentiert. Vor dem Hintergrund, dass akustische
Partikelmesstechnik vorzugsweise zur Charakterisierung konzentrierter und opaker Dispersio-
nen eingesetzt wird, stellt die akustische Riickstreumessung eine interessante Alternative zur
Déampfungsmessung in Transmissionsanordnung dar. Hierfiir bedarf es neben eines Messver-
fahrens, mit dem die geringen Schallintensititen, die von der Dispersion zuriickgestreut werden,
sicher erfasst werden konnen, eines Modells, auf dessen Basis praktisch relevante Vorhersagen
zum akustischen Riickstreuverhalten hochkonzentrierter Dispersionen berechnet werden kon-
nen. Mit der Existenz eines derartigen Modells besteht die Moglichkeit, die Messergebnisse
zum Zwecke der Dispersionscharakterisierung auszuwerten.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird daher neben eines Verfahrens zur Detektion und Aus-
wertung der Riickstreusignale ein alternativer Modellansatz zur Beschreibung des Riickstreu-
verhaltens in konzentrierten Dispersionen vorgestellt und untersucht. Zudem erfolgt ein Ver-

gleich von Mess- und Simulationsergebnissen an ausgewihlten Modellstoffsystemen.
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3 Theoretische Untersuchungen zum
Ultraschallruckstreuverhalten
konzentrierter Dispersionen

Im vorangegangenen Abschnitt wurden bestehende Modellansétze zur Beschreibung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen vorgestellt. Diese werden im Bereich der Partikelmesstechnik
hauptsidchlich dazu genutzt, um auf der Basis gemessener Schallddmpfungsspektren die Par-
tikelgroBe respektive deren Verteilung zu bestimmen. Daneben wird die Schalldampfung eben-
falls fiir die Bestimmung der Partikelkonzentration verwendet. Die Auswertung von Ultraschall-
streusignalen zum Zweck der PartikelgroBenmessung ist bislang auf sehr geringe Partikelkon-
zentrationen beschrinkt und somit ohne groere Bedeutung fiir die akustische Partikelmessung.
Allerdings bietet insbesondere die Messung von Ultraschallriickstreusignalen in Reflexionsan-
ordnung das Potenzial einer offenen Messanordnung ohne limitierenden Messspalt.

Um die Sensitivitit der Riickstreuung gegeniiber der Partikelgro3e und der Partikelkonzentra-
tion bewerten zu konnen, besteht die Forderung nach einer Abbildung des Reflexionsverhal-
tens, das heifit nach einem Modell zur Beschreibung der Riickstreuung in Abhéngigkeit von der
Dispersionszusammensetzung. Die Schallstreuung an den Partikeln innerhalb der Dispersion
bildet den Ausgangspunkt der Modellierung. Bei konzentrierten Dispersionen konnen Mehr-
fachstreueffekte nicht weiter vernachléssigt werden und miissen daher in die Modellbildung
aufgenommen werden. Bislang existierende Ansitze zur Beschreibung der Mehrfachstreuung
stellen keine zufriedenstellende Losung. Entweder verzichten die Modelle auf eine Erfassung
der Mehrfachstreueffekte hoherer Ordnung und liefern daher keine realistischen Vorhersagen,
oder sie sind derart komplex, dass (bislang) keine geschlossene Losung existiert. Um den Ein-
fluss der Partikelkonzentration auf das Riickstreuverhalten von Dispersionen zu erfassen, wird
im Rahmen dieser Arbeit daher ein bestehendes Einzelpartikelstreumodell mit einem bekann-
ten statistischen Ansatz kombiniert, der die Zunahme an Ordnung innerhalb der Dispersion
aufgrund der steigenden Partikelkonzentration abbildet.

Das aufgestellte Modell wird anschlieBend dazu verwendet, die Sensitivitdt der akustischen
Riickstreuung gegeniiber der Dispersionszusammensetzung (Partikelgroe, Partikelkonzentra-
tion, Materialparameter) theoretisch zu untersuchen.



42 Theoretische Untersuchungen zum Ultraschallriickstreuverhalten

3.1 Modellierung

3.1.1 Ziel

Das Modell soll den Einfluss der Dispersionszusammensetzung auf das Ultraschallriickstreu-
verhalten abbilden. Zunichst wird die Wechselwirkung zwischen den Schallwellen und dem
einzelnen Partikel mit einem bestehenden Einzelpartikelstreumodell abgebildet. Die Streuwir-
kung des Einzelpartikels hidngt von der Partikelgrole und von den Materialparametern von di-
sperser und kontinuierlicher Phase ab. Danach wird der Einfluss der Partikelkonzentration auf
der Basis einer statistischen Betrachtung der Partikelpositionen erfasst. AbschlieBend erfolgt

eine Betrachtung von Partikeln, die von der Kugelform abweichen.

3.1.2 Streuwirkung des Einzelpartikels

Die Streuung einer einfallenden Schallwelle an den Partikeln innerhalb der Dispersion ver-
ursacht eine Schallwelle, die entgegen der Ausbreitungsrichtung der anregenden Schallwelle
zuriick zum Schallwandler lduft. Um diese Riickstreuung addquat abbilden zu konnen, wird das
Modell nach Faran als Ausgangspunkt der theoretischen Betrachtung gewéhlt. Dieses Modell
gilt in verdiinnten Dispersionen und wurde zudem durch zahlreiche theoretische und experi-
mentelle Untersuchungen validiert (s. Abs. 2.2.1.2). Danach lassen sich die Koeffizienten A,, der
gestreuten Welle unter Verwendung der dimensionslosen Wellenzahlen in der kontinuierlichen
(ka) und der dispersen (kay, und kar) Phase berechnen (s. Gln. 2.41 - 2.46). Die dimensionslo-
sen Wellenzahlen geben das Verhiltnis zwischen dem Partikelradius a und der Wellenlidnge A
der entsprechenden Welle an und bilden somit den Einfluss der PartikelgroBe auf das Streu-
verhalten ab. Neben den Schallgeschwindigkeiten (cy, c41, cq,1), die fiir die Bestimmung der
Wellenzahlen benétigt werden, flieBen in den Ausdruck fiir A, die Dichten von kontinuierlicher
(pr) und disperser (p;) Phase ein.
Unter der Bedingung eines hinreichend groflen Abstands vom streuenden Partikel (r — oo)
kann das resultierende Schallfeld (Uberlagerung von einfallender und gestreuter Welle) in der
Form
oikr
p(r,8) = po—

'L(Gakav kaLykaTvpkapd) (31)

angegeben werden (s. Gln. 2.21 und 2.22).

Der in Gleichung 3.1 formulierte Einfluss der Partikelgroe sowie des Streuwinkels auf
das Streuverhalten kann mit Hilfe von Streuprofilen veranschaulicht werden. Zu diesem Zweck
wird der Winkelverteilungsfaktor L(6) dargestellt. Am Beispiel von kugelférmigen Glasparti-
keln in Wasser zeigt Abbildung 3.1 die Streuprofile fiir ausgewihlte Werte der dimensionslosen
Wellenzahl ka. Die Berechnung von L(6,ka) erfolgt auf der Grundlage der Gleichungen 2.23
und 2.41-2.46 in der Matlab-Implementierung nach Anhang A.5.
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Abbildung 3.1: Einfluss der dimensionslosen Wellenzahl ka auf das Streuverhalten (Streu-
profil) am Beispiel von kugelférmigen Glaspartikeln in Wasser. Dargestellt ist der Winkel-
verteilungsfaktor L(6), der nach den Gln. 2.23 und 2.41-2.46 mit den entsprechenden Ma-
terialparametern (s. Anhang A.1, Glaspartikel 3000CP) berechnet wird (s. Anhang A.5). Die
einfallende Schallwelle trifft aus Richtung 180° auf das Partikel, welches sich im Koordina-
tenursprung befindet. Die zweidimensionale Darstellung entspricht dem Querschnitt (entlang
der Primidrausbreitungsrichtung) der rotationssymmetrischen, dreidimensionalen Streuprofile.

Fiir Partikel, deren geometrische Abmessungen sehr viel kleiner als die Wellenlidnge sind
(ka < 1), ist die gestreute Amplitude sehr klein (Abb. 3.1, links). Zudem erfolgt die Streuung
hauptsichlich in riickwirtiger Richtung (bezogen auf die Ausbreitungsrichtung der einfallen-
den Welle). Mit zunehmender PartikelgroBe (ka ~ 1) steigt die Streuamplitude in allen Rich-
tungen an (Abb. 3.1, Mitte). Ubersteigt die PartikelgroBe die Wellenlinge (ka > 1), so steigt
die Streuung in Vorwirtsrichtung stark an und es bildet sich eine charakteristische Schallkeule
aus (Abb. 3.1, rechts). Generell gilt, dass die Streuung fiir ka < 1 hauptséchlich in riickwirti-
ger Richtung erfolgt, wohingegen fiir ka > 1 eine ausgeprigte Vorwirtsstreuung zu beobachten
ist. Zur Untersuchung des Riickstreuverhaltens ist eine detaillierte Betrachtung der Funktion
L(ka) fiir einen Streuwinkel von 6 = 180° notwendig (s. Abb. 3.2). Die Darstellung des Win-
kelverteilungsfaktors L(7) als Funktion der dimensionslosen Wellenzahl zeigt fiir ka < 1 einen
deutlichen Anstieg, wohingegen der Kurvenverlauf fiir ka > 1 nicht monoton verlduft. Zudem
beeinflusst der akustische Kontrast { zwischen kontinuierlicher und disperser Phase das Streu-
verhalten. Fiir Feststoffpartikel gilt: Je groer der akustische Kontrast ist, desto stirker streut
das entsprechende Partikel die einfallende Schallwelle. Im Gegensatz dazu streuen Silikon-
oltropfen den Schall stirker als Glaspartikel, obwohl die Dichtedifferenz zwischen Silikonol
(pg = 960 kg/m3) und Wasser (p; = 1000 kg/rn3) sehr viel kleiner ist als im Fall der Glaspar-
tikel (pg = 2500 kg/m3). Zu erkldren ist dieser Umstand damit, dass die Dichte von Silikonol
geringer als diejenige von Wasser ist (p; < pr). Die Streuung ist stirker als bei einem vergleich-
baren akustischen Kontrast, fiir den p; > py gilt. Es zeigt sich, dass sowohl die Partikelgrofe im
Verhiltnis zur Schallwellenlidnge wie auch der akustische Kontrast { zwischen den beiden Pha-
sen einen charakteristischen Einfluss auf das Riickstreuverhalten einer Dispersion haben. In den
Kurvenverldaufen in Abbildung 3.2 sind zudem Resonanzeffekte zu erkennen, deren Auftreten
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sowohl von der dimensionslosen Wellenzahl als auch von den Materialparametern der beteilig-
ten Phasen abhiingt. Ursache dafiir sind Interferenzen zwischen longitudinaler und transversaler
Schallwelle im Partikel. Bei Silikonoltropfen treten keine derartigen Interferenzen nicht auf, da

bei fliissigen Partikeln keine transversale Schallwelle auftritt.
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Abbildung 3.2: Riickstreuverhalten in Abhingigkeit von der dimensionslosen Wellenzahl ka
fiir Glas-, Polyamid- und Silikonélpartikel in Wasser. Dargestellt ist der Winkelverteilungs-
faktor L(0), der nach den Gln. 2.23 und 2.41-2.46 fiir 6 = 7 mit den entsprechenden Materi-
alparametern (s. Anhang A.1) berechnet wird.

An dieser Stelle sei darin erinnert, dass das Modell nach Faran auf eine Betrachtung von
thermischen und viskoinertialen Komponenten der Streuung verzichtet, was die Giiltigkeit auf
den Bereich ka > 0, 1 beschrinkt. Dementsprechend flieBen weitere Materialparameter wie zum
Beispiel die Viskositidt oder die spezifische Warmekapazitit, anders als beim ECAH-Modell,
nicht in die Berechnung des Streuverhaltens ein. Der im Rahmen dieser Arbeit untersuchte
Messeffekt basiert auf der (akustischen) Streuung der Schallwelle an den Partikeln. Im Fall
von ka < 0,1 ist die Streuung ohnehin vergleichsweise schwach, so dass die entsprechend
gestreuten Schallwellen messtechnisch kaum zu erfassen sind. Dementsprechend ist das
Anwendungsgebiet der Streumessung auf ka > 0,1 limitiert, was den Beschrinkungen des

Modells entspricht.

Fir die weiteren Betrachtungen wird anstelle der Streuamplitude, die proportional zum

Winkelverteilungsfaktor ist, der Streukoeffizient

dCSCﬂ
H(0) = —2¢ =cn-|L(O)[", (32)

genauer der Riickstreukoeffizient n = H(m), betrachtet. Im Vergleich zur Streuamplitude be-
zieht sich der Streukoeffizient auf die Intensitdt der betrachteten Schallwellen, weshalb der
Winkelverteilungsfaktor L(0) quadratisch eingeht, da I ~ p? gilt (s. Glg. 2.11).
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Bislang wurde lediglich ein Partikel, umgeben von einem unendlich ausgedehnten Kontinuum,
auf dessen Streuwirkung hin betrachtet. Im Hinblick auf Dispersionen muss zudem der Einfluss
der Partikelkonzentration in die Betrachtung aufgenommen werden. Fiir hinreichend verdiinnte
Dispersionen treten voneinander unabhédngige Streuereignisse auf, wobei N Partikel eine ent-
sprechend N-fache Streuintensitit im Vergleich zum Einzelpartikel hervorrufen (s. Glg. 3.2).
Fiir hohere Partikelkonzentrationen liefert dieser Ansatz jedoch keine praktisch relevanten Er-
gebnisse mehr. Die Betrachtung einzelner, voneinander unabhéngiger Streuer kann nicht linger
aufrechterhalten werden, weil die einzelnen Streuereignisse einander beeinflussen. Vielmehr
kommt es zu einer Uberlagerung der Streufelder einzelner Partikel, so dass ein nichtlinearer

Zusammenhang zwischen der Partikelkonzentration und der Streuintensitét zu erwarten ist.

3.1.3 Streuwirkung konzentrierter Dispersionen

Es existiert eine Vielzahl von Ansédtzen, um Mehrfachstreueffekte in die Betrachtung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen aufzunehmen (s. Abs. 2.2.1.3). Die meisten dieser Ansétze zielen
darauf ab, eine effektive Wellenzahl K fiir die Dispersion anzugeben. Aus dieser komplexen
Wellenzahl konnen im Weiteren sowohl die Schalldampfung als auch die Schallgeschwindig-
keit bestimmt werden (s. Glg. 2.24). Im Rahmen der Betrachtungen zum Riickstreuverhalten
von Dispersionen liefert diese Herangehensweise jedoch keine Moglichkeit, den von der Dis-
persion gestreuten Schallanteil zu bestimmen. Zumal die existierenden Mehrfachstreumodelle
keine Allgemeingiiltigkeit hinsichtlich der Dispersionszusammensetzung (Suspension, Emulsi-
on) sowie des Konzentrationsbereichs besitzen. Mit steigender Partikelkonzentration sinkt der
Abstand zwischen benachbarten Partikeln mehr und mehr ab. Zugleich bedingt das schwinden-
de Relativvolumen der kontinuierlichen Phase eine zunehmende rdumliche Ordnung der Par-
tikel, die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Mehrfachstreuungen steigt zudem an. Die
Betrachtungen im Abschnitt 2.2.1.3 zeigen, dass vor allem Mehrfachstreueffekte hoherer Ord-
nung analytisch schwer zu erfassen sind und die entsprechende Losung eine hohe Komplexitit
aufweist.
Daher wird im Weiteren ein Ansatz verfolgt, der - aufbauend auf dem Einzelpartikelstreumodell
nach Faran - den Einfluss einer zunehmenden Partikelkonzentration aus der damit einhergehen-
den zunehmenden raumlichen Ordnung der dispersen Phase ableitet. Zu diesem Zweck wird
anstelle einzelner Partikel (Partikelansatz) die gesamte Dispersion im Sinne eines Volumens
mit (zeitlich und rdaumlich) schwankenden akustischen Eigenschaften (Kontinuumansatz) als
Ursache der Streuung interpretiert. Bei der Betrachtung eines hinreichend groBen Volumens V,
(s. Abb. 3.3) kann die darin enthaltene Partikelanzahl zum Zeitpunkt ¢ lediglich statistisch, in
der Form

N(t) =N+N(r) (3.3)

angegeben werden, wobei N = (N(r)) = cy - V, die mittlere und N die (zeitliche) Schwankung
der Partikelanzahl innerhalb des Volumens V, angeben. Die Streuung einer einfallenden Schall-

welle (pinc) wird nicht linger auf das Vorhandensein einzelner Partikel zuriickgefiihrt, son-
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dern wird durch Fluktuationen! der akustischen Eigenschaften innerhalb des betrachteten Volu-
mens V, hervorgerufen [114]. Diese Fluktuationen resultieren u. a. aus der lokalen Schwankung
der Partikelkonzentration, was aufgrund der unterschiedlichen Materialparameter zwischen di-
sperser und kontinuierlicher Phase zu einem rdumlich und zeitlich veridnderlichen akustischen
Kontrast fiihrt. Um diese Effekte abbilden zu kdnnen, wird das Gesamtvolumen V, zunéchst in
Teilvolumina V; aufgeteilt.

///,

Pinc

Abbildung 3.3: Makroskopischer Ansatz zur Beschreibung der Schallstreuung einer konzen-
trierten Dispersion im Volumen V.

Die mittlere Partikelanzahl
N;=N (3.4)

in jedem Volumenelement V; kann fiir das gesamte betrachtete Volumen
Ve=Y Vi
i

als konstant angenommen werden, so dass im zeitlichen (und rdumlichen) Mittel keine Diffe-
renz im akustischen Verhalten der einzelnen Volumina V; auftritt.> Demzufolge verschwindet
der kohirente Streuungsanteil aus einem Volumenelement V;, da (im Mittel) kein akustischer
Kontrast gegeniiber den benachbarten Volumina besteht [15, 116]. Anders verhilt es sich mit
dem inkohédrenten Streuanteil. Dieser resultiert aus der zeitlichen Schwankung der Partikelan-
zahl ﬁi innerhalb des betrachteten Teilvolumens V; [15, 116]. Die Annahme, wonach fiir die
Streuung aus einem Volumenelement V; lediglich ein inkohirenter Streuanteil existiert, kann
als gerechtfertigt angesehen werden, solange die akustischen Eigenschaften des Volumens V;
sowie dessen unmittelbarer Umgebung im zeitlichen Mittel gleich sind. Andernfalls liefert eine
relative Schwankung der mittleren Partikelanzahl N; einen zusitzlichen kohirenten Streuanteil.
Eine alternative Vorstellung zur Erkldrung von kohidrenten und inkohirenten Streuanteilen re-
sultiert aus der Betrachtung der Partikelanordnung. Konnen die Partikelpositionen als vollstédn-
dig unkorreliert betrachtet werden, so weisen die gestreuten Schallwellen keine feste Phasen-

beziehung gegeniiber der anregenden Schallwelle auf - das Ergebnis ist inkohérente Streuung.

'Das Fluktuationsmodell geht urspriinglich auf Arbeiten zur Lichtstreuung in Fliissigkeitsgemischen zuriick [112,
113].

2Unter der Voraussetzung, dass die Gesamtheit aller Teilvolumina V; zum Zeitpunkt ¢ die vollstindige Zeitent-
wicklung des gesamten Volumens V, abbildet, entspricht das Zeitmittel N dem rdumlichen Mittel (Zeitmittel =
Populationsmittel) [115].
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Der komplementire Extremfall ist die vollstindige Korrelation der Partikelpositionen, wie sie
beispielsweise in Kristallstrukturen auftreten kann. Die gestreuten Wellen weisen eine feste
Phasenbeziehung gegeniiber der anregenden Welle auf. Zudem tritt eine Interferenz dieser ko-
hédrenten Streuwellen auf. Die rdumliche Korrelation der Partikelpositionen spiegelt sich somit
im zeitlichen Kohirenzverhalten (Phasenbeziehung) der Schallwellen wider. Im Allgemeinen
liegen weder vollstidndig korrelierte noch vollstindig unkorrelierte Partikelanordnungen vor, so
dass im Umkehrschluss sowohl vom Auftreten kohirenter als auch inkohérenter Streuanteile
ausgegangen werden muss.

Im Rahmen der makroskopischen Betrachtung der Schallstreuung an Dispersionen wird davon
ausgegangen, dass die gleichartigen Teilvolumina V; im (rdumlichen und zeitlichen) Mittel eine
konstante Partikelanzahl N; aufweisen, die der Partikelkonzentration N /V, der gesamten Disper-
sion entspricht (s. Glg. 3.4). Werden nunmehr die Volumina V; anstelle der einzelnen Partikel
als Ursache der Schallstreuung angesehen, so kann das Ensemble der Volumina V; als quasi-
kristalline Struktur mit nahezu vollstdndiger (rdaumlicher) Korrelation angesehen werden [117].
Dementsprechend wiirde eine einfallende Schallwelle kohdrent gestreut. Da die Volumina auf-
grund der konstanten Partikelanzahl N; = N allerdings keine Differenz in ihren akustischen

Eigenschaften relativ zueinander aufweisen, findet keine kohérente Streuung statt. Die auftre-

. .. . . . ~2
tende Schallstreuung wird nunmehr einzig durch die Varianz der Partikelanzahl N; (und der
damit einhergehenden Varianz der akustischen Eigenschaften) hervorgerufen. Diese rdumlich
unkorrelierten Schwankungen verursachen entsprechend inkohirente Streuanteile. Im Ergebnis

dieser Betrachtung ergibt sich der Riickstreukoeffizient zu [114, 118]

~2
N - |L(m)|?

v (3.5)

ni=

Die Varianz (mittlere quadratische Abweichung) der Partikelanzahl N; in einem Volumenele-
ment V; kann aus dem Mittelwert N; bestimmt werden [119]

=N2 N’ =N;-W, (3.6)
wobei W der Packungsfaktor (packing factor) ist. Der Packungsfaktor ist ein MaB fiir den freien
Raum zwischen den Partikeln, der mit zunehmender Konzentration abnimmt, und beschreibt
somit eine Zunahme an Ordnung innerhalb der Dispersion. Fiir den Packungsfaktor gilt [119,
120]

)
N, _
W= = 1+cN/ g(r)— 1]dr. 3.7)

Vi

In diesem Ausdruck ist die radiale Verteilungsfunktion (radial distribution function) g(r) ent-
halten. Diese Funktion bemisst die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass sich im Abstand r vom be-
trachteten Partikel ein weiteres Partikel aufhilt. Aus diesem Grund wird g(r) auch als Paar-
korrelationsfunktion bezeichnet. Fiir die Bestimmung der Partikelanzahlvarianz als stochasti-
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sche GroBe wird mit dem Packungsfaktor W somit ein Erwartungswert fiir den frei verfiigbaren
Raum angegeben, den die Partikel besetzen konnen. Die Paarkorrelationsfunktion selbst ist wie-
derum abhingig von den tatsidchlich wirksamen Wechselwirkungsmechanismen (hier: im Sinne
der Schallstreuung) zwischen den einzelnen Partikeln. Daher gibt es keine allgemein giiltige
Formulierung fiir die Paarkorrelationsfunktion. Fiir den speziellen Fall von nichtiiberlappen-
den Partikeln (hard spheres®) innerhalb einer Fliissigkeit gibt Twersky den Packungsfaktor in
Abhingigkeit von der Volumenkonzentration cy der Partikel in der Form [122]

(1 o CV)(m+l)

[1+(m—1)-cy]™ Y

Wp(cy) = (3.8)
an. Der Parameter m entspricht der rdumlichen Dimension (Packungsdimension, packing
dimension), mit der die Partikel innerhalb der Packung betrachtet werden [122]. Eine geo-
metrische Interpretation erscheint im Fall ganzzahliger Werte (m = 1;2;3) im Vergleich mit
der jeweiligen Anzahl an Raumdimensionen (1-, 2- und 3-dimensional) plausibel. Wird die
Interpretation der Packungsdimension auf die Betrachtung der Partikelsymmetrie erweitert,
so sind ebenfalls rationale Werte (1 < m < 3) moglich, um Mischpartikelformen im Sinne
der Symmetrie (z. B. Ellipsoide) zu beriicksichtigen. Selbst Werte m > 3 konnen Bascom und
Cobbold zufolge dazu verwendet werden, um fraktale Strukturen innerhalb eines Partikels (Ag-
gregats) abzubilden [118]. Eine derartige Interpretation der Packungsdimension m impliziert,
dass diese neben der Partikelform ebenfalls von der dimensionslosen Wellenzahl ka abhingt.
Fiir ka < 1 ist der Formeinfluss derart gering, dass von einem ideal kugelférmigen Streuer
ausgegangen werden kann. Fiir diesen Fall ist eine Packungsdimension m = 3 zu wihlen.
Steigt die PartikelgroBe im Vergleich zur Schallfrequenz an (ka > 0,1), so bestimmt die
Partikelform in zunehmendem Mafle die Streueigenschaften. Im Sinne der Partikelsymmetrie
ist m entsprechend der Mindestanzahl an rdumlichen Dimensionen zu wihlen, die fiir deren
Beschreibung notwendig sind. Beispielsweise sind plittchenformige Partikel innerhalb von
zwei Raumdimensionen vollstindig abbildbar, so dass in diesem Fall m = 2 zu wéhlen ist.
Entsprechende Mischformen, wie beispielsweise Ellipsoide, konnen durch eine Packungsdi-

mension im Bereich zwischen zwei und drei erfasst werden.

An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass der Packungsfaktor fiir m = 3 (Glg. 3.8)
demjenigen entspricht, den Ma et al., Tsang et al. und Twersky in ihrer Formulierung fiir die
effektive Wellenzahl der Dispersion zur Beschreibung von Mehrfachstreueffekten verwenden
(s. Gln. 2.60 und 2.63). Der Ansatz zur Beschreibung der rdumlichen Korrelation der Partikel
wird in diesem Fall dazu genutzt, um den Einfluss von Mehrfachstreueffekten hherer Ordnung
(~ cy3, ~ cy™*) abzubilden.

3Im Rahmen der Modellvorstellung nichtiiberlappender Kugeln kann die Paarkorrelationsfunktion mit Hilfe der
Percus-Yevick-Approximation analytisch geschlossen angegeben werden [121].
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Mit Hilfe des Packungsfaktors und unter Verwendung der Gleichungen 3.4 - 3.8 kann der Riick-
streukoeffizient fiir eine Dispersion mit der Anzahlkonzentration ¢y in der Form

n=cyn-Wnley) - |L(7)]? (3.9)

angegeben werden.
Entsprechend den Betrachtungen in Abschnitt 2.2.1 (Glg. 2.37) ergibt sich der Riickstreukoeffi-

zient fiir polydisperse Partikel:

n= g.cV Wnlev) Y |L(m),]

J

2 AQ3J‘(X)

3 .

(3.10)
Xj

Die Konzentrationsabhingigkeit des Riickstreukoeffizienten wird in dieser Form durch den

Term cy - W (cy) reprisentiert. In Anlehnung an die Betrachtung optischer Mehrfachstreuung®
wird das Produkt

Sm(ev) = cv - Winlev) (3.11)

als Strukturfaktor aufgefasst. Der Strukturfaktor nach Gleichung 3.11 beschreibt mit dem Pa-
ckungsfaktor in der vorliegenden Form jedoch lediglich die raumliche Ordnung innerhalb der
Dispersion, nicht aber die Interferenz der Streufelder. Zu diesem Zweck miisste der Term etkr
aus Gleichung 3.1, der die Phase der gestreuten Welle als Funktion des Partikel-Partikel-
Abstands d (mit r = d) beschreibt, in die Formulierung des Packungsfaktors nach Gleichung 3.7
(als Faktor innerhalb des Integrals) aufgenommen werden. Allerdings existiert fiir diesen Fall
keine einfache Niherungslosung (s. Glg. 3.8). Der Strukturfaktor nach Gleichung 3.11 bildet
dementsprechend keine Mehrfachstreuung (im Sinne der physikalischen Wirkung) ab. Uber den
Parameter m kann jedoch die Wirkung von Mehrfachstreueffekten empirisch erfasst und somit
zumindest quantifiziert werden.

Die Streuwirkung einer Dispersion kann demnach als Kombination aus dem winkelabhéngigen
Streuverhalten eines Einzelpartikels (abgebildet durch |L(6) |2) und der statistischen Beschrei-
bung der Partikelanordnung (Strukturfaktor S) aufgefasst werden [123]. Abbildung 3.4 (links)
zeigt den Verlauf des Strukturfaktors in Abhingigkeit von der Volumenkonzentration und der
Packungsdimension fiir den Fall nichtiiberlappender Kugeln (s. Glg. 3.8). Fiir geringe Partikel-
konzentrationen (bis ca. 2 Vol.-%) steigen die Kurven nidherungsweise linear an. Im Gegensatz
zum linearen Ansatz (~ cy) sinkt der Anstieg im weiteren Verlauf der Kurve. Nach Erreichen
eines Maximums féllt der Wert des Strukturfaktors wieder ab. Sowohl der Wert des Maximums
Smax als auch die Konzentration cy ,qx, bei der dieser erreicht wird, sind zudem abhiingig von

der Packungsdimension m (Abb. 3.4, rechts).

4Das Konzept des Strukturfaktors wurde zunichst auf dem Gebiet der Optik verwendet, um die Interferenzen zu
erfassen, die bei der Streuung in konzentrierten Systemen auftreten [123,124].
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Abbildung 3.4: links: Strukturfaktor S, als Funktion der Volumenkonzentration cy fiir aus-
gewihlte Werte der Packungsdimension m, rechts: Volumenkonzentration cy ., bei der das
Maximum S,,,, auftritt, als Funktion der Packungsdimension .

Ausgehend von der Uberlegung, wonach sich der Riickstreukoeffizient proportional zur Varia-
tion der Partikelanzahl im Messvolumen verhilt (s. Glg. 3.5), ist zunéchst zu erwarten, dass bei
einer Konzentration cy = 0,5 der Maximalwert des Riickstreukoeffizienten sowie des Struk-
turfaktors erreicht wird. In diesem Fall ist das Volumen von disperser (cy) und kontinuierli-
cher Phase (1 — cy) gleich und die Variation der Partikelkonzentration sollte den Maximalwert
erreichen. Dem ist jedoch entgegenzuhalten, dass mit zunehmender Partikelkonzentration der
freie Raum schwindet, den die Partikel besetzen konnen. In der Folge verringert sich ebenfalls
die Variation der Partikelkonzentration, da die Partikel einander nicht {iberlagern konnen (hard
spheres). Im Ergebnis fiihrt dies zu Werten cy 4x < 0,5 und einem unsymmetrischen Verlauf
des Strukturfaktors gegeniiber der Konzentration (s. Abb. 3.4, links) [120]. Der Einfluss des
Parameters m auf den Maximalwert S,,,, und die Konzentration cy 4, folgt, im Rahmen des
Konzepts der rdumlichen Dimension, der gleichen Argumentation. Die Anzahl an Dimensio-
nen m, die zur Beschreibung der Partikel verwendet werden, ist umgekehrt proportional zum
freien (verfiigbaren) Raum, den die Partikel besetzen konnen. Fiir Kugeln (m = 3) ist der frei
verfiigbare Raum bei gleicher Konzentration cy beispielsweise kleiner als im Fall von parallel
angeordneten (unendlich ausgedehnten) Scheiben (m = 1). Dementsprechend sinken S, und
v, max Mit zunehmender Packungsdimension.

Die Vorhersagen, die der Modellansatz des Strukturfaktors hinsichtlich des Konzentrationsein-
flusses bei der Streuung von Schallwellen liefert, stimmen qualitativ gut mit experimentell er-
mittelten Riickstreukoeffizienten aus Stoffsystemen iiberein, die einen vergleichsweise schwa-
chen Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase aufweisen [25,81,83,98,99,117].
Chen und Zagzebski beschreiben zudem einen Einfluss der Frequenz auf die Konzentration
cv,max flir Messungen an Dextranpartikeln (40 - 50 um) im Frequenzbereich zwischen 2 MHz
und 10 MHz [98]. Wang et al. messen die Riickstreuung von Blut und kdnnen einen vergleichba-
ren Einfluss der Frequenz auf den Verlauf des konzentrationsabhéngigen Riickstreukoeffizienten
beobachten [83]. Dieser Einfluss der Frequenz kann auf das Verhiltnis zwischen Wellenlinge
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und PartikelgroBe (und Partikelform) zuriickgefiihrt werden. Im Rahmen des hier betrachteten
Modellierungsansatzes liefert die Packungsdimension m eine Moglichkeit, die Abhédngigkeit
von § gegeniiber der dimensionslosen Wellenzahl ka zu erfassen. Fiir andere Stoffsysteme exis-
tieren kaum veroffentlichte Arbeiten zum akustischen Streuverhalten konzentrierter Dispersio-

nen im Ultraschallbereich.

3.1.4 Einfluss der Partikelform

Das akustische Streuverhalten von Partikeln im Ultraschallbereich wird neben der Grofle und
der Konzentration von der Morphologie der Partikel bestimmt. Dabei bestimmt das Verhiltnis
zwischen PartikelgroBe und Wellenlidnge mafBgeblich, wie stark die Schallstreuung durch die
Partikelform beeinflusst wird. Fiir ka < 1 ist dieser Einfluss vernachléssigbar klein, so dass die
Betrachtung kugelformiger Partikel im Rahmen der meisten Streumodelle Ergebnisse liefert,
die ebenfalls fiir Partikel Giiltigkeit besitzen, deren Form von der Kugelform abweicht [80].
Im Ubergangs- und Kurzwellenregime beeinflusst die Partikelform hingegen das Streuverhal-
ten, wobei der Einfluss proportional zur dimensionslosen Wellenzahl ka ansteigt. Zudem ist die
Orientierung der Partikel mit Bezug auf die Ausbreitungsrichtung der einfallenden Schallwelle
vor allem fiir stark asphirische Partikel von Bedeutung. Ein allgemeiner Ansatz zur analyti-
schen Erfassung der Partikelform ist bislang nicht bekannt. Fiir ausgewihlte Partikelformen
und Stoffsysteme existieren angepasste Losungen (s. Abs. 2.2.1.2). Im vorangegangenen Ab-
schnitt wurde mit dem Packungsfaktor W, sowie der Packungsdimension m ein Konzept zur
Beschreibung des Konzentrationseinflusses priasentiert. Die Packungsdimension kann demnach
im Sinne der Partikelform interpretiert werden. Gegeniiber der analytischen Losung innerhalb
des Einzelpartikelstreumodells stellt dies einen statistischen Ansatz zur Erfassung der Partikel-
morphologie dar.

Wihrend der akustischen Charakterisierung von Dispersionen wird das Stoffsystem zumeist
einer Zwangsbewegung innerhalb des Messvolumens ausgesetzt, um eine repriasentative Abbil-
dung des gesamten Partikelsystems sicherzustellen. Die Bewegung der Dispersion fiihrt eben-
falls zu einer Bewegung der dispergierten Partikel. Unter der Voraussetzung, dass sich die Par-
tikel ohne eine explizite Orientierung innerhalb der Stromung bewegen konnen, fiihrt dies zu
einer zufilligen Orientierung der Partikel in Bezug auf die auftreffenden Schallwellen. Fiir ei-
ne entsprechend groB3e Partikelanzahl bewirkt die Mittelung der Orientierung, dhnlich wie die
Polydispersitit, eine Gldttung des frequenzabhéngigen Streuverhaltens. Dieser Effekt lidsst sich
durch eine alternative Vorstellung dquivalent erkldren: Werden die Streusignale aus einer Dis-
persion iiber einen hinreichend groflen Zeitraum erfasst, so dass von einer Gleichverteilung ver-
schiedener Partikelorientierungen ausgegangen werden kann, liefert die (zeitlich und ortlich)
integrale Auswertung der Streusignale ebenfalls eine gemittelte Partikelgroe im Sinne der Par-
tikelform. Fiihrt das Vorhandensein einer Stromung hingegen zu einer Ausrichtung der Partikel
in der Form, dass bei nichtsphérischen Partikeln eine Vorzugsorientierung auftritt, so kann nicht
langer von einer Gleichverteilung verschiedener Partikelorientierungen ausgegangen werden.

Dementsprechend erfolgt die Schallstreuung am effektiven Querschnitt der Partikel, der sich
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gegeniiber der Einfallrichtung der Schallwellen darstellt. Im Ergebnis liefert die Auswertung
der Streusignale eine Partikelgrofe, die diesem Querschnitt bzw. der Partikelprojektionsfliche
gegeniiber der Schalleinfallrichtung entspricht.

Neben der d@uBleren Form bestimmt die innere Struktur die Partikelmorphologie. Die bislang
aufgezeigten Ansitze zur Beschreibung der Schallstreuung an Einzelpartikeln sind lediglich
auf homogene Partikel anwendbar. Fiir porose Partikel oder Agglomerate liefern diese Ansit-
ze keine sinnvollen Ergebnisse. Zur Erfassung inhomogener Partikel beschreibt Richter eine

Modellierung der Schallstreuung nach dem Ansatz von Biot [19].

3.1.5 Eigenschaften des Rickstreusignals

Der Riickstreukoeffizient kann messtechnisch nicht direkt erfasst werden. Die zur Erzeugung
und Detektion von Ultraschallwellen iiblicherweise verwendeten piezoelektrischen Schallwand-
ler sind schalldrucksensitiv [9]. Trifft eine Ultraschallwelle auf die Wandleroberfldche, so wird
die mechanische Energie (Schalldruck p) in Folge des piezoelelektrischen Effekts in elektri-
sche Energie (elektrische Spannung u#) umgewandelt. Die primédre Messgrofe ist somit eine
elektrische Spannung u als Funktion der Laufzeit der Ultraschallwellen, wobei u ~ p gilt. Um-
gekehrt kann durch Anlegen einer elektrischen Spannung eine Schallwelle emittiert werden
(reziproker piezoelektrischer Effekt). Auf diese Weise wird durch eine entsprechende Anre-
gung des Schallwandlers zunéchst eine Schallwelle in die Dispersion eingebracht (s. Abb. 3.5).
Im einfachsten Fall wird ein Kurzzeitimpuls zur elektrischen Anregung des Schallwandlers ver-
wendet. Infolge dieser Anregung konnen die von den Partikeln innerhalb der Dispersion zu-
riickgestreuten Schallwellen nachfolgend als elektrische Spannung u in Abhingigkeit von der
Signallaufzeit r erfasst werden (Impuls-Echo-Verfahren). Die Signallaufzeit ist proportional zur
Eindringtiefe s. Der Proportionalititsfaktor ist die Schallgeschwindigkeit cy;5, der Dispersion.
Das Reflexionssignal u(t ~ s) enthilt demnach eine ortsaufgeloste Information zum Riickstreu-
verhalten der Dispersion. Diese eindimensionale Betrachtung der Ortsabhéngigkeit bildet in
erster Ndherung die Ortsabhédngigkeit des Reflexionssignals ab. Die beiden Raumdimensionen,
die sich senkrecht zur akustischen Achse ergeben, bleiben dabei unberiicksichtigt. Ausgehend
vom Zeitpunkt, an dem die Anregungswelle vom Schallwandler emittiert wird, entspricht das

Riickstreusignal zum Zeitpunkt ¢ der Streuung an den Partikeln, die sich im Abstand
§ = Cgisp-t/2 (3.12)

von der Wandleroberfliche befinden. Der Faktor 1/2 resultiert aus der Uberlegung, wonach
sowohl die emittierte als auch die gestreute Schallwelle jeweils die Strecke s zuriicklegen, so
dass die dafiir benotigte Zeit

t = 2s/cqisp (3.13)

betrigt.
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Abbildung 3.5: Prinzip der Ultraschallriickstreumessung nach dem Impuls-Echo-Verfahren
unter Verwendung eines Schallwandlers, der sowohl die Schallwelle zur Anregung emittiert,
als auch die zuriickgestreuten und reflektierten Schallwellen detektiert.

Zusitzlich erfolgt eine Diskretisierung der Ortsvariablen s vor dem Hintergrund, dass eine
Schallwelle der Dauer 7 eine begrenzte longitudinale Auflosung

Asi=c-1/2 (3.14)

besitzt [14]. Bei Verwendung eines kreisrunden Schallwandlers betridgt das minimal aufiosbare

Volumen somit
T
V; = 1

d? - As;. (3.15)
Dabei ist d; der Schallfelddurchmesser. Wird zudem die Schallfeldkontur (z. B. Divergenz oder
Fokussierung) beriicksichtigt, so ist der Durchmesser eine Funktion der Eindringtiefe d = f(s).
Der fiir das Volumen V; wirksame Riickstreukoeffizient kann nach Gleichung 3.10 bestimmt

werden:

6

Ni=—-cv-Waley)- Y, [\L(n>j|2 (A0s3(x)

3

Vilm’]
3

(3.16)
T 7

xjlm]

Diese Formulierung gilt unter der Voraussetzung, dass die anregende Schallwelle eine ebene
Welle ist. Der Schallwandler darf demnach keine starke Fokussierung aufweisen. Zudem muss

der Abstand s; hinreichend grof sein, damit die auf den Schallwandler auftreffenden Streuwel-
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len ebenfalls durch ebene Wellen approximiert werden konnen. Da der Riickstreukoeffizient
das Verhiltnis von gestreuter zu einfallender Schallintensitiit beschreibt, gilt fiir die Riickstreu-

amplitude
u(t) ~ p(t) ~ /7. (3.17)

weil sich die Intensitit proportional zum Quadrat des Schalldrucks verhilt (s. Glg. 2.11).

Neben der (akustischen) Schallstreuung an den Partikeln, die als Quelle der Riickstreu-
signale betrachtet werden kann, wirkt sowohl auf die anregenden (vom Schallwandler
emittierten) als auch auf die gestreuten Schallwellen die Schallddmpfung. Unter der Voraus-
setzung, dass der Riickstreukoeffizient unabhéngig vom Abstand s ist und Mehrfachstreuung
vernachlédssigt werden kann, weist das Riickstreusignal u(¢) ~ p(¢) einen zeitabhingigen
Abfall auf. Die Schallddmpfung oy;s, wirkt exponentiell mit der durchschallten Wegstrecke,
so dass die Schalldruckamplitude p beim Durchlaufen der Dispersion um den Faktor =2 ®%isp
gemindert wird. Unter Anwendung von Gleichung 3.12 ergibt sich der laufzeitabhingige
Amplitudenabfall zu

e_t'cdisp'adisp_ (318)

Treten hingegen Mehrfachstreueffekte auf, so wird die an einem Partikel gestreute Schallwelle
an benachbarten Partikeln abermals gestreut und legt wihrenddessen einen ldngeren Weg inner-
halb der Dispersion zuriick, bevor sie die Wandleroberfliche erreicht. Dementsprechend liefert
diese mehrfach gestreute Welle einen zusitzlichen Anteil im Riickstreusignal, der, im Vergleich
zur einfach gestreuten Welle verzdgert, zum Zeitpunkt ¢ + Ar auftritt. Die derart zusétzlich ge-
nerierten Signalanteile wirken sich auf den zeitabhingigen Abfall 8 der Riickstreuamplitude
(=B aus, so dass

B < caisp - Qaisp (3.19)

gilt.

Das Riickstreusignal, das infolge der Emission eines Schallimpulses aufgezeichnet wer-
den kann, resultiert aus der rdumlichen Anordnung und der Konzentration der Partikel zum
Zeitpunkt der Messung. Kann die Position jedes einzelnen Partikels als unverénderlich
angesehen werden, so liefert eine Wiederholung der Riickstreumessung einen identischen
Signalverlauf. Andern sich hingegen die Positionen und/oder die Anzahl der Partikel im
Messvolumen zwischen zwei Einzelmessungen, so weisen die entsprechenden Riickstreusi-
gnale Abweichungen auf. Das Messvolumen bestimmt sich aus der Schallfeldkontur und der
Eindringtiefe (s. Abb. 3.5). Soll das Partikelsystem vollstindig abgebildet werden, so muss
sichergestellt sein, dass die Untermenge der Partikel innerhalb des Messvolumens reprisentativ
fiir die Gesamtheit aller Partikel ist. Dieser Forderung kann zum Beispiel dadurch Rechnung
getragen werden, indem die zu untersuchende Dispersion einer Zwangsbewegung ausgesetzt
wird, so dass die Partikelkonstellation innerhalb des Messvolumens kontinuierlich variiert. Bei
Verwendung eines planaren Schallwandlers, der nach impulsférmiger Anregung eine nahezu

ebene Schallwelle emittiert, ist demnach zu erwarten, dass die (zeitlich gemittelte) Riickstreu-
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amplitude u(¢) aus einer homogen durchmischten Dispersion durch ein Maximum zu Beginn
des Zeitverlaufs (#p) und einen nachfolgenden Abfall iiber der Signallaufzeit ¢ charakterisiert ist
(s. Abb. 3.6). Die maximale Riickstreuamplitude u,,,, wird sowohl vom Riickstreukoeffizienten
der Dispersion 7 als auch von der Amplitude der einfallenden Welle py bestimmt. Fiir ¢ > f
wirken die Schalldimpfung sowie eventuell auftretende Mehrfachstreueffekte (s. Glgn. 3.18
und 3.19), so dass sowohl die Amplitude der anregenden als auch die der gestreuten Welle

entsprechend abgeschwicht wird.

u(t)
1 umax:f (T’,p 0 )

Ly
Abbildung 3.6: Qualitativer Verlauf der Riickstreuamplitude u(¢) aus einer Dispersion. Es
wird vorausgesetzt, dass der Riickstreukoeffizient 17 und die Amplitude der anregenden Welle
po unabhéngig von der Eindringtiefe s sind.

3.2 Numerische Untersuchungen zur Sensitivitat
gegeniiber der Dispersionszusammensetzung

Das zuvor entwickelte Modell zur Bestimmung des Riickstreukoeffizienten aus konzentrier-
ten Dispersionen (s. Glg. 3.10) soll nunmehr hinsichtlich seiner Sensitivitit gegeniiber der
Dispersionszusammensetzung ndher untersucht werden. Die Zusammensetzung der Dispersion
wird neben der Konzentration und der Grof3e der Partikel ebenfalls von den Materialparametern
beider Phasen bestimmt. Der Einfluss der Materialparameter (akustischer Kontrast) und der Par-
tikelgrofle sind innerhalb des Einzelpartikelstreumodells iiber die Koeffizienten A,, abgebildet.
Der Konzentrationseinfluss wird mit dem Strukturfaktor S erfasst. Dementsprechend erfolgt zu-
nichst eine Betrachtung zum Einfluss des material- und groBBenabhéngigen Streuverhaltens auf
der Basis des Einzelpartikelstreumodells. Diese Untersuchungen werden exemplarisch an drei
Modellstoffsystemen (Glaspartikel in Wasser, Polyamidpartikel in Ethanol und Silikondltropfen
in Wasser) durchgefiihrt. Die Dispersionen unterscheiden sich neben dem Aggregatzustand der

dispersen Phasen zusitzlich im akustischen Kontrast zwischen beiden Phasen (s. Tab. 3.1).
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Tabelle 3.1: Schallkennimpedanzen Z und akustischer Kontrast § = Z;/Z; (s. Glg. 2.17) der
Modellstoffsysteme, berechnet mit den Materialparametern aus Anhang A.1

Stoffsystem Zy lkg-m=2-s71] Zy [kg-m™2-s71] ¢ [-]
Glas (3000CP) 13,813-10° 1,497-10° 9,23
in Wasser
Polyamid (PA6) 2,512-10° 0,905-10° 2,78
in Ethanol
Silikondl (AK50) 0,952-10° 1,497-10° 0,64
in Wasser

Fiir die disperse Phase wird die Schallkennimpedanz Z; = p; - ¢4 1, verwendet.

Die Untersuchungen zum Konzentrationseinfluss sollen dazu genutzt werden, um den Querein-
fluss von Partikelgroe und akustischem Kontrast auf den Strukturfaktor ndher zu beleuchten.

3.2.1 PartikelgroBe

Die PartikelgroBe ist eine wichtige Kenngrof3e der dispersen Phase, deren Einfluss auf das akus-
tische Streuverhalten der gesamten Dispersion stets in Relation zur Frequenz der Schallwellen
betrachtet werden muss (s. Abs. 3.1.2). Aus diesem Grund erfolgen die weiteren Betrachtungen
auf der Basis der dimensionslosen Wellenzahl ka = 7 - x/A. Wie bereits gezeigt werden konnte,
bestimmt dieses Verhiltnis neben der Gesamtstreuleistung (Streuquerschnitt Cy.,, s. Glg. 2.29)
vor allem das winkelabhéngige Streuverhalten (s. Abb. 3.1) des Partikels. Der Einfluss der di-
mensionslosen Wellenzahl auf das Streuverhalten folgt einer nichtlinearen Funktion, die zudem
vom akustischen Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase beeinflusst wird. Ge-
nerell gilt, dass die Streuleistung C;., der dimensionslosen Wellenzahl proportional ist. Fiir den
Fall der Riickstreuung (6 = 180°) zeigen die Kurvenverldufe in Abbildung 3.7 den Einfluss
der dimensionslosen Wellenzahl ka und der Materialpaarung auf den Riickstreukoeffizienten 7.
Der Riickstreukoeffizient wird fiir monodisperse Partikel und eine Konzentration cy = 1/m?> be-
rechnet, wodurch 1 = |L(7)|* [sr~'-m~!] gilt. Der qualitative Verlauf von 1) ist entsprechend
Gleichung 2.33 unabhiingig von der Konzentration und wird einzig vom Riickstreuverhalten des
Einzelpartikels beeinflusst. Das ermoglicht eine vergleichende Darstellung zur Bewertung des
GroBeneinflusses. Es zeigt sich, dass der Riickstreukoeffizient als Funktion der dimensionslo-
sen Wellenzahl im Bereich ka < 10 einen groBen Wertebereich iiberstreicht. Fiir ka < 1 steigt
der Riickstreukoeffizient zunéchst stark an. Der Kurvenverlauf erreicht ein erstes Maximum im
Bereich ka ~ 1, wobei dessen genaue Lage von der Materialpaarung abhiingt. Anschlieend
wird ein weiterhin ansteigender Kurvenverlauf registriert, der ein nicht monotones Verhalten

aufweist.
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Abbildung 3.7: Riickstreukoeffizient 1) (logarithmisch skaliert) in Abhédngigkeit von der di-
mensionslosen Wellenzahl ka, links: 0 < ka < 10, rechts: 0 < ka < 1 fiir drei unterschiedliche
Materialpaarungen, berechnet nach Glg. 2.33 (mit cy = 1/m*) mit den entsprechenden Mate-
rialparametern (s. Anhang A.1).

Der Kurvenverlauf wird dabei neben der dimensionslosen Wellenzahl ka zusitzlich vom akus-
tischen Kontrast { zwischen disperser und kontinuierlicher Phase, respektive den Materialpa-
rametern beeinflusst. Fiir { < 1 ist der Riickstreukoeffizient deutlich hoher als fiir einen ver-
gleichbaren Wert im Fall { > 1. Auffillig sind zudem lokal auftretende Unstetigkeiten, wie zum
Beispiel im Bereich ka ~ 1, 5 fiir Polyamidpartikel in Ethanol. Diese Resonanzffekte sind durch
Interferenzerscheinungen (zwischen longitudinaler und transversaler Schallwelle im Feststoff-
partikel) zu erkldren, deren Auftreten ebenfalls von den Materialparametern und der dimen-
sionslosen Wellenzahl abhéngt (s. Abs. 3.1.2). Fiir jeweils drei ausgewihlte Frequenzen und
PartikelgroBen sind die Kurven fiir Glaspartikel in Wasser aus Abbildung 3.7 in Abbildung 3.8
nochmals separat iiber der Partikelgrofle und der Frequenz dargestellt. Der Riickstreukoeffizient
steigt mit zunehmender Partikelgrofe tendenziell an, wobei eine Erhohung der Schallfrequenz
eine Verschiebung des Kurvenverlaufs hin zu kleineren PartikelgroBen zur Folge hat (s. Abb.
3.8, links). Aquivalent dazu fiihrt eine Verminderung der PartikelgroBe zu einer Verschiebung
des frequenzabhingigen Kurvenverlaufs hin zu hoheren Frequenzen (s. Abb. 3.8, rechts). Ent-
sprechend dem wirksamen Verhiltnis von Partikelgrof3e zu Wellenldnge sind in Abbildung 3.8
links und rechts identische Kurvenverldufe zu erkennen, da im Rahmen des gewéhlten Beispiels
der Partikelgroenbereich x < 300 pm bei Frequenzen von 5 MHz, 10 MHz und 15 MHz (links)
dem selben Bereich der dimensionslosen Wellenzahl ka < 10 entspricht, der mit dem Frequenz-
bereich f < 30 MHz und den festen Partikelgro3en 50 um, 100 pum und 150 um (rechts) abge-

deckt wird. Dieser Zusammenhang gilt unabhingig vom akustischen Kontrast.
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Abbildung 3.8: Riickstreukoeffizient 17 aus Abbildung 3.7 fiir Glaspartikel (3000CP) in Was-
ser in Abhéngigkeit von links: der Partikelgrofe x, rechts: der Frequenz f.

Fiir den praktisch bedeutsamen Fall groBBenverteilter Partikel (X, < x < X;qy) bestimmt sich
der Riickstreukoeffizient nach Gleichung 3.10. Um den Einfluss der Verteilungsbreite zu un-
tersuchen, wird eine logarithmische Normalverteilung (s. Glg. 2.72) mit einem Medianwert
x50,3 = 50 um und einer Verteilungsbreite 0j, im Bereich zwischen 0,1 und 0,5 gewiihlt. Die Par-
tikelgroBenverteilungen liegen diskret in der Form Q3(x;) mit 0,1 um < x; <300 um und Ax; =
0,1 um vor. Die logarithmische Standardabweichung wird mit oy, = [0,1; 0,2; 0,3; 0,4; 0,5]
entsprechend variiert (s. Abb. 3.9, links).
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Abbildung 3.9: Riickstreukoeffizient 1 fiir polydisperse Glaspartikel (3000CP) in Wasser in
Abhingigkeit von der Frequenz f, berechnet nach Glg. 2.36 (mit S = cy -W = 1) und den
entsprechenden Materialparametern (s. Anhang A.1): links: PartikelgroBenverteilungen Q3(x),
rechts: Riickstreukoeffizienten 1 (f).
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Die Berechnung des Riickstreukoeffizienten erfolgt ohne Betrachtung des Konzentrationsein-
flusses, da der qualitative Einfluss der Verteilungsbreite untersucht werden soll. Daher wird der
Strukturfaktor S = 1 gewdhlt. Abbildung 3.9 (rechts) zeigt den Riickstreukoeffizienten fiir die
fiinf verschiedenen Partikelgroenverteilungen von Glaspartikeln in Wasser. Der frequenzab-
hingige Verlauf der Riickstreukoeffizienten in Abbildung 3.9 (rechts) zeigt einen deutlichen
Einfluss der Verteilungsbreite. Je breiter die PartikelgroBenverteilung ist, desto stidrker wird
der Kurvenverlauf geglittet. Die Polydispersitit verursacht eine Uberlagerung der Anteile
des monodispersen Riickstreukoeffizienten 1 (xpin < x < Xpqc) entsprechend der Verteilung
03(x). Je breiter die PartikelgroBenverteilung ist, desto stirker wird der Frequenzverlauf des

Riickstreukoeffizienten geglittet.

Der Riickstreukoeffizient weist eine stark nichtlineare Abhingigkeit gegeniiber der di-
mensionslosen Wellenzahl ka und damit einhergehend gegeniiber der Partikelgrole x auf.
Diese Abhingigkeit wird zudem vom akustischen Kontrast zwischen disperser und kontinu-
ierlicher Phase beeinflusst. Allgemein gilt, dass der Riickstreukoeffizient mit zunehmender
Wellenzahl ka ebenfalls ansteigt, wobei der Anstieg im Bereich ka < 1 deutlich hoher ist
als fiir 1 < ka < 10. Das Vorhandensein polydisperser Partikel fiihrt zu einer Glittung des
frequenzabhingigen Riickstreukoeffizienten.

3.2.2 Materialparameter

Im vorangegangenen Abschnitt konnte bereits gezeigt werden, dass der Riickstreukoeffizient
neben der dimensionslosen Wellenzahl ka maBgeblich vom akustischen Kontrast { = Z;/Z;
zwischen kontinuierlicher und disperser Phase beeinflusst wird. Der Ausdruck der Schallkenn-
impedanzen Z; und Z; enthilt das Produkt aus Schallgeschwindigkeit und Dichte, wodurch
eine entsprechende Anderung von Z nicht eindeutig auf eine Anderung von p oder ¢ zuriick-
fiihrbar ist. Aus diesem Grund wird fiir die weiteren Untersuchungen der Einfluss sdmtlicher
Materialparameter, die in die Berechnung der Koeffizienten A, eingehen, separat voneinander
untersucht. Die betreffenden GroBen sind die Schallgeschwindigkeiten (¢, ¢4, cq,7) und die
Dichten (pg, ps) von disperser und kontinuierlicher Phase. Am Beispiel der drei Modellstoff-
systeme wird zunichst der Riickstreukoeffizient 19 nach Gleichung 2.33 (mit cy = 1/ m?) fiir
die nominellen Materialparameter (s. Anhang A.1) berechnet. AnschlieBend erfolgt eine Neu-
berechnung von 17, wobei jeweils ein Materialparameter einer Anderung von 410 % und £20 %
unterworfen wird. Im Ergebnis liefert das Verhiltnis /19 in Abhidngigkeit von der dimensi-
onslosen Wellenzahl ka eine Aussage zur Sensitivitit des Riickstreukoeffizienten gegeniiber den
einzelnen Materialparametern (s. Abb. 3.10-3.13).

Abbildung 3.10 zeigt den Einfluss einer prozentualen Anderung der longitudinalen Schallge-
schwindigkeit ¢, 7, innerhalb der dispersen Phase. Fiir das Stoffsystem Glas/Wasser, das einen
hohen akustischen Kontrast aufweist, zeigen die Kurven fiir ka < 4 ein eindeutiges Verhalten.
Demnach fiihrt eine Verringerung von ¢4z zu einer dquivalenten Absenkung des Riickstreu-

koeffizienten, wohingegen eine Zunahme einen eher geringfiigigen Anstieg zur Folge hat. Die
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Anderung des Riickstreukoeffizienten verliuft fiir ka < 4 proportional zur Anderung der Schall-
geschwindigkeit ¢y ;. Im Bereich 4 < ka < 5 treten starke Schwankungen in den Kurvenverldu-
fen auf, die auf Resonanzeffekte (s. Abs. 3.1.2 und 3.2.1) zuriickzufiihren sind. Eine Anderung
von ¢4 7, verschiebt den Resonanzbereich als Funktion der dimensionslosen Wellenzahl ka. Fiir
ka > 5 fiihrt eine Zunahme von ¢, weiterhin zu einer proportionalen Anderung des Riick-
streukoeffizienten, bis sich bei ka > 9 die Proportionalitidt umkehrt. Demgegeniiber fiihrt eine

Abnahme von ¢4 zu einem uneindeutigen Einfluss auf den Riickstreukoeffizienten im Bereich
ka > 5.
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Abbildung 3.10: Relativer Riickstreukoeffizient 1 /7 fiir eine prozentuale Anderung der lon-
gitudinalen Schallgeschwindigkeit der Dispersphase ¢, 1.; o wird mit den nominellen Materi-
alparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Fiir das Stoffsystem Polyamid/Ethanol sind vergleichbare Einfliisse von ¢4 7 auf den Riickstreu-
koeffizienten zu beobachten. Der Bereich, in dem sich ein eindeutiges Verhalten abzeichnet, ist
in diesem Fall auf ka < 1 beschrinkt, was auf den geringeren akustischen Kontrast zuriick-
zufiihren ist. Fiir das Verhalten im Bereich ka > 1 sind die fiir das Stoffsystem Glas/Wasser
genannten Griinde analog anwendbar. Fiir Partikel, deren Schallkennimpedanz geringer als die
des umgebenden Mediums ist (Silikonol/Wasser), wird ein umgekehrt proportionaler Einfluss

von cg 7, auf den Riickstreukoeffizienten beobachtet. Eine Verringerung von ¢y, fiihrt dabei zu
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stirkeren Anderungen als eine dquivalente Zunahme und bedingt zudem einen stark schwan-
kenden Verlauf 11 /1o (ka). Der Einfluss der longitudinalen Schallgeschwindigkeit der dispersen
Phasen auf den Riickstreukoeffizienten weist generell einen nichtlinearen Charakter auf, wobei
sich eine Anderung von cq, 1. fur hinreichend kleine dimensionslose Wellenzahlen im Fall { > 1
proportional und fiir { < 1 umgekehrt proportional auf den Riickstreukoeffizienten auswirkt.

In Feststoffpartikeln treten neben longitudinalen ebenfalls transversale Schallwellen auf. Der
Einfluss der entsprechenden Schallgeschwindigkeit ¢, 7 auf den Riickstreukoeffizienten ist in
Abbildung 3.11 dargestellt. Zunichst féllt auf, dass ¢, 7 im Vergleich zur longitudinalen Schall-
geschwindigkeit c; 1 (s. Abb. 3.10) einen groBeren Einfluss hinsichtlich des Auftretens von
Resonanzeffekten aufweist. Zudem ist der Einfluss auf den Riickstreukoeffizienten umgekehrt
proportional, wobei sich diese Eindeutigkeit auf den Bereich ka < 3 fiir Glaspartikel in Wasser
und auf ka < 1 fiir Polyamidpartikel in Ethanol beschrénkt. Fiir entsprechend groere Werte
der dimensionslosen Wellenzahl ist ein schwankender Einfluss auf den Riickstreukoeffizien-
ten festzustellen. Der Einfluss der transversalen Schallgeschwindigkeit innerhalb der dispersen
Phasen weist generell einen nichtlinearen Charakter auf, wobei sich eine Anderung von cq,r fir

hinreichend kleine dimensionslose Wellenzahlen proportional auf den Riickstreukoeffizienten

auswirkt.
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Abbildung 3.11: Relativer Riickstreukoeffizient 17/1¢ fiir eine prozentuale Anderung der
transversalen Schallgeschwindigkeit der Dispersphase ¢4 r; no wird mit den nominellen Ma-
terialparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Neben den Schallgeschwindigkeiten innerhalb des Partikels bestimmt die Schallgeschwindig-
keit ¢, des umgebenden Kontinuums das akustische Streuverhalten. Abbildung 3.12 zeigt deren
Einfluss auf den Riickstreukoeffizienten. Fiir das Stoffsystem Glas/Wasser ist 7 im Bereich
ka < 3 umgekehrt proportional und fiir 2 < ka < 3 proportional zu c;. Im Bereich ka > 3 fehlt
dem Verlauf eine derartige Eindeutigkeit. Fiir Polyamidpartikel in Ethanol ist der Einfluss fiir

ka < 1 eindeutig und ebenfalls umgekehrt proportional, wohingegen im Bereich ka > 1 starke
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Schwankungen in den Kurvenverldufen zu beobachten sind. Demgegeniiber weist die Schall-
geschwindigkeit ¢ fiir Silikondltropfen in Wasser prinzipiell einen proportionalen Einfluss ge-
geniiber dem Riickstreukoeffizienten auf. Eine Zunahme von c;, fiihrt dabei zu stirkeren Ande-

rungen als eine dquivalente Verringerung und bedingt zudem einen stark schwankenden Verlauf

n/no(ka).
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Abbildung 3.12: Relativer Riickstreukoeffizient 17/ fiir eine prozentuale Anderung der
Schallgeschwindigkeit der kontinuierlichen Phase c; 1o wird mit den nominellen Material-
parametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Die Schallgeschwindigkeiten von disperser und kontinuierlicher Phase beeinflussen den Riick-
streukoeffizienten 1 (ka), wobei dieser stark von der jeweiligen Materialpaarung abhingt. Je
geringer der akustische Kontrast { zwischen beiden Phasen ist, desto grofer wird der Einfluss
der Schallgeschwindigkeiten. Die Ergebnisse in den Abbildungen 3.10 - 3.12 zeigen zudem,
dass die longitudinale Schallgeschwindigkeit ¢, ; der dispersen Phasen den vergleichsweise

groften Einfluss auf den Riickstreukoeffizienten aufweist.
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Abbildung 3.13: Relativer Riickstreukoeffizient 17/7y fiir eine prozentuale Anderung links:
der Dichte der dispersen Phase p,, rechts: der Dichte der kontinuierlichen pg; 1o wird mit den
nominellen Materialparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Der akustische Kontrast ist neben den Schallgeschwindigkeiten sowohl von der Dichte der di-
spersen Py als auch der kontinuierlichen Phase p; abhingig. Abbildung 3.13 stellt den Einfluss
dieser beiden Materialparameter auf den Riickstreukoeffizienten dar. Fiir die selbe Materialpaa-

rung zeigen die jeweiligen Kurvenverldufe einen dhnlichen Verlauf. Lediglich die Proportio-
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nalitit des Riickstreukeoffizienten gegeniiber der betrachteten Dichtednderung verlduft invers.
Diese Ergebnisse sind plausibel, da entsprechend Gleichung 2.42 das Verhiltnis p;/py in die
Berechnung der Koeffizienten A,, eingeht. Der Einfluss der Dichte auf den Riickstreukoeffizien-
ten ist zudem abhiingig von der dimensionslosen Wellenzahl ka, dhnlich den Beobachtungen zur
Schallgeschwindigkeit. Im Gegensatz zur Schallgeschwindigkeit hat die Dichte jedoch keinen
Einfluss auf das Auftreten der Resonanzeffekte, da das Interferenzverhalten unabhéngig von der
Dichte ist. Fiir Glaspartikel in Wasser fiihrt ein erhohtes Verhiltnis p;/py fiir ka < 1,5 zunéchst
zu einer Zunahme des Riickstreukoeffizienten. Im darauf folgenden Bereich 1,5 < ka < 4 kehrt
sich diese Proportionalitit um. Fiir 4,5 < ka < 6,5 bleibt der Einfluss einer relativen Dichte-
dnderungen gering, bevor eine Zunahme von p;/p; im Bereich 6,5 < ka < 10 zu einer Ver-
minderung des Riickstreukoeffizienten fiihrt. Generell ist fiir ka > 1,5 der Einfluss geringer als
fiir ka < 1. Die Kurvenverliufe fiir Polyamidpartikel in Ethanol und Silikondltropfen in Wasser
weisen im Vergleich dazu deutlich stirkere Schwankungen auf, was auf den geringeren akusti-
schen Kontrast zuriickgefiihrt wird. Zudem verhilt sich im Fall der Emulsion der Dichteeinfluss
umgekehrt proportional im Vergleich zu den beiden Suspensionen, zumindest fiir hinreichend
kleine Werte der dimensionslosen Wellenzahl. Je geringer der akustische Kontrast Z;/Z; zwi-
schen beiden Phasen ist, desto grofer wird der Einfluss der relativen Dichte p;/p.

Die Untersuchungen zum materialabhéingigen Riickstreuverhalten zeigen, dass der Riickstreu-
koeffizient empfindlich auf Anderungen einzelner Materialparameter reagiert. Die Sensitivitit
gegeniiber dem Dichteverhiltnis p,;/py ist am groBten. Die longitudinalen Schallgeschwindig-
keiten ¢4 7 und ¢, weisen einen mittleren Einfluss auf, wohingegen eine Anderung der transver-
salen Schallgeschwindigkeit c; 7 beim Vorhandensein von Feststoffpartikeln zu vergleichswei-
se geringen Anderungen des Riickstreukoeffizienten fiihrt. Je kleiner der akustische Kontrast
Z4/Zy ist, desto stirker wirken sich Anderungen der Materialparameter aus. Fiir hinreichend
kleine Werte der dimensionslosen Wellenzahl ka < ka’ gilt zudem, dass sich der Riickstreu-
koeffizient proportional zum akustischen Kontrast verhilt. Der Wert ka’ ist wiederum abhiingig
vom akustischen Kontrast. Die Ergebnisse zeigen aulerdem, dass der Einfluss der Materialpara-

meter stets im Zusammenhang mit der dimensionslosen Wellenzahl betrachtet werden muss.

3.2.3 Partikelkonzentration

Der Einfluss der Partikelkonzentration auf den Riickstreukoeffizienten wird entsprechend Glei-
chung 3.10 iiber den Strukturfaktor S,, bzw. das Produkt aus der Volumenkonzentration cy und
dem Packungsfaktor W, (s. Glg. 3.8) abgebildet. Fiir cy < cy 4y steigt der Strukturfaktor an,
erreicht bei cy = ¢y jnqr das Maximum und fallt fiir cy > cy e wieder ab (s. Abb. 3.14, links).
Der Konzentrationseinfluss auf den Riickstreukoeffizienten hingt zudem von der Packungsdi-
mension m ab, wobei nicht nur die Konzentration cy .y, sondern auch der Maximalwert des
Strukturfaktors S,,(cymaex) €ine nichtlineare Abhingigkeit gegeniiber m aufweist. Je groBer m
ist, desto kleiner sind cy yqy Und Sy, (cymax). Zudem steigt die Sensitivitit des Strukturfaktors
gegeniiber der Partikelkonzentration mit zunehmender Packungsdimension an (s. Abb. 3.14,

rechts). Der nichtlineare Verlauf des Strukturfaktors fiihrt weiterhin zu einer Mehrdeutigkeit in
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dem Sinne, dass auf einen Wert von § zwei Konzentrationswerte cy,1 < ¢y max Und cy 2 > v max
entfallen (ausgenommen S(cy mqy)). Die Differenz (cy» — ¢y 1) zwischen diesen beiden Konzen-
trationswerten sinkt mit zunehmender Packungsdimension. An dieser Stelle sei daran erinnert,
dass Konzentrationen cy > 0,7 lediglich fiir polydisperse Partikelsysteme relevant sind. Im Fall

monodisperser Partikel stellt cy 1 somit die einzig sinnvolle Losung dar, wenn cyp > 0,7 gilt.
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Abbildung 3.14: Normierter Strukturfaktor links: S,, /max(S,,) als Funktion der Volumenkon-
zentration cy, rechts: S,,/S; als Funktion der Packungsdimension m.

Entsprechend den Ausfiihrungen in Abschnitt 3.1.3 kann der Parameter m zur Abbildung der
Partikelform genutzt werden. Der Einfluss der Partikelform ist wiederum abhéngig von der di-
mensionslosen Wellenzahl ka. Im Umkehrschluss kann von einem Einfluss der dimensionslosen
Wellenzahl ka auf den Parameter m ausgegangen werden. Der Formeinfluss wichst proportio-
nal zu ka an, so dass m umgekehrt proportional zu ka ist. Fiir ka < 1 kann, unabhingig von
der geometrischen Partikelform, von ideal kugelférmigen Partikeln im Sinne der Schallstreu-
ung ausgegangen werden, so dass m = 3 gilt. Im Bereich ka > 1 muss die Packungsdimension
entsprechend der (akustisch wirksamen) Partikelform angepasst werden. Fiir kompakte Parti-
kel gilt m < 3, wohingegen fiir inhomogene Partikel oder Aggregate Werte m > 3 denkbar
sind [118].

3.3 Zusammenfassung

Mit der Kombination aus Einzelpartikelstreumodell und Strukturfaktor steht ein Modellansatz
zur Beschreibung des akustischen Riickstreuverhaltens konzentrierter Dispersionen zur Verfii-
gung. Im Ergebnis kann der Riickstreukoeffizient 1 einer Dispersion berechnet werden, der das
Verhiltnis von gestreuter zu eingebrachter Schallintensitét angibt. Der Einfluss der Partikelgro-
Be und der Materialparameter von disperser und kontinuierlicher Phase wird mit dem Modell
nach Faran abgebildet. Die Berechnung erfolgt fiir ideal kugelféormige Partikel. Zudem kann die

Verteilung der PartikelgroB3e beriicksichtigt werden. Um den Einfluss der Partikelkonzentration
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abzubilden, wird der Riickstreukoeffizient des Einzelpartikels im Weiteren mit dem Strukturfak-
tor S multipliziert. Der Strukturfaktor erfasst die Streuwirkung von Partikelkollektiven auf der
Basis einer statistischen Betrachtung der Partikelpositionen. Diese stochastische Betrachtung
verzichtet dabei auf eine explizite Modellierung der Interaktion zwischen den Schallwellen und
den Partikeln (als Kollektiv), bietet jedoch die Moglichkeit, den Einfluss der Mehrfachstreu-
ung auf das Riickstreuverhalten der Dispersion zumindest zu quantifizieren. Die vereinfachte
Losung des Strukturfaktors (s. Glg. 3.8) hingt neben der Partikelkonzentration cy lediglich
von einem weiteren Parameter ab, der Packungsdimension m. Im Ergebnis weist der Riick-
streukoeffizient ein nichtlineares Verhalten gegeniiber der Partikelkonzentration auf, wobei ein
charakteristisches Maximum auftritt. Die Konzentration cy 4y, bei der dieses Maximum auf-
tritt, wie auch dessen Wert selbst sind abhédngig von m. Der gewihlte Modellansatz, wonach
der Einfluss der Partikelkonzentration getrennt von der Streuwirkung des Einzelpartikels be-
trachtet wird, stellt einen pragmatischen Losungsansatz dar. Das zugrundeliegende, komplexe
Problem der Mehrfachstreuung in konzentrierten Dispersionen wird damit nicht direkt (im Sin-
ne der wirksamen Physik) und zudem stark vereinfacht abgebildet. Realistischerweise muss
jedoch davon ausgegangen werden, dass der Strukturfaktor neben der Partikelgrofle und der
Partikelform ebenfalls vom Partikel-Partikel-Abstand beeinflusst wird. Eine entsprechende In-
terpretation der Packungsdimension erlaubt prinzipiell eine Abbildung dieser Quereinfliisse.

Auf der Basis des Modells liefern numerische Untersuchungen zum Einfluss der Partikelgrofe,
der Materialparameter und der Partikelkonzentration auf den Riickstreukoeffizienten wichtige
Erkenntnisse zum akustischen Streuverhalten von Dispersionen. Der Einfluss der Materialpa-
rameter, wie auch der Partikelgrofle, ist stets in Relation zur dimensionslosen Wellenzahl zu
betrachten. Im Bereich ka < 1 steigt der Riickstreukoeffizient proportional zur Partikelgrof3e
an. Fiir deutlich groere Werte der dimensionslosen Wellenzahl ist dieser Zusammenhang we-
niger eindeutig. Die Ergebnisse zeigen auBlerdem eine hohe Sensitivitit des Riickstreukoeffi-
zienten gegeniiber den Materialparametern, vor allem bei einem geringen akustischen Kontrast
zwischen disperser und kontinuierlicher Phase. Fiir die meisten Fliissigkeiten sind die Schall-
geschwindigkeit und die Dichte zumeist gut bekannt oder konnen vergleichsweise einfach be-
stimmt werden. Im Gegensatz dazu sind die Materialparameter disperser Feststoffe nicht derart
einfach zu messen und miissen daher bekannt sein. Andernfalls fiithren unsichere Kenndaten zu
deutlichen Abweichungen des berechneten Streuverhaltens. Der Einfluss der Partikelkonzentra-

tion auf den Riickstreukoeffizienten ist nichtlinear und zudem nicht eineindeutig.
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4 Experimentelle Untersuchungen und
Vergleich mit Simulationsergebnissen

Die bislang erzielten Resultate auf der Basis der theoretischen Untersuchungen zur Ultraschall-
riickstreuung an Dispersionen sollen nunmehr mit experimentellen Ergebnissen verglichen und
bewertet werden. Dazu bedarf es zunichst einer Messanordnung zur Erfassung von Ultraschall-
riickstreusignalen. Entsprechende kommerziell verfiigbare Messgerite existieren bislang nicht
oder sind, wie im Bereich der Medizintechnik, vor allem zur Bildgebung entwickelt und bieten
zudem keine Schnittstelle zur Extraktion der Rohsignale. Aus diesem Grund wird zunéchst eine
Messanordnung entwickelt, die sowohl die Generierung eines Anregungssignals als auch die
Erfassung der Riickstreusignale ermoglicht. Neben der geritetechnischen Entwicklung kommt
der Analyse und Vorverarbeitung der empfangenen Signale eine besondere Bedeutung zu. Ziel
der Entwicklung ist die Ausgabe eines frequenzaufgelosten Riickstreusignals und die Extrakti-
on charakteristischer Riickstreuparameter. Auf der Basis des entwickelten Messverfahrens wer-
den experimentelle Untersuchungen zum Einfluss der Partikelgroe, der Partikelkonzentration
sowie der Materialparameter der beteiligten Phasen durchgefiihrt. Die Ergebnisse der experi-
mentellen Untersuchungen werden anschlieBend mit den Modellvorhersagen verglichen und
diskutiert.

4.1 Erfassung von Ultraschallechosignalen

Um Riickstreusignale aus einer Dispersion erfassen zu konnen, bedarf es zunéchst einer Schall-
welle, die in die Dispersion ausgesendet wird. Infolge dieser akustischen Anregung kommt
es zur Streuung der Schallwelle an den Partikeln innerhalb der Dispersion. Die gestreuten
Schallanteile, die sich entgegen der Ausbreitungsrichtung der anregenden Schallwelle bewegen,
konnen im Weiteren als Riickstreusignal detektiert werden. Ausgehend von den Uberlegungen
im vorangegangenen Abschnitt 3.1.5 geniigt im einfachsten Fall ein einziger Schallwandler, um
sowohl die anregende Schallwelle zu emittieren, als auch die gestreuten Schallwellen zu de-
tektieren. Diesem Gedanken folgend zeigt Abbildung 4.1 eine Messanordnung, die im Rahmen

dieser Arbeit fiir die Erfassung von Riickstreusignalen Anwendung findet.
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Erfassung von Ultraschall-
riickstreusignalen aus Dispersionen mit einem Schallwandler, der nach dem Impuls-Echo-
Verfahren betrieben wird.

Der Schallwandler wird nach dem Impuls-Echo-Verfahren betrieben, so dass zwischen den ein-
zelnen Anregungsphasen ausreichend Zeit verbleibt, um die resultierenden Echosignale voll-
standig zu erfassen. Zur Anregung wird dem Schallwandler mittels eines Impulsgenerators ein
elektrischer Kurzzeitspannungsimpuls aufgeprigt. In der Folge emittiert der Wandler eine Ul-
traschallwelle, die durch eine vergleichsweise kleine Dauer T charakterisiert ist und zunéchst
eine wasserbefiillte Vorlaufstrecke durchlduft, bevor sie in das eigentliche Messvolumen ein-
tritt. Die Vorlaufstrecke ist gegeniiber der zu untersuchenden Dispersion mit einem Kunststoff-
fenster abgetrennt (s. Abb. 4.2). Die Verwendung einer derartigen Vorlaufstrecke soll zum einen
die Wandleroberfliche vor Abrasion durch die Partikel innerhalb der Dispersion schiitzen.

Gehéause
Schallwandler (Stahl) Tmm
DN K
%
v
Wasser
? ca. 20mm b
elektrischer 3
Anschluss /
z / N

Vorlaufstrecke Vorlaufstrecken-
(Kunststoff) fenster

Abbildung 4.2: Vollschnittdarstellung (nicht maBstabsgetreu) der Riickstreusonde, bestehend
aus Schallwandler, Vorlaufstrecke, Vorlaufstreckenfenster und Stahlgehéuse.
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Zum anderen stellt die Verwendung einer Wasservorlaufstrecke, in Verbindung mit einem
diinnen Vorlaufstreckenfenster, eine optimale akustische Ankopplung dar. Ausgehend von der
Uberlegung, dass die hier zu untersuchenden Dispersionen fliissigkeitsgetragen sind, bieten auf
Wasser angepasste Schallwandler in Verbindung mit der vorgestellten Vorlaufstrecke einen ma-
ximalen Transmissionsgrad der Schallwellen, die die Messstrecke zwischen Schallwandler und
Dispersion durchlaufen. Die Verwendung einer derartigen Vorlaufstrecke hat zudem den Vor-
teil, dass die Detektion der gestreuten Schallwellen in geniigend grolem Abstand gegeniiber
dem Ort der Schallstreuung erfolgt, so dass Nahfeldeffekte des Wandlers wie auch der Streuung
selbst (s. Abs. 2.2.1, r — o) minimiert werden konnen. Die Mindestlidnge der Vorlaufstrecke
richtet sich neben der notwendigen Umschaltzeit zwischen Sende- und Empfangsbetrieb somit
malgeblich nach der letztgenannten Forderung. Aulerdem treten mehrfache Fensterreflexionen
im Riickstreusignal in Zeitabstinden auf, die umso kleiner sind, je kiirzer die Vorlaufstrecke ist
(t ~ s, s. Glg. 3.13). Eine Vorlaufstrecke von ca. 20 mm Lénge stellt einen sinnvollen Kom-
promiss dar und hat sich wihrend der Messungen bewihrt. Die Vorlaufstrecke selbst ist in ein
Stahlgehiduse eingefasst. Die gesamte Konstruktion kann somit als Eintauchsonde direkt in die

zu untersuchende Dispersion eingebracht werden (s. Abb. 4.2).

Schallwandler Die verwendeten Schallwandler (Olympus NDT, Inc., Typ: V310 und V312)!
sind Immersionsschallwandler. Diese Wandler bestehen aus einer piezoelektrischen Keramik
(PZT, Blei-Zirkonat-Titanat) und verfiigen iiber eine Anpassschicht, die fiir eine akustische An-
kopplung an Wasser optimiert ist. Das frequenzabhingige Ubertragungsverhalten (Spektrum)
der beiden Riickstreusonden (Wandler mit Vorlaufstrecke) ist in Abbildung 4.3 dargestellt.
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Abbildung 4.3: Ubertragungsverhalten der beiden verwendeten Riickstreusonden mit den
Schallwandlern V310 und V312, experimentell ermittelt durch Auswertung des Reflexions-
signals am Stahlreflektor (s. Abb. 4.4), links: zeitabhingige Amplitude, rechts: frequenzab-
hingige Amplitude (Spektrum) des Reflexionssignals.

'Olympus Priifkopfe V310 und V312, 5 MHz (V310) bzw. 10 MHz (V312) Mittenfrequenz, 6,3 mm Elementdurch-
messer, Seriennummern: 820809 (V310) bzw. 756140 (V312), s. Anhang A.2
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Das Spektrum jedes einzelnen Wandlers ist durch dessen Mittenfrequenz f. und die entspre-
chende Bandbreite B gekennzeichnet, wobei die Bandbreite diejenige Breite des Spektrums de-
finiert, bei der die spektrale Amplitude auf die Hilfte des Maximalwerts abgesunken ist (6 dB-
Bandbreite). Die Verwendung von zwei Schallwandlern vergroert den Frequenzbereich, in dem
die experimentellen Untersuchungen durchgefiihrt werden konnen. Jeder Schallwandler ist in
einer separaten Vorlaufstrecke verbaut. Das Ubertragungsverhalten der jeweiligen Riickstreu-
sonde (s. Abb. 4.3) weicht von jenem des Schallwandlers ab, da mit dem Messverfahren nach
Abbildung 4.4 der Einfluss der Vorlaufstrecke mit erfasst wird. Dieser Effekt ist bei dem V312-
Schallwandler besonders ausgeprégt: Die Mittenfrequenz sinkt von 10 MHz auf 8 MHz.

Impulsanregung Der verwendete Impulsgenerator ist in einem sogenannten Pulser/Receiver
(Utex Scientific Instruments, Inc., Typ: UT340) integriert. Der zur Anregung der Schallwandler
notwendige elektrische Spannungsimpuls (Rechteckimpuls) ist mit einer Leerlaufspannung uy
(Spannung ohne angeschlossenen Schallwandler) und einer Dauer tp gemif3 der Gerdtespezifi-
kation des Pulser/Receivers zu parametrieren [125]. Die am Schallwandler tatsédchlich anliegen-
de Spannung ugy ist proportional zur elektrischen Impedanz Z,; des Wandlers. Da die Impe-
danzen der Wandler nicht bekannt sind und im Rahmen der Arbeit nicht bestimmt wurden, kann
die entsprechende effektive Spannung, mit der die Wandler angeregt werden, nicht angegeben
werden. Die Spannung usy muss allerdings nicht zwingend bekannt sein, da fiir die Impulsanre-
gung im Rahmen der Riickstreumessungen lediglich eine moglichst hohe Schalldruckamplitude
erreicht werden soll. Die Parametrierung der Anregungsspannung erfolgt daher unter der Maf3-
gabe einer maximal erzielbaren Schalldruckamplitude, die in Folge der Anregung vom Wandler
emittiert werden kann. Zur experimentellen Untersuchung dieses Zusammenhangs wird die an
einer ebenen Grenzfliche reflektierte Schalldruckamplitude gemessen (s. Abb. 4.4).

Schall- Vorlauf-
wandler strecke /Fenster Reflektor

N

Pulser/Receiver [¢——— 0 - — - — - 1 ———m
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Trigger
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Abbildung 4.4: Messanordnung zur indirekten Bestimmung der emittierten Schallamplitude
(vgl. Abbildung 4.1). Messsonde und Reflektor sind in Wasser eingetaucht, wobei die Reflek-
toroberflidche parallel zum Vorlaufstreckenfenster ausgerichtet ist.
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Der Abstand srr zwischen Vorlaufstreckenfenster und Reflektor beeinflusst die maximal detek-
tierbare Reflexionsamplitude. Fiir die Messungen wird dieser Abstand auf spg = 2 mm einge-
stellt, um die maximale Schalldruckamplitude direkt vor der Vorlaufstrecke zu bestimmen. Auf
diese Weise konnen die derart erfassten Reflexionssignale gleichzeitig zur Referenzierung der

Riickstreusignale herangezogen werden.
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Abbildung 4.5: Einfluss links: der Leerlaufspannung u; des Pulsers (fp = 15ns), rechts: der
Pulsdauer #p (17, = 200V) auf die emittierte Schallamplitude. Auswertung der Maximalampli-
tude nach Messung am Stahlreflektor mit Aufbau nach Abbildung 4.4. Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.

Abbildung 4.5 zeigt die von der ebenen Grenzfliche reflektierte Schallamplitude als Funkti-
on der Pulserspannung u;, und der Pulsdauer 7p. Je groler die Anregungsspannung u, gewdahlt
wird, desto groBer sind die reflektierte sowie die zuvor emittierte Schalldruckamplitude. Fiir die
nachfolgenden Riickstreumessungen wird eine Spannung u;, = 200 V gewihlt um sicherzustel-
len, dass die Schallwandler keine Zerstorung aufgrund einer zu groflen elektrischen Spannung
erfahren. Eine Erhohung der Pulsdauer 7p resultiert ebenfalls in einer hoheren Schallamplitude,
wobei fiir zp = 15 ns bereits 90 % des Maximalwertes erreicht sind und eine weitere Erhohung
von 7p keine nennenswerte Erhohung der Amplitude liefert. Grund dafiir ist vermutlich die be-
grenzte Sendeleistung des Pulsers. Daher wird fiir die weiteren Messungen eine Pulsdauer von

tp = 15 ns gewihlt.

Empfanger Neben der Bereitstellung eines elektrischen Spannungsimpulses, der hinsicht-
lich der Amplitude und der Dauer einstellbar ist (Impulsanregung), realisiert der Pulser/Recei-
ver iiber eine interne Sende/Empfangs-Umschaltung ebenfalls die Detektion des Echosignals.
Zusitzlich konnen die vom Schallwandler bereitgestellten elektrischen Spannungssignale vor-
verstirkt und entsprechend ausgegeben werden. Die Verstirkung G des Receivers kann von
—6 dB bis 57 dB? variiert werden. Die eigentliche Erfassung des Echosignals erfolgt iiber ein

Die logarithmische Angabe der Verstirkungsfaktoren bezieht sich auf die elektrische Spannung.
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Digitalspeicheroszilloskop (DSO) (Ztec Instruments, Inc., Typ: ZT410-21). Nach dem Aussen-
den des Anregungspulses schaltet der Pulser/Receiver unmittelbar in den Empfangsmodus um.
Das Umschalten triggert die Signalerfassung des DSO. Die Digitalisierung der Echosignale
erfolgt mit einer vertikalen Auflosung (der Signalamplitude) von 14 Bit, wobei mehrere Span-
nungsbereiche sowie zwei Eingangswiderstinde fiir eine zusétzliche Skalierung zur Verfiigung
stehen [126]. Die maximale Abtastfrequenz betrigt f; = 500 MHz>.

Fiir simtliche Messungen im Rahmen dieser Arbeit werden die Parameter des Speicheroszillo-
skops wie folgt gewihlt:

* Abtastfrequenz f; = 500 MHz,
* Eingangsspannungsbereich u;, =5 Vpp = £2,5V,
* Eingangswiderstand R;, = 1 MQ.

Der Pulser/Receiver und das Digitalspeicheroszilloskop werden iiber einen PC angesteuert.
Auf der Basis von LabView® steuert ein eigens entwickeltes Skript den Geritezugriff, den
Zeitablauf der Messung und das Speichern der Echosignale auf dem PC.

Die aufgezeichneten Ultraschallechosignale enthalten, neben den vom Vorlaufstrecken-
fenster reflektierten, ebenfalls die zuriickgestreuten Schallsignale aus der Dispersion (s. Abb.
4.6). Die beiden Fensterreflexionen resultieren aus der partiellen Reflexion an den beiden
Grenzflichen Vorlaufstrecke/Fenster und Fenster/Dispersion und weisen eine deutlich grof3ere
Amplitude als die Riickstreusignale (r > 3,5 us, s. Abb. 4.6, links) auf, wobei der gewihlte
Messbereich (u;, = £2,5 V, nominell) die verstirkte Amplitude der Fensterreflexionen
nachtréglich begrenzt (s. Abb. 4.6, rechts).
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Abbildung 4.6: Typisches Echosignal einer Dispersion (Glaspartikel 3000CP, CP_>50um,
2 Vol.-% in Wasser), aufgenommen mit Messanordnung nach Abb. 4.1 und V312-
Schallwandler bei unterschiedlicher Verstiarkung links: G = 0 dB, rechts: G = 46 dB.

3Am DSO wird eine Abtastrate eingestellt, die fiir die nachfolgende Signalauswertung als Abtastfrequenz aufgefasst
wird. Die maximal einstellbare Abtastrate von 500-10® Samples/s entspricht einer Abtastfrequenz von 500 MHz.
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Es bedarf einer Vorverarbeitung der Echosignale, um die Riickstreusignale von den restlichen
Signalanteilen zu trennen. Entsprechend den Uberlegungen in Abschnitt 3 werden zudem N
Einzelmessungen im Abstand #, (t, = 1/ f,, Pulswiederholfrequenz f,-) durchgefiihrt, um N ver-
schiedene Partikelkonstellationen (innerhalb des Messvolumens) abzubilden. Die Zeit 7, muss
dabei hinreichend grofl gewihlt werden, damit alle Echosignale den Wandler erreicht haben,
bevor eine abermalige Anregung des Wandlers eine neue Schallwelle emittiert. Auf diese Wei-
se ist gleichzeitig sichergestellt, dass sich die Partikelkonstellation im Messvolumen zwischen
zwel Einzelmessungen entsprechend geédndert hat. Die Messungen im Rahmen dieser Arbeit
werden pro Sekunde zehn mal wiederholt, so dass f, = 10 Hz oder 7. = 100 ms gilt. Die sta-
tistische Auswertung von N Einzelechosignalen erlaubt folglich eine Aussage zum akustischen
Riickstreuverhalten des gesamten Partikelsystems.

4.2 Auswertung von Ultraschallechosignalen

Im Ergebnis der Messung liegt eine Matrix der Form

u1(1 At ul(Z-Al‘) ul(M At
1-A 2-A M- A

4= [ ] = (o) = | 2 128D M) (“.1)
MN(l-At) MN(Z-AI) uN(M-At)

vor, wobel

* der Spaltenvektor u,, dien =1 ... N Echoamplituden zum Zeitpunkt m - At mit At = 1/ f;
und

* der Zeilenvektor u,, die n-te Einzelmessung der Lange m=1... M

sind.

Neben den zeitaufgelosten Amplitudenwerten sind zudem die Parameter des verwendeten
Schallwandlers (Mittenfrequenz f, und Bandbreite B), die Pulswiederholfrequenz f,, die Ab-
tastfrequenz f; sowie die Vorverstarkung G des Empfingers bekannt.

4.2.1 Auswertung im Frequenzbereich

Zundchst werden die Zeitsignale mittels der (diskreten) Fourier-Transformation in den Fre-

quenzbereich iibertragen:
U(f)nm=ZF {u(t)n,m}- 4.2)

Die diskreten Frequenzen 0 < (m-Af) < f; sind durch die Linge M des Zeitvektors und die
Abtastfrequenz f; definiert:

Af = fi/M. (4.3)
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Die Frequenzauflosung kann erhoht werden, indem die einzelnen Zeilenvektoren u,, durch das
Anhiéngen von Nullwerten (zero padding) vor der Fourier-Transformation erweitert werden, so
dass deren Linge M ansteigt und die Schrittweite der diskreten Frequenzwerte Af abnimmt. Im
Frequenzbereich werden Signalanteile, deren Frequenz sich auflerhalb des Wandlerspektrums
befindet, einfach eliminiert. Auf diese Weise wird eine frequenzselektive Entstorung (gegen-
iber breitbandigem Rauschen) der Echosignale realisiert. Zusétzlich besteht die Moglichkeit,
einzelne Frequenzkomponenten des Echosignals, die sich wiederum innerhalb des Wandler-
spektrums befinden, zu selektieren und eine Frequenzauflosung des Echosignals zu erzielen (s.
Abb. 4.7). Beide Schritte konnen im Frequenzbereich durch die Anwendung einer Fensterfunk-
tion auf einfache Art und Weise umgesetzt werden. Dazu wird eine Fensterfunktion F* mit der
Mittenfrequenz fr und der Breite Br generiert und mit dem Echospektrum multipliziert.

Echosignal Echospektrum

u(®)

/\“(\A/\A /\ AAA
U UV\/U\/ 1% ,

v

7. 12 I

|

gefiltertes Echosignal Bearbeitung des Echospektrums

u(t)

Va S S
Abbildung 4.7: Systematik zur Verarbeitung der Echosignale im Frequenzbereich.

v

Im vorliegenden Fall kommt ein von-Hann-Fenster* mit:
* fr=a-1MHzmita=0,1,2, ..., f;/2 und
* Br =500 kHz = £250 kHz

zum Einsatz. Die Fenstermittenfrequenz fr wird dabei an das Spektrum des verwendeten
Schallwandlers angepasst. Rauschanteile im Signal werden somit effektiv eliminiert.

4Das von-Hann- oder auch Hanning-Fenster ist eine Fensterfunktion, die im Rahmen der Signalverarbeitung oftmals
zur Selektion von Signalanteilen verwendet wird. Der stetige Funktionsverlauf des von-Hann-Fensters minimiert
das (ungewollte) Auftreten von Signalkomponenten aulerhalb des Fensterbereichs, da diese effektiv gedampft
werden [16].
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Die Wahl der Mittenfrequenz und der Bandbreite definiert die Frequenzauflosung, die fiir die
Analyse der Riickstreusignale zur Verfligung steht. Wiinschenswert wire an dieser Stelle eine
deutlich hohere spektrale Auflosung. Dieser Forderung steht jedoch der Grundsatz entgegen,
wonach das Produkt aus Frequenz- und Zeitauflosung konstant und zudem begrenzt ist [16].
Fiir die weitere Analyse der Riickstreusignale ist neben der Frequenzauflosung ebenso eine ho-
he Zeitauflosung notwendig. Die gewihlte Frequenzauflosung stellt somit einen Kompromiss
im Sinne der kombinierten Zeit-Frequenz-Analyse dar.
Die Amplitude der Echosignale ist neben der Intensitit der Reflexion beziehungsweise der
Streuung ebenfalls von der Vorverstiarkung G des Receivers sowie von der Amplitude und der
Form der anregenden Schallwelle abhingig. Die Vorverstirkung wird eingestellt und ist somit
bekannt. Die Amplitude und die genaue Form der Anregungswelle sind hingegen nicht bekannt.
Zwar kann diese durch die Variation der Pulserparameter (uy, tp) beeinflusst werden, dennoch
ist die vom Schallwandler emittierte und innerhalb der Messstrecke auftretende Schalldruck-
amplitude nicht bekannt. Zur theoretischen Bestimmung der emittierten Schallwelle muss das
Ubertragungsverhalten des Schallwandlers bekannt sein. Zusitzlich wird die Ausbreitung der
emittierten Schallwelle beeinflusst, so dass sich die das Messvolumen durchlaufende Schallwel-
le von der emittierten Schallwelle in Amplitude und Form unterscheidet. Die theoretische Be-
stimmung der fiir die Riickstreumessung wirksamen Anregungsamplitude gestaltet sich schwie-
rig [86]. Eine Alternative bietet die experimentelle Bestimmung des Schallfelds, welches sich
nach einer Anregung des Schallwandlers im Messbereich (nach dem Vorlaufstreckenfenster)
ausbildet. Zu diesem Zweck wird das resultierende Schallfeld mittels einer akustischen Mess-
spitze (Hydrophon) orts- und zeitaufgeldst vermessen. Im Ergebnis ist die tatsdchlich wirksame
Schalldruckamplitude im Messbereich bekannt. Dieses Verfahren ist aufgrund der notwendigen
Prizision im Hinblick auf die Ortsauflosung vergleichsweise komplex und liefert eine enorme
Datenmenge, da die Ortsauflosung dreidimensional erfolgt. Im Rahmen dieser Arbeit wird da-
her ein einfacheres Verfahren zur Referenzierung der Echosignale angewendet. Dazu wird mit
einer Messanordnung nach Abbildung 4.4 das Echosignal ug(z) eines, in einer Fliissigkeit ein-
getauchten Reflektors aufgezeichnet. Bei Kenntnis der Schallkennimpedanzen von Reflektor-
material (Zg) und Fliissigkeit (Zr) kann das Reflexionsvermogen dieser Grenzflache bestimmt
werden [14]: )
Zr —ZF
Rr = ﬁ. 4.4)
Unter der Annahme einer idealen Schallreflexion an der Grenzflache zwischen Fliissigkeit und
Reflektor sind die einfallende Spannung u; und die Echoamplitude des Reflektors ug einander
proportional:
up = Rg - uy. 4.5)

Das Signal u;(t) und dessen Fourier-Transformierte U;( f) konnen dementsprechend zur Refe-

renzierung der Echosignale genutzt werden.
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Im Frequenzbereich wird diese Operation iiber eine einfache Division der Form

i U F U-F-Rg
- G-U G-Ug

(4.6)

realisiert. Der Ausdruck des Zahlers in Gleichung 4.6 entspricht der spektralen Filterung mit
einer Fensterfunktion. Im Nenner liefert das Produkt aus dem Vorverstdrkungsfaktor G und dem
Spektrum des Anregungssignals U; die Referenz, auf die das Echosignal bezogen wird. Die
Verrechnung des Reflektorsignals im Frequenzbereich kompensiert das Ubertragungsverhalten
des Wandlers (s. Abb. 4.3) sowie das der gesamten Messeinrichtungen [90]. Alternativ kann
als Referenzsignal eine Reflexion am Vorlaufstreckenfenster genutzt werden. Dies bietet
den Vorteil, dass jede Riickstreusonde iiber eine interne Referenz abgeglichen werden kann.
Allerdings steht in diesem Fall keine Referenz fiir die Schalldruckamplitude direkt vor dem
Vorlaufstreckenfenster zur Verfiigung. Der Einfluss der Vorlaufstrecke auf das Echosignal wird

somit nicht vollstindig erfasst und entsprechend kompensiert.

Werden die verwendeten Schallwandler mittels eines Kurzzeitimpulses angeregt, so emittieren
diese eine Schallwelle, deren Spektrum jenem des Schallwandlers entspricht. Die Zeitdauer
der entsprechenden Schallwelle hingt von der Frequenz ab: je groBer die Frequenz f., desto
kleiner die Zeitdauer 7. Im Fall der beiden verwendeten Schallwandler V310 und V312 gilt
(s. Anhang A.2):

fevana=2-feviio —  Tviio <~ 2-Tv3ie- 4.7)

Die Zeitdauer 7 beeinflusst das Auflosungsvermogen der Schallwelle und somit das beschallte
Volumen V; (s. Gln. 3.15 und 3.14). Da die von einer Dispersion zuriickgestreute Schallinten-
sitdt vom Volumen abhéngt (s. Glg. 3.16), muss zur Gewihrleistung der Vergleichbarkeit ein
einheitliches Bezugsvolumen genutzt werden. Die Bestimmung des tatséchlich beschallten Vo-
lumens (ebenso wie die Bestimmung der Anregungsamplitude) ist vergleichsweise aufwindig,
so dass im Rahmen dieser Arbeit die Zeitdauer Ty319 und das vom V310-Schallwandler auf-
losbare Volumen als Bezug genutzt wird. Demzufolge muss wihrend der Referenzierung die

Differenz zwischen beiden Schallwandlern (Gleichung 4.7) kompensiert werden, so dass

g Tvswo U-F-Rg
T G~UR

(4.8)

gilt. Im Ergebnis der frequenzbasierten Signalverarbeitung steht ein gefiltertes Echospek-
trum U, das mittels der inversen Fouriertransformation zuriick in den Zeitbereich iiberfiihrt

werden kann:
Uy =T {17,17 m} . (4.9)
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4.2.2 Auswertung im Zeitbereich

Bei einer genaueren Betrachtung des frequenzaufgeldsten Echosignals u,, ,, zeigt sich zunéchst
ein nicht synchroner Signalverlauf fiir zwei im Abstand ¢, erfasste Echosignale (s. Abb. 4.8). Der
Versatz resultiert aus der zeitlichen Schwankung zwischen dem Anregungssignal (Rechteckim-
puls) und dem Triggersignal (Jitter), mit dem die Signalerfassung durch das Digitalspeicheros-
zilloskop initiiert wird. Idealerweise sollte die Zeitdifferenz Null oder zumindest konstant sein.
Stattdessen sind zwischen zwei Echosignalen Laufzeitunterschiede von wenigen Nanosekunden
festzustellen, die durch den Jitter verursacht werden. Vor der weiterfiihrenden Signalanalyse im
Zeitbereich muss dieser Fehler zunédchst kompensiert werden. Dazu wird in einem ersten Schritt
die Signalamplitude zwischen jeweils zwei Abtastzeitpunkten interpoliert (Interpolationsfaktor:
At /A" = 20), was einer nachtriaglichen Erhchung der Abtastfrequenz entspricht. Danach kann
der Zeitversatz 7, des Signals u, in Bezug zum ersten Echosignal u#; bestimmt und im Fre-

quenzbereich durch eine Multiplikation mit der entsprechenden Fourier-Transformierten e ~/®%
kompensiert werden [16].
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Abbildung 4.8: Effekt der Zeitdifferenz zwischen Anregungs- und Triggersignal am Beispiel
des Riickstreusignals aus Abbildung 4.6: links: vollstindiger Zeitverlauf, rechts: Bereich der
ersten Fensterreflexion bei 1,985 ps < ¢ < 1,995 ps. Linien im rechten Bild dienen lediglich
der optischen Orientierung.

Das derart aufbereitete, frequenzaufgeloste Echosignal ﬂn, m enthidlt Komponenten, die durch
die Reflexionen am Vorlaufstreckenfenster verursacht werden und die Riickstreusignale iiber-
lagern. Eine genauere Betrachtung der N aufgenommenen Echosignale zeigt, dass diese Refle-
xionen statische Signalanteile in dem Sinne darstellen, dass die reflektierenden Grenzflichen
ortsfest (gegeniiber der Wandleroberflache) sind und die resultierenden Reflexionsechos (bei
konstanter Schallgeschwindigkeit) somit zu konstanten Laufzeiten ¢ auftreten. Die durch unter-
schiedliche Partikelkonstellationen innerhalb des Messvolumens verursachten Riickstreusignale
fithren hingegen zu fluktuierenden Signalverldufen u,(m - Ar). Die Amplituden u,, zum Zeit-

punkt m - At variieren zwischen den N Messungen. Die Trennung zwischen den (dynamischen)
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Riickstreu- und den (statischen) Reflexionssignalen erfolgt derart, dass zunédchst der Mittel-
wert

Uy = (ty(m)) = }VZEI(m) (4.10)

gebildet wird. Dieser Mittelwert erfasst simtliche Reflexionsanteile, solange innerhalb des
Messzeitraums N - 7., in dem die N Einzelechosignale erfasst werden, die einzelnen Reflexionen
zu konstanten Laufzeiten auftreten (s. Abb. 4.9). Diese Forderung impliziert beispielsweise eine
konstante Schallgeschwindigkeit innerhalb der Vorlaufstrecke, damit sichergestellt ist, dass die
Reflexionen im Vergleich zweier Echosignale u,, und u,,, | keine Laufzeitunterschiede aufwei-
sen. Gilt weiterhin, dass die zuriickgestreuten Signalanteile einen Mittelwert im = 0 aufweisen,

konnen die Reflexionsanteile (Z“m = 0) durch einfache Subtraktion eliminiert werden:

it,(m) = u,(m) — . 4.11)

>, >,
ImE I):S
3 -G
2 2
2 i)
= =
10 15 20 10 15 20
Zeit t [us] Zeit ¢ [us]

Abbildung 4.9: Mittelwerte zu den Echosignalen aus Abbildung 4.6: links: u,, mit Reflexions-
anteilen (s. Glg. 4.10), rechts: it,(m) ohne Reflexionsanteile (s. Glg. 4.11). Die Zeitunschirfe
der Reflexionssignale resultiert aus der Frequenzfilterung (fr = 10 MHz und Br = +250 kHz).

Die modifizierte Echosignalmatrix i, , enthilt nur noch die Riickstreusignale der Dispersion.
Der Mittelwert i, liefert fiir + > 5 pus Werte nahe Null, so dass die Annahme, wonach die
Riickstreuanteile einen Mittelwert #,, = 0 aufweisen, als gerechtfertigt angesehen werden
kann (s. Abb. 4.9, rechts). Die Werte grofler Null im Bereich t < 5 us stellen Artefakte der
Fensterreflexionen dar.

Einen vergleichsweise einfachen Ansatz zur statistischen Auswertung von N Einzelmes-
sungen bietet die Analyse des Mittelwerts

] = in(m)) = X i) = - [l (o) @.12)
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und der Standardabweichung

G = Oon) = \/ (i (m)2) — (it (). .13)

Da der (vorzeichengewichtete) Mittelwert i, fiir die Riickstreusignale den Wert Null ergibt,
wird an dieser Stelle der Mittelwert mm tiber dem Betrag der Signalamplituden gebildet. Ein
Vergleich der Standardabweichung, die aus den Echosignalen u,, bestimmt wird, mit jener, die
aus den Riickstreusignalen #, hervorgeht, zeigt einen nahezu identischen Verlauf (s. Abb. 4.10,
links). Lediglich im Bereich der Fensterreflexionen (¢ < 5us) gilt 6;, > &,,. Die vergleichswei-
se groBeren Werte fiir G, stellen Artefakte der Fensterreflexionen dar. Der nahezu identische
zeitliche Verlauf beider Standardabweichungen fiir # > 5 ps bestitigt die Annahme, wonach die
Riickstreusignale die Fluktuationen innerhalb der N Echoamplituden hervorrufen und durch die

Mittelwertsubtraktion nach Gleichung 4.11 nicht beeinflusst werden.

Fensterposition Fensterposition
-105 1 ; ; 1 :
—_ [ [
2 & ¥
5 .0 1 o (%) % (o)
2 i — O (1) |4 )
2 p ;
= sl /i i
S ' i
o] ' |
B ! !
I 120 : :
c \ '
8 1 1
-125 ' ‘ : : ' : : :
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Abbildung 4.10: Standardabweichung und Mittelwert (in logarithmischer Darstellung, s. Gln.
4.14 und 4.15) zu den Echosignalen aus Abbildung 4.6 fiir fr = 10 MHz und Br = £250 kHz.

Die Verldufe des Mittelwerts mm und der Standardabweichung &;, in Abhidngigkeit von der
Laufzeit ¢ weisen eine charakteristische Form auf (s. Abb. 4.10, rechts). Beide Kurven errei-
chen ein Maximum bei konstanter Laufzeit. Dieses Maximum resultiert aus der Riickstreuung
direkt hinter dem Vorlaufstreckenfenster. Fiir grolere Laufzeiten fallen beide Signalverlidufe (in
der logarithmischen Darstellung) linear ab, wobei die Kurven parallel mit dem gleichen Abfall
verlaufen. Der Abfall resultiert aus der Schalldimpfung, die proportional zur durchschallten
Wegstrecke und somit proportional zur entsprechenden Laufzeit wirkt (s. Abb. 3.6). Die Loga-

rithmierung der Form

tog (T, ) =20-1g (T, ) [aBl, (4.14)
beziehungsweise
10 (8n) = 20 -1g (&) [dB] 4.15)

erlaubt eine lineare Darstellung des Signalabfalls in Abbildung 4.10.
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Sowohl fiir den Mittelwert als auch fiir die Standardabweichung kann fiir den Bereich nach dem
Vorlaufstreckenfenster (f > 5 us) eine lineare Ausgleichsfunktion der Form

log(u) = _ﬁu T+ Umax (4.16)

bzw.
lOg(G) = _ﬁG I + Omax (417)

an den Signalverlauf angepasst werden. Der Abfall der Geraden 8 im logarithmischen MaBstab
entspricht der relativen Anderung der jeweiligen GroBe in Abhingigkeit von der Laufzeit und
wird als MaB in der Einheit [dB/us] angegeben (s. Abb. 4.11) [16]. Der Mittelwert (f3,) und die
Standardabweichung (Bs) weisen den gleichen Signalabfall auf (s. Abb. 4.10), so dass

B =B.=PBs (4.18)

gilt. Die beiden Parameter u,,,, und 0;,,, entsprechen dem jeweiligen Maximalwert der Kur-
venverldufe und werden im Folgenden in der Einheit [a.u.] (arbitrary units) angegeben, womit
der Bezug auf die Referenzmessung deutlich wird (s. Glg. 4.6).
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Abbildung 4.11: links: Bestimmung der beiden Riickstreuparameter Maximum u,,,, und

zeitlicher Abfall B am Beispiel des Mittelwerts |ii,,, rechts: Definition des Anpassungsbe-
reichs Tr; und des Anpassungsfehlers Fpg.

Mit Hilfe des Anpassungsfehlers kann der Bereich f3 ++ Fg angegeben werden, in den 50 Prozent
der Messwerte entfallen. Das Verhiltnis Fg /Trir liefert somit einen Parameter zur Beurteilung
der Anpassungsgiite. Da die Anpassungsgiite neben dem Anpassungsfehler Fg mageblich vom
Zeitbereich Tr;; der Geradenanpassung bestimmt wird, wird folgendes Vorgehen fiir dessen Be-
stimmung festgelegt: TF;; wird zunédchst so grol wie moglich gewihlt. Liefert die Geradenan-
passung eine Abweichung Fg > 0,3, so wird T;; schrittweise verkleinert, bis Fg < 0,3 erreicht
wird. Dieses Vorgehen stellt sicher, dass die Parameterbestimmung bei verdnderlicher Eindring-
tiefe der Schallwellen sinnvolle Ergebnisse liefert.
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Die Qualitit der Riickstreuparameter ist zudem von der Anzahl an Einzelmessungen abhingig,
die fiir die Auswertung herangezogen werden. Abbildung 4.12 zeigt die Parameter u;,,4x, Omax,
B sowie den Anpassungsfehler Fg bzw. F /Tri; in Abhingigkeit von der Anzahl der Einzelmes-
sungen N. Fir N < 1500 zeigen sich deutliche Schwankungen der beiden Maximalwerte 1,
und G,4y. AuBBerdem sinkt der Anpassungsfehler Fg in diesem Bereich mit steigender Anzahl
N. Fiir N > 1500 #ndert sich der Wert des Abfalls 8 hingegen nur noch minimal und der An-

passungsfehler kann durch die Auswertung einer weiter steigenden Zahl von Einzelmessungen
nicht weiter vermindert werden.
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Abbildung 4.12: Einfluss der Anzahl von Einzelmessungen N, die zur Bestimmung der

Riickstreuparameter iy, Opax und  + Fg /Tri; herangezogen werden. Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.

Im Ergebnis der statistischen Signalauswertung liegen somit die Parameter u,,y, Opqx und

B + Fg/TFi: vor, die frequenzaufgeldst ausgegeben werden konnen und mit deren Hilfe das
Riickstreuverhalten der Dispersion experimentell erfasst werden kann.
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4.3 Messungen an ausgewahlten Stoffsystemen

Auf der Basis des entwickelten Messverfahrens erfolgen nun experimentelle Untersuchungen
zur Ultraschallriickstreuung aus Dispersionen. Dazu bedarf es der Auswahl geeigneter Stoff-
systeme, an denen das akustische Riickstreuverhalten untersucht werden kann. Die Herstellung
homogen durchmischter Proben mit definiertem granulometrischen Zustand bildet die Grund-
lage fiir reproduzierbare Messergebnisse. Durch eine geeignete Versuchsdurchfithrung muss
gewdhrleistet werden, dass die Messungen unter stabilen Bedingungen (z. B. konstante Tempe-
ratur) entsprechend reproduzierbare Ergebnisse liefern.

4.3.1 Stoffsysteme

Die Auswahl der Stoffsysteme orientiert sich primér daran, welche Einflussgroen hinsicht-
lich des Riickstreuverhaltens untersucht werden sollen. Im Rahmen der Arbeit liegt der Fokus
vor allem auf der GroBe und der Konzentration der Partikel. Die theoretischen Betrachtungen
zur Schallstreuung zeigen, dass die Materialparameter der beteiligten Phasen einen erheblichen
Einfluss auf das Riickstreuverhalten der Dispersion nehmen. Fiir die experimentellen Untersu-
chungen werden daher zwei Suspensionen sowie eine Emulsion herangezogen. An diesen drei
Dispersionstypen wird der Einfluss der zuvor genannten EinflussgroBen exemplarisch unter-
sucht.

Das erste Stoffsystem besteht aus Glaspartikeln, die in Wasser dispergiert werden. Die verwen-
deten Glaspartikel vom Typ Potters Ballotini 3000CP sind nahezu kugelformig (s. Abb. 4.13).
Dieser Umstand ist von besonderer Bedeutung im Hinblick auf einen Vergleich der Messergeb-
nisse mit den Modellvorhersagen. Der zugrundeliegende Einzelpartikelstreuansatz liefert ledig-
lich fiir einfache Partikelgeometrien wie der Kugelform eine geschlossene Losung. Um den Par-
tikelgroBeneinfluss auf die Riickstreuung untersuchen zu konnen, werden aus dem Ausgangs-
material fiinf PartikelgroBenfraktionen hergestellt. Zu diesem Zweck wird ein Zahnradsichter
(Alpine, Typ: Multiplex-Kanalrad-Sichter 100 MZR) verwendet, um zunichst die feinen Parti-
kel zu selektieren (Fraktionen CP_<10um, CP_10-20um und CP_20-32um). Der verbleibende
Grobanteil (> 32 pm) wird anschlieBend durch Siebung (Priifsieb, Maschenweite: 50 um) in
zwei Fraktionen aufgeteilt (CP_32-50um und CP_>50um). Die Benennung der einzelnen Frak-
tionen erfolgt anhand der gewihlten TrennpartikelgroBen. Die resultierenden Partikelgrofen-
verteilungen werden mittels eines Laserbeugungsspektrometers (Sympatec GmbH, Typ: Helos)
bestimmt (s. Abb. 4.13).
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Abbildung 4.13: Glaspartikel vom Typ Potters Ballotini 3000CP, links: Partikelgroenver-
teilung des Ausgangsmaterials sowie der erzeugten PartikelgroBBenfraktionen, bestimmt mit
Laserbeugungsspektrometer Sympatec Helos, rechts: Mikroskopaufnahme.

Die zweite Suspension wird aus Kunststoffpartikeln und Ethanol hergestellt. Im Vergleich zur
Glaspartikelsuspension weist dieses Gemisch eine geringere Dichtedifferenz zwischen disper-
ser und kontinuierlicher Phase auf (s. Anhang A.1). Demzufolge ist der akustische Kontrast
geringer, was eine vergleichsweise schwichere Streuwirkung erwarten ldsst. Die Auswahl der
Kunststoffpartikel orientiert sich primér an der Forderung nach einer kugeldhnlichen Partikel-
form. Fiir die experimentellen Untersuchungen werden Polyamid- und PVC-Partikel verwendet,
die unterschiedliche PartikelgroBenverteilungen aufweisen (s. Abb. 4.14), um auf diese Weise
den Einfluss der Partikelgrofe auf das akustische Streuverhalten untersuchen zu kénnen. Zu-
dem variieren die Materialparameter der einzelnen Kunststoffe. Die Mikroskopaufnahmen zei-
gen aullerdem, dass die gewihlten Kunststoffpartikel teils deutlich von der Kugelform abwei-
chen. Generell kann festgestellt werden, dass eine Vielzahl von dispersen Kunststoffpartikeln
im GroBenbereich < 100 um existiert, diese jedoch oftmals splitter- oder stibchenférmig sind.
Vor diesem Hintergrund bieten die gewihlten Kunststoffpartikel eine vergleichsweise kompakte
Partikelmorphologie (s. Abb. 4.14).
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Abbildung 4.14: Kunststoffpartikel vom Typ Polyamid PA 6 und PA 12 sowie PVC Vestolit
E7012S; PartikelgroBenverteilung (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sympatec He-
los) und Mikroskopaufnahmen der einzelnen Kunststoffpartikelfraktionen.

Neben den beiden Suspensionen wird mit einem Gemisch aus Ol (Silikonol, Wacker AK50)
und Wasser eine Emulsion fiir die experimentellen Untersuchungen herangezogen. Die Oltrop-
fen innerhalb der Emulsion werden als fliissige Partikel betrachtet, deren akustischer Kontrast
gegeniiber der kontinuierlichen Phase, im Vergleich zu beiden Suspensionen, nochmals redu-
ziert und zudem kleiner Eins ist (s. Tab. 3.1). Die GroBe der Oltropfen kann durch eine dosierte
mechanische Beanspruchung variiert werden, so dass fiir die Ol-in-Wasser-Emulsion der Ein-
fluss der Tropfengroe ebenso wie der Einfluss der Tropfenkonzentration auf das akustische
Streuverhalten untersucht werden kann.

4.3.1.1 Herstellung der Suspensionen

Die Suspensionsproben, bestehend aus Wasser oder Ethanol und der jeweiligen Partikelfrak-
tion, werden mit unterschiedlichen Feststoffkonzentrationen hergestellt. Die Dosierung der
beiden Phasen erfolgt massebezogen unter Zuhilfenahme einer Laborwaage (Sartorius, Typ:
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BP3100S). Bei bekannter Dichte von disperser und kontinuierlicher Phase kann die Volumen-
konzentration entsprechend Gleichung 1.5 wie folgt bestimmt werden:

_ Mma/Pa
Mg /Pa+mi/pr’

cy (4.19)
Die Dispergierung der Feststoffpartikel im Fluid erfolgt durch Riihren. Dazu wird ein Labor-
riihrwerk (IKA, Typ: Euro ST P CV) in Kombination mit einem Propellerriihrer verwendet.
Insbesondere bei den feinen Glaspartikelfraktionen ist zusitzlich die Verwendung eines Ultra-
schallbads (Sonorex Bandelin, Typ: RK100) notwendig, um die Dispergierleistung zu erhéhen
und somit eine vollstdndige Vereinzelung der Partikel zu erreichen. Die so erzeugten Suspen-
sionsproben werden der Ultraschallmessung zugefiihrt, wobei durch fortwéhrendes Riihren der
Partikelsedimentation entgegengewirkt werden muss. Die tatsdchlich vorliegende Feststoffkon-
zentration wird wihrend der Versuchsdurchfithrung mit einer Thermowaage (Mettler Toledo,
Typ: HG53) iiberwacht, um mogliche Anderungen, z. B. aufgrund von Verdunstung, zu erfas-
sen. Mit der Thermowaage wird ein Feststoffmasseanteil w; = m,;/mg.s bestimmt, der entspre-

chend der Gleichung
PiWd

~ pa(1=wq) + piwa

in die dquivalente Volumenkonzentration cy umgerechnet werden kann.

cy (4.20)

4.3.1.2 Herstellung der Emulsion

Die Herstellung der Emulsionsproben erfordert neben den eigentlichen Komponenten Ol und
Wasser den Einsatz eines Emulgators. Der Emulgator unterstiitzt die Feinverteilung der Oltropf-
chen und sorgt in der Folge dafiir, dass eine Flockung oder Koaleszenz der Oltropfen verhin-
dert wird. Fiir die hier genutzte Ol-in-Wasser-Emulsion wird zur Stabilisierung der Oltropfen
Tween®80 als Emulgator verwendet. Die Dosierung des Emulgators erfolgt im Verhiltnis 1:100
zum Olvolumen. Vergleichbar mit der Suspensionsherstellung kann die gewiinschte Olkonzen-
tration iiber die massebezogene Dosierung der einzelnen Emulsionskomponenten realisiert wer-
den. Zu beachten ist, dass die Menge an Emulgator (Vg, mg) in die Berechnung der Olkonzen-

tration einflieBt. Dementsprechend muss Gleichung 4.19 wie folgt erweitert werden:

_ Mma/Pq
Mg/ Pa+mi/pi+me/PE

cy 4.21)
Das Vorgehen zur Herstellung der Emulsionsproben ist im Anhang A.3 dargelegt. Um den Ein-
fluss der TropfengroBe auf das Riickstreuverhalten zu untersuchen, wird bei konstanter Olkon-
zentration die Tropfengrofle mittels eines Zahnkranzdispergierers (IKA, Typ: UltraTurrax T25)
vermindert. Die entsprechenden TropfengroBenverteilungen werden mit dem Laserbeugungs-
spektrometer gemessen. Die Untersuchungen zum Einfluss der Partikelkonzentration erfolgen
im Rahmen von Verdiinnungsmessreihen fiir drei verschiedene Tropfengroflenverteilungen, wo-

bei durch die Zugabe von Wasser die Olkonzentration reduziert wird. Analog wird der Einfluss



86 Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen

der TropfengroBenverteilung anhand von Emulgierversuchen bei drei verschiedenen Olkonzen-
trationen untersucht.

Generell kann bei Emulsionen aufgrund von Reifungseffekten oder mechanischer Beanspru-
chung unter Umstiinden eine ungewollte Anderung der TropfengroRe auftreten. Da die expe-
rimentellen Untersuchungen zur Ultraschallriickstreuung bei konstanten TropfengréBenvertei-
lungen erfolgen sollen, werden alle Emulsionsproben, die der Ultraschallriickstreumessung zu-
gefiihrt werden, direkt vor und nach der akustischen Messung mit dem Laserbeugungsspektro-
meter auf eine eventuelle Anderung der TropfengroBenverteilung hin iiberpriift. Es werden nur
diejenigen Emulsionsproben fiir die Auswertung herangezogen, deren Tropfengréfenverteilun-

gen keine Anderungen aufweisen.

4.3.2 Versuchsdurchfuhrung

Die Ultraschallriickstreumessungen werden mit einem Versuchsautbau entsprechend Abbildung
4.15 durchgefiihrt. Die zu vermessende Dispersion wird unter Rithren homogen durchmischt.
Das Wasserbad dient der Temperierung wéhrend der Messung (Thermostat: Funke Medingen,
Typ: E10/K10; Thermometer: Greisinger, Typ: GMH 3710/GTF401). Die Ausbreitung von Ul-
traschallwellen ist von den Materialparametern - speziell von der Dichte - des durchschallten
Stoffes abhédngig. Insbesondere bei Fluiden hat die Temperatur einen erheblichen Einfluss auf
die Materialdichte, was wiederum zu einer Anderung im akustischen Streuverhalten fiihrt. Die
Einstellung einer konstanten Temperatur dient also zunédchst dazu, den Einfluss einer moglichen

Temperaturdnderung auf das akustische Riickstreuverhalten der Dispersion zu eliminieren.

Propellerrihrer

Thermometer

* * Dispersion

temperiertes Wasserbad

Abbildung 4.15: Versuchsaufbau zur Messung der Ultraschallriickstreuung aus Dispersionen.
Die Dispersion wird unter Rithren homogen durchmischt; das Wasserbad dient der Temperie-
rung wihrend der Messung.

Um Schallreflexionen vom Boden des Probengefifles zu vermeiden, wird die Riickstreusonde
leicht schrédg (in Bezug zur Senkrechten) innerhalb des Dispersionsbehilters positioniert. Der-
artige Reflexionsanteile im Echosignal konnen, anders als die Reflexionsanteile der Vorlaufstre-

cke, im Nachhinein nicht eliminiert werden. Sie wiirden die Riickstreuanteile iiberlagern und
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die Messergebnisse systematisch verfilschen. Zudem ist die Riihrerdrehzahl derart einzustel-
len, dass eine Trombenbildung und damit einhergehend der Eintrag von Luft in die Dispersion
vermieden wird. Luftblasen innerhalb der Dispersion haben einen starken Einfluss auf das akus-
tische Verhalten und wiirden das Messergebnis ebenfalls systematisch verfilschen.

Die Erfassung der Ultraschallechosignale erfolgt nach dem im Abschnitt 4.1 beschriebenen
Verfahren. Es kommen zwei Riickstreusonden zum Einsatz, die mit jeweils einem Schallwand-
ler bestiickt sind (s. Abb. 4.3). Auf diese Weise kann das Riickstreuverhalten in einem Fre-
quenzbereich zwischen 2 MHz und 14 MHz experimentell untersucht werden, wobei der V310-
Schallwandler den Bereich 2 - 8 MHz und der V312-Schallwandler den Bereich 6 - 14 MHz
abdeckt. Fiir die Signalerzeugung und -erfassung werden die verwendeten Gerite mit den Para-
metern entsprechend Tabelle 4.1 betrieben.

Tabelle 4.1: Betriebsparameter des Pulser/Receivers und des Digitalspeicheroszilloskops
(DSO), mit denen die experimentellen Untersuchungen erfolgen.

Gerit Parameter Wert

Pulser Pulserspannung u;, 200 V
Pulsdauer #p 15 ns

Empfinger Verstirkung G 28dB ...46dB

DSO Eingangswiderstand R;, 1 MQ
Eingangsspannungsbereich u;, 5V
Abtastfrequenz f 500 MHz

Fiir jede Dispersionsprobe werden N = 2000 Einzelmessungen aufgezeichnet und ausgewertet.
Parallel zu den Ultraschallriickstreumessungen werden die Suspensionen zusitzlich mit einem
Ultraschalldampfungsspektrometer (Dispersion Technologies, Inc., Typ: DT1200) vermessen,
um sowohl die Schalldampfung als auch die Schallgeschwindigkeit der Dispersion zu bestim-
men. Insbesondere bei groben Partikeln, die zu starker Sedimentation neigen, sowie bei hoheren
Partikelkonzentrationen ist eine externe Probenfithrung durch die DT1200-Messzelle notwen-
dig, um einer Entmischung der Dispersion entgegenzuwirken. Eine Schlauchpumpe fordert die
Dispersion aus einem Vorlagebehilter heraus im Kreislauf durch die Messzelle. Die Verwen-
dung einer Schlauchpumpe bietet den Vorteil, dass die mechanische Beanspruchung der Partikel
wihrend des Pumpvorgangs vergleichsweise schwach ist. Dennoch fiihrt dies im Fall von Emul-
sionen dazu, dass wihrend des Pumpvorgangs eine unerwiinschte Anderung der TropfengroBe
zu beobachten ist. Daher wird im Fall der Emulsionsproben auf eine Ddmpfungsmessung ver-
zichtet.

Im Rahmen der experimentellen Untersuchungen sollen neben dem Einfluss der Dispersions-
zusammensetzung zudem der Einfluss der Temperatur sowie der Stromungsgeschwindigkeit
untersucht werden. Wie bereits erwihnt, beeinflusst die Temperatur der Dispersion deren Ma-
terialeigenschaften und somit das akustische Streuverhalten. Dieser Einfluss wird beispielhaft
an einer Suspension aufgezeichnet und ausgewertet. Die Anderung der Partikelkonstellationen

innerhalb des Messvolumens wird von der Stromungsgeschwindigkeit und -form beeinflusst.
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Aus diesem Grund soll der Einfluss der Stromungsgeschwindigkeit auf die Riickstreuparameter

untersucht werden. Dazu wird die Riihrerdrehzahl variiert.

4.4 Darstellung und Auswertung der Ergebnisse

Zur Auswertung der aufgenommenen Echosignale werden die jeweils N = 2000 Einzelmessun-
gen gemill den Ausfithrungen nach Abschnitt 4.2 verarbeitet. Der Algorithmus ist als Funkti-
onsskript unter Matlab® implementiert (s. Anhang A.4). Im Ergebnis liegen fiir jede untersuch-
te Probe die Riickstreuparameter u,y, Omax und B in Abhdngigkeit von der gewihlten Fens-
termittenfrequenz fr vor. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Riickstreumessungen fiir
jedes Stoffsystem dargestellt und diskutiert. In diesen Darstellungen entsprechen die rot mar-
kierten Messpunkte denjenigen, die mit dem V310-Schallwandler aufgenommen wurden. Ent-
sprechend zeigen die blau markierten diejenigen Messpunkte, die mit dem V312-Schallwandler
aufgenommen wurden. Die Linien zwischen den einzelnen Messpunkten dienen lediglich der
Orientierung. Zur Bewertung der Messergebnisse erfolgt ein Vergleich zwischen dem zeitlichen
Abfall der Riickstreuamplitude B und der Schalldimpfung a, die mit dem Ultraschallspektro-
meter bestimmt wurde. Im Fall der maximalen Riickstreuamplitude u,,,, erfolgt ein Vergleich
mit den Vorhersagen, die auf der Grundlage des Modells aus Abschnitt 3.1 berechnet werden.
Abschlieend wird eine Abschidtzung zu den Grenzen des Messverfahrens vorgenommen.

4.4.1 Glaspartikelsuspension

Die Riickstreumessungen an den verschiedenen Glaspartikelsuspensionen werden bei einer
konstanten Temperatur von 20,0+ 0,1 °C und einer konstanten Riihrerdrehzahl von 700 min’!
durchgefiihrt. Die Abbildungen 4.16 - 4.19 zeigen die Riickstreuparameter tuayx, Omax/Umax
B+ F[; /Tri; und Fﬁ /Tri; in Abhéngigkeit von der gewihlten Fenstermittenfrequenz fr fiir Fest-
stoftkonzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. In jeder Abbildung sind die entspre-
chenden Ergebnisse fiir jede der fiinf PartikelgroBenfraktionen dargestellt. Fiir die kleinste Par-
tikelfraktion (CP_<10um) sind die Messergebnisse des V310-Schallwandlers nicht dargestellt,
da die Riickstreuamplitude fiir diese Partikelfraktion im Bereich < 6 MHz einen zu geringen
Signal-Rausch-Abstand aufweist und daher nicht sicher bestimmt werden kann.

Die Darstellung der maximalen Riickstreuamplitude u,,, in Abbildung 4.16 zeigt fiir alle Gro-
Benfraktionen einen charakteristischen Anstieg mit zunehmender Fenstermittenfrequenz fr. Es
zeigt sich zudem ein deutlicher Einfluss der Partikelgroe im Vergleich zwischen den einzelnen
Partikelfraktionen. Mit zunehmender Partikelgroe steigt die maximale Riickstreuamplitude
ebenfalls an. Neben dem Grofeneinfluss zeichnet sich ein Einfluss der Partikelkonzentration
auf diese Messgrofe ab. Auf diesen Zusammenhang wird in Verbindung mit Abbildung 4.20
niher eingegangen. Die Messwerte beider Schallwandler im Bereich 6 MHz und 7 MHz wei-

sen eine gute Ubereinstimmung auf. Einzig der Messwert des V310-Schallwandlers bei 8 MHz
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ist generell zu klein. Diese Abweichung resultiert aus der begrenzten Bandbreite des V310-
Schallwandlers; die spektrale Amplitude ist bei 8 MHz bereits auf 20 % des Maximalwerts
abgesunken (s. Abb. 4.3).

Neben der maximalen Riickstreuamplitude liefert das Verhiltnis Oy /Umarx ZWischen dem Ma-
ximalwert der Standardabweichung und jenem des Mittelwerts in Abbildung 4.17 eine weitere
relevante Information. Bei einem GroBteil der Messpunkte liegt dieses Verhiltnis im Bereich
zwischen 0,74 und 0,78. Vor allem bei kleinen Partikelgroflen (< 32 um) und vergleichsweise
kleinen Schallfrequenzen (< 4 MHz) zeigen sich jedoch tendenzielle Abweichungen. Insbe-
sondere bei den kleinsten Partikeln (CP_<10um) sind fiir Frequenzen < 10 MHz Werte von
Omax/Umax > 0,78 zu beobachten. Das nahezu konstante Verhiltnis 0,74 < Gpax/tmax < 0,78
scheint charakteristisch zu sein. Erhebliche Abweichungen von diesem Bereich lassen sich ver-
mutlich mit einem zu geringen Signal-Rausch-Abstand erklidren, da vor allem bei kleinen Par-

tikelgroBen und geringen Frequenzen ein geringes Riickstreuvermdgen zu erwarten ist.
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Abbildung 4.16: Maximale Riickstreuamplitude u,,,, der Glaspartikelsuspensionen in Abhén-
gigkeit von der Fenstermittenfrequenz fr. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.17: Verhiltnis zwischen dem Maximalwert von Standardabweichung und Mit-
telwert Gpay/Umarx der Glaspartikelsuspensionen in Abhingigkeit von der Fenstermittenfre-

quenz fr.
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Zusitzlich zu den beiden Maximalwerten liefert der zeitliche Abfall der Riickstreuamplitude 3
einen weiteren Parameter, der das Riickstreuverhalten der Dispersion charakterisiert. In Abbil-
dung 4.18 ist dieser Wert in Verbindung mit dem entsprechenden Anpassungsfehler Fj /Tri
dargestellt. Der Fehler Fg /Tri; ist zudem in Abbildung 4.19 separat aufgetragen. Im Bereich
6 MHz bis 8 MHz weisen die Messwerte 3 beider Schallwandler eine gute Ubereinstimmung
auf. Lediglich fiir die Ergebnisse der CP_10-20um- und der CP_20-32um-Fraktion weisen die
Messwerte am Rand des jeweiligen Wandlerspektrums Abweichungen auf. Diese resultieren aus
der begrenzten Bandbreite der Schallwandler. Im Gegensatz zum Maximalwert der Riickstreu-
amplitude u,,,, bedarf es bei der Bestimmung des Amplitudenabfalls B nicht notwendigerweise
der Referenzierung der maximalen Riickstreuamplitude (max(Ug)) (s. Glg. 4.6). Da 3 eine re-
lative Anderung der Riickstreuamplitude in Abhingigkeit von der Laufzeit ¢ beschreibt, ist der
Absolutwert der Riickstreuamplitude nicht von Bedeutung. Allerdings muss das frequenzab-
hingige Ubertragungsverhalten der verwendeten Riickstreusonde (Ug(f)) auch in diesem Fall
entsprechend kompensiert werden.

Mit Ausnahme der Fraktion CP_<10um zeigt sich eine tendenzielle Zunahme von  mit zu-
nehmender Schallfrequenz. Der Einfluss der PartikelgroBe ist ebenfalls erkennbar, liefert aller-
dings keine einheitliche Tendenz, verglichen mit dem Verhalten des Maximalwerts u, . Fiir
die kleinste (CP_<10um) und die gréBte (CP_>50um) Partikelfraktion ist ein deutlich groBerer
Fehler festzustellen (s. Abbildung 4.19). Grund dafiir ist ein kleines Zeitfenster Tf;, in dem die
Geradenanpassung erfolgt. Dementsprechend erhoht sich das Verhiltnis Fg/Tr;,. Im Fall der
kleinsten Partikel ist dieser Umstand auf die ohnehin geringe maximale Riickstreuamplitude in
Verbindung mit einer starken Schalldimpfung zuriickzufiihren (s. Abb. 4.22). Die Partikelfrak-
tion CP_>50um weist demgegeniiber eine deutlich hohere maximale Riickstreuamplitude auf,
dampft die Schallwellen jedoch umso stirker, was zu einem begrenzten Zeitfenster 7, fiihrt.



Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen 93

Abfall Rickstreuamplitude S [dB/us] Abfall Rickstreuamplitude g [dB/us]

Abfall Rickstreuamplitude g [dB/us]

1,6

1,4 |
12
1,0 |
08|
06|
04|
02}

1,0

0,8
0,6 |
04+

0,2

i

A V310, 2 Vol.-%
O V310, 4 Vol.-%
o V310, 8 Vol.-%

V312, 2 Vol.-%

o D

V312, 4 Vol.-%

o V312, 8 Vol.-%

CP_10-20pm

1,0

CP_20-32um

10,8

CP_32-50um

2 4 6 8 10 12 14

Fenstermittenfrequenz 1. [MHZ]

2 4 6 8 10 12 14
Fenstermittenfrequenz 1 [MHz]

Abbildung 4.18: Abfall der Riickstreuamplitude 8 (mit Anpassungsfehler Fg/7TF;; als Feh-
lerbalken) der Glaspartikelsuspensionen in Abhingigkeit von der Fenstermittenfrequenz fr.
Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.19: Anpassungsfehler Fg /Tri; bei der Bestimmung von f fiir die Glaspartikel-
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Um den Konzentrationseinfluss auf die Riickstreuparameter besser analysieren zu kénnen, lie-
fern die folgenden beiden Abbildungen 4.20 und 4.21 eine Darstellung der maximalen Riick-
streuamplitude u,,,, und des zeitlichen Abfalls B in Abhingigkeit von der eingestellten Fest-
stoffkonzentration. Fiir diese Darstellung sind die Messpunkte ausgewihlter Frequenzen auf-
getragen. Die maximale Riickstreuamplitude u,,,, zeigt im untersuchten Konzentrationsbereich
zwischen 1 Vol.-% und 31 Vol.-% eine nichtlineare Abhingigkeit von der Partikelkonzentra-
tion (s. Abb. 4.20). Unabhéngig von der Partikelgroe und der Schallfrequenz nimmt u,,,,, mit
zunehmender Konzentration zunéchst zu. Der Anstieg nimmt mit weiter zunehmender Kon-
zentration ab, so dass die einzelnen Kurvenverldufe ein charakteristisches Maximum aufwei-
sen und u,,,, bei weiter steigender Partikelkonzentration wieder abnimmt. Das Maximum der
Kurvenverldufe liegt zwischen 10 Vol.-% und 20 Vol.-%, abhingig von der Partikelgro3e und
der Schallfrequenz. Fiir die beiden Partikelfraktionen CP_32-50um und CP_>50um, die eine
vergleichsweise breite GroB3enverteilung aufweisen, ist ein derartiges Maximum in den Kurven-
verlaufen weniger deutlich ausgeprigt als bei den drei feinen PartikelgroB3enfraktionen.

Das Auftreten eines Maximums im Kurvenverlauf der konzentrationsabhingigen Riickstreu-
amplitude u,,4,(cy ) wurde im Rahmen der theoretischen Betrachtungen diskutiert (s. Abs. 3.1.3,
N ~ u2,,). Demnach ist die Variation der Partikelanzahl innerhalb des Messvolumens die Ur-
sache fiir einen derartig nichtlinearen Verlauf der maximalen Riickstreuamplitude. Die Mess-
ergebnisse bestitigen zudem die Annahme, wonach die Konzentration cy ., (bei der das Ma-
ximum auftritt) abhidngig von der dimensionslosen Wellenzahl ka ist. AuBBerdem zeigt sich ein
Einfluss der Verteilungsbreite auf das Anstiegsverhalten des Kurvenverlaufs.

Die proportional zur Partikelkonzentration zunehmende Schalldimpfung fiihrt im Fall feiner
Partikel (CP_<10um und CP_10-20um) in Verbindung mit der ohnehin schwachen Streuwir-
kung dazu, dass die Signalauswertung bei hoheren Konzentrationen aufgrund des zu geringen
Signal-Rausch-Abstands keine sinnvollen Ergebnisse mehr liefert.

Der zeitliche Abfall der Riickstreuamplitude 3 steigt mit zunehmender Feststoffkonzentration
an (s. Abb. 4.21). Fiir die drei feinen Fraktionen (CP_<10um, CP_10-20um und CP_20-32um)
verlduft dieser Anstieg liber den gesamten untersuchten Konzentrationsbereich nahezu linear.
Bei der CP_<10um-Fraktion ist ein derartig linearer Anstieg lediglich bis zu einer Konzentrati-
on von 14 Vol.-% erkennbar. Fiir hohere Konzentrationen schwanken die einzelnen Messwerte
sehr stark, was vor allem durch die geringe maximale Riickstreuamplitude u,,,, (s. Abb. 4.20)
und die hohe Schalldampfung (s. Abb. 4.22) hervorgerufen wird. Der nidherungsweise lineare
Zusammenhang zwischen der Partikelkonzentration und f3 ist ebenfalls bei den beiden gro-
ben Partikelfraktionen (CP_32-50um und CP_>50um) zu erkennen. Allerdings gilt dies nur
fiir Partikelkonzentrationen grofer 4 Vol.-%. Unterhalb dieser Konzentration zeigt sich ein ab-
weichendes, teilweise nichtlineares Anstiegsverhalten. Dieser Unterschied ist abhéingig von der
Schallfrequenz. Je hoher die Schallfrequenz ist, desto groBer ist auch die Anderung im Anstieg
des Kurvenverlaufs.
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Abbildung 4.20: Maximale Riickstreuamplitude u,,,, der Glaspartikelsuspensionen fiir ausge-
wihlte Frequenzen in Abhingigkeit von der Feststoffkonzentration cy. Linien dienen lediglich

der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.21: Abfall der Riickstreuamplitude B (mit Anpassungsfehler Fj/7F;; als Feh-
lerbalken) der Glaspartikelsuspensionen fiir ausgewihlte Frequenzen in Abhéngigkeit von der
Feststoffkonzentration cy. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Die parallel durchgefiihrten Messungen mit dem Ultraschalldimpfungsspektrometer liefern
Schallddmpfungsmesswerte im Frequenzbereich zwischen 3 MHz und 100 MHz (s. Abb.
4.22).
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Abbildung 4.22: Gemessene Schalldimpfung a bzw. o/ f der Glaspartikelsuspensionen in
Abhingigkeit von: links: der Frequenz bei einer Feststoffkonzentration von ¢, = 4 Vol.-%
(mit Fehlerbalken), rechts: der Feststoffkonzentration fiir drei ausgewéhlte Frequenzen. Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Die Dampfungsspektren der einzelnen Partikelfraktionen weisen in der Form o/ f(f) einen je-
weils charakteristischen Verlauf auf (s. Abb. 4.22, links). Die Ddmpfung « steigt fiir alle Parti-
kelgroen mit zunehmender Frequenz an, wobei grobe Partikel (CP_32-50um und CP_>50um)
den Schall mit zunehmender Frequenz deutlich stirker dimpfen als die feinen Partikel (CP_10-
20um und CP_20-32um). Dieser Umstand resultiert aus der partikelgroBenabhéngigen Schall-
streuung, die in diesem Partikelgro3enbereich die Dimpfung dominiert. Demgegeniiber weist
die CP_<10um-Fraktion eine vergleichsweise hohe Dampfung auf. In diesem Fall resultiert die
Schalldimpfung neben der Streuung vor allem aus viskoinertialen Effekten.

Fiir die drei ausgewihlten Frequenzen zeigt sich ein nahezu linearer Anstieg der Schalldamp-
fung gegeniiber der Konzentration (s. Abb. 4.22, rechts). Einzig fiir die CP_ 32-50um-Fraktion
verlauft der entsprechende Anstieg nicht linear. Fiir die CP_>50um-Fraktion liefern die Mes-
sungen bei Konzentrationen cy > 10 Vol.-% keine belastbaren Ergebnisse, weil die Partikel
innerhalb der Messzelle sedimentieren und eine Entmischung der Suspensionsproben zu be-
obachten ist. Die Konstruktion der DT1200-Messzelle erlaubt keine intensivere Dispergierung,
um der Entmischung entgegen zu wirken

Im Weiteren soll der zeitliche Abfall der Riickstreuamplitude 8 mit der experimentell bestimm-
ten Schalldampfung « verglichen werden. Der Amplitudenabfall im Riickstreusignal wird maf3-
geblich von der Schallddampfung beeinflusst (s. Abs. 3.1.5). Zu diesem Zweck erfolgt zunichst
eine Umrechnung der Schalldampfung in der Form, dass die lingenabhingige Messgrofle o,
unter Verrechnung der ebenfalls gemessenen Schallgeschwindigkeit ¢ (s. Glg. 2.64) in eine

laufzeitabhéngige Dampfung oy tibertragen wird

clm/s)-s

- o, [dB/cml]. (4.22)
Abbildung 4.23 zeigt die Ergebnisse der Transmissions- und der Riickstreumessung im direk-
ten Vergleich. Die Messwerte & und 3 weisen einen vergleichbaren Kurvenverlauf auf. Ab-
weichungen sind fiir die CP_<10um-Fraktion und fiir die CP_32-50um-Fraktion im Bereich
f > 10 MHz sowie fiir die CP_>50um-Fraktion im Bereich f > 8 MHz zu erkennen. Im Fall
der feinen Partikel ist dies auf den grofen Fehler Fg /Tri; bei der Bestimmung des Amplituden-
abfalls B zuriickzufiihren.

Fiir die beiden groben Partikelfraktionen ist der Amplitudenabfall B fiir hohere Frequenzen ten-
denziell geringer als die Schalldampfung o;. Diese Abweichung resultiert aus der Wirkung von
Mehrfachstreueffekten, die einen verminderten Abfall der Riickstreuamplitude im Vergleich zur
Schallddmpfung verursachen (s. Abs. 3.1.5). Dieser grundséitzliche Unterschied zwischen dem
Amplitudenabfall des Riickstreusignals und der Schalldimpfung kann mit einer Darstellung
entsprechend Abbildung 4.24 verdeutlicht werden.
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Beispiel der Glaspartikelsuspensionen bei einer Feststoffkonzentration von ¢, = 4 Vol.-%,
links: Schallddmpfung o, rechts: Abfall der Riickstreuamplitude . Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.24: Vergleich zwischen Schalldimpfung ¢; und Abfall der Riickstreuampli-
tude B fiir drei ausgewihlte Frequenzen am Beispiel der Glaspartikelsuspensionen.
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Die Messpunkte der einzelnen GroBenfraktionen in Abbildung 4.24 bilden unterschiedliche
Partikelkonzentrationen im Bereich bis 20 Vol.-% ab. Je grofer die Partikelkonzentration ist,
desto groBer sind die Schalldimpfung o und der Amplitudenabfall . Es zeigt sich, dass die
Messpunkte der groben Partikel mit zunehmender Frequenz von der Paritétslinie abweichen,
wobei B < oy gilt. Die Streuung im Bereich der Parititslinie ist auf Ungenauigkeiten der Schall-
geschwindigkeitsmessung zuriickzufiihren. Ein Fehler pflanzt sich bei der Umrechnung nach
Gleichung 4.22 fort und fiihrt zu entsprechend fehlerbehafteten Werten der Schalldimpfung
.

4.4.2 Kunststoffpartikelsuspension

Die Riickstreumessungen an den verschiedenen Kunststoffpartikelsuspensionen werden bei
einer konstanten Temperatur von 20,0 0,1 °C und einer konstanten Riihrerdrehzahl von
700 min™! durchgefiihrt. Die Abbildungen 4.25 und 4.26 zeigen die Riickstreuparameter .,
Omax/Umax> B+ Fg /Trir und Fg /TF;, in Abhiingigkeit von der gewiéhlten Fenstermittenfrequenz
[r fiir Feststoffkonzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. In jeder Abbildung sind
die entsprechenden Ergebnisse fiir jede der drei Kunststoffpartikelfraktionen dargestellt.

Die Darstellung der maximalen Riickstreuamplitude u,,,, in Abbildung 4.25 zeigt fiir Poly-
amid 6 und PVC einen charakteristischen Anstieg mit zunehmender Fenstermittenfrequenz fr.
Fiir Polyamid 12 ist ebenfalls ein Anstieg von u,,,, gegeniiber der Frequenz zu beobachten.
Im Gegensatz zu den beiden anderen Kunststofffraktionen weisen die Messwerte bei 4 Vol.-%
und 8 Vol.-% fiir fr > 9 MHz im Vergleich zum Kurvenverlauf bei 2 Vol.-% einen qualitativ
anderen Verlauf auf. Mit zunehmender Konzentration sinken die entsprechenden Messwerte ab.
Auf diesen Effekt wird im Zusammenhang mit Abbildung 4.27 noch niher eingegangen. Im
direkten Vergleich der maximalen Riickstreuamplitude bei 2 Vol.-% ist festzustellen, dass die
PA12-Partikel den geringsten Wert aufweisen, gefolgt von den PA6- und den PVC-Partikeln.
Im Vergleich zur Partikelgrofle der einzelnen Fraktionen (s. Abb. 4.14) ist dies insoweit bemer-
kenswert, als dass die PVC-Partikel kleiner als die PA6-Partikel und diese wiederum kleiner als
die PA12-Partikel sind. Eine zunehmende PartikelgroBe verursacht in diesem Fall ein Absinken
der maximalen Riickstreuamplitude. Dieser Umstand ist auf den Einfluss der Materialparame-
ter der einzelnen Kunststoffe zuriickzufiihren. Gegeniiber Ethanol weisen die PA12-Partikel den
geringsten akustischen Kontrast auf, gefolgt von den PA6- und den PVC-Partikeln (s. Anhang
A.1). Bei diesen drei Kunststoffpartikelfraktionen nimmt der akustische Kontrast somit einen
groBeren Einfluss auf die maximale Riickstreuamplitude, im Vergleich zur Partikelgroe. Das
Verhiltnis Gyqy/Umayx liegt mehrheitlich im Bereich zwischen 0,74 und 0,78. Das entspricht dem

selben Bereich wie bei den Glaspartikelsuspensionen.
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Abbildung 4.26 zeigt den Abfall der Riickstreuamplitude § und den Fehler Fg /Tr; fiir Partikel-
konzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. Fiir alle drei Kunststoffmaterialien steigt
B mit zunehmender Frequenz fr an. Der Fehler Fyg /Tri; steigt mit zunehmender Frequenz fr
ebenfalls. Der Grund dafiir ist die sinkende Eindringtiefe der Schallwellen. Damit einhergehend
verkiirzt sich die Linge des Zeitfensters 7r;;, in dem die Geradenanpassung erfolgt. Parallel zu
einem zunehmenden Abfall § wichst gleichzeitig der Fehler Fg/Tr;; an. Sowohl f§ als auch
Fg /TFi liegen deutlich iiber den vergleichbaren Werten der Glaspartikelsuspensionen. Fiir Kon-
zentrationen cy > 8 Vol.-% nimmt der Amplitudenabfall B weiter zu (s. Abb. 4.27, rechts). Im
Fall der beiden Polyamidpartikelfraktionen zeichnet sich im Bereich 8 > 4,5 dB/us ein Trend
ab, wonach B nicht mehr addquat bestimmt werden kann. In diesem Fall ist die Schalldimp-
fung derart hoch, dass auch der Maximalwert u,,4, zu klein bestimmt wird. Der Verlauf i, (cy )
weicht von der typischen Kurvenform ab (s. Abb. 4.27, links). Vor allem bei den PA12-Partikeln
wird dies bei Frequenzen fr > 8 MHz deutlich. Die entsprechenden Kurvenverldufe . (cy)
fallen bei vergleichsweise geringen Konzentrationen wieder ab. Die entsprechenden Werte fal-
len gegeniiber jenen bei kleineren Frequenzen ab, was im Vergleich zu den Kurvenverldaufen
bei fr < 8 MHz nicht plausibel erscheint. Der Grund fiir die fehlerhafte Bestimmung von 4
ist die Kombination aus hoher Schalldampfung und vergleichsweise geringer Streuwirkung der
Partikel. Daher ist der Effekt im Fall der PA12-Partikel deutlich stirker ausgeprigt als bei den
PA6- und den PVC-Partikeln. Die geringe Eindringtiefe der Schallwellen sorgt in Verbindung
mit der Zeitunschirfe, die aus der Frequenzfilterung resultiert, fiir eine Absenkung der detektier-
baren maximalen Riickstreuamplitude. Fiir hinreichend niedrige Frequenzen (fr < 10 MHz bei
PA6 und fr < 8 MHz bei PA12) weisen die Kurvenverlidufe des konzentrationsabhingigen Ma-
ximalwerts hingegen den typischen Verlauf auf. Bis zu einer Konzentration cy gy steigt iy,
erreicht ein Maximum und fillt fiir cy > ¢y uax Wieder ab. Das jeweilige Maximum ist deutlich
ausgeprigt. Der Wert cy 4y 1t zudem abhéngig von der Frequenz fr. Im Fall der PVC-Partikel
konnen sowohl der Maximalwert als auch der Abfall der Riickstreuamplitude iiber den gesam-
ten Konzentrations- und Frequenzbereich adidquat bestimmt werden. Da PVC einen hinreichend
hohen akustischen Kontrast gegeniiber Ethanol aufweist, ist die akustische Streuwirkung ent-
sprechend hoher als bei den Polyamidpartikeln, obwohl die PVC-Partikel deutlich kleiner sind.
Dementsprechend konnen auch Werte 8 > 4,5 dB/us sicher detektiert werden. Die Kurven-
verldufe uy,(cy) weisen kein derart deutlich erkennbares Maximum auf, was auf die breite

Verteilung der PartikelgroBe zuriickzufiihren ist.
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der Feststoffkonzentration cy. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Abfall Rickstreuamplitude g [dB/us] Abfall Riickstreuamplitude g [dB/us] Abfall Riickstreuamplitude S [dB/us]



106 Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen

Die vergleichsweise hohe Schallddmpfung der Kunststoffsuspensionen wird durch die Ergeb-
nisse der Transmissionsmessung bestitigt (s. Abb. 4.28). Im Vergleich zu den Glaspartikelsus-
pensionen (bis 30 dB/cm, s. Abb. 4.22) dimpfen die Kunststoffpartikelsuspensionen den Schall
sehr viel stirker (bis 140 dB/cm, s. Abb. 4.28).
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Abbildung 4.28: Gemessene Schallddmpfung o der Kunststoffpartikelsuspensionen in Ab-
hingigkeit von: links: der Frequenz bei einer Feststoffkonzentration von ¢, = 4 Vol.-% (mit
Fehlerbalken), rechts: der Feststoffkonzentration fiir drei ausgewahlte Frequenzen. Linien die-
nen lediglich der optischen Orientierung.
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Aufgrund der hohen Schalldampfung liefern die Messungen mit dem Ultraschalldimpfungs-
spektrometer bei hoheren Konzentrationen der Kunststoffpartikelsuspensionen im Frequenzbe-
reich oberhalb 20 MHz keine Ergebnisse mehr. Im direkten Vergleich zeigt der Amplituden-
abfall B einen qualitativ vergleichbaren Verlauf in Abhédngigkeit von der Frequenz gegeniiber
der Schallddmpfung oy (s. Abb. 4.29). Allerdings féllt B im Bereich f > 8 MHz gegeniiber o
deutlich ab. Ursache dafiir sind sowohl die Effekte, die im Zusammenhang mit Abbildung 4.27
diskutiert wurden, als auch die Auswirkungen von Mehrfachstreueffekten (s. Abs. 3.1.5). Letz-
teres wird durch den Vergleich von Abfall der Riickstreuamplitude 8 mit der Schalldimpfung
o, in Abbildung 4.30 nochmals verdeutlicht.
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Abbildung 4.29: Vergleich zwischen Schalldimpfung ¢; und Abfall der Riickstreuampli-
tude B am Beispiel der Kunststoffpartikelsuspensionen bei einer Feststoffkonzentration von
¢y = 4 Vol.-%, links: Schalldimpfung oy, rechts: Abfall der Riickstreuamplitude . Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.

Vor allem bei einer Frequenz von 12 MHz nimmt der Abfall der Riickstreuamplitude B mit
zunehmender Schallddmpfung gegeniiber o ab (s. Abb. 4.30). Im Bereich o; < 0,5 dB/us (ins-
besondere bei 4 MHz) liegen die Messpunkte mit abnehmender Schallddmpfung oberhalb der
Parititslinie. Diese Abweichung resultiert aus dem Verfahren zur Bestimmung des relativen
Amplitudenabfalls im Riickstreusignal. Die Annahme, wonach bei Verwendung eines planaren
Schallwandlers von einem quasiparallelen Schallfeld mit p;,.(s) = const ausgegangen werden
kann (s. Abs. 3.1.5), fiihrt bei der Bestimmung von 3 zu einem systematischen Fehler. Realisti-
scherweise muss davon ausgegangen werden, dass pj,. mit zunehmendem Abstand s abnimmt,
selbst wenn das von der Schallwelle durchlaufene Medium keine Ddmpfung aufweist. Im Er-
gebnis dieser vereinfachten Betrachtung wird 8 tiberbewertet. Der selbe Effekt ist im Fall der

Glaspartikelsuspensionen in abgeschwichter Form zu beobachten (s. Abb. 4.24).
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Abbildung 4.30: Vergleich zwischen Schalldimpfung ¢4 und Abfall der Riickstreuampli-
tude B fiir drei ausgewihlte Frequenzen am Beispiel der Kunststoffpartikelsuspensionen.

4.4.3 Ol-in-Wasser-Emulsion

Die Riickstreumessungen an den verschiedenen Ol-in-Wasser-Emulsionen werden bei einer
konstanten Temperatur von 25,0+ 0,1 °C und einer konstanten Riihrerdrehzahl von 700 min’!
durchgefiihrt. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Verdiinnungsreihen (bei drei verschie-
denen TropfengroBenverteilungen) und der Emulgierreihen (bei drei verschiedenen Olkonzen-

trationen) dargestellt und diskutiert.

4.4.3.1 Verdinnungsreihen

Es werden drei Proben mit einer Olkonzentration von jeweils 28 Vol.-% angesetzt. Durch eine
dosierte mechanische Beanspruchung (Zahnkranzdispergierer) werden die drei Proben jeweils
unterschiedlich stark dispergiert, so dass sich fiir jede Emulsion eine andere Tropfengrofen-
verteilung einstellt (s. Abb. 4.31). Eine hohere Beanspruchung (groere Drehzahl und/oder
Dauer der Zahnkranzdispergierung) fiihrt zu einer kleineren TropfengroBe. Fiir Tropfengro-
Ben x < 80 um ist wihrend der weiteren Versuchsdurchfiihrung keine (ungewollte) Anderung
der Tropfengrofe aufgrund von Reifungs- oder Koaleszenzeffekten zu beobachten. Aus diesem
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Grund werden im Rahmen der experimentellen Untersuchungen keine Emulsionen mit gréberen
Oltropfen vermessen. Eine dosierte Zugabe von Wasser ermoglicht die Reduzierung der Olkon-
zentration. Die Dosierung erfolgt massebezogen entsprechend Gleichung 4.21. Im Rahmen der
Verdiinnungsreihe ist die parallele Messung der Tropfengrofenverteilung von besonderer Be-
deutung, da eine etwaige Anderung eine Betrachtung zum Einfluss der Partikelkonzentration
behindert.
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Abbildung 4.31: Partikelgroenverteilungen (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sym-
patec Helos) der drei Emulsionsansitze, die im Rahmen der Verdiinnungsreihen vermessen
werden.

Die Abbildungen 4.32 und 4.33 zeigen die Riickstreuparameter qax, Omax/Umax> B & Fg/Trir
und Fg /Tri; in Abhiingigkeit von der gewihlten Fenstermittenfrequenz fr fiir Olkonzentratio-
nen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%.

Die maximale Riickstreuamplitude u,,,, steigt mit zunehmender Frequenz fF fiir alle drei Gro-
Benfraktionen an. Je groBer die Oltropfen sind, desto groBer ist u,q,. Das Verhiltnis ;. [ Umax
liegt wie bei den Suspensionen mehrheitlich im Bereich zwischen 0,74 und 0,78. Lediglich fiir
die AK_<20um-Fraktion fallen die Werte im Bereich f < 5 MHz ab. Dies ist auf das schwache
Streuvermdgen der Emulsion und den damit verbundenen geringen Signal-Rausch-Abstand zu-
riickzufiihren. Trotz des geringen akustischen Kontrasts streuen die Emulsionen die eingebrach-
te Schallwelle dhnlich stark wie die Glaspartikelsuspensionen. Dies entspricht dem theoretisch
vorhergesagten Streuverhalten (s. Abs. 3.2).
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Abbildung 4.32: links: Maximale Riickstreuamplitude u,,,,, rechts: Verhiltnis zwischen
den Maximalwerten von Standardabweichung und Mittelwert Gy /tmqx der Ol-in-Wasser-
Emulsionen (Verdiinnungsreihe) in Abhéngigkeit von der Fenstermittenfrequenz fr. Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.



Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen 111

) 10-3

206 aLL T

= 05 ' 12
= n

o ® . 1

© ]

204 . 4 4 10

= - °

e A ° A 19

O] 0,3 ° o 1 [

o s e . %8

% 0,2 7y . PO o 7

S . A e U 6

* 0,1 L a1

8 ° : 5

<0F T 4

—_ -3

414 X0 o5

% | |

Q * 120

(0] o

S

é— R + 15

@ A ¢ M

5 . o« o ! : L 4. 10

..(;; ] 1 A

% f ‘ x n l . [ ] [ )

b::i I R 5

T

o 0

<

— x10-3

) 70

E [ )

S, 44960

Q

3 4 150

= '

ot = 140

€ 4 'y

;:v; o = 130

o u A

g R - * 20

S s & °

o t o s 1 2 110

3 s !

S ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ 0

< 2 4 6 8 10 12 14 2 4 6 8 10 12 14

Fenstermittenfrequenz f. [MHZz] Fenstermittenfrequenz f [MHz]
A V310, 2 Vol.-% O V310, 4 Vol.-% o V310, 8 Vol.-%
A V312, 2 Vol.-% O V312,4 Vol.-% o V312, 8 Vol.-%

Abbildung 4.33: links: Abfall der Riickstreuamplitude B (mit Anpassungsfehler Fg/Tr; als
Fehlerbalken), rechts: Anpassungsfehler Fg /Tr;; der Ol-in-Wasser-Emulsionen (Verdiinnungs-
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schen Orientierung.
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Abbildung 4.33 zeigt den Abfall der Riickstreuamplitude 8 und den Fehler Fg /Tr;;. Fiir alle drei
GroBRenfraktionen steigt B mit zunehmender Frequenz fr an. Der Fehler Fg /Tri steigt ebenfalls
mit zunehmender Frequenz fr. Der Grund dafiir ist die sinkende Eindringtiefe der Schallwellen.
Damit einhergehend verkiirzt sich die Lange des Zeitfensters 7r;;, in dem die Geradenanpassung
erfolgt. Parallel zu einem zunehmenden Abfall 8 wichst auch der Fehler Fg /Tf;; an. Sowohl f3
als auch Fg /TF;, sind vergleichbar mit den Werten der Glaspartikelsuspensionen. Die Anderung
beider Riickstreuparameter ist einzig auf die Anderung der Olkonzentration zuriickzufiihren.

Die konzentrationsabhingige Darstellung der maximalen Riickstreuamplitude zeigt fiir alle drei
GroBenfraktionen und alle Frequenzen einen nichtlinearen Verlauf mit einem ausgeprédgten Ma-
ximum im Kurvenverlauf (s. Abb. 4.34, links). Die Konzentration cy 4y ist fiir jede GroBen-
fraktion nahezu unabhingig von der Frequenz, zwischen den einzelnen Groflenfraktionen sind
jedoch Unterschiede zu erkennen. Die Kurvenverldufe B(cy) zeigen, anders als bei den unter-
suchten Suspensionen, keine lineare Zunahme von f3 gegeniiber der Volumenkonzentration (s.
Abb. 4.34, rechts). Vielmehr schwicht sich der Anstieg mit zunehmender Konzentration ab, was
zu einem deutlich nichtlinearen Kurvenverlauf fiihrt. Der Einfluss der Olkonzentration auf den

Amplitudenabfall B ist zudem weniger stark ausgebildet.
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Abbildung 4.34: links: Maximalwert u,,,, und rechts: Abfall der Riickstreuamplitude 8 (mit
Anpassungsfehler Fg /Tr; als Fehlerbalken) fiir die Ol-in-Wasser-Emulsionen (Verdiinnungs-
reihe) in Abhéngigkeit von der Olkonzentration cy. Linien dienen lediglich der optischen Ori-
entierung.
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4.4.3.2 Emulgierreihen

Es werden drei Proben mit Olkonzentrationen von 1 Vol.-%, 6 Vol.-% und 12 Vol.-% angesetzt.
Durch eine fortschreitende mechanische Beanspruchung (Zahnkranzdispergierer) wird jede der
drei Proben entsprechend emulgiert. Es ergeben sich vier bzw. fiinf verschiedene Emulgierzu-

stande. Die resultierenden Tropfengrofenverteilungen sind in Abbildung 4.35 dargestellt.
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Abbildung 4.35: PartikelgroBenverteilungen (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sym-
patec Helos) der Ol-in-Wasser-Emulsionen, die im Rahmen der Emulgierreihen vermessen
werden.

Abbildung 4.36 zeigt die Riickstreuparameter uuq, und B + Fg/Tp;, fiir die drei Olkonzen-
trationen in Abhingigkeit von der gewihlten Fenstermittenfrequenz fr. Die maximale Riick-
streuamplitude u,,,, steigt mit zunehmender Frequenz fr fiir alle Emulsionsproben an. Mit
fortschreitender Emulgierung (Oltropfen werden verkleinert) fillt u,,,, ab, wobei sich der fre-
quenzabhingige Verlauf ebenfalls qualitativ @ndert. Parallel dazu nimmt der Abfall der Riick-
streuamplitude B bei konstanter Olkonzentration ebenfalls ab. Die Anderung beider Riickstreu-
parameter ist einzig auf die Anderung der TropfengroBe zuriickzufiihren.
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Abbildung 4.36: links: Maximalwert u,,,, und rechts: Abfall der Riickstreuamplitude 8 (mit
Anpassungsfehler Fg /Tri; als Fehlerbalken) fiir die Ol-in-Wasser-Emulsionen (Emulgierrei-
he) in Abhingigkeit von der gewihlten Fenstermittenfrequenz fr. Linien dienen lediglich der
optischen Orientierung.
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4.4.4 Temperatureinfluss

Der Einfluss der Temperatur wird an einer Glaspartikelsuspension untersucht, die 8 Vol.-%
Partikel der GroBenfraktion CP_20-32 um enthélt. Der untersuchte Temperaturbereich reicht
von 5 °C bis 45 °C. Die Messungen erfolgen mit dem V312-Schallwandler bei einer konstanten
Riihrerdrehzahl von 700 min™'. Abbildung 4.37 zeigt den Maximalwert u,,,, und den Abfall
B der Riickstreuamplitude in Abhingigkeit von der Frequenz fr (links) und der Temperatur
(rechts).
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Abbildung 4.37: Maximalwert u,,,, und Abfall der Riickstreuamplitude 8 (mit Anpassungs-
fehler Fg/Tr;; als Fehlerbalken) in Abhiingigkeit von links: der Fenstermittenfrequenz fF,
rechts: der Temperatur. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Der Einfluss einer Temperaturinderung auf die maximale Riickstreuamplitude ist abhiingig von
der Frequenz. Dieses Ergebnis ist plausibel, da eine Anderung der Temperatur die effektiven
Materialparameter (Dichte und Schallgeschwindigkeit) von disperser und kontinuierlicher Pha-
se beeinflusst. Dementsprechend dndert sich das akustische Streuverhalten der gesamten Dis-
persion (s. Abs. 3.2). Diese Anderung spiegelt sich in den qualitativ unterschiedlichen Kurven-
verldufen des frequenzabhingigen Maximalwerts u,,,,(fr) wider. Bei einzelnen Frequenzen
(fr = 10 MHz oder fr = 13 MHz) ist der Einfluss einer Temperaturinderung entsprechend
hoher als beispielsweise bei fr = 11 MHz. Demgegeniiber weist der Amplitudenabfall 8 im
untersuchten Temperaturbereich eine vergleichsweise eindeutige Abhiingigkeit gegeniiber der
Temperatur auf. Je hoher die Temperatur ist, desto kleiner ist . Dieser Zusammenhang gilt (im
untersuchten Frequenzbereich) unabhingig von der Frequenz und wird durch eine Anderung
der Schallgeschwindigkeit cj5, hervorgerufen. Die Schallgeschwindigkeit der Dispersion cyisp
ist bei einer Feststoffkonzentration von 8 Vol.-% nahezu identisch mit der der kontinuierlichen
Phase (Wasser). Die Schallgeschwindigkeit in Wasser nimmt im untersuchten Temperaturbe-
reich mit zunehmender Temperatur ebenfalls zu [14]. Durch die ansteigende Schallgeschwin-
digkeit reduziert sich der zeitabhingige Amplitudenabfall 3, da die Laufzeit r umgekehrt pro-

portional zur Schallgeschwindigkeit c ist.

4.4.5 Einfluss des Stromungsverhaltens

Die Untersuchungen zum Einfluss der Riihrerdrehzahl erfolgen an der gleichen Glaspartikelsus-
pension (8 Vol.-% Glaspartikel CP_20-32 um in Wasser). Die Drehzahl wird im Bereich zwi-
schen 200 min™! und 1000 min"! variiert. Die Messungen erfolgen mit dem V312-Schallwandler
bei einer konstanten Temperatur von 20,4 °C. Abbildung 4.38 zeigt den Maximalwert u,,,, und
den Abfall der Riickstreuamplitude B in Abhingigkeit von der Frequenz fr (links) und der
Riihrerdrehzahl (rechts). Fiir Rithrerdrehzahlen kleiner 400 min! sind deutliche Abweichungen
sowohl beim Maximalwert u,,,, als auch beim Abfall der Riickstreuamplitude f3 festzustellen.
Diese resultieren aus einem unvollstindigen Mischungszustand der Suspension. Vor allem die
groben Partikel sinken aufgrund ihrer vergleichsweise groBen Masse innerhalb des Probenge-
fiBes nach unten, weil die Sedimentationskrifte (masseproportional) die Auftriebskrifte, die
durch die Stromung erzeugt werden, iibersteigen. Diese Entmischung kann mit bloem Auge
beobachtet werden. Der Maximalwert u,,,, sinkt ab, weil die groBen Partikel, die das Streu-
verhalten dominieren, nicht langer im Messvolumen verweilen. Parallel dazu reduziert sich der
Abfall der Riickstreuamplitude 3, weil die effektive Partikelkonzentration innerhalb des Mess-
volumens sinkt. Dadurch reduziert sich die Schalldimpfung und damit einhergehend der Am-
plitudenabfall. Fiir Drehzahlen im Bereich 600 min™! bis 1000 min! sind keine relevanten An-
derungen von f3 festzustellen. Demgegeniiber steigt u,,,, in diesem Bereich mit zunehmender
Drehzahl an, wobei die Anderung weniger als 5 % betrigt. Fiir Drehzahlen groBer 1000 min™!
liegen keine Messwerte vor, da es bei den entsprechenden Stromungszustinden zu einer Trom-
benbildung kommt. Luft wird in die Suspension eingebracht und die entstehenden Luftblasen

storen die Ultraschallmessung an der Suspension. Aus diesem Grund konnen keine belastbaren
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Aussagen zum Einfluss der Stromungsgeschwindigkeit auf den Maximalwert u,,,, fiir Drehzah-
len groBer 1000 min! abgeleitet werden. Da fiir Drehzahlen groBer 600 min'! die Anderung im
Bereich < 5% liegt, ist die Ungenauigkeit bei der Bestimmung von u,,,, als mogliche Ursache

fiir die Schwankungen zu nennen.
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Abbildung 4.38: links: Maximalwert u,,,, und Abfall der Riickstreuamplitude B (mit An-
passungsfehler Fjg /Tr;; als Fehlerbalken) in Abhéngigkeit von der Fenstermittenfrequenz fr,
rechts: Maximalwert u,,,,, und Abfall der Riickstreuamplitude 3 (jeweils skaliert auf den Wert
bei 1000 min™!) in Abhingigkeit von der Riihrerdrehzahl. Linien dienen lediglich der optischen
Orientierung.
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Solange die Geschwindigkeit der Partikel vp deutlich kleiner als die Schallgeschwindigkeit cy;s),
ist, so dass der Einfluss des Doppler-Effekts vernachlidssigt werden kann, weist das Messver-
fahren keine Einschriankung hinsichtlich der Stromungsgeschwindigkeit auf. Es muss lediglich
sichergestellt sein, dass innerhalb des Zeitfensters N - ¢, eine repridsentative Untermenge des

gesamten Partikelsystems das Messvolumen passiert hat.

4.5 Vergleich mit Simulationsergebnissen

Fiir den Amplitudenabfall B des Riickstreusignals kann die parallel gemessene Schallddmp-
fung o herangezogen werden, um die Ergebnisse der Riickstreumessung auf Plausibilitit zu
iberpriifen und entsprechend zu bewerten. Im Gegensatz dazu steht fiir den Maximalwert 1,4
keine vergleichbare MessgroBe zur Verfiigung. Aus diesem Grund werden die Modellvorher-
sagen fiir den Riickstreukoeffizienten genutzt, um die Messergebnisse der maximalen Riick-
streuamplitude u,,,, zu bewerten. Der Riickstreukoeffizient ist proportional zum Quadrat der
Schalldruckamplitude (s. Glg. 3.17). Dementsprechend wird fiir den Vergleich das Quadrat der
maximalen Riickstreuamplitude u2,, (f) herangezogen und dem Riickstreukoeffzienten 1(f)
nach Gleichung 2.37 gegeniibergestellt. Auf diese Weise ist ein qualitativer Vergleich zwischen
beiden KenngréBen moglich, wobei zunichst ein linearer Einfluss der Konzentration unterstellt
wird. Um dieser Forderung zu entsprechen, wird die Auswertung bei einer Konzentration der
dispersen Phase von 2 Vol.-% (1 Vol.-% im Fall der Emulsion) durchgefiihrt. Zur Berechnung
des Riickstreukoeffizienten werden die gemessenen PartikelgroBenverteilungen (s. Abs. 4.3)
herangezogen (s. Anhang A.5). Zusitzlich werden die jeweiligen Verteilungsfunktionen Q3(x)
interpoliert, so dass die Klassenbreite Ax = 0,1 um betrigt. Auf diese Weise existieren mehr
Stiitzstellen zur Darstellung der Funktion Q3(x) und somit auch zur Berechnung des Riick-
streukoeffizienten (Summenterm in Glg. 2.37). Die Frequenzauflosung der Rechnung betrigt
Af =10 kHz. Um den Einfluss der Fensterfunktion, die im Rahmen der Signalauswertung an-
gewendet wird (s. Abs. 4.2), bei der Berechnung des Riickstreukoeffizienten zu beriicksichtigen,
wird diese ebenfalls auf den frequenzabhéngigen Verlauf des Riickstreukoeffizienten angewen-
det.

Abbildung 4.39 zeigt den Riickstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert der Riick-
streuamplitude fiir die Glaspartikelsuspensionen. Fiir alle fiinf Groenfraktionen zeigen bei-
de GroBen eine Zunahme in Abhéngigkeit von der Frequenz. Die qualitativen Kurvenverlidufe
n(f) und u2,,.(f) zeigen fiir die einzelnen PartikelgroBen eine gute Ubereinstimmung. Die Be-
rechnung des Riickstreukoeffizienten mit der interpolierten Verteilungsfunktion liefert kleinere
Werte im Vergleich zur gemessenen Grofenverteilung. Die Anzahl und Breite der Partikelgro-
Benklassen, die zur Abbildung der PartikelgroBBenverteilung verwendet werden, haben somit
einen erheblichen Einfluss auf die Qualitit des berechneten Riickstreukoeffizienten. Je kleiner
die Klassenbreite ist, desto genauer kann der Riickstreukoeffizient eines polydispersen Partikel-

systems bestimmt werden.
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Abbildung 4.39: Vergleich zwischen Riickstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert fiir
die Glaspartikelsuspensionen in Abhingigkeit von der Frequenz bei einer Feststoffkonzentra-
tion von 2 Vol.-% links: Riickstreukoeffizient 1 berechnet nach Gleichung 2.37 mit den Ma-
terialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemessener PartikelgroBenvertei-
lung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts: quadrierter Maximalwert
Umax’- Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Auffillig ist zudem der Unterschied im Wertebereich zwischen 1 und Umai>. Hierzu ist an-
zumerken, dass der Riickstreukoeffizient in der Einheit [m™-sr'!] fiir ein Volumen von einem
Kubikmeter gilt. Das Messvolumen ist hingegen sehr viel kleiner (im Bereich 102 m?). Eine
genaue Bestimmung ist schwierig und wird im Rahmen der Arbeit nicht durchgefiihrt.
Abbildung 4.40 zeigt den Riickstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert fiir die drei
Kunststoffpartikelsuspensionen. Fiir alle drei Kunststoffarten zeigen beide Groflen eine Zunah-
me in Abhingigkeit von der Frequenz. Die Messergebnisse weisen im Bereich f <9 MHz einen
nahezu identischen Verlauf der zuriickgestreuten Schallintensitit gegeniiber der Frequenz auf.
Bei hoheren Frequenzen ist ein dhnlicher Verlauf bei allen drei Kunststoffarten zu beobachten,
wobei die PVC-Partikel mehr Intensitit zuriickstreuen als die PA6-Partikel und diese wiederum
mehr als die PA12-Partikel. Der berechnete Riickstreukoeffizient zeigt hingegen groflere Diffe-
renzen zwischen den einzelnen Kunststoffarten. Auffillig ist zudem, dass fiir die PA12-Partikel
die Berechnung auf der Basis der gemessenen Partikelgroenverteilung deutlich von jener ab-
weicht, die auf der Grundlage der interpolierten PartikelgroBenverteilung durchgefiihrt wird.
Grund dafiir sind numerische Instabilitdten, die durch den geringen akustischen Kontrast her-
vorgerufen werden. In diesem Fall zeigt der Frequenzverlauf des Riickstreukoeffizienten, der
mit der gemessenen Verteilung berechnet wird, eine bessere qualitative Ubereinstimmung mit
dem Messergebnis. Diese Vermutung wird durch den Vergleich mit dem Ergebnis fiir die PVC-
Partikel verstirkt. Im Gegensatz dazu ist der Riickstreukoeffizient fiir die PA6-Partikel deutlich
zu grof} berechnet.
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Abbildung 4.40: Vergleich zwischen Riickstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert fiir
die Kunststoffpartikelsuspensionen in Abhéngigkeit von der Frequenz bei einer Feststoffkon-
zentration von 2 Vol.-% links: Riickstreukoeffizient 11 berechnet nach Glg. 2.37 mit den Ma-
terialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemessener PartikelgroBenvertei-
lung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts: quadrierter Maximalwert
Unmax’- Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Da der Unterschied zwischen gemessener und interpolierter Partikelgroenverteilung gering
ist, sind die Materialparameter, die zur Berechnung des Riickstreukoeffizienten herangezogen
werden, in Frage zu stellen. Fiir beide Polyamidarten werden die Schallgeschwindigkeiten un-
ter Verwendung der Poissonzahl aus dem E-Modul berechnet (s. Anhang A.1). Diese Bestim-
mung ist fehleranfillig und liefert im Fall der PA6-Partikel Materialwerte, die den verwende-
ten Kunststoff nicht entsprechend charakterisieren. Zudem fiihren kleine Schwankungen der
Materialparameter, vor allem bei einem geringen akustischen Kontrast der Dispersion, zu teils
starken Anderungen im berechneten Riickstreukoeffizienten (s. Abs. 3.2). Eine weitere Ursa-
che fiir die deutlichen Unterschiede zwischen dem berechneten Riickstreukoeffzienten und dem
Messergebnis stellt die Morphologie der Kunststoffpartikel dar. Die Partikel sind zum einen
nicht kugelformig und weisen zum anderen eine pordse Struktur auf. Beides hat Einfluss auf
das akustische Streuverhalten und wird innerhalb des Modells nicht erfasst.

Abbildung 4.41 zeigt den Riickstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert fiir die fiinf
Emulgierzustinde der Ol-in-Wasser-Emulsion (Emulgierreihe). Fiir alle fiinf GroBenverteilun-
gen zeigen beide Groflen eine Zunahme in Abhéngigkeit von der Frequenz. Die qualitativen
Kurvenverldufe 1 (f) und 2, (f) zeigen fiir die einzelnen PartikelgroBen eine gute Uberein-
stimmung. Lediglich fiir die grobste Fraktion ist ein relevanter Unterschied in der frequenz-
abhidngigen Darstellung beider KenngroBen festzustellen. Der Riickstreukoeffizient wird bei
Verwendung der interpolierten Tropfengroenverteilung kleiner berechnet als im Vergleich zur
Verwendung der gemessenen Grofenverteilung.
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Abbildung 4.41: Vergleich zwischen Riickstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert fiir
unterschiedliche Emulgierzustinde der Ol-in-Wasser-Emulsion in Abhiingigkeit von der Fre-
quenz bei einer Olkonzentration von 1 Vol.-% links: Riickstreukoeffizient 17 berechnet nach
Glg. 2.37 mit den Materialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemesse-
ner PartikelgroBBenverteilung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts:
quadrierter Maximalwert u,,,>. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass der Riickstreukoeffizient und die quadrierte
Maximalamplitude im untersuchten Frequenzbereich fiir die Glaspartikelsuspensionen und die
Ol-in-Wasser-Emulsionen eine gute qualitative Ubereinstimmung fiir den Fall zeigen, dass die
Partikelkonzentration hinreichend gering ist, so dass Mehrfachstreueffekte zu vernachlidssigen
sind. Demgegeniiber sind fiir die Kunststoffpartikelsuspensionen deutliche Unterschiede
zwischen 1 (f) und u2,,,(f) zu erkennen. In diesem Fall fiihrt der geringe akustische Kontrast
in Verbindung mit der ungenauen Kenntnis der relevanten Materialparameter zu einer fehler-
haften Bestimmung des Riickstreukoeffizienten. Die theoretische Bestimmung des akustischen
Streuverhaltens ist demnach an eine moglichst genaue Kenntnis der Materialparameter (Dichte,
Schallgeschwindigkeit) gebunden. Vor allem bei Feststoffpartikeln sind diese Materialparame-
ter nicht immer bekannt und/oder konnen experimentell nur schwer ermittelt werden. Fiir die
meisten Fliissigkeiten sind die Dichte und die Schallgeschwindigkeit hingegen bekannt oder

konnen vergleichsweise einfach bestimmt werden.

Die Konzentrationsabhingigkeit des Riickstreukoeffizienten wird iiber den Strukturfaktor
S abgebildet (s. Glg. 3.10). Fiir den Vergleich mit den Messergebnissen wird daher eine Anpas-
sung des Strukturfaktors S,,(cy) (s. Glg. 3.11) an die Kurvenverliufe u2,, (cy) durchgefiihrt.
Dabei liegt der Fokus auf dem qualitativen Verlauf gegeniiber der Konzentration. Aus diesem
Grund werden die Messdaten skaliert

e = Sm(CVmar) /Max (g - Upgy- (4.23)
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Mit Hilfe der Methode der kleinsten Fehlerquadrate wird anschlieBend der entsprechende Wert
der Packungsdimension m bestimmt, fiir den der Strukturfaktor S,, den Kurvenverlauf ii2,, (cy)
am besten wiedergibt. Als Fehlermal3 F;,, der Funktionsanpassung wird der quadratische Ab-
stand (S ' — 12

max) g angegeben.

Abbildung 4.42 zeigt die Packungsdimension m, die fiir den Strukturfaktor S,, durch Anpassung
an den konzentrationsabhiingigen Verlauf u,,,,> der Glaspartikelsuspensionen (s. Abb. 4.20) be-
stimmt werden kann. Die Packungsdimension m nimmt mit zunehmender Partikelgrofe ab. Die
drei feinen Fraktionen weisen einen Wert im Bereich m ~ 3 auf, wohingegen die Anpassung
fiir die beiden groben Fraktionen einen Wert im Bereich m ~ 2 ergibt. Bei den beiden groben
PartikelgroBenfraktionen ist zudem eine tendenzielle Abnahme in Relation zur Frequenz zu be-
obachten. Da die beiden groben Fraktionen durch eine vergleichsweise breite Partikelgroenver-
teilung charakterisiert sind, kann vermutet werden, dass sowohl die Verteilungsbreite als auch
die PartikelgroBe einen Einfluss auf die Packungsdimension haben. Im Fall der CP_10-20um-
Fraktion zeigen sich fiir 4 MHz und 6 MHz starke Abweichungen sowie ein groBer Anpas-
sungsfehler F,,. Dieser Umstand ist auf den geringen Signal-Rausch-Abstand zuriickzufiihren.
Der Fehler F,, ist fiir niedrigere Frequenzen generell grofler, was im Fall der grobsten Fraktion

darauf zuriickgefiihrt werden kann, dass fiir m < 2 das Maximum von S§,,, bei Konzentrationen
2

cy > 20 Vol.-% auftritt. Das Maximum von u;,,,

(cy) ist zudem weniger deutlich ausgeprégt, so
dass die Anpassung des Strukturfaktors fehleranfélliger ist.
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Abbildung 4.42: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Glaspartikelsuspensionen
(s. Tab. A.3). Der Fehler F,, ist mit dem Faktor 103 multipliziert, damit dieser in der Darstel-
lung (Fehlerbalken) besser zu erkennen ist. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Generell kann der Fehler F;,, zum einen auf die Streuung der Messpunkte gegeniiber dem Kur-
venverlauf des Strukturfaktors S,,(cy ) zuriickgefiihrt werden. Zum anderen wichst F,,, ebenfalls
an, wenn der qualitative Verlauf des Strukturfaktors den konzentrationsabhédngigen Verlauf der
Messergebnisse nicht addquat abbildet.



124 Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen

Im Fall der Glaspartikelsuspensionen kann jedoch festgestellt werden, dass der Strukturfaktor
den konzentrationsabhingigen Verlauf von u,,.. prinzipiell gut abbildet (s. Abb. 4.43).
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Abbildung 4.43: Anpassung des Strukturfaktors S, (rote Linie) an die skalierten Messergeb-

nisse ii2,,.(cy) (blaue Punkte) fiir zwei ausgewihlte Frequenzen und PartikelgroBenfraktionen
max g q g

der Glaspartikelsuspensionen. Die iibrigen Werte sind in Tabelle A.3 hinterlegt.

Abbildung 4.44 zeigt die Packungsdimension m, die fiir den Strukturfaktor S,, durch An-
passung an den konzentrationsabhingigen Verlauf u,,,,> der Kunststoffpartikelsuspensionen
(s. Abb. 4.27) bestimmt werden kann. Die Werte im Bereich 2,5 < m < 3,5 weisen keine ten-
denzielle Abhingigkeit gegeniiber der Partikelgrofle oder der Frequenz auf.
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Abbildung 4.44: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Kunststoffpartikelsuspen-
sionen (s. Tab. A.4). Der Fehler F,, wird mit dem Faktor 103 multipliziert, damit dieser in
der Darstellung (Fehlerbalken) besser zu erkennen ist. Linien dienen lediglich der optischen
Orientierung.
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Vor allem im Fall der PA12- und der PVC-Partikel sind starke Schwankungen festzustellen,
da der Strukturfaktor die Messergebnisse nicht addquat abbildet (s. Abb. 4.45). Eine mogliche
Ursache konnte die unregelmifige Partikelform sein, die vor allem bei den PA12- und PVC-

Partikeln zu beobachten ist.
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Abbildung 4.45: Anpassung des Strukturfaktors S, (rote Linie) an die skalierten Messergeb-
nisse i2,,,(cv) (blaue Punkte) fiir zwei ausgewihlte Kunststoffpartikelsuspensionen bei einer
Frequenz fr = 10 MHz. Die iibrigen Werte sind in Tabelle A.4 hinterlegt.

Abbildung 4.46 zeigt die Packungsdimension m, die fiir den Strukturfaktor S,, durch Anpassung
an den konzentrationsabhédngigen Verlauf von Umar> der Silikonolemulsionen (s. Abb. 4.34)

bestimmt werden kann.
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Abbildung 4.46: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Ol-in-Wasser-Emulsionen
(Verdiinnungsreihe, s. Tab. A.5). Der Fehler F,, wird mit dem Faktor 10® multipliziert, damit

dieser in der Darstellung (Fehlerbalken) besser zu erkennen ist. Linien dienen lediglich der
optischen Orientierung.
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Abbildung 4.47: Anpassung des Strukturfaktors S, (rote Linie) an die skalierten Messergeb-
nisse ii2,,(cv) (blaue Punkte) fiir zwei ausgewihlte Frequenzen und GroBenfraktionen der
Ol-in-Wasser-Emulsionen (Verdiinnungsreihe). Die iibrigen Werte sind in Tabelle A.5 hinter-
legt.

Die Werte liegen im Bereich m ~ 3, wobei fiir die beiden groben Verteilungen ein nahezu
konstanter Wert m = 3,2 abgelesen werden kann. Im Fall der feinen Emulsion weisen starke
Schwankungen in Verbindung mit einem grof8en Fehler darauf hin, dass die Anpassung stark
fehlerbehaftet ist (s. Abb. 4.47). Da die Oltropfen innerhalb der Emulsion als ideal kugelfrmi-
ge Partikel betrachtet werden konnen und die Ergebnisse der beiden groben GréBenfraktionen
eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Vorhersagen des Strukturfaktors erkennen lassen, sind

die Messergebnisse der kleinsten Groenfraktion unter Vorbehalt zu betrachten.

Die zuvor dokumentierten Ergebnisse zeigen, dass der Einfluss der PartikelgroBe (mit
dem Riickstreukoeffizienten nach Glg. 2.37) und der Partikelkonzentration (mit dem Struk-
turfaktor nach GIn. 3.11 und 3.8) auf das Riickstreuverhalten konzentrierter Dispersionen
qualitativ gut abgebildet werden kann. Dies gilt vorbehaltlich einer hinreichend genauen
Kenntnis der relevanten Materialparameter beider Phasen. Der quantitative Vergleich zwischen
der maximalen Riickstreuamplitude und dem Riickstreukoeffizienten steht bislang aus. In
Abbildung 4.48 ist die (quadrierte) maximale Riickstreuamplitude u2,,, fiir die Glaspartikel-
suspensionen und die Silikondlemulsionen iiber dem Riickstreukoeffizienten 11 aufgetragen.
Der Riickstreukoeffizient wird nach Gleichung 3.10 berechnet. Die entsprechenden Werte
fir die Kunststoffpartikelsuspensionen sind nicht aufgetragen, da die Materialparameter
der Kunststoffe nicht hinreichend genau bekannt sind und die Berechnung des Riickstreu-
koeffizienten entsprechend unsichere Ergebnisse liefert (s. Abs. 3.2.2). Die Datenpunkte der
Glaspartikelsuspensionen liegen mit Ausnahme der CP_>50um-Fraktion in guter Nédherung
entlang einer Geraden (s. Abb. 4.48, rote Gerade). Werden die entsprechenden Ergebnisse der
Silikonodlemulsionen (Ergebnisse der Verdiinnungsreihen) in die Darstellung einbezogen, so
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erhoht sich der Anstieg der Geraden, entlang derer die Messpunkte liegen (s. Abb. 4.48, blaue
Gerade). Die Datenpunkte der CP_>50um-Glaspartikel und der Silikondltropfen werden durch
diesen zweiten Geradenverlauf deutlich besser angenihert. Ausgehend von der Tatsache, dass
die Silikonéltropfen nahezu kugelférmig sind, liefert die Berechnung des Riickstreukoeffizien-
ten in diesem Fall realistischere Ergebnisse, verglichen mit jenen der Glaspartikel. Abgesehen
von den grofiten Glaspartikeln (CP_> 50 um) weichen die Feststoffpartikel teils deutlich von
der Kugelform ab. Im Ergebnis wird der Riickstreukoeffizient im Vergleich zum gemessenen
Riickstreuverhalten zu groB3 bestimmt, da der tatsidchlich wirksame Streuquerschnitt kleiner
als der des entsprechenden Kugeldquivalents ist. Der quantitative Unterschied zwischen 1
und u2,,, resultiert aus der Differenz zwischen dem Messvolumen und dem Volumen, das der
Berechnung des Riickstreukoeffizienten zugrunde liegt.
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Abbildung 4.48: Vergleich zwischen dem quadrierten Maximalwert u2,,, und dem Riickstreu-
koeffizienten 1) nach Glg. 3.10 fiir links: die einzelnen GroBenfraktionen der Glaspartikelsus-
pensionen und rechts: die Glaspartikelsuspensionen (3000CP/Wasser) und die Silikondlemul-
sionen (Silikondl/Wasser). Zur Berechnung von 1 werden die Werte der Packungsdimensi-
on m verwendet, die aus der Anpassung des Strukturfaktors S an die Kurvenverldufe u2,,.(cy)

max
resultieren. Die eingezeichneten Geraden dienen lediglich der optischen Orientierung.

Neben dem direkten Vergleich liefert Abbildung 4.48 zudem eine Moglichkeit, die experi-
mentell bestimmten Werte der maximalen Riickstreuamplitude auf den berechneten Riickstreu-
koeffizienten zu kalibrieren. In der Folge ist eine modellgestiitzte Auswertung der Messergeb-
nisse moglich. Die Kalibrierung erfasst neben der qualitativen Differenz zwischen Riickstreu-
koeffizient und maximaler Riickstreuamplitude zudem das Ubertragungsverhalten des gesam-
ten Messsystems. Dementsprechend ist der in Abbildung 4.48 dargestellte Zusammenhang le-

diglich fiir den verwendeten Messaufbau und die gewéhlten Parameter der Signalerfassung
(s. Tab. 4.1) giiltig.
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4.6 Grenzen der Messmethode

Das Messverfahren basiert auf der Schallstreuung an den Partikeln innerhalb der Dispersion.
Ist die Streuwirkung der Partikel derart gering, dass die maximale Riickstreuamplitude
einen kritischen Wert des Signal-Rausch-Abstands unterschreitet, so liefert die Signalauswer-
tung keine sinnvollen Ergebnisse mehr. Anhand der Messergebnisse lédsst sich fiir den bestehen-
den Messaufbau ein minimaler Wert der maximalen Riickstreuamplitude u/,,. = 0,5-107% a.u.
abschitzen. Die experimentellen Untersuchungen zeigen, dass das Verhdltnis Gy /utmay fiir
Umax < U, deutlich auBerhalb des normalen Bereichs (0,74 < Gpax/Umar < 0,78) liegt. Ent-
sprechend der Kalibrierung (s. Abb. 4.48) liegt der minimal detektierbare Riickstreukoeffizient
bei n’ = 0,64 m!-sr'!. Dieser Grenzwert wird maBgeblich durch die eingebrachte Schallinten-
sitdt bestimmt. Kann diese durch geeignete MaBBnahmen erhoht werden, so sind auch kleinere
Werte der Riickstreuamplitude sowie des Riickstreukoeffizienten detektierbar. In Abhéngigkeit
vom akustischen Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase und von der Partikel-

konzentration wird u’

max D€L unterschiedlichen Partikelgrofen erreicht. Generell gilt, dass die

minimal detektierbare PartikelgroBe umgekehrt proportional zum akustischen Kontrast Z;/Z;
ist, wenn Z;/Z; > 1 gilt. Ist der akustische Kontrast hingegen kleiner Eins, so ist die minimal
detektierbare Partikelgroe proportional zum Verhéltnis Z; /Z;,. Weder die Messergebnisse noch
die Modellvorhersagen lassen eine obere Grenze fiir uy,,, erwarten.

Neben dem Maximalwert u,,,, bestimmt die Schalldimpfung die effektive Eindringtiefe der
Schallwellen und somit auch das Zeitfenster 7r;;, in dem die Geradenanpassung zur Bestim-
mung des Amplitudenabfalls 8 durchgefiihrt werden kann. Der maximale Amplitudenabfall, der
mit diesem Messverfahren detektiert werden kann, ist somit sowohl abhéngig vom Streuvermo-
gen der Partikel als auch von der Ddmpfungswirkung der gesamten Dispersion. Am Beispiel der
Kunststoffpartikelsuspensionen zeigt sich, dass im Fall der Polyamidpartikel ein Amplituden-
abfall B < 2,5 dB/us sicher zu detektieren ist, wohingegen bei einer groBeren Schalldimpfung
weder der Amplitudenabfall noch der Maximalwert der Riickstreuamplitude adidquat bestimmt
werden kann. Fiir Partikel, deren akustischer Kontrast deutlich grofer ist, wird ein derartiges
Verhalten nicht beobachtet.
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4.7 Zusammenfassung

Mit dem entwickelten Messaufbau nach Abbildung 4.1 konnen Ultraschallechosignale aus Dis-
persionen erfasst werden. Die vom Schallwandler emittierten Schallwellen werden aufgrund
der Schallstreuung an den Partikeln teilweise zuriickgeworfen und konnen nachfolgend mit
demselben Schallwandler als Echosignal detektiert werden. Der Schallwandler wird im Impuls-
Echo-Verfahren mit einer Kurzzeitimpulsanregung betrieben. Durch das Erfassen und Auswer-
ten einer hinreichend groen Anzahl (N > 1500) von derartigen Einzelmessungen erfolgt eine
integrale Messung in dem Sinne, dass eine Zwangsbewegung der Dispersion zu einer kontinu-
terlichen Variation der Partikelkonstellation im Messvolumen fiihrt. Auf diese Weise kann das
akustische Streuverhalten der gesamten Dispersion reprédsentativ erfasst werden.

Die statistische Auswertung liefert im Ergebnis zwei relevante Parameter, die das Riickstreuver-
halten der Dispersion charakterisieren: der Maximalwert u,,,, und der zeitliche Abfall der Riick-
streuamplitude 8. Messungen an verschiedenen dispersen Stoffsystemen zeigen, dass das Mess-
verfahren reproduzierbare Ergebnisse liefert. Der Frequenzbereich der Messungen erstreckt sich
von 2 MHz bis 14 MHz. Die maximale Riickstreuamplitude kann mit dem vorhandenen Mess-
verfahren fiir Werte 1,4, > 0,5 - 107 a.u. sicher bestimmt werden. Fiir die untersuchten Glas-
partikel entspricht dieser Grenzwert einer minimal detektierbaren Partikelgrofe x > 1 um. Das
niherungsweise konstante Verhéltnis 0,74 < Gax/Umax < 0,78 wird unabhéngig von der Dis-
persionszusammensetzung beobachtet und erscheint insoweit plausibel, als dass die Standard-
abweichung proportional zum Mittelwert ist. Erhebliche Abweichungen von diesem Bereich
lassen sich mit einem zu geringen Signal-Rausch-Abstand erkldren, der umso kleiner ausfillt,
je kleiner die Riickstreuamplitude ist. Die Bestimmung des Amplitudenabfalls f liefert nur dann
sinnvolle Ergebnisse, wenn die Eindringtiefe der Schallwellen innerhalb der Dispersion hinrei-
chend groB ist. Als Orientierung kann 7f;; > 1,5 us gelten. Andernfalls erreichen die Schall-
wellen lediglich die Grenzschicht zwischen Vorlaufstreckenfenster und Dispersion, so dass kein
reprasentatives Messvolumen gewihrleistet ist. Fiir Partikel kleiner 100 um sind Schallfrequen-
zen groBBer 1 MHz notwendig, um eine detektierbare Streuamplitude zu erhalten.

Ein Vergleich zwischen dem Amplitudenabfall B und der Schalldimpfung o bestitigt die Er-
wartung, wonach der Amplitudenabfall in erster Linie von der Schalldimpfung verursacht wird.
Je groBer die Dampfung o ist, desto groBer ist der Amplitudenabfall 8. Fiir entsprechend gerin-
ge Frequenzen, wenn Mehrfachstreueffekte vernachléssigbar sind, gilt B ~ ¢. Sind Mehrfach-
streueffekte hingegen nicht weiter vernachléssigbar, so nimmt der Amplitudenabfall im Ver-

gleich zur Schallddmpfung kleinere Werte an (8 < ;). Die maximale Riickstreuamplitude i,

2

bzw. deren Quadrat u;, .

liefern im Vergleich zum theoretisch bestimmten Riickstreukoeffizien-
ten 7 eine gute qualitative Ubereinstimmung fiir den Fall, dass die Materialparameter von di-
sperser und kontinuierlicher Phase hinreichend genau bekannt sind. Dementsprechend wird der
Einfluss der PartikelgroBe auf u,,,, mit dem Einzelpartikelstreumodell nach Faran addquat abge-
bildet. Der Konzentrationseinfluss auf die Messergebnisse wurde zudem durch eine empirische
Anpassung des Strukturfaktors erfasst. Wird die Packungsdimension m als freier Parameter be-

trachtet, so liefert eine Anpassung des Strukturfaktors an die Messdaten u2,, (cy) Werte fiir die



130 Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen

Packungsdimension, die fiir nahezu kugelformige Partikel im Bereich m ~ 3 liegen. Weicht die
Partikelform hingegen stark von der Kugelform ab oder weisen die Partikel eine breite Groflen-

verteilung auf, so wird m < 3 bestimmt. Der Vergleich zwischen dem Quadrat der maximalen
2

Riickstreuamplitude u;;,,,

und dem konzentrationsgewichteten Riickstreukoeffizienten 17 nach
Gleichung 3.10 bestiitigt die qualitative Ubereinstimmung und kann zur Kalibrierung der Mess-
groBe u,, herangezogen werden. Mit Bezug auf die Einschrinkungen bei der Berechnung des
Streuverhaltens ist die Kalibrierung idealerweise mit kugelformigen Partikeln durchzufiihren,
deren Materialparameter genau bekannt sein miissen. Weichen die Partikel hingegen deutlich

von der Kugelform ab, ist die Kalibrierung lediglich fiir das untersuchte Partikelsystem giiltig.

2
max

zwischen dem Messvolumen und dem fiir die Berechnung gewihlten Bezugsvolumen. Die Be-

Der quantitative Unterschied zwischen u;, .. und 1) resultiert hauptsichlich aus der Differenz

stimmung des Messvolumens wurde im Rahmen der Arbeit nicht durchgefiihrt.
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5 Prozessnahe Charakterisierung
konzentrierter Dispersionen

Die PartikelgroBenmessung von konzentrierten Dispersionen erfordert oftmals eine vorherige
Probenahme und -vorbereitung in der Form, dass die Dispersion vor der eigentlichen Messung
zunichst verdiinnt werden muss. Dieser Schritt ist notwendig, da vor allem optische Methoden
bei hohen Partikelkonzentrationen keine oder fehlerhafte Ergebnisse liefern. Auf der anderen
Seite kann eine Probenahme mit anschlieender Verdiinnung zu einer ungewollten Zustandsén-
derung der Dispersion fiihren, so dass z. B. die Partikelgrofe innerhalb der Probe nicht mehr
jener der Ausgangsdispersion entspricht. Fiir die Online-Partikelmessung sind daher Messme-
thoden zu bevorzugen, die eine Messung direkt in der Dispersion erlauben. Anhand von zwei
Beispielen soll das Potenzial der Ultraschallriickstreumessung als In-situ-Messmethode aufge-

zeigt werden.

5.1 Nassmahlung von Kalziumkarbonat

Bei der Nassmahlung werden Feststoffpartikel in eine Fliissigkeit eingearbeitet und nachfol-
gend durch den Eintrag mechanischer Energie zerkleinert. Anwendung findet dieses Verfahren
beispielsweise bei der Herstellung von Farbpigmenten oder im Rahmen der Herstellung von
keramischen Sinterwerkstoffen. Im Ergebnis muss die PartikelgroBenverteilung einer vorgege-
benen Spezifikation geniigen.

Am Beispiel von Kalziumkarbonatpartikeln (KSL Staubtechnik GmbH, Typ: Eskal) in Wasser
wird ein derartiger Zerkleinerungsprozess nachgestellt. In einer Rithrwerkskugelmiihle (Retsch
GmbH, Typ: S1) wird eine Suspension mit 50 Ma.-% (entspricht 26,9 Vol.-%) Feststoff gemah-
len. Abbildung 5.1 (links) zeigt den Mahlfortschritt anhand der volumengewichteten Partikel-
groBenverteilung Q3(x). Die Ultraschallriickstreumessung erfolgt bei einer konstanten Tempe-
ratur von 25 °C. Die Darstellung der maximalen Riickstreuamplitude u,,,, tiber der Partikelgro-
Be x93 (s. Abb. 5.1, rechts) zeigt, dass der Mahlfortschritt mit Hilfe der Ultraschallriickstreu-
messung nachvollzogen werden kann. Fiir eine konstante Partikelvolumenkonzentration korre-
liert u;,,4 mit der PartikelgroBe und kann nach einer entsprechenden Kalibrierung als Messgrofle

zur Bestimmung der PartikelgroB3e genutzt werden.
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Abbildung 5.1: Monitoring der Nassmahlung von Kalziumkarbonat anhand der maxima-
len Riickstreuamplitude u,,,,: links: PartikelgroBenverteilungen (Bezeichnung entspricht dem
x90,3-Wert der jeweiligen Verteilung), bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sympatec
Helos, rechts: maximale Riickstreuamplitude u,,,, aufgetragen iiber der PartikelgroBe xop 3.
Die Linien zwischen den Messpunkten dienen lediglich der Orientierung.

Im gewihlten Beispiel erfolgt die Ultraschallriickstreumessung im Frequenzbereich zwischen
3 MHz und 7 MHz. Fiir Kalziumkarbonatpartikel mit x99 3 < 10 pum ist die Streuwirkung in
diesem Bereich trotz des vergleichsweise hohen akustischen Kontrasts derart gering, dass die
Riickstreuamplitude unterhalb der Auflosungsgrenze liegt. Um kleinere Partikel mit der Mess-
methode detektieren zu konnen, besteht zum einen die Moglichkeit, die Frequenz zu erhohen.
Bei hoheren Frequenzen ist eine vergleichsweise groflere Streuwirkung zu erwarten. Allerdings
werden die Schallwellen gleichzeitig stirker geddmpft, so dass sich die Eindringtiefe der Schall-
wellen reduziert. Im Extremfall kann der Maximalwert u,,,, nicht mehr bestimmt werden. Alter-
nativ zu einer Erhohung der Frequenz kann die Schallintensitit, die in die Dispersion emittiert
wird, erhoht werden. Dadurch erhoht sich ebenfalls die detektierbare Riickstreuamplitude. In
diesem Fall ist darauf zu achten, dass die erhohte Schallintensitédt nicht zu einer ungewollten
Dispergierung fiihrt. Die meisten Ultraschallwandler konnen im Megahertzbereich ohnehin nur
vergleichsweise geringe Intensititen emittieren, so dass zur Erhohung der emittierten Leistung

alternative Formen des Anregungssignals eingesetzt werden miissen [127].

5.2 Mischung zweier Partikelfraktionen

Oftmals weisen Dispersionen eine Partikelgroenverteilung auf, die durch das Vorhandensein
eines Grob- und Feinanteils charakterisiert ist. Die Eigenschaften solcher multimodaler Stoffge-
mische werden vom Mischungsverhiltnis zwischen groben und feinen Partikeln bestimmt. So
ist beispielsweise das Auftreten seltener Grobpartikel in Schleifsuspensionen fiir das chemisch-

mechanische Polieren im Rahmen der Halbleiterfertigung unerwiinscht, da diese die Halblei-
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termaterialien beschéddigen. Ein anderes Beispiel fiir derartige Partikelsysteme stellen Sdgesus-
pensionen dar. Diese enthalten scharfkantige Partikel aus einem harten Material. Wihrend des
Prozesses reichern sich feine Partikel, die vom zu trennenden Objekt abgetragen werden, in der
Suspension an. Das Verhiltnis zwischen Grob- und Feinanteil 1dsst somit Riickschliisse auf den
Prozessfortschritt und die Qualitét der Sdgesuspension zu.

Am Beispiel einer Glaspartikelsuspension soll daher untersucht werden, inwieweit die Ultra-
schallriickstreuung sensitiv gegeniiber dem Mischungsverhéltnis von groben und feinen Parti-
keln ist. Zu diesem Zweck werden feine (Potters Ballotini, Typ: S000CP) und grobe (Potters
Ballotini, Typ: 3000CP) Glaspartikel anteilig in Wasser dispergiert. Die Mischung weist eine
PartikelgroBenverteilung auf, die im Grofenbereich zwischen den beiden Verteilungen der ein-
zelnen Fraktionen liegt (s. Abb. 5.2, links). Die Gesamtkonzentration der Glaspartikel innerhalb
der Suspension betrégt fiir alle Mischungsverhéltnisse konstant 4,3 Vol.-% (10 Ma.-%). Die Ul-
traschallriickstreumessung erfolgt bei einer konstanten Temperatur von 20 °C.
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Abbildung 5.2: Maximalwert u,,,, und Abfall der Riickstreuamplitude 3 bei einer anteiligen
Mischung grober (3000CP) und feiner (S000CP) Glaspartikel, Partikelgroenverteilungen mit
Laserbeugungsspektrometer Sympatec Helos bestimmt. Die Feststoffkonzentration betrigt je-
weils 4,3 Vol.-%. Die Bezeichnung der MischungsgroBBenverteilungen erfolgt entsprechend
dem Mischungsverhiltnis 3000CP/5000CP. Die Linien zwischen den Messpunkten dienen le-
diglich der Orientierung.
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Abbildung 5.2 zeigt neben den PartikelgroBenverteilungen der beiden Glaspartikelfraktionen
und der entsprechenden Mischungen den Maximalwert u,,,, und den Abfall der Riickstreu-
amplitude B fiir verschiedene Mischungsverhiltnisse von groben und feinen Partikeln. Die ma-
ximale Riickstreuamplitude u,,,, ist im untersuchten Frequenzbereich proportional zum Mi-
schungsverhiltnis sowie zur mittleren PartikelgroBe. Der Signalabfall 3, der fiir eine derart
geringe Konzentration der Schalldimpfung « entspricht, weist eine geringere Sensitivitit ge-
geniiber dem Mischungsverhiltnis auf. Zudem zeigt sich bei 8 MHz zunichst ein Abfall von 3
bei einem zunehmenden Grobanteil, wohingegen f3 bei f > 10 MHz mit zunehmendem Groban-
teil ebenfalls zunimmt. Das Mischungsverhiltnis von groben und feinen Partikeln wird durch
den Maximalwert u,,,, deutlich besser abgebildet, da die PartikelgroBeninderung das Streuver-
mogen der gesamten Dispersion dndert. Aufgrund der konstanten Volumenkonzentration ist die
Anderung der Riickstreuparameter einzig auf das Mischungsverhiltnis und somit auf die Par-
tikelgroendnderung zuriickzufiihren, da die Materialparameter beider Glaspartikelfraktionen

gleich sind.

5.3 Ansatz zur Bestimmung einer mittleren PartikelgroBe

Die Riickstreuamplitude ist proportional zur Partikelgrée und reagiert im Vergleich zur Schall-
didmpfung deutlich sensitiver auf eine PartikelgroBenidnderung. Ist die Zustandsdnderung der
Dispersion durch eine alleinige Anderung der PartikelgroBe gekennzeichnet, so liefert die Kor-
relation zwischen der maximalen Riickstreuamplitude u,,,, und der Partikelgro3e eine einfa-
che Moglichkeit, um PartikelgroBenidnderungen direkt im Prozess verfolgen zu konnen. Va-
riieren hingegen die PartikelgroBe und die Partikelkonzentration, so sind Anderungen beider
Riickstreuparameter (#,,q und f3) nicht derart einfach auszuwerten. Die im Rahmen dieser Ar-
beit erzielten Ergebnisse zeigen, dass sowohl die Partikelgrofle als auch die Partikelkonzentra-
tion einen nichtlinearen Einfluss auf den Riickstreukoeffizienten 11 und somit auf den Maxi-
malwert u,,,, ausiiben. Der Amplitudenabfall B weist ebenfalls eine Abhingigkeit gegeniiber
beiden EinflussgroBBen auf. Wihrend die maximale Riickstreuamplitude u,,,, neben den Mate-
rialparametern und der Frequenz maflgeblich von der Partikelgroe beeinflusst wird, zeigt der
Amplitudenabfall f eine deutlich erhohte Sensitivitit gegeniiber der Partikelkonzentration. Die-
ser Umstand kann vor allem im Hinblick auf die prozessnahe Charakterisierung von Dispersio-
nen ausgenutzt werden. Ein mogliches Vorgehen zur Bestimmung einer mittleren Partikelgrof3e
wird nachfolgend aufgezeigt (s. Abb. 5.3). Die maximale Riickstreuamplitude w4 (f) respekti-
ve deren Quadrat kann fiir das jeweils betrachtete Stoffsystem mittels einer Kalibrierung auf den
berechneten Riickstreukoeffizienten n(f) iibertragen werden (s. Abb. 4.48). Sind die Material-
parameter der beteiligten Phasen bekannt, ist der frequenzabhingige Riickstreukoeffizient eine
Funktion der Partikelgrofe und der Partikelkonzentration. Die Voraussetzung wonach die Mate-
rialparameter bekannt sind und sich zudem nicht dndern diirfen, impliziert, dass die Temperatur
konstant sein muss. Andernfalls konnen die Materialparameter nicht als konstant betrachtet wer-

den. Der charakteristische Einfluss der Partikelkonzentration erlaubt zunédchst die Abschitzung
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einer mittleren PartikelgroBe X unter der Annahme cy = ¢y ;4x. In diesem Fall ist der Konzen-
trationseinfluss (S(cv,max)) auf den Riickstreukoeffizienten maximal. Mit Hilfe der geschitzten
Partikelgrofie X kann nachfolgend eine Konzentration ¢y auf der Basis des Amplitudenabfalls 8
geschitzt werden. Hierfiir ist eine vorherige Kalibrierung in der Form 8 = f(cy,x) notwendig.
Die Konzentration ¢y erlaubt im Weiteren eine Bestimmung des quantitativen Konzentrations-
einflusses auf den Riickstreukoeffizienten. Eine iterative Wiederholung dieser Vorgehensweise

erhoht die Genauigkeit bei der Bestimmung der Partikelgrofie x.
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Abbildung 5.3: Ablaufschema zur Bestimmung der Partikelgrofle aus den Riickstreuparame-
tern.

Weiterhin kann die Frequenzabhiéngigkeit beider Riickstreuparameter in die Auswertung einbe-
zogen werden. Die Sensitivitit des frequenzabhingigen Riickstreukoeffizienten gegeniiber der
PartikelgroBe (s. Abs. 3.2.1) ermoglicht prinzipiell eine Bestimmung der Partikelgroenvertei-
lung Q5 (x). Die Riickstreumessung muss dafiir in einem hinreichend groBen Frequenzbereich
erfolgen.
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6 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht die Ultraschallriickstreumessung an dispersen Stoffsystemen,
bei denen die kontinuierliche Phase eine Fliissigkeit ist. Im Fokus stand dabei die Frage nach
dem Potenzial dieses Messverfahrens im Hinblick auf die Partikelmessung in konzentrierten
Dispersionen. Zu diesem Zweck wurde:

* die Schallstreuung an den Partikeln (als Ursache der Ultraschallriickstreusignale) hin-
sichtlich ihrer Sensitivitit gegeniiber wichtigen Einflussgroflen, wie z. B. der Partikelgro-
Be, theoretisch betrachtet,

* ein Messverfahren zur Erfassung des Riickstreuverhaltens von Dispersionen entwickelt

und umgesetzt,

* das Riickstreuverhalten von Dispersionen, in Abhédngigkeit von deren Zusammensetzung,

experimentell untersucht und

* ein Vergleich zwischen den theoretisch und den experimentell ermittelten Ergebnissen
durchgefiihrt.

Als Grundlage fiir die theoretischen Untersuchungen wurde ein Modellansatz gewdhlt, der auf
der Basis des Einzelpartikelstreumodells nach Faran den Einfluss einer steigenden Partikel-
konzentration auf das Streuverhalten aus einer statistischen Betrachtung der Partikelpositio-
nen innerhalb der kontinuierlichen Phase ableitet. Im Ergebnis ermoglicht die Kombination
aus Einzelpartikelstreumodell und Strukturfaktor die Berechnung des Riickstreukoeffizienten n
der Dispersion. Anhand des Modells erfolgten Untersuchungen zur Sensitivitit der Riickstreu-
ung gegeniiber der Partikelgro3e, der Partikelkonzentration und der Materialparameter. Es zeigt
sich, dass die PartikelgroB3e, in Relation zur Frequenz der Schallwellen, einen signifikanten Ein-
fluss auf den Riickstreukoeffizienten aufweist. Parallel dazu bestimmen die Materialparameter
von disperser und kontinuierlicher Phase mafgeblich das akustische Streuverhalten der Dis-
persion. Der Einfluss der Partikelkonzentration cy auf den Riickstreukoeffizienten weist einen
Verlauf auf, der durch ein Maximum im Bereich 0,1 < ¢y e < 0,25 charakterisiert ist. Der
genaue Wert von cy q, hiingt von der Dispersionszusammensetzung ab.

Fiir die experimentellen Untersuchungen wurde zunichst ein Verfahren zur Erfassung und Aus-
wertung von Ultraschallechosignalen entwickelt. Auf der Basis des Impuls-Echo-Verfahrens
werden die Echosignale erfasst, die infolge einer Anregung von der Dispersion zuriickgeworfen
werden. Die statistische Auswertung einer hinreichend gro3en Anzahl derartiger Einzelmessun-
gen liefert im Ergebnis zwei Parameter, die das Riickstreuverhalten der Dispersion repridsenta-
tiv abbilden: der Maximalwert u,,,, und der Abfall der Riickstreuamplitude f (in Abhingigkeit
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von der Eindringtiefe). Messungen an zwei Suspensionen und einer Emulsion zeigen exempla-
risch, dass beide Riickstreuparameter sensitiv gegeniiber der Partikelgrof3e, der Partikelkonzen-
tration und den Materialien sind. Die Riickstreumessungen wurden im Frequenzbereich zwi-
schen 2 MHz und 14 MHz durchgefiihrt. Die verwendeten Dispersionen decken einen Partikel-
groBenbereich bis 140 um und einen Konzentrationsbereich bis 30 Vol.-% ab. Der Grenzwert
fiir die kleinste detektierbare Riickstreuamplitude bestimmt mafB3geblich die untere Grenze des
Messverfahrens hinsichtlich der Partikelgrofe. Mit dem verwendeten Versuchsaufbau kénnen
Riickstreusignale von Partikeln groBer 5 pm sicher erfasst werden. Generell bestimmen neben
der Partikelgrofle die Partikelkonzentration und die Materialparameter den Einsatzbereich des
Messverfahrens. Der Abfall der Riickstreuamplitude B wird maBigeblich durch die Schallddmp-
fung a bestimmt. Die Messergebnisse zeigen jedoch, dass B # « ist. Vor allem bei hoheren
Partikelkonzentrationen fiihren Mehrfachstreueffekte dazu, dass B gegeniiber o abfiillt.

Fiir den Vergleich mit der maximalen Riickstreuamplitude u,,,, steht hingegen keine Messgro-
Be zur Verfiigung. Zur Bewertung wurde daher der Riickstreukoeffizient 1 herangezogen, der
das Verhiltnis von zuriickgestreuter zu eingebrachter Intensitdt beschreibt. Die Intensitit ist

proportional zum Quadrat der Riickstreuamplitude, so dass der Vergleich mit der quadrierten
2

2 . erfolgte. Im Ergebnis zeigt sich eine qualitativ gute Ubereinstimmung

Maximalamplitude u
zwischen der berechneten und der gemessenen Riickstreuintensitit. Dementsprechend bildet der
Modellansatz den Einfluss der Dispersionszusammensetzung auf das Streuverhalten addquat ab.
Auftretende Abweichungen sind hauptsédchlich auf eine ungenaue Kenntnis der Materialpara-
meter (vor allem der Partikel) und nicht kugelformige Partikel zuriickzufiihren. Der Einfluss der
Partikelkonzentration wird mit einer vereinfachten Formulierung des Strukturfaktors beschrie-
ben, der die zunehmende rdumliche Ordnung innerhalb der Dispersion statistisch beschreibt.
Die physikalisch ursidchliche Mehrfachstreuuung in konzentrierten Dispersionen wird damit
nicht explizit modelliert. Allerdings konnen die Auswirkungen der Mehrfachstreuung zumin-
dest quantifiziert werden.

Fiir die Charakterisierung konzentrierter Dispersionen bietet die Ultraschallriickstreumessung
den Vorteil, dass aufgrund der offenen Messanordnung und der geringen Schallintensitéten eine
minimalinvasive Messung moglich ist. Zudem kann die Messung ohne vorherige Probenahme,
direkt im Prozess (in-situ) erfolgen. Unter diesen Umstédnden besteht das primére Ziel nicht
zwingend in der Bestimmung der PartikelgroBenverteilung, sondern vielmehr in der zuverlissi-
gen Prozessverfolgung (Monitoring). Ist die Zustandsdnderung der Dispersion auf eine Kenn-
groBe, wie z. B. die PartikelgroBe, beschriinkt, so kann deren Anderung anhand der Riickstreu-
parameter auf der Basis einer einfachen Korrelation verfolgt werden. Fiir eine Bestimmung der
Partikelgroe miissen die Materialparameter und die Partikelkonzentration bekannt sein, um
eine modellgestiitzte Auswertung der maximalen Riickstreuamplitude durchfiihren zu kdnnen.
Die Erfassung und Auswertung des frequenzabhingigen Riickstreuverhaltens kann prinzipiell
dazu verwendet werden, die Verteilung der PartikelgroBe zu bestimmen. Tritt eine parallele An-
derung der Partikelkonzentration auf, so liefert der Abfall der Riickstreuamplitude eine zweite

Messgrofle, die zur Quantifizierung dieses Quereinflusses herangezogen werden kann.



Ausblick 139

7 Ausblick

Die Untersuchungen zum Riickstreuverhalten konzentrierter Dispersionen im Rahmen dieser
Arbeit haben einen grundlegenden Charakter. Weiterfiihrende Arbeiten lassen sich den drei fol-

genden Schwerpunkten zuordnen:
* Modellbildung erweitern,
* Auswertung der Riickstreusignale optimieren (Messprozedur),
» Konstruktion einer prozessfihigen Riickstreusonde.

Der statistische Ansatz zur theoretischen Betrachtung hoherer Partikelkonzentrationen im
Zusammenhang mit der Schallstreuung zeigt, dass der Konzentrationseinfluss auf den Riick-
streukoeffizienten damit prinzipiell beschrieben werden kann. Allerdings sind weiterfithrende
Untersuchungen notwendig, um die Giiltigkeit des Strukturfaktors zu iiberpriifen und um den
Einfluss der Packungsdimension sowie deren Abhingigkeit gegeniiber der Partikelform und
der dimensionslosen Wellenzahl zu kliren.

Das entwickelte Messverfahren liefert zwei Riickstreuparameter, die sensitiv gegeniiber der
Dispersionszusammensetzung sind. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete vereinfachende
Annahme, wonach die zuriickgestreute Intensitit unabhingig von der Eindringtiefe ist, ver-
nachlidssigt das abstandsabhingige Abstrahlverhalten des Schallwandlers. Wird dieser Effekt
entsprechend kompensiert, so kann der Signalabfall unabhingig vom verwendeten Schall-
wandler bestimmt werden. Fiir die Bestimmung der maximalen Riickstreuamplitude ist eine
Referenzierung der Riickstreuamplitude notwendig. Die Auswertung der Reflexionsamplitude
eines planaren Reflektors, die im Rahmen der Arbeit zum Einsatz kommt, bedingt zum einen
die ideale Ausrichtung des Reflektors. Zum anderen kann das Volumen, fiir das im Weiteren der
Maximalwert der Riickstreuamplitude bestimmt wird, mit dieser Methode nicht erfasst werden.
Eine Weiterentwicklung des Messverfahrens sollte daher mit dem Ziel verfolgt werden, den
Riickstreukoeffizienten aus dem Riickstreusignal bestimmen zu konnen. Diese Messgrofie
ermoglicht zudem einen direkten Vergleich mit den Modellvorhersagen.

Die Konstruktion der Riickstreusonde mit einer wasserbefiillten Vorlaufstrecke ist fiir Labor-
messungen geeignet. In der vorliegenden Form ist die Messsonde jedoch weder bei hoheren
Temperaturen, noch bei hoheren Umgebungsdriicken einsetzbar. Vor dem Hintergrund einer
Messung im Prozess sollte die Messsonde dahingehend weiterentwickelt werden, dass eine Be-
standigkeit gegeniiber rauen Einsatzbedingungen (Temperatur, Druck, Abrasion) gewéhrleistet
ist. Eine MaBnahme konnte darin bestehen, die wasserbefiillte Vorlaufstrecke beispielsweise
durch Saphirglas zu ersetzen. Damit einhergehend muss die akustische Ankopplung zwi-
schen Schallwandler und Dispersion angepasst werden. Die Wahl und Anpassung der/des
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Schallwandler(s) ist ein weiterer wichtiger Aspekt, um die Sensitivitit gegeniiber geringen
Streusignalamplituden zu erhohen. Die Kombination eines leistungsstarken Sendewandlers mit
einem empfindlichen Empfangswandler stellt einen interessanten Ansatz dar, um die Sensiti-
vitdt zu erhohen. Ebenso liefern fokussierbare Schallwandler eine (lokal begrenzte) Erhhung
der emittierten Schallintensitét. In diesem Fall muss das Abstrahlverhalten des Schallwandlers
notwendigerweise zur Bestimmung des Amplitudenabfalls 8 herangezogen werden. Generell
fiihrt eine Erhohung der eingebrachten Schallintensitit (bei gleichem Streuvermogen der
Dispersion) zu groferen Intensititen der zuriickgestreuten Schallwellen und somit zu einer

hoheren Sensitivitidt bei der Detektion von Riickstreusignalen.

Die Ultraschallriickstreumessung liefert - dhnlich der Ultraschalldampfungsspektroskopie
- eine spektrale Auflosung in der Form, dass die beiden Messgrolen in Abhédngigkeit von
der Frequenz ausgegeben werden konnen. Dieser Umstand macht das Verfahren fiir die
PartikelgroBenmessung interessant, weil aus der spektralen Information die Verteilung der
Partikelgroe bestimmt werden kann. Vor diesem Hintergrund ist eine Erweiterung des Fre-
quenzbereichs anzustreben, um den Informationsgehalt der Messung zu erhohen. Parallel dazu
stellt der (eindringtiefenabhiingigen) Abfall der Riickstreuamplitude eine weitere Information
zur Verfiigung, um beispielsweise den Quereinfluss der Partikelkonzentration zu erfassen und
entsprechend zu kompensieren. Ein derartiger Auswertungsalgorithmus konnte im Rahmen der
Arbeit lediglich skizziert werden.

Die erzielten Ergebnisse der theoretischen und experimentellen Untersuchungen zeigen, dass
die Ultraschallriickstreumessung ein relevantes Verfahren zur Charakterisierung konzentrier-
ter Dispersion darstellt. Aulerdem verfiigt das Messverfahren iiber das Potenzial fiir eine
In-situ-Anwendung. Eine Weiterentwicklung der Signalauswertung mit dem Ziel, den Riick-
streukoeffizienten bestimmen zu konnen, bietet zudem die Moglichkeit einer modellbasierten

PartikelgroBenbestimmung.
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A Anhang

A.1 Materialparameter der verwendeten Stoffe

Tabelle A.1: Materialparameter der verwendeten Fluide

Material Temperatur Dichte p Schallgeschwindigkeit,
[°C] [kg- m™] longitudinal ¢z [m-s™!]
Wasser 20 1000! 148072
25 1000! 14972
Ethanol 20 790! 11602
Silikonsl AK50 25 9603 9924
Tween®80 25 1070° -

[14]

2 eigene Messung
3 [128]

4 [19]

5 [129]
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Tabelle A.2: Materialparameter der verwendeten Feststoffe

Material Dichte p  E-Modul Schallgeschwindigkeit, Schallgeschwindigkeit,
[kg-m'3] E [MPa] longitudinal cg [m-s'!]  transversal c7 [m-s™!]

Potters Ballotini ~ 2500! - 55252 3380°
3000CP
Polyamid PA6 1130° 28003 22234 9444
Polyamid PA12 10203 15003 17134 7274
PVC Vestolit 1400° - 2330° 1070°
E7012S

1 [130]

2 [14] (Werte fiir "Kronglas")

31131]

4 berechnet nach [14]: ¢, = %, cr = m, Poissonzahl fiir Polyamid: u = 0,39 [131]

3 [132] (Werte fiir "PVC")
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A.2 Datenblatter der verwendeten Schallwandler
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A.2.2 Olympus V312 (10 MHz)
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A.3 Herstellung der Emulsionsproben

Die Emulsionsproben werden entsprechend folgender Rezeptur hergestellt:

 Emulgator Tween®80 in Wasser geben

— erforderliche Menge Tween®80 (im Verhiltnis 1:100 zum Olvolumen) mittels La-

borpipette zugeben

- vollstindiges Losen von Tween®80 durch Rithren mit Laborrithrwerk (IKA, Typ:
Euro ST P CV) und Propellerriihrer, Drehzahl: 800 min™, Dauer: 10 min

* Silikonol Wacker AK50 zugeben
— gewiinschte Menge Wacker AKS50 mittels Einwegspritze aufnehmen

— tliber Kaniile in unmittelbarer Nihe des Riihrers zugeben, Drehzahl: 800 min™!, Dau-

er: 10 min, Stromstorer verwenden

— Emulsion mittels Zahnkranzdispergierer (IKA, Typ: UltraTurrax T25) vordispergie-

ren
* Emulgieren nach Bedarf mittels Zahnkranzdispergierer
* Entgasen der Emulsionsprobe mittels Unterdruck (70 kPa) im Exsikkator

* Bestimmen der TropfengroBenverteilung mittels Laserbeugungsspektrometer
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A.4 Matlab®-Skript zur Auswertung der
Ultraschallechosignale

function [mw_log, std_log, std_mw_log, betaMW, betaSTD, maxMW_1lin,
maxSTD_1in, fit_fehler]
= us_daten_auswerten (zeitvektor, us_daten, sync_start, sync_laenge,

sync_intp, filter_freq, referenz, verst_diff, anfang, ende)

%% Abtastung Messsignal
[zeilen, spalten] = size (us_daten);

if zeilen==length (zeitvektor)

anzahl = spalten;
laenge = zeilen;
else
anzahl = zeilen;
laenge = spalten;
end
fs = 1/ (zeitvektor (2)—-zeitvektor(1l)); %Abtastfrequenz
T = laenge/fs; %Zeitfenster der Messung
t = 1/fs:1/£fs:T; t = t(:); %$Zeitvektor
f = 0:fs/laenge:fs/laengex (laenge-1); £ = f(:); %$Frequenzvektor

delta_f = £(2)-£f(1l); %Schrittweite Frequenz

%% symmetrischen Frequenzvektor erzeugen (-fs/2...fs/2 anstelle von f=0...fs)
if mod(length(t),2) ==
$Frequenzverschiebung fiir gerade Sampleanzahl:
f_sym = (ceil (-length(t)/2):1: (ceil (length(t)/2-1))) ./t (end);
else
$Frequenzverschiebung fiir ungerade Sampleanzahl:
(ceil (-length(t)/2) :1: (floor (length(t)/2))) ./t (end);

f_sym
end

omega_sym = 2xpixf_sym; omega_sym = omega_sym(:);

%% Einzelechos synchronisieren (auf die erste Fensterreflexion)
sync_bereich = interpft (us_daten (sync_start: (sync_start+sync_laenge), :),

[o)

sync_intpxsync_laenge); % Bereich der ersten Fensterreflexion ’ausschneiden’

for index = l:anzahl
ref_kor(:,index) = ifft (£ft (sync_bereich(:, index))
.xconj (fft (sync_bereich(:,1))));

$Korrelation (im Frequenzbreich) zur Bestimmung der Zeitverschiebung
end

N_shift = 10xsync_intp;

[a,b] = max((circshift (ref_kor,N_shift))); %...
tau = -1/ (sync_intpxfs)*b-1/(sync_intpxfs)«N_shift; %...
for index = l:anzahl

us_daten_sync (:, index)
= real (ifft (ifftshift (£ftshift (fft (us_daten(:,index)))

.xexp (-lixomega_sym.*tau(index)))));
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end

o\

% Einzelechos filtern und referenzieren (auf Reflexion am Stahlreflektor)
%% und Messparameter extrahieren
us_daten_spektrum = f£ft (us_daten_sync);
ref_ spektrum = fft ((verst_diff.xreferenz), length(zeitvektor));
clear us_daten_sync
for index=l:length(filter_freq) % fir jede Frequenz (Bandpassfilter)
% Bandpassfilter im Frequenzbereich erzeugen (+/-250kHz Bandbreite)
higher_cutoff = filter_ freqg(index) + 250e3;
lower_cutoff = filter_ freqg(index) - 250e3;
filterwidth = ceil( (higher_cutoff-lower_cutoff)/delta_f);
w = window (@hann, filterwidth);
ww = zeros (laenge,l);
ww (£loor (lower_cutoff/delta_f) :floor (lower_cutoff/delta_f£f)
+filterwidth-1, :) = w;
ww (laenge—floor (lower_cutoff/delta_f)-filterwidth+1l:laenge-—
floor (lower_cutoff/delta_f£f), :) = w;
clear w window filterwidth higher_cutoff lower_cutoff
% Bandpassfilter und Referenzspektrum auf Echodaten anwenden
us_daten_spektrum_filt_ref = zeros(laenge,anzahl);
us_daten_filt_ref = zeros(laenge,anzahl);
for index_2=1l:anzahl
us_daten_spektrum_filt_ref (:, index_2)
= us_daten_spektrum(:,index_2) .*ww./ref_spektrum;
us_daten_filt_ref (:,index_2)
= ifft (us_daten_spektrum_filt_ref (:,index_2), ’symmetric’);
end
clear ww us_daten_spektrum_filt_ref
% statistische Auswertung aller Einzelechos
mw_corr = mean (us_daten_filt_ref, 2);
us_daten_filt_ref korr = zeros(laenge, anzahl);
for index_2=1:anzahl
us_daten_filt_ref korr(:,index_2) = us_daten_filt_ref(:,index_2)-mw_corr;
end
% 'symmetrischer’ Mittelwert (um Null) sollte Null sein
mw_sym = mean (us_daten_filt_ref_ korr, 2);
% Mittelwert vom Betrag

mw_lin = mean (abs (us_daten_filt_ref korr), 2);

% ...in logarithmischer Darstellung
mw_log(:,index) = 20%xlogl0 (mw_1lin);

% Standardabweichung des gefilterten Signals bestimmen
% ...ohne Mittelwertkorrektur

std_1lin = std(abs (us_daten_filt_ref), 0, 2);
std_log(:,index) = 20%loglO(std_lin);

% ...mit Mittelwertkorrektur

std_mw_lin = std(abs(us_daten_filt_ref korr), 0, 2);
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end

std_mw_log(:,index) = 20%x1loglO(std mw_1lin);

[o)

% theoretisch sollte beide gleich sein (std=std_mw)

[)

% lineare Anpassung an logarithmischen Signalabfall

mw_log_cut = mw_log(anfang:ende,index); % Messfenster ’ausschneiden’

std_log_cut = std_mw_log(anfang:ende, index) ;
zeit_cut = zeitvektor (anfang:ende);
[p_mw S_mw] = polyfit (zeit_cutxle6, mw_log_cut, 1); %linearer Fit

[fit, delta] = polyval (p_mw, zeit_cutxle6, S_mw); %$Fitfehler bestimmen
p_std = polyfit (zeit_cutxle6, std_log_cut, 1);

betaMW (index) = -p_mw(l); %relative Anderung iiber der Laufzeit
maxMW (index) = max(mw_log(:,index)); %Maximalwert

maxMW_1lin (index) = 107 (maxMW (index) /20);

betaSTD (index) = -p_std(1l);

maxSTD (index) = max(std_mw_log(:,index));

maxSTD_lin (index) = 10" (maxSTD (index) /20);

fit_fehler (index)

delta(l);
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A.5 Matlab®-Skript zur Berechnung des
Ruckstreukoeffizienten

function [ka, L, eta]

= eta(x, dQ3, f, cv, m, rho_d, ck_d, cs_d, rho_k, c_k)

% Berechnung der Modellparameter (Faran)

h_L = ck_d/c_k; %Verhdltnis der Kompressionsgeschwindigkeiten
h_.T = cs_d/c_k; %Verhdltnis Scherwelle in disperser Phase

%$zu Kompressionswelle in kontinuierlicher Phase

g_rho = rho_d/rho_k; $%Dichteparameter (Ferhdltnis der Dichten der Phasen)

Q

% Berechnung der Wellenparameter

ka = ./2) 2*p1
ka_PL real (ka) /h_
ka_PT real (ka) /h__

«*f/c_k) % dimensionslose Wellenzahl in der kont. Phase
L; %ka der Komporessionswelle in der dispersen Phase

T; %ka der Scherwelle in der dispersen Phase

[

n = round (real (ka))+5;
n = max(n);
if n>30; n=30; end

%% Streukoeffizienten nach Faran

[

for a=0:n

j(a+tl, :) = sqgrt(pi./(2.xka)) .+ besselj(a+0.5, ka);
y(atl, :) = sqgrt(pi./(2.xka)) .+ bessely(a+0.5, ka);
j_PL(a+l, :) = sqrt(pi./(2.xka_PL)) .x besselj(a+0.5, ka_PL);
j_PT(a+l, :) = sqgrt(pi./(2.xka_PT)) .* besselj(a+0.5, ka_PT);

end

for b=0:(n-1)

[)

% Berechnung der ersten Ableitung der Besselfunktionen

if b==
Jjdt (b+1, :) = -1.x3(2, :);
ydt (b+1, :) = -1l.xy (2, :);
Jdt_PL(b+1, :) = -1.xj_PL(2, :);
Jdt_PT (b+1, :) = -1.x3j_PT(2, :);
else
jdt (b+1, :) = (b.xJ(b, :)—-(b+1l).*xj(b+2, :))./(2%b+1);
ydt (b+1, :) = (b.xy(b, :)—-(b+1l).xy(b+2, :))./(2+xb+1);
jdt_PL(b+1l, :) = (b.*xj_PL(b, :)—-(b+l).xj_PL(b+2, :)).
Jdt_PT (b+1l, :) = (b.xj_PT(b, :)-(b+l).*xj_PT(b+t2, :)).
end

)

% Berechnung der ’complex phase shift’ (tan_eta)
tan_delta = —-j(b+1, :)./y(b+1l, :);

% Ordnung, die fiir Berechnung der Streukoeffizienten notwendig ist

% Berechnung der Besselfunktionen erster und zweiter Art (Neumannfunktion)
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tan_alpha = -ka.*jdt (b+1, :)./3j(b+1, :);
tan_beta = -ka.xydt (b+1l, :)./y(b+1l, :);
tan_alpha_PL = -ka_PL.xJjdt_PL(b+1, :)./J_PL(b+1, :);

tan_alpha_PT = ka_PT.xJjdt_PT(b+1, :)./J_PT(b+1, :);
num=(ka_PT."2./(2.+*g_rho)) .+ ((tan_alpha_PL./ (l+tan_alpha_PL)) -
(((b.”2)+b) ./ ((b."2)+b-1-((ka_PT."2)./2)+tan_alpha_PT)));

denum=( ((b."2)+b-((ka_PT."2)./2)+2.+tan_alpha_PL) ./ (l+tan_alpha_PL)) -
((((b.”2)4+b) .* (1+tan_alpha_PT)) ./ ((b"2)+b-1-((ka_PT."2)./2)+tan_alpha_PT));
zeta = num./denum;

tan_eta = tan_delta.* ((tan_alpha+zeta) ./ (tan_beta+zeta));
% Berechnung der Streukoeffizienten

A(b+1l, :) = (-li.*tan_eta)./(l+(li.xtan_eta));
end
% Berechnung des Legendre n-ten Grades fiir cos(theta)

theta_rad = pi;

P (1) = ones(l, length(theta_rad));
P(2) = cos(theta_rad);
for c=1:(n-1)
P(ct+2) = (((2xc+l)+xcos(theta_rad).*P(c+l))-(c*P(c)))/(c+l);
end

Q

% Berechnung der Streuamplitude (angle distirbution factor, L)
adf = 0;

xxx = 0;
yyy = 0;
for d=0: (n-1)
adf = adf + (2xd+1) .xA(d+1, :).xP(d+1);
XXX = XXX t+ (2xd+1) .xreal (A(d+1, :));
VyYyy = vyy + (2xd+1) .+ (abs(A(d+1, :)))."2;
end

%% Winkelverteilungsfaktor, Rickstreukoeffizient

2+xpixf/c_k;

—-lixadf./k;

= ((l-cv) " (m+l))/ ((1+ (m-1)*cv) " (m-1));

eta = 6/pixcvxW« ((abs (L)) ."2)*(dQ3./(x)."3);

N
Il
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A.6 Empirisch bestimmte Packungsdimension

Tabelle A.3: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler F;,, = (Sm — ufnax)2 (unten)
der Glaspartikelsuspensionen.

Fraktion 4 MHz 6 MHz 8 MHz 10 MHz 12 MHz 14 MHz
CP_<10pm - - 3,47 3,5 3,51 3,46
1,47-10%  7,11-10°  7,39-10°  2.23-10*
CP_10-20um 3,35 3,66 3,13 3,09 3,08 3,48
778104 332-10¢%  89-10°  1739-10° 128105 2,53-107
CP_20-32um 2,84 2,61 2,89 2.85 2,87 3,08
294-10%  3,16-10°  8,15-10°  584-10°  3,82-10°  2,88:107
CP_32-50um 2,01 2,17 2,16 2,29 2.3 2,32
2,710 1,26-10%  1,02-10*  1,08-10*  4,92.10°  2.39-10*
CP_>50pm 1,78 1,67 1,76 2,01 2.14 2.33
3,96-10%  1,96-10* 2,17-10* 2-10% 8,18-10°  5,09-107
Tabelle A.4: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler F;,, = (Sm — uﬁm)2 (unten)
der Kunststoffpartikelsuspensionen.
Fraktion 4 MHz 6 MHz 8 MHz 10 MHz 12 MHz 14 MHz
PA6 3,0 3,14 3,16 3,17 3,53 .
2,.83-10* 133104  52.10°  484-10°  1,1-10%
PA12 3,2 3,48 3,49 42 - -
285104  842-10° 4,16:10°  5,54-107
E7012S 2,75 2,92 3,17 2,72 2,76 3,01
8,93-10° 9.89-10°  5,1-10°  2,17-10*  7,92-10°  7,75-107
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Tabelle A.5: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler F;,, = (Sm — u%m)z (unten)
der Ol-in-Wasser-Emulsionen (Verdiinnungsreihe).

Fraktion 4 MHz 6 MHz 8 MHz 10 MHz 12 MHz 14 MHz

AK_<20um 2.8 2,44 2.88 2,87 3,02 3,1
1,6:103  8,69-10* 3.89-10% 3,38-10% 3,06:10*  3,1-10%

AK_<43um 3,45 3,16 3,17 3,14 3,46 3,16
58-10°  7,96-10°  4,1-10°  3,29-10°  1,75-10°  7,37-107

AK_<73um 3,44 3,18 3,16 3,14 3,15 3,11

2,78-10°  225-10°  2,71-10°  3,37-10°  3,05-10°  4,77-107
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