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Einführung 1

1 Einführung

1.1 Disperse Stoffsysteme

Stoffgemische aus mindestens zwei Komponenten, von denen eine Phase räumlich 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 Homogenität der Mischung sowie den granulometrischen Zustand
charakterisiert [2]. Dabei kommt der Partikelgröße als Maß für die geometrische Abmessung
der Dispersphase (granulometrischer Zustand) eine besondere Bedeutung zu. Zum einen be-
stimmt die Größenordnung der Partikelgröße die vorherrschenden Wechselwirkungsmechanis-
men zwischen disperser und kontinuierlicher Phase. So sind für kolloidale Partikel (< 1 µm) vor
allem molekulare Effekte, wie van-der-Waals-Kräfte oder die Wirkung der elektrochemischen
Doppelschicht dominant, während für grobdisperse Partikel (> 10 µm) vor allem makroskopi-
sche Kräfte, wie beispielsweise die Gravitationskraft oder Strömungskräfte des Kontinuums,
für das Verhalten der Partikel von Bedeutung sind. Zum anderen bestimmt die Größenordnung
der Partikel das mechanische oder auch optische Verhalten der gesamten Dispersion. Beispiels-
weise sind die Größe und Form von Pigmentpartikeln innerhalb eines Lacks oder einer Farbe
für das optische Verhalten ausschlaggebend [1].
Zusätzlich zur räumlichen Verteilung der Partikel ist die Partikelgröße xmin < x≤ xmax selbst als
verteilte Größe zu betrachten. Die resultierende Partikelgrößenverteilung kann mit einer Vertei-
lungssummenfunktion der Form

Qr(x) =
Teilmenge (xmin...x)

Gesamtmenge (xmin...xmax)
=
∫ x

xmin

qr(x′)dx′ (1.1)

mit
qr(x) =

Teilmenge (x...x+dx)
Gesamtmenge · Intervallbreite

=
dQr(x)

dx
(1.2)

dargestellt werden, wobei qr die Verteilungsdichtefunktion ist [1]. Neben den beiden Vertei-
lungsfunktionen ist die Angabe einer Partikelgröße xh,r als Kenngröße der gesamten Partikel-
größenverteilung möglich, wobei h dem Quantil Qr(x) (in Prozent) entspricht und demnach den
Anteil der Partikel angibt, die kleiner als die entsprechende Partikelgröße xh,r sind. Der Index r
gibt die Mengenart an, auf die sich die Partikelgrößenverteilung bezieht.
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Die Mengenart r ist ein Äquivalent zur geometrischen Dimension, mit der die Partikel abgebil-
det werden [1]:

• r = 0→ Anzahlverteilung,

• r = 1→ Längenverteilung,

• r = 2→ Flächenverteilung,

• r = 3→ Volumen- bzw. Masseverteilung.

Die zwei gebräuchlichsten Verteilungsarten sind die Anzahl- und die Volumenverteilung.
Üblicherweise werden bei der Bestimmung von Partikelgrößenverteilungen i Größenklassen
mit der jeweiligen Klassenbreite ∆xi definiert, so dass sich Gleichung 1.2 vereinfacht als
Dichtefunktion der Form

qr(xi) =
Teilmenge (xi−1...xi)

Gesamtmenge ·∆xi
≈ Qr(xi)−Qr(xi−1)

xi− xi−1
=

∆Qr(xi)

∆xi
(1.3)

schreiben lässt.

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

cN =
N

Vges
(1.4)

als auch die Volumenkonzentration
cV =

Vd

Vges
(1.5)

und die Massekonzentration

cm =
md

Vges
=

Vd ·ρd

Vges
= cV ·ρd (1.6)

sind zur Angabe des Dispersanteils möglich [1]. Dabei wird die jeweilige Mengenart des Di-
spersanteils (Index d) auf das Gesamtvolumen Vges 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
Größe und der Konzentration der Partikel bestimmt wird, ist in diesem Zusammenhang von be-
sonderer Bedeutung. Zur Bestimmung der Partikelgröße respektive deren Verteilung existieren
eine Vielzahl von Verfahren, mit denen sich physikalische Eigenschaften des entsprechenden
Partikelsystems messen lassen [3]. Die jeweils betrachtete Eigenschaft (Dispersitätsgröße), wie
zum Beispiel die Lichtstreuung, muss dabei sensitiv gegenüber der Partikelgröße sein [4].
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Die Modellierung der Dispersitätsgröße in Abhängigkeit von der Partikelgröße ermöglicht
dementsprechend die Interpretation der Messergebnisse sowie die Bestimmung der Partikelgrö-
ße. Diese Form der indirekten Partikelgrößenmessung ist oftmals notwendig, da nur in seltenen
Fällen die Partikelgröße direkt über die Auswertung optischer Aufnahmen (z. B. Mikroskop-
aufnahmen) bestimmt werden kann. Im Hinblick auf die Bestimmung der Partikelgrößenver-
teilung sind vor allem Messmethoden interessant, die eine spektrale Auflösung der Messgröße
erlauben. Die zusätzliche 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 eingeschränkt (nach Verdünnung) anwendbar sind. Derartige Dispersio-
nen weisen oftmals eine hohe Partikelkonzentration auf. Wird die Frequenz f der verwendeten
Schallwellen entsprechend hoch gewählt (Ultraschallbereich, 100 kHz < f ≤ 100 MHz), so
dass die Wellenlänge

λ =
c
f

(1.7)

im Bereich der Partikelgröße 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 beschränkt, deren kontinuierliche Phase
eine Flüssigkeit ist. In Gasen ist die Schalldämpfung hingegen derart hoch, dass eine akusti-
sche Messung im Ultraschallbereich nicht möglich bzw. sinnvoll ist. Im Vergleich zu optischen
Methoden weist die akustische Partikelmessung aufgrund der vergleichsweise größeren Wel-
lenlänge eine geringere Auflösung der Messgröße gegenüber der Partikelgröße auf. Diesem
Nachteil steht das Potenzial der Schallwellen gegenüber, auch opake Dispersionen durchlaufen
zu können. Der Verzicht auf eine Probenahme und eine Verdünnung ist vor allem für die In-
situ-Partikelmessung von Bedeutung. Während 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 zusätzliche An-
forderungen an das Messverfahren [5, 6]. Der Zustand der Dispersion soll direkt (in-situ) cha-
rakterisiert werden, ohne dass der Zustand selbst (durch Verdünnung o. ä.) geändert werden
darf1. Neben der Beständigkeit der Messeinrichtung gegenüber Druck, Temperatur oder che-
mischer/mechanischer Beanspruchung besteht demnach die Forderung nach einer minimalin-
vasiven Messung. Vor allem bei hochkonzentrierten (opaken) Dispersionen schließt dieser An-
spruch die Verwendung der meisten optischen Messverfahren aus. Ultraschallbasierte Verfahren
stellen unter diesen Umständen eine Alternative dar.
Das am häufigsten verwendete akustische Messverfahren zur Partikelgrößenbestimmung ist die
Ultraschalldämpfungsspektroskopie [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 frequenzabhängige (spek-

1Als Beispielprozesse für 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) Schalldämpfung, die nachfolgend zur Partikelgrößenbestimmung genutzt wird. Die An-
ordnung mit zwei sich gegenüberliegenden Schallwandlern erfordert, bei hohen Schalldämp-
fungen, einen hinreichend kleinen Abstand (wenige Millimeter) zwischen den Wandlern, damit
die vom Sender emittierte Schallwelle nach Durchlaufen der Dispersion vom Empfänger noch
erfasst werden kann. Soll der Messspalt kontinuierlich durchströmt werden, kann das vor allem
bei hochviskosen Dispersionen oder dem Vorhandensein von groben Partikeln zur Verstopfung
der Messstrecke führen. Die Verfügbarkeit der Messeinrichtung innerhalb eines Prozesses ist in
diesem Fall nicht länger gewährleistet.

Schallsender Schallempfänger

Messspalt

Abbildung 1.1: Transmissionsanordnung der Ultraschalldämpfungsspektroskopie

Die Partikelgrößenbestimmung auf Basis der Ultraschalldämpfungsspektroskopie bedingt zu-
dem die Kenntnis der Partikelkonzentration, da diese neben der Partikelgröße und den Mate-
rialparametern der beteiligten Phasen das Dämpfungsverhalten der Dispersion maßgeblich be-
einflusst. Ist die Konzentration nicht als a priori Information verfügbar, so besteht die Möglich-
keit, diese über die zusätzliche 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 für die Dämpfungsmessung optimierten
Signalform zur Anregung des Sendewandlers, eine verminderte Auflösung bei der Bestimmung
der Schallgeschwindigkeit. Zur Messung der Schallgeschwindigkeit bieten andere Verfahren
eine Alternative, die Messwerte mit einer höheren Genauigkeit und Auflösung garantieren [9].
Ein weiterer wichtiger Aspekt der prozessnahen Partikelmessung betrifft die Auflösung der
Messung. Oftmals ist es nicht zwingend notwendig, die gesamte Partikelgrößenverteilung als
Ergebnis der Messung abzubilden. Vielmehr genügt die Angabe einer sogenannten charakteris-
tischen Partikelgröße, die über 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 lässt sich der Fortschritt bei der Nassmahlung anhand
der Abnahme des Medianwerts (x50-Wert) nachverfolgen [11]. Bei ausreichender Kenntnis über
den Prozess kann in einigen Fällen auf die Angabe einer Partikelgröße verzichtet werden. Eine
indirekte Zustandsgröße wie zum Beispiel die Schallgeschwindigkeit oder die Schalldämpfung,
die direkt gemessen wird, kann stattdessen als Beobachtungsparameter gewählt werden [12].
Voraussetzung dafür ist, dass der Zusammenhang zwischen der betreffenden Zustandsgröße
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sowie der eigentlich zu betrachtenden Zielgröße (z. B. Partikelgröße) durch vorherige Modell-
untersuchungen hinreichend sicher abgebildet ist.

1.3 Ziel der Arbeit

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

Schallwandler

Sender/Empfänger

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 führt. Demgegenüber steht die Herausforde-
rung, die von der Dispersion reflektierten Schallanteile messtechnisch zu erfassen. Vor allem
bei Partikeln, die klein gegenüber der Wellenlänge des Schalls sind oder einen geringen akusti-
schen Kontrast gegenüber der kontinuierlichen Phase aufweisen, ist ein entsprechend schwaches
Echosignal zu erwarten, dessen Intensität deutlich (bis mehrere Zehnerpotenzen) unterhalb je-
ner der eingebrachten Schallwelle liegt [13].
Ultraschallmessmethoden sind für 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 können. Die Verwen-
dung von indirekten Messverfahren bedingt generell das Vorhandensein einer funktionalen Ver-
knüpfung zwischen der messbaren Zustandsgröße (Dispersitätsgröße, z. B. Ultraschalldämp-
fung) und der Zielgröße (Partikelgröße). Existierende Modelle zur Beschreibung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen sind aufgrund der physikalischen Komplexität vor allem bei ho-
hen Partikelkonzentrationen unzureichend und daher nur bedingt anwendbar, um experimen-
tell beobachtete Messeffekte erklären zu können. 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-
schallrückstreumessung zur Partikelcharakterisierung abgeschätzt werden.
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1.4 Vorgehen

Zunächst werden bereits existierende Modelle zur Beschreibung der Schallausbreitung in Dis-
persionen untersucht. Im Fokus der Analyse steht dabei die Frage, welche dieser Modellansät-
ze für konzentrierte Dispersionen angewendet werden können. Die meisten Modellansätze lie-
fern lediglich für niedrige bis mittlere Partikelkonzentrationen realistische Vorhersagen. Zudem
werden die bekannten Ultraschallmessverfahren zur Bestimmung akustischer Zustandsgrößen
(z. B. Schalldämpfung, Schallgeschwindigkeit) erläutert sowie deren Anwendung im Rahmen
der Partikelmessung aufgezeigt.
Basierend auf dem Ansatz zur Auswertung des akustischen Reflexionsverhaltens von Dispersio-
nen, wird zunächst eine theoretische Betrachtung der Schallstreuung durchgeführt. Die Streu-
ung der Schallwellen an den Partikeln innerhalb der Dispersion ist die Ursache für die reflek-
tierten Schallwellen, die nachfolgend erfasst werden. Dementsprechend erfolgt zunächst eine
theoretische Betrachtung der Schallausbreitung im Hinblick auf die Sensitivität gegenüber den
Dispersitätsparametern, vor allem gegenüber der Partikelgröße und der Partikelkonzentration.
Die theoretisch ermittelten Abhängigkeiten sollen anschließend durch experimentelle Untersu-
chungen überprüft werden. Zu diesem Zweck wird zunächst ein Messverfahren zur Erfassung
und Auswertung von Ultraschallechosignalen aus Dispersionen entwickelt. Anschließend 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 räumliche Ausbreitung einer mechanischen Schwingung in
einem Kontinuum. Dieser Vorgang kann mit der Wellengleichung

∆∆∆Φ− 1
c2

∂ 2Φ

∂ t2 = 0 (2.1)

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

υ =−grad Φ (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 können weitere Schallfeldgrößen hergeleitet werden. Eine wichtige Kenngrö-
ße ist der Schallwechseldruck p, der durch die Differenz zwischen dem momentan vorherr-
schenden Wechseldruck (hervorgerufen durch die Schallschwingung) und dem statischen Druck
bestimmt ist. Für den Schallwechseldruck (vereinfacht: Schalldruck) gilt folgender Zusammen-
hang bezüglich des Geschwindigkeitspotenzials [14, 15]:

p = ρ
∂Φ

∂ t
, (2.3)

wobei ρ die Dichte des Ausbreitungsmediums angibt.
Eine partikuläre Lösung der Wellengleichung ist die harmonische Welle [14]

Φ(t,r) = Φ0 · cos(ωt− kr+ϕ) = Φ0 · e−i(ωt−kr+ϕ) = Φ0 · e−iωt · eikr · e−iϕ (2.4)

mit der Kreisfrequenz ω = 2π f und der Phasenverschiebung ϕ . Die Ortsabhängigkeit wird im
Fall ungedämpfter Wellenausbreitung über die Wellenzahl

k =
ω

c
(2.5)

beschrieben.
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Im Fall einer ebenen Welle, deren Wellenfronten unendlich ausgedehnten, ebenen Flächen ent-
sprechen, lässt sich die (harmonische) Wellengleichung für den Schalldruck als

p(t,r) = p0 · cos(ωt− kr) = p0 · e−iωt · eikr (2.6)

mit
p0 =−k Φ0 Z0 (2.7)

schreiben [14]. Darin ist
Z0 = ρ · c (2.8)

die sogenannte Schallkennimpedanz, die sich aus der komplexen Schallimpedanz

Z =
p
υ

(2.9)

für den Fall ergibt, dass Schalldruck und Schallschnelle phasengleich sind. Diese Voraussetzung
ist bei ebenen Wellen stets erfüllt, während bei gekrümmten Wellenformen die imaginären An-
teile lediglich im Fernfeld (r � λ ) verschwinden [14]. Wird bespielsweise eine Kugelwelle
betrachtet, so verringert sich die Amplitude des Schalldrucks mit zunehmendem Abstand r vom
Quellort [14]:

p0 =−
k Φ0 Z0

r
. (2.10)

Neben dem Schalldruck als Feldgröße ist die Angabe der Schallintensität möglich, die ei-
ne Energiegröße darstellt. Die Schallintensität ergibt sich für eine Phasengleichheit zwischen
Schalldruck und Schallschnelle aus dem Produkt der beiden Effektivwerte

I = peffυeff =
peff

2

Z0
(2.11)

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 führt. Die Schallabsorption α ist
durch eine exponentielle Abnahme des Schalldrucks in Abhängigkeit von der durchlaufenen
Schichtdicke z des Mediums gekennzeichnet [9, 14]:

p(z) = p0 · e−α·z. (2.12)

Als längenbezogenes Relativmaß kann die Schallabsorption somit über den Logarithmus zweier
gleichartiger Größen (Maß1) bestimmt werden. Entsprechend Gleichung 2.12 bietet sich der
natürliche Logarithmus an, wobei das Maß in der Einheit [Np/m] (Np = Neper) angegeben
wird.

1Die Bezeichnung Maß bezieht sich auf den Vergleich zweier logarithmischer Größen, genauer auf den Logarithmus
des Quotienten aus beiden Größen [16].
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Gebräuchlicher ist jedoch die Angabe in Dezibel (dB), so dass Gleichung 2.12 in der Form

α =−20
z
· lg p(z)

p0
(2.13)

geschrieben werden muss, wobei der Term 20 · lg(p(z)/p0) dem Schalldämpfungsmaß ent-
spricht [17]. Entsprechend der komplexen Formulierung der Wellengleichung kann die Schall-
absorption als Imaginärteil der Wellenzahl in der Form

k =
ω

c
+ i ·α (2.14)

ergänzt werden. Für eine ebene, harmonische Welle (Glg. 2.6) kann die Wellengleichung
dementsprechend um einen Dämpfungsterm erweitert werden:

p(t,r) = p0 · eαr · cos(ωt− kr) = p0 · eαr · e−iωt · eikr, (2.15)

wobei in dieser Formulierung die Wellenzahl k nach Gleichung 2.5 einzusetzen ist, da der Ima-
ginärteil (Dämpfung) bereits in der separaten Exponentialfunktion (eαr) enthalten ist.
Neben dem Begriff der Schallabsorption wird α oftmals gleichbedeutend als Schalldämpfung
oder Schalldämpfungskoeffizient bezeichnet. Die Schalldämpfung bezieht sich dabei stets auf
die Abnahme einer Feldgröße wie dem Schalldruck. Werden hingegen Energiegrößen (Schallin-
tensität, Schallleistung) betrachtet, so ist deren Dämpfungskoeffizient proportional zu α/2, da
für Energiegrößen wie der Intensität 10 · lg(I(z)/I0) gilt [9].

2.2 Schallausbreitung in Dispersionen

In dispersen Stoffsystemen, die durch eine räumlich verteilte Phase charakterisiert sind, wird
die Schallausbreitung neben den Stoffparametern der kontinuierlichen Phase zusätzlich von der
Präsenz und der Beschaffenheit der dispersen Phase (Partikel) beeinflusst. Trifft eine Schall-
welle auf ein Partikel, so wird diese gestreut. Die Streuung der auftreffenden Schallwelle führt
zunächst zu einer teilweisen Richtungsänderung 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 füh-
ren zu einer Abschwächung der Schallwelle. Grundsätzlich bestimmt das Verhältnis zwischen
Wellenlänge λ und Partikelgröße x die Schallausbreitung in Dispersionen. Die dimensionslose
Wellenzahl

ka = k ·a =
2π

λ
·a =

2π

λ
· x

2
=

π · x
λ

=
π · x · f

c
(2.16)

bildet dieses Verhältnis ab, wobei an dieser Stelle der Partikelradius a = x/2 verwendet wird.
Für eine Betrachtung der Wechselwirkungsmechanismen zwischen Schallwelle und dispersem
Stoffsystem können drei Regime anhand der dimensionslosen Wellenzahl unterschieden wer-
den [18, 19].
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Für Partikel, die gegenüber der Wellenlänge der Schallwelle sehr klein sind (x � λ 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-
lässigen [19, 20]. Wächst hingegen die Partikelgröße relativ zur Wellenlänge, so gewinnt die
Schallstreuung immer mehr an Einfluss. Für den Übergangsbereich, in dem die Partikelgröße im
Bereich der Wellenlänge liegt (ka≈ 1), wie auch für den Kurzwellenbereich (ka> 1) wächst der
Einfluss der Schallstreuung mit zunehmenden Werten der dimensionslosen Wellenzahl. Gleich-
zeitig schwächen 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 Verhältnis der akustischen Impedanzen

ζ = Zd/Zk (2.17)

betrachtet.
Entsprechend den verschiedenen Arbeitsregimen existieren zwei grundlegende Modellansätze
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 maßgeblich beeinflusst und entspre-
chend charakterisiert. Demgegenüber liefert das Phasenkopplungsmodell einen Ansatz zur Be-
schreibung der Schallausbreitung für Dispersionen im Langwellenregime. Dieses Modell ist vor
allem für submikrone und kolloidale Partikelsysteme (x < 1 µm) interessant.

2.2.1 Streuansatz

Der Streuansatz beruht zunächst auf der Betrachtung einer Schallwelle, die auf ein einzelnes,
kugelförmiges Partikel trifft (s. Abb. 2.1). Sowohl für die einfallende Welle pinc als auch für
die gestreute Welle psca werden Gleichungen definiert, die die entsprechenden Felder mittels
sphärischer Bessel- und Hankelfunktionen ( jn, hn) beschreiben:

pinc(r,θ) = p0

∞

∑
n=0

in · (2n+1) ·Pn(cosθ) · jn(kr), (2.18)

psca(r,θ) = p0

∞

∑
n=0

in · (2n+1) ·Pn(cosθ) ·An ·hn(kr). (2.19)

Darin sind Pn das Legendre-Polynom und An 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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a
z

p (r,q)sca

q

r
p(r,q)p , f, p0inc

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

Die resultierende Schallwelle erfolgt aus der Überlagerung von einfallender und gestreuter Wel-
le:

p = pinc + psca. (2.20)

Morse und Ingard zeigen, dass sich das resultierende Schallfeld für eine Kugel, nach Einfall
einer ebenen Welle und unter der Bedingung eines genügend großen Abstands (r→ ∞), in der
Form

p(r,θ)→−p0
ieikr

kr
·

∞

∑
n=0

(2n+1) ·Pn(cosθ) ·An (2.21)

p(r,θ)→ p0
eikr

r
·L(θ) (2.22)

ausdrücken lässt, wobei

L(θ) =− i
k
·

∞

∑
n=0

(2n+1) ·Pn(cosθ) ·An (2.23)

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

Vergleichbar der komplexen Wellenzahl für das Kontinuum (s. Glg. 2.14) lässt sich für
die gesamte Dispersion ebenfalls eine effektive Wellenzahl

K =
ω

cdisp
+ i ·αd (2.24)

formulieren. Mit Hilfe der Koeffizienten An lässt sich diese wie folgt bestimmen [22]:(
KAH

k

)2

= 1− 3i · cV

(ka)3

∞

∑
n=0

(2n+1)An. (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 Schalldämpfung aus dem Imaginärteil der Wellen-
zahl [23]

αd =− 3 · cV

2 · k2a3

∞

∑
n=0

(2n+1) ·Re(An). (2.26)

Dieser Ausdruck umfasst die Dämpfung aufgrund von Streuung an den Partikeln sowie der Ab-
sorption innerhalb der Partikel. Die Dämpfung der kontinuierlichen Phase αk ist nicht enthalten.
Dementsprechend ergibt sich die Dämpfung αdisp der gesamten Dispersion zu:

αdisp = αd +αk. (2.27)

Die Schallgeschwindigkeit kann analog aus dem Realteil der Wellenzahl bestimmt werden

cdisp = ck/

[
1− 3 · cV

2 · (ka)3

∞

∑
n=0

(2n+1) · Im(An)

]
, (2.28)

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

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

Csca = 2π

∫
π

0
|L(θ)|2 dΩ =

4π

k

∞

∑
n=0

(2n+1) · |An|2 , (2.29)

der das Verhältnis zwischen der (gesamten) gestreuten Leistung und der Intensität der einfal-
lenden Welle angibt, wird zunächst der differentielle Streuquerschnitt (differential scattering
cross section) definiert. Der differentielle Streuquerschnitt entspricht dem Anteil der gestreu-
ten Leistung (ebenfalls bezogen auf die Intensität der einfallenden Welle), der durch den vom
Raumwinkelelement

dΩ = 2π sin(θ)dθ (2.30)

aufgespannten Teil einer Kugeloberfläche definiert ist [15]:

dCsca

dΩ
= |L(θ)|2 . (2.31)

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

H(θ) = cN ·
dCsca

dΩ
= cN · |L(θ)|2 . (2.32)

Die Verwendung der Anzahlkonzentration cN ist an die Angabe eines Volumens V gebunden,
so dass cN = N/V gilt, wobei VEP = cV ·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 ungestört (linear) überlagern.
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Praktisch von Bedeutung ist vor allem der Rückstreukoeffizient η , der für einen Streuwinkel
θ = 180◦ oder θ = π definiert ist [24, 25]:

η = H(π) = cN · |L(π)|2 . (2.33)

Im Fall von polydispersen Partikelsystemen kann die Partikelgrößenverteilung über eine Wich-
tung des Größeneinflusses berücksichtigt werden. Unter Verwendung der Volumenverteilung
gilt für die Dämpfung [19]:

αd =−3 · cV

2 ∑
j

[
∆Q3 j(x)

k2a3
j

∞

∑
n=0

(2n+1) ·Re(An)

]
(2.34)

und für die Schallgeschwindigkeit [19]:

cdisp = ck/

(
1− 3 · cV

2 ∑
j

[
∆Q3 j(x)
(ka j)3

∞

∑
n=0

(2n+1) · Im(An)

])
. (2.35)

Für den Streukoeffizienten gilt zunächst:

H = cN ·∑
j

∣∣L j
∣∣2 ·∆Q0 j(x), (2.36)

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

H =
6
π
· cV ·∑

j

∣∣L j
∣∣2 · ∆Q3 j(x)

x j3
. (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 An die Form des Streumodells bestimmt. Im Fol-
genden werden zwei Streumodelle, das ECAH-Modell und das Modell nach Faran/Anderson,
näher erläutert und auf ihre Gültigkeit im Hinblick auf das vorliegende Wellenlängenregime
analysiert.

2.2.1.1 ECAH-Modell

Die Entwicklung dieses Modellansatzes geht auf die Arbeiten von Rayleigh zurück, der die
Schallausbreitung bei Vorhandensein sehr feiner Partikel (x� λ ) untersuchte und zur Model-
lierung lediglich die Ausbreitung longitudinaler Wellen betrachtete [26]. Erst die späteren Ar-
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beiten von Epstein und Carhart [27] sowie Allegra und Hawley [22] ergänzten 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
Verfügung, 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 für jede dieser Wellenarten die auf ein Partikel einfallende und entsprechend
gestreute Welle bestimmt. Damit ist gleichzeitig eine wichtige Beschränkung dieses Modells
verbunden. Durch die Annahme voneinander isolierter Partikel und damit einhergehend einer
ungestörten Überlagerung der einzelnen Teilwellen ist die Anwendbarkeit des ECAH-Modells
auf niedrige Partikelkonzentrationen bzw. hochverdünnte Dispersionen beschränkt. Zudem wird
die Herleitung der Koeffizienten An über Reihenansätze realisiert. Um eine explizite Lösung
angeben zu können, werden die Reihenterme höherer Ordnung vernachlässigt, was einer Be-
schränkung auf den Bereich des Langwellenregimes entspricht. Dementsprechend werden le-
diglich die ersten beiden Koeffizienten A0 und A1 berücksichtigt [22].
Trotz der genannten Einschränkungen hinsichtlich der Gültigkeit ist das ECAH-Modell der am
häufigsten verwendete Ansatz zur Beschreibung der Schallausbreitung in Dispersionen, respek-
tive zur Berechnung der Schalldämpfung und der Schallgeschwindigkeit. Vor allem für geringe
Konzentrationen und ka� 1 zeigen Vorhersagen auf der Basis des ECAH-Modells eine gu-
te Übereinstimmung mit gemessenen Dämpfungsspektren [28]. Selbst bei Stoffsystemen mit
mehreren Komponenten innerhalb der dispersen Phase eignen sich die Vorhersagen zur Erklä-
rung gemessener Dämpfungsspektren und Schallgeschwindigkeitswerte [29]. Werden hingegen
die Gültigkeitsbedingungen des ECAH-Modells verletzt, so weisen die entsprechenden Vorher-
sagen eine teils erhebliche Abweichung gegenüber den experimentell ermittelten Schallkenn-
größen auf. So zeigen Challis et al. für Polystyrolpartikel (450 nm), die in Wasser dispergiert
sind, dass deren Einfluss auf das Dämpfungsverhalten der Dispersion bei einer Konzentration
von 8 Vol.-% gut mit dem ECAH-Modell erklärt werden kann [30]. Bei einer Konzentration
von 30 Vol.-% zeigt sich hingegen eine deutliche Abweichung zu dem gemessenen Dämp-
fungsspektrum. Der Frequenzbereich der Messung erstreckt sich dabei von 1-30 MHz. Wird
zudem der akustische Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase erhöht, so zei-
gen sich bereits bei wesentlich kleineren Partikelgrößen und Partikelkonzentrationen erhebli-
che Abweichungen zwischen berechneten und experimentellen Ergebnissen. Challis et al. zei-
gen dies an Suspensionen aus Stahl- und Titandioxidpartikeln in Wasser. Für eine Flockung
von Bromhexadekantropfen in Wasser können sie die berechneten an die gemessenen Dämp-
fungspektren anpassen, indem die der Berechnung zugrundeliegende Partikelgrößenverteilung
angepasst wird. Die Partikelgröße erstreckt sich dabei von 1 µm bis 60 µm, wobei Schallfre-
quenzen bis 35 MHz verwendet werden. Dieses Beispiel für eine Emulsion zeigt zudem, dass
das ECAH-Model für den Fall geringer Phasenkontraste auch für größere dimensionslose Wel-
lenzahlen praktisch relevante Ergebnisse liefert. Ähnliche Untersuchungen zur Gültigkeit des
ECAH-Modells präsentiert Liu [31]. Für Emulsionen aus Sonnenblumen- und Leinöltropfen in
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Wasser zeigt Liu, dass die Dämpfung linear mit der Partikelkonzentration zunimmt. Dieser Zu-
sammenhang gilt für Konzentrationen bis 40 Vol.-%. Für Silica- und Titandioxidpartikel, deren
akustischer Kontrast gegenüber Wasser höher ist, kann Liu diesen linearen Zusammenhang le-
diglich bis zu einer Konzentration von 5,7 Vol.-% bzw. 4,5 Vol.-% bestätigen. Oberhalb dieser
kritischen Konzentration fällt die gemessene gegenüber der berechneten Dämpfung, aufgrund
zunehmender Partikel-Partikel-Wechselwirkungen, kleiner aus. Liu präsentiert zudem eine Vor-
gehensweise zur konzentrationsbereinigten Partikelgrößenbestimmung auf Basis der gemesse-
nen Dämpfungsspektren.

2.2.1.2 Streumodell nach Faran/Anderson

Anders als die Entwicklung des ECAH-Modells basiert das Streumodell nach Faran nicht auf
einer Beschränkung auf das Langwellenregime. Vielmehr erfolgt die Modellentwicklung ohne
Einschränkung des Verhältnisses zwischen Wellenlänge und Partikelgröße [32]. Zudem wird
das resultierende Schallfeld in genügend großem Abstand vom Partikel (r→ ∞) und unter der
Annahme einer ebenen einfallenden Welle betrachtet (s. Glg. 2.21). Für das Partikelinnere wer-
den eine longitudinale Schallwelle pL und eine transversale Schallwelle pT angenommen.
Die Koeffizienten An folgen aus den Randbedingungen, die für die Grenzfläche zwischen Parti-
kel und Kontinuum (r = a) von Faran wie folgt gewählt sind [32]:

• Gleichgewicht zwischen Normaldruck im Fluid und Normalspannung im Partikel:

pinc,L,k + psca,L,k = εLL,d, (2.38)

• Gleichgewicht der radialen Bewegungskomponente zwischen Kontinuum und Partikel:

vinc,L,k + vsca,L,k = vL,d, (2.39)

• Scherspannung im Fluid gleich Null:

εLT,k = εLT,d = 0. (2.40)

Die Annahme einer verschwindenden Scherspannung an der Partikeloberfläche (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 Wärmeübergangs zwischen Partikel und Kontinuum. Dieser Verzicht auf eine
thermische und viskoinertiale Kopplung beschränkt die Anwendbarkeit des Modells auf Fälle,
in denen derartige Wechselwirkungsmechanismen gegenüber anderen Effekten zu vernachläs-
sigen sind.
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Im Ergebnis leitet Faran die Koeffizienten der gestreuten Wellen in der Form

An =
−i · tanψn

1+ i · tanψn
(2.41)

ab, wobei ψn die (komplexe) Phasenverschiebung der n-ten (gestreuten) Welle bezeichnet, die
über

tanψn = tanδn(ka)
tanαn(ka)− ρk

ρd
tanξn(kLa,kT a)

tanβn(ka)− ρk
ρd

tanξn(kLa,kT a)
(2.42)

mit
tanδn(ka) =− jn(ka)

nn(ka)
(2.43)

tanαn(ka) =−ka · j′n(ka)
jn(ka)

(2.44)

tanβn(ka) =−ka ·n′n(ka)
nn(ka)

(2.45)

tanξn(kLa,kT a) =−(kT a)2

2


tanαn(kLa)

1+tanα(kLa) −
n2+n

n2+n−1− (kT a)2
2 +tanαn(kT a)

n2+n− (kT a)2
2 +2tanαn(kLa)

1+tanαn(kLa) − (n2+n)(1+tanαn(kT a))

n2+n−1− (kT a)2
2 +tanαn(kT a)

 (2.46)

gegeben ist [23, 32].

Die Wellenzahlen kLa und kT a entsprechen jenen der longitudinalen und transversalen
Schallwelle innerhalb des Partikels und bestimmen sich über die jeweiligen Schallgeschwin-
digkeiten:

kLa =
πx f
cd,L

, (2.47)

kT a =
πx f
cd,T

. (2.48)

Die Annahme einer Kompressions- und einer Scherwelle innerhalb des Partikels erlauben Fa-
ran die Betrachtung von flüssigen und festen Partikeln. Ein ähnlicher Modellansatz, der auf
Anderson zurückgeht, betrachtet hingegen lediglich die Ausbreitung longitudinaler Schallwel-
len innerhalb und außerhalb des Partikels [15,33,34]. Die Randbedingungen an der Grenzfläche
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,L,k + psca,L,k = εLL,d, (2.49)

• Gleichgewicht der radialen Bewegungskomponente zwischen Kontinuum und Partikel:

vinc,L,k + vsca,L,k = vL,d. (2.50)
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Der Verzicht auf die Betrachtung einer Scherwelle innerhalb des Partikels (vgl. pT bei Faran)
macht die dritte Annahme Farans (Glg. 2.40) hingegen überflüssig und führt im Ergebnis zu
einer vereinfachten Formulierung der Streukoeffizienten:

An =
j′n(ka)+ i ·bn jn(ka)
h′n(ka)+ i ·bnhn(ka)

, (2.51)

wobei

bn = i · ρFcF

ρPcP
· j′n(kPa)

jn(kPa)
(2.52)

die Materialparameter (Dichte und Schallgeschwindigkeit) der beteiligten Phasen bein-
haltet [33, 34]. Morse und Ingard geben den gleichen Ausdruck zur Bestimmung der
Streukoeffizienten an [15]. Entsprechend den gewählten 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 Größe im
Bereich der Wellenlänge liegt (ka ≈ 1). Experimentelle Untersuchungen an Glaskugeln in
Wasser zeigen, dass die Modellvorhersagen für die winkelabhängige Verteilung der Streuam-
plitude Gültigkeit besitzen [35,36]. Chen et al. können dies ebenfalls für Agarpartikel mit einer
Größe von 575 µm in einem Frequenzbereich von 1 - 4 MHz nachweisen (1,2 ≤ ka < 4,8).
Die jeweiligen Messungen erfolgen bei hinreichend geringen Partikelkonzentrationen, so dass
Mehrfachstreueffekte vernachlässigt werden können. He und Hay untersuchen die Rückstreu-
ung an Sandsedimenten, wobei die Sandpartikel im Größenbereich zwischen 100 - 400 µm
liegen [37]. Obwohl auch bei diesen Untersuchungen die Partikelkonzentration mit 6 g/l
hinreichend gering ist, kann eine Übereinstimmung zwischen den berechneten und gemessenen
Rückstreuamplituden lediglich für ka ≤ 1 bestätigt werden. Für ka > 1 sind die gemessenen
Werte größer als die theoretisch vorhergesagten. He und Hay erklären diesen Umstand mit der
Frequenzbandbreite der Messung. Eine erneute Berechnung der Rückstreuamplitude für eine
geringere Bandbreite zeigt eine bessere Übereinstimmung zwischen Modell und Experiment.
Auch Thorne et al. registrieren bei ihren experimentellen Untersuchungen Abweichungen
vom theoretisch vorhergesagten Rückstreuverhalten. Sie messen das Rückstreuverhalten von
vergleichsweise großen 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 Rückstreuamplitude als
Funktion der dimensionslosen Wellenzahl glätten. Dies wird vor allem im Vergleich zur
Modellvorhersage für den Fall monodisperser Partikel deutlich. Allerdings lässt sich die
Verteilungsbreite innerhalb der Berechnung vergleichsweise einfach berücksichtigen [38].
Neben diesen eher grundlegenden Untersuchungen zur Gültigkeit 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 höheren akustischen Kontrast zwischen verschiedenen
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Gewebeschichten zu erzeugen, werden sogenannte Ultraschallkontrastmittel verwendet. Diese
werden vor der Ultraschallmessung verabreicht und erhöhen das akustische Streuvermögen des
Gewebes. Als Beispiele sind hier die Arbeiten von Leithem et al. und Marsh et al. zu nennen,
die jeweils das Rückstreuverhalten 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 Rückstreuverhaltens
verwendet, der zunächst mit Messungen an 50-µm-Glas- bzw. 100-µm-Polymerpartikeln
kalibriert wird. Bei der Kalibrierung erfolgt ein Abgleich zwischen der Messung und den
Vorhersagen des Faran-Modells. Leithem et al. nutzen die Messmethode anschließend zur
Bestimmung der Konzentration des Kontrastmittels (2 µm Tropfendurchmesser), wohingegen
Marsh et al. neben der Rückstreumessung ebenfalls eine Transmissionsmessung zur Bestim-
mung der Ultraschalldämpfung durchführen. Die Dämpfungswerte dienen nachfolgend zur
Korrektur der Rückstreumesswerte. Auf diese Weise kompensieren Marsh et al. den Einfluss
der Dämpfung (in Abhängigkeit von der Eindringtiefe) auf die Rückstreumesswerte.
In Ergänzung zum ECAH-Modell, das häufig zur Interpretation von Dämpfungsmesswerten
herangezogen wird, kann das Faran-Modell für den Bereich größerer Partikel (> 10 µm) als eine
Ergänzung zur Bestimmung der Koeffizienten An, und damit einhergehend zur Bestimmung der
Schalldämpfung, betrachtet werden. Mobley et al. zeigen anhand ihrer Messungen an Polysty-
rolpartikeln eine gute Übereinstimmung mit den Vorhersagen auf Basis des Faran-Modells [41].
Vor allem die Arbeiten von Richter et al. liefern wichtige experimentelle Untersuchungen zum
Dämpfungsverhalten verschiedener Dispersionen sowie einen Vergleich mit den entsprechen-
den Vorhersagen des Faran-Modells. Für Suspensionen bestehend aus Glaskugeln (< 200 µm)
oder Zinnpartikeln (< 150 µm) in Wasser sowie Aluminiumpartikeln (< 100 µm) in Ethanol
können Richter et al. eine gute Übereinstimmung zwischen gemessenen Dämpfungsspektren
und den entsprechenden Modellvorhersagen nachweisen, wobei die Partikelkonzentration
maximal 1 Vol.-% beträgt. Im Fall von Emulsionen, bestehend aus Silikon- und Olivenöl in
Wasser, erstreckt sich die Übereinstimmung zwischen Modell und Experiment auf Konzentra-
tionen bis 4 Vol.-% [42]. Bei näherer Betrachtung kann jedoch beobachtet werden, dass die
gemessene Dämpfung tendenziell größer als die berechnete ausfällt. Richter et al. vermuten
dahinter eventuelle Konzentrationsschwankungen bei der Probenahme oder auch systematische
Fehler bei der Dämpfungsmessung innerhalb des Ultraschallspektrometers (Geräteeinfluss). Sie
schlagen daher eine Anpassung der Berechnung vor, wobei die Konzentration als Fitparameter
dient, um das berechnete Dämpfungsspektrum an das gemessene anzupassen [38]. In einer
weiteren Arbeit können Richter et al. zudem zeigen, dass der Modellansatz nach Faran zur
Bestimmung der Schalldämpfung auch für Emulsionen mit Tröpfchengrößen bis 200 µm und
einer Partikelkonzentration bis 6 Vol.-% Gültigkeit besitzt [43].

Die Schallstreuung in Dispersionen wird neben der Größe und Konzentration ebenfalls
von der Form der Partikel beeinflusst. Der allgemeine Streuansatz wie auch die ECAH-Theorie
basieren auf der Betrachtung kugelförmiger Streuer (s. Abbildung 2.1). Solange die Partikel
sehr klein (x� λ ) sind, wobei der Formeinfluss verschwindend gering ist, oder nur minimal
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von der Kugelform abweichen, liefert diese Betrachtungsweise zufriedenstellende Ergebnisse.
Für Partikel, die jedoch deutlich von der Kugelform abweichen, ist der Formeinfluss nicht
weiter vernachlässigbar [44]. Ein allgemeiner Ansatz zur Erfassung des Formeinflusses ist
bislang nicht bekannt. Für Sonderfälle, wie faser- oder stäbchenförmige Partikel, existieren
Untersuchungen, die den Formeinfluss durch eine Betrachtung zylinderförmiger Streuer in das
ECAH-Modell integrieren [45, 46]. Thorne und Buckingham präsentieren einen empirischen
Ansatz, bei dem die Partikelform mittels eines freien Parameters derart erfasst wird, dass
ein Korrekturterm in Abhängigkeit von der Partikelgröße existiert [47]. Schaafsma und
Hay verwenden anstelle der eigentlichen Partikelgröße zwei Äquivalentdurchmesser als
Anpassungsparameter [48]. Dabei handelt es sich um den projektionsflächen- und um den
volumenäquivalenten 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 erläuterten Streumodellen wird stets die Einschränkung 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 Nähe zum
betrachteten Partikel befinden. Dieser Umstand wird auch als Einzelstreuung bezeichnet, die
darauf beruhenden Modellierungsansätze werden dementsprechend als Einzelstreuungsmodel-
le bezeichnet.
Ab einer kritischen Partikelkonzentration cV krit kann die Streuung der Schallwellen an einem
Partikelkollektiv jedoch nicht weiter als die lineare Überlagerung der Streuereignisse an jedem
Einzelpartikel aufgefasst werden. Diese kritische Konzentration ist abhängig vom akustischen
Kontrast, was dazu führt, dass bei Emulsionen (geringer Kontrast) tendenziell eine größere kri-
tische Konzentration im Vergleich zu Suspensionen (hoher Kontrast) zu beobachten ist. Für
cV > cV krit kommt es zu einer Überlagerung der einzelnen Streufelder derart, dass die Streu-
wirkung des gesamten Partikelkollektivs als eine nichtlineare Überlagerung der Einzelstreuer-
eignisse betrachtet werden muss. In Anlehnung an den Begriff Einzelstreuung wird dieser Um-
stand mit dem Begriff Mehrfachstreuung beschrieben. Das Verhältnis zwischen dem mittleren
Partikel-Partikel-Abstand [49]

d ≈ x · 3
√

π/6cv− x, (2.53)

der mit zunehmender Partikelkonzentration cV abnimmt, und der Wellenlänge λ 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 Verhältnisses in der Form

k ·d =
2π ·d · f

c
(2.54)

sinnvoll. Für kd < 1 muss davon ausgegangen werden, dass sich die Streufelder der einzelnen
Partikel überlagern und Interferenzen auftreten.
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Zur mathematischen Beschreibung der Mehrfachstreueffekte wird üblicherweise ein Reihenan-
satz der Form (

K
k

)2

= 1+a1cV +a2c2
V +a3c3

V + ... (2.55)

verwendet, wobei der Koeffizient a1 der Formulierung der Einzelstreuung nach Gleichung 2.25
entspricht

a1 =−
3i

(ka)3

∞

∑
n=0

(2n+1)An (2.56)

und somit eine ungestörte Überlagerung der einzelnen Streufelder berücksichtigt (independent
scattering) [49]. Die Koeffizienten a2 und a3 berücksichtigen 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. Demgegenüber stehen bei einer weiter wachsenden
Partikelkonzentration Partikel-Partikel-Wechselwirkungen (particle-particle interaction), die
die mehrfache Streuung von Schallwellen durch ein Partikel aufgrund der Nähe benachbarter
Partikel bedingen. Diese Form der Mehrfachstreuung kann über Glieder höherer 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 häufigsten
verwendeten Ansatz zur Beschreibung der Schallstreuung in konzentrierten Dispersionen
darstellt [51]. Im Ergebnis ihrer Arbeiten geben Waterman und Truell eine effektive Wellenzahl
K für das disperse Stoffsystem in der Form(

KWT

k

)2

=

[
1+

2πcNL(θ = 0)
k2

]2

−
[

2πcNL(θ = π)

k2

]2

(2.57)

an, wobei damit eine quadratische Abhängigkeit von der Konzentration gegeben ist (Abbruch
nach a2-Term, s. Gleichung 2.55). Neben der Anzahlkonzentration cN und der Wellenzahl k
(Glg. 2.14) für das umgebende Kontinuum enthält diese Formulierung die Fernfeldstreuam-
plituden des Einzelpartikels in Vorwärts- (L(θ = 0)) und Rückwärtsrichtung (L(θ = π)) ent-
sprechend der Definition in Gleichung 2.23. Lloyd und Berry weisen in einer späteren Arbeit
nach, dass die Formulierung von Waterman und Truell fehlerhaft ist und korrigieren deren Aus-
druck [52]:

K2
LB = k2 +4πcNL(0)+(4πcN)

2
[

L2(0)
k2−K2

LB
−
(

L2(0)
2k(KLB− k)

+
L2(π)

2k(KLB + k)

)]
. (2.58)

Trotz der von Lloyd und Berry nachgewiesenen fehlerhaften Lösung wird die Formulierung der
effektiven Wellenzahl nach Waterman und Truell oft genutzt, um Mehrfachstreueffekte bei hö-
heren Partikelkonzentrationen zu erklären, da für die meisten Stoffsysteme eine vergleichsweise
bessere Übereinstimmung zwischen Messergebnissen und den entsprechenden Modellvorhersa-
gen festzustellen ist [53, 54].



Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik 21

Unter Anwendung der Gleichungen 2.24 sowie 2.26 und 2.28 können die Dämpfung 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 bezüglich der Koeffizienten An angegeben
werden. Gleichzeitig geben Waterman und Truell mit

4πcN

k
|L(0)|2 << 1 (2.59)

ein Kriterium für die Gültigkeit ihres Modells an. Die Herleitung dieses Kriteriums basiert
auf der Annahme, dass die Eigenstreuung vernachlässigt 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 zurückgeworfen wird. Das auf das
betrachtete Partikel einfallende Schallfeld setzt sich demnach aus der einfallenden Schallwelle
sowie den an anderen, zufällig angeordneten Partikeln gestreuten Schallwellen zusammen.
Die Vernachlässigung der Eigenstreuung ist jedoch nur dann zulässig, 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 vernachlässigenden Anteil zum resultierenden Schallfeld beiträgt.
Waterman und Truell merken dahingehend an, dass im Langwellenbereich (ka� 1) aufgrund
der ohnehin schwachen Streuung das Kriterium (Gleichung 2.59) stets erfüllt ist. Auch für den
Kurzwellenbereich (ka � 1) vermuten sie, dass selbst bei höheren Partikelkonzentrationen
das Kriterium erfüllt ist und ihr Modell somit Gültigkeit besitzt. Für den Übergangsbereich
(ka ≈ 1) sind keine entsprechenden Aussagen zu finden. Allerdings zeigen experimentelle
Untersuchungen zum Dämpfungsverhalten von dispersen Stoffsystemen, dass vor allem für
höhere Partikelkonzentrationen Abweichungen gegenüber 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] zurück und zieht neben der Überlagerung der einzelnen Streufelder auch
die Korrelation der Partikelpositionen im Raum mit in Betracht. Mit zunehmender Parti-
kelkonzentration können die Partikelpositionen nicht länger als unabhängig voneinander
betrachtet werden. Vielmehr bedingt eine steigende Partikelkonzentration eine zunehmende
räumliche Ordnung, da eine Überlagerung von Partikeln ausgeschlossen werden kann. In
nachfolgenden Arbeiten wird dieser Ansatz aufgegriffen und durch die Anwendung von
Approximationen wie der ’hole correction’ (Überlagerungskorrektur, Fikioris et al. [58]) oder
der ’quasikristallinen’ Partikelanordnung (Ordnung innerhalb der räumlichen Anordnung,
Tsang et al. [59]) erweitert. Derartige Lösungsansätze, zu denen auch die Arbeiten von Ma
et al. und Twerksy zählen [60, 61], können dabei als Approximationen höherer Ordnung, im
Vergleich zum Modell nach Waterman und Truell, verstanden werden. Entsprechend werden
die Reihenglieder höherer Ordnung (cV

3, cV
4 usw., s. Gleichung 2.55) bei der Beschreibung
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verwendet. Allerdings sind explizit geschlossene Lösungen wiederum nur für den Fall zu fin-
den, dass Koeffizienten höherer Ordnung (A2, A3 usw., s. Glg. 2.56) vernachlässigt werden [56]:

(
KMT T

k

)2

=
(1+ cV a)(1− cV b)

1+2cV b
·
(

1+ i(ka)3 cV ·W
6
·
[

a2

1+ cV a
+

3b2

(1+2cV b)(1− cV b)

])2

(2.60)

mit
a =−3iA0/(ka)3, (2.61)

b = 3iA1/(ka)3 (2.62)

und
W = (1− cV )

4/(1+2cV )
2. (2.63)

Die Arbeiten von Hipp et al. [49] und Vander Meulen et al. [62] liefern einen guten Über-
blick über die hier aufgeführten Mehrfachstreutheorien, zeigen allerdings auch, dass deren
praktische Relevanz bei der Beschreibung der Schallausbreitung in hochkonzentrierten
Dispersionen begrenzt ist. Für Dispersionen mit geringem Phasenkontrast liefert vor allem
der Ansatz von Waterman und Truell (trotz der nachgewiesenen fehlerhaften Formulierung)
vergleichsweise gute Übereinstimmungen zwischen Theorie und Experiment [18, 53, 63].
Hipp et al. betrachten in diesem Zusammenhang die für den Langwellenbereich (ka � 1)
wirksamen thermischen und viskoinertialen Dämpfungseffekte und argumentieren, dass
thermische Effekte weit weniger durch Partikel-Partikel-Wechselwirkungen beeinflusst wer-
den [49]. Folglich ist der Einfluss der Mehrfachstreueffekte höherer Ordnung weniger stark
ausgeprägt und der Ansatz nach Waterman und Truell liefert gute Übereinstimmungen mit
experimentellen Ergebnissen. Demgegenüber stehen Ergebnisse von McClements, der für
vergleichbare Stoffsysteme einen relevanten Einfluss von dissipativen Mehrfachstreueffekten
beobachtet [56]. Mit zunehmender Partikelgröße (ka≥ 1) wächst der Einfluss der Streuung und
thermische sowie viskoinertiale Effekte treten (vor allem bei höheren Phasenkontrasten) in den
Hintergrund. Kytömaa zufolge dominiert in diesem Fall die verlustfreie Mehrfachstreuung [64].

Der Streuansatz bietet die Möglichkeit, den Einfluss der Partikelgröße auf die Schallaus-
breitung in Dispersionen im Bereich der dimensionslosen Wellenzahl 10−2 < ka < 101 zu
beschreiben, wobei für den Langwellenbereich das ECAH-Modell und für den Übergangsbe-
reich das Modell nach Faran/Anderson relevante Ergebnisse zur Bestimmung der Koeffizienten
An liefern. Der Einfluss der Partikelkonzentration kann im Fall von hinreichend verdünnten
Dispersionen durch eine einfache Überlagerung der einzelnen Streufelder abgebildet wer-
den (Superpositionsprinzip, independent scattering). Für moderate Konzentrationen liefern
einfache Modellansätze (Waterman und Truell, Lloyd und Berry) zur Beschreibung von ver-
lustfreien Mehrfachstreueffekten relevante Vorhersagen, die mit experimentellen Ergebnissen
zur Schalldämpfung vergleichsweise gut übereinstimmen. Für hohe Konzentrationen, wenn
Partikel-Partikel-Wechselwirkungen an Bedeutung gewinnen, liefern selbst Mehrfachstreumo-
delle höherer Ordnung keine zufriedenstellende Beschreibung der Schallausbreitung.
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Für 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 Modellansät-
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 für niedrige bis mittlere Partikelkonzentrationen praktisch relevante Ergebnisse hinsicht-
lich der Schallausbreitung in dispersen Stoffsystemen liefert, hat zur parallelen Entwicklung
eines weiteren Modellansatzes geführt. Beim Phasenkopplungsmodell (coupled phase model)
steht anstelle des einzelnen Partikels die Gesamtheit aller Partikel im Sinne einer geschlossenen
Phase (ohne räumliche Orientierung) am Beginn der Modellbildung. Diese makroskopische Be-
trachtungsweise weist der dispersen wie auch der kontinuierlichen Phase gemittelte Eigenschaf-
ten (z. B. Dichte, Temperatur, Kompressibilität) zu, deren lokale (mikroskopische) Schwankun-
gen (hervorgerufen durch die einfallende Schallwelle) zur Wechselwirkung mit selbiger führen.
Basierend auf den ursprünglichen Arbeiten von Urick [65] und Ament [66] existieren verschie-
dene Formulierungen des Phasenkopplungsmodells, die sich in den jeweils abgebildeten Dämp-
fungsmechanismen unterscheiden [67, 68].
Obwohl das Phasenkopplungsmodell und der Streuansatz gleiche physikalische Phänomene be-
schreiben und unter gleichen Annahmen zu vergleichbaren Ergebnissen führen, gibt es einen
gewichtigen Unterschied zwischen beiden Ansätzen. Das Phasenkopplungsmodell ist nicht da-
zu geeignet, die Richtungsänderung einer auftreffenden Schallwelle (aufgrund von Streuung)
abzubilden. Dementsprechend ist die Gültigkeit des Phasenkopplungsmodells auf den Lang-
wellenbereich (ka� 1) beschränkt, da in diesem Bereich die Streuung vernachlässigt werden
kann [21]. Die Anwendung des Phasenkopplungsmodells bleibt somit auf den Bereich kolloi-
daler Dispersionen (x < 1 µm) beschränkt [69–71]. Daher wird auf das Phasenkopplungsmodell
an dieser Stelle nicht weiter eingegangen.
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2.3 Messverfahren zur Bestimmung akustischer

Kenngrößen

Die zuvor durchgeführten theoretischen Betrachtungen zur Schallausbreitung in Dispersionen
zeigen, dass wichtige Kenngrößen der Schallausbreitung, wie z. B. die Schalldämpfung oder
auch die Schallgeschwindigkeit, sensitiv gegenüber der Dispersionszusammensetzung respek-
tive den Eigenschaften der dispersen Phase sind. Dieser Umstand bildet die Grundlage zur Par-
tikelcharakterisierung mittels Ultraschall. Im Folgenden werden daher zunächst Messverfahren
zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit, der Schalldämpfung sowie des Streuvermögens
vorgestellt, bevor nachfolgend Methoden zur Partikelcharakterisierung auf der Basis der ge-
messenen Schallkenngrößen näher erläutert 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 zurückgeworfene 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 Empfänger detektiert wird. Ist der Abstand z
zwischen beiden Schallwandlern (bzw. zwischen Schallwandler und Reflektor) bekannt, so kann
über die Laufzeit tc, die die Schallwelle zum Durchlaufen der Dispersion benötigt, die Schall-
geschwindigkeit

c =
z
tc

(2.64)

bestimmt werden. Im Fall der Reflexionsanordnung verdoppelt sich die zu durchlaufende Weg-
strecke. Die Auflösung, mit der die Schallgeschwindigkeit nach dieser Impulsmethode bestimmt
werden kann, wird maßgeblich von der Qualität der beiden Messgrößen tc und z bestimmt. Ge-
nerell liefert ein größerer Messspalt (bei gleicher Auflösung der Laufzeitmessung) eine prä-
zisere Messung der Schallgeschwindigkeit. Im Umkehrschluss bedingt ein kleiner Messspalt
eine geringe Auflösung. Dieser Umstand führt bei der parallel zur Schalldämpfungsmessung
durchgeführten Schallgeschwindigkeitsmessung zu relativ ungenauen Messwerten. Der durch
die Anforderungen der Dämpfungsmessung bedingte, geringe Messspalt limitiert die Auflösung
der gleichzeitig durchgeführten Schallgeschwindigkeitsmessung.
Die Auflösung der Laufzeitmessung kann durch eine alternative Methode deutlich verbessert
werden. Dabei kommen ein Sende- und ein Empfangsschallwandler zum Einsatz. Der ausge-
sendete Schallimpuls durchläuft das zu vermessende Medium und erreicht den Empfänger. Die
Detektion des Schallimpulses triggert einen neuen Sendeimpuls. Die dadurch emittierte Schall-
welle durchläuft abermals das Medium, wird detektiert und startet die Messsequenz erneut (s.
Abbs 2.2).
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Schallsender Schallempfänger

t
t  ~ c fSA

Abbildung 2.2: Prinzipdarstellung zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit nach dem
sing-around-Verfahren.

Die Frequenz fSA, mit der ein neuer Schallimpuls generiert wird, dient als primäre Messgröße
und ist der Schallgeschwindigkeit im Medium proportional [9]:

1
fSA
∼ 1

c
. (2.65)

Diese sing-around-Methode umgeht die eigentliche Zeitmessung und liefert stattdessen eine
äquivalente Frequenz, die zudem wesentlich präziser 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 Grenzfläche 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 Abhängigkeit von der Geometrie des Schallwandlers, in einer definierten
Entfernung von der Wandleroberfläche 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.

Schallwandler

z

Schalldruck-
maximum

Abbildung 2.3: Prinzipdarstellung zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit nach Lenz
et al. [72]. Die Amplitude der gestreuten Schallwellen ist abhängig von der Schallfeldgeo-
metrie und erlaubt somit die Bestimmung der Schallgeschwindigkeit.



26 Charakterisierung disperser Systeme mittels Ultraschall - Stand der Technik

Sollen kontinuierliche Medien mit diesem Verfahren untersucht werden, so sind zusätzliche
Partikel notwendig, die als Streukörper dienen. Dispersionen hingegen enthalten bereits derar-
tige Streukörper. Allerdings müssen die entsprechenden Partikel den Schall hinreichend stark
streuen und die Schalldämpfung muss hinreichend klein sein, damit Einzelpartikelstreusignale
detektiert werden können.

2.3.2 Schalldämpfung

Die Messung der Schalldämpfung 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 durchläuft
nachfolgend die Dispersion (Wegstrecke z), wobei deren Intensität abnimmt. Die äquivalente
Abnahme der Schalldruckamplitude erfolgt dabei exponentiell mit der durchschallten Wegstre-
cke (∼ e−αz, s. Glg. 2.12). Diese Änderung wird durch einen Vergleich zwischen emittierter
und detektierter Schallamplitude gemessen. Die wegstreckenabhängige Schalldämpfung α/z
kann entsprechend bestimmt werden. Zusätzlich erfolgt eine spektrale Auflösung dieser Mes-
sung. Im Ergebnis liegt ein Dämpfungsspektrum vor, das in der Form α/z( f ) oder α/z/ f ( f )
angegeben wird [73]. Die zusätzliche Normierung auf die Frequenz ist sinnvoll, da die Dämp-
fung mit zunehmender Frequenz stark ansteigt und auf diese Weise eine geeignete Darstellung
möglich 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 Empfänger 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 Dämpfungsmessung vor allem das so-
genannte tone-burst-Verfahren zum Einsatz (s. Abb. 2.4) [75]. Dabei wird eine Schwingung
mit fester Frequenz ftb = 1/∆t und der Dauer von wenigen Schwingungsperioden erzeugt und
zur Anregung des Sendewandlers genutzt. Die Frequenz der Schwingung wird zusätzlich va-
riiert, um das gewünschte Frequenzspektrum für die Messung abzudecken. Mit dieser Form
der Zwangsanregung können die verwendeten Schallwandler auch am Rand ihres Frequenz-
spektrums betrieben werden. Zudem wird die aufgeprägte 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 Schalldämp-
fungsmessung für die Anregung des Sendewandlers zum Einsatz kommen: links: Impulsanre-
gung, rechts: Festfrequenzanregung.

Die Messung der Schalldämpfung in Transmissionsanordnung bietet den Vorteil, dass eventuell
auftretende Mehrfachstreueffekte bereits während der Messung eliminiert werden können [75].
Die vom Sendewandler emittierte Schallwelle, die die zu untersuchende Stoffprobe durchläuft
und nachfolgend vom Empfangswandler zum Zeitpunkt t detektiert wird, kann aufgrund des
Laufzeitunterschieds von Schallwellen unterschieden werden, die durch mehrfache Streuereig-
nisse den Empfangswandler später, das heißt mit einer Laufzeit t +∆t, erreichen.

2.3.3 Schallstreuung

Die Schallgeschwindigkeit und die Schalldämpfung sind akustische Kenngrößen, die sowohl für
homogene als auch für inhomogene Medien bestimmt werden können. 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 Vorwärtsstreuung (θ = 0°) wird im Rahmen der klassischen
Dämpfungsmessung, basierend auf einer Transmissionsanordnung, bereits abgedeckt. Schallan-
teile, die in einem Winkel von 20° bis 180° gegenüber der einfallenden Welle gestreut werden,
können mit einer derartigen Transmissionsanordnung jedoch nicht erfasst werden. Dazu bedarf
es einer Anordnung, bei der der Empfangsschallwandler in einem Winkel θ gegenüber dem Sen-
deschallwandler angeordnet ist (s. Abb. 2.5). Um einen größeren Winkelbereich θ abzudecken,
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ist eine variable Detektorposition ebenso möglich wie der Einsatz mehrerer Empfangswand-
ler, die zudem als Wandlerarray ausgeführt sein können. Zur experimentellen Untersuchung
des winkelabhängigen 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 winkelabhängigen
Streuverhaltens einer Dispersion.

Die anschließende Aushärtung der Schmelze liefert zylindrisch geformte Probenkörper, in
denen die eingeschlossenen Partikel örtlich fixiert sind [76]. Die Messung der Schallstreu-
ung erfolgt senkrecht zur Längsachse der Probenzylinder. Zudem werten Campbell und
Waag anstelle der Streuamplitude den Streukoeffizienten H(θ) unter einem Winkel von
45◦ < θ < 165◦ aus und können im Ergebnis zeigen, dass die experimentell ermittelten Werte
des Streukoeffizienten qualitativ gut mit Modellvorhersagen übereinstimmen. Shung et al.
werten das winkelabhängige Streuverhalten von Blut im Bereich 60◦ < θ < 150◦ aus [77]. Die
im Blut enthaltenen roten Blutkörper (Erythrozyten) sind maßgeblich für die Schallstreuung
verantwortlich. Sie weisen in grober Näherung eine Scheibenform mit einem Durchmesser von
ca. 7,5 µm und einer Höhe von ca. 2 µm auf und können im verwendeten Frequenzbereich
des Schalls (< 20 MHz) als sogenannte Rayleighstreuer angesehen werden, die im Vergleich
zur Wellenlänge klein sind (ka � 1) [25]. Die Messungen werden bei einer Frequenz von
5 MHz durchgeführt. Im Ergebnis können Shung et al. einen deutlichen Einfluss des Streu-
winkels auf die gemessene Streuintensität nachweisen. Zudem erlaubt die winkelabhängige
Messung eine relative Angabe der Streuintensität in der Form, dass die Intensität, die unter
einem Winkel θ erfasst wird, auf jene für θ = 90◦ bezogen werden kann. Somit kann auf
eine vorherige Referenzierung der emittierten Schallwellen verzichtet werden. Shung et al.
nutzen die winkelabhängige Streuinformation im Weiteren dazu, eventuelle Änderungen der
Materialparameter der Streuer zu erkennen. Ein vergleichbares Vorgehen beschreiben Nassiri
und Hill zur Unterscheidung verschiedener biologischer Gewebearten [78]. Moore und Hay
führen winkelabhängige Streumessungen an nahezu ideal kugelförmigen Glaspartikeln und
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unregelmäßig geformten Sandpartikeln durch [44]. Für die regelmäßig geformten Glaspartikel
können Moore und Hay eine gute Übereinstimmung zwischen dem experimentell bestimmten
und dem durch das Faranmodell vorhergesagten Streuverhalten feststellen. Im Gegensatz dazu
weisen die Messergebnisse für die Sandpartikel eine größere Abweichung gegenüber den
Vorhersagen des Streumodells auf. Diese Abweichungen resultieren aus der Modellannahme
ideal kugelförmiger Partikel. Allerdings sind die Abweichung kleiner als erwartet. Moore und
Hay begründen dies vor allem damit, dass die Sandpartikel während der Messung eine zufällige
und veränderliche Orientierung aufweisen, so dass das Streuverhalten der gesamten Suspension
eine Überlagerung des Einzelstreuverhaltens jedes einzelnen Sandpartikels darstellt und auf
diese Weise der Formeinfluss während der Messung gemittelt wird.

Obwohl die Auswertung des winkelabhängigen Streuverhaltens relevante Informationen
zu Größe, 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 gedämpft, so verhindert deren geringe
Intensität eine entsprechende Detektion. Während der Einfluss einer hohen Schalldämpfung im
Fall der Transmission durch eine Verkürzung 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 möglich. Aus
diesem Grund hat sich neben der Transmissions- vor allem die Rückstreumessung (θ = 180◦)
etabliert. In diesem Fall wird die Schallstreuung entgegen der Ausbreitungsrichtung der
emittierten Schallwelle erfasst. Die Rückstreuung kann im einfachsten Fall mit einem einzigen
Schallwandler, der zum Senden und Empfangen genutzt wird, gemessen werden. Dazu wird
der (Sende-)Schallwandler entweder impulsförmig oder kontinuierlich angeregt. Bei der
Impulsanregung liegt das Rückstreusignal, aufgrund der Laufzeitdifferenz, zeitlich getrennt
vom Anregungsimpuls vor. Im Unterschied dazu erfordert eine kontinuierliche Anregung
eine Entfaltung des Messsignals, um den zurückgestreuten Signalanteil vom anregenden
trennen zu können. Beiden Methoden der Wandleranregung ist jedoch gemein, dass sie eine
Schallamplitude in Abhängigkeit von der Laufzeit liefern. Die Laufzeit ist proportional der
zurückgelegten Wegstrecke, was im Fall der Rückstreuung in erster Näherung der Eindringtiefe
der Schallwellen entspricht. In jedem Fall bietet die Rückstreumessung, vor allem im Vergleich
zur Transmissionsmessung, den Vorteil einer offenen Messanordnung. In Verbindung mit der
Fähigkeit von Schallwellen, auch opake Medien durchdringen zu können, ist dieser Umstand
ein wichtiger Grund dafür, dass die Ultraschallrückstreuung bereits seit längerer Zeit im
Bereich der Medizintechnik als bildgebendes Verfahren genutzt wird, um die Struktur und die
räumliche Ausdehnung von biologischem Gewebe invasionsfrei abbilden zu können [79]. Die
Streuung beziehungsweise die Reflexion der eingebrachten Schallwellen erfolgt dabei an den
Grenzflächen 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
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Wellen (bis 20 MHz) eine Eindringtiefe von einigen Millimetern erreichen. Zudem wird die
Ultraschallrückstreumessung im medizinischen Bereich dazu genutzt, die Konzentration von
roten Blutkörperchen zu bestimmen [25]. Das Streuvermögen eines einzelnen Erythrozyten ist
vergleichsweise schwach [80]. Bei typischen Konzentrationen von mehr als 30 Vol.-% ist die
Streuwirkung jedoch um ein Vielfaches höher und muss zudem als nichtlineare Überlagerung
der Einzelstreueffekte angesehen werden [81–83].
Auch auf anderen Gebieten wird die Erfassung und Auswertung von Ultraschallrückstreusig-
nalen dazu verwendet, um die Größe und die Konzentration von Partikeln zu bestimmen. Volker
und Kroon nutzen beispielsweise eine Rückstreuanordnung mit Impulsanregung, um einzelne
Partikel in strömenden Dispersionen zu detektieren [84]. Sie bedienen sich einer statistischen
Auswertung der Rückstreuamplitude, um die Größenverteilung der Partikel zu bestimmen.
Diese Vorgehensweise ist jedoch auf sehr geringe Partikelkonzentrationen beschränkt, so dass
Koinzidenz- und Mehrfachstreueffekte ausgeschlossen werden können. Eine vergleichbare
Anwendung der Ultraschallreflexionsmessung findet sich auf dem Gebiet der Materialprü-
fung [9, 85]. Die Detektion von Materialfehlern, Fremdeinschlüssen oder Fertigungsfehlern
wird hierbei durch die Erfassung von einzelnen Ultraschallreflexionen realisiert.

Neben derartigen Messmethoden, die auf der Auswertung von Einzelstreuereignissen ba-
sieren, wird die Rückstreumessung 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 lässt sich
dabei nicht mehr auf ein einziges Streuereignis zurückführen, sondern tritt als Folge einer
Vielzahl von Streuereignissen auf. In diesem Zusammenhang wird anstelle der orts- oder
zeitabhängigen Rückstreuamplitude zumeist der Rückstreukoeffizient η ausgewertet. Der
Rückstreukoeffizient beschreibt das Verhältnis zwischen zurückgestreuter und eingebrachter
Schallintensität [24]. Dementsprechend muss die eingebrachte Schallintensität bekannt sein,
um die gestreute Intensität entsprechend relativ bewerten zu können. Die Schallintensität,
die zur Anregung der Streuung zur Verfügung steht, kann sowohl theoretisch berechnet als
auch experimentell gemessen werden. Im Rahmen der theoretischen Bestimmung wird das
Übertragungs- und Abstrahlverhalten des verwendeten Sendewandlers berechnet [86]. Als
Alternative dazu kann das emittierte Schallfeld experimentell zeit- und ortsaufgelöst 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 Schallintensität genutzt [36, 87, 88]. Die Bestim-
mung des Rückstreukoeffizienten erfolgt nach einem Verfahren, bei dem eine hinreichend hohe
Anzahl von Einzelrückstreusignalen im Frequenzbereich ausgewertet wird [87, 89]. Die vom
zu untersuchenden Stoffgemisch zurückgestreuten Schallwellen werden zunächst in der Form
einer zeitabhängigen Amplitude erfasst. Aus den entsprechenden Zeitverläufen werden durch
die Anwendung einer Fensterfunktion diejenigen Bereiche extrahiert, die auf die Schallstreu-
ung im Messvolumen zurückzuführen sind. Im weiteren Vorgehen werden diese Zeitverläufe
im Frequenzbereich verarbeitet, so dass im Ergebnis der Signalauswertung der Rückstreu-
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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 Übertragungsverhalten der Schallwandler und der Sender/Empfänger-Elektronik
verrechnet und entsprechend kompensiert. Hall et al. haben dieses Verfahren dahingehend
weiterentwickelt, dass neben der Rückstreuung ebenfalls die Schalldämpfung in Transmis-
sionsanordnung gemessen wird. Zur Bestimmung des Rückstreukoeffizienten nutzen sie
ebenfalls das Referenzsignal, das von einem Reflektor zurückgeworfen wird. Zudem fließt die
parallel gemessene Dämpfung in die Auswertung ein. Auf diese Weise können Hall et al. die
im Messvolumen auftretende Schalldämpfung erfassen und somit die Qualität der Bestimmung
des Rückstreukoeffizienten erhöhen [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 gegenüber dem ebenen Reflektor den
Vorteil, dass das Abstrahlverhalten des/der verwendeten Schallwandler(s) implizit mit erfasst
wird, da im Fall eines räumlich verteilten Referenzmediums das Messvolumen bereits mit in
die Bestimmung des Referenzsignals eingeht.
Auf der Basis des zuvor beschriebenen Verfahrens zur Bestimmung des Rückstreukoeffi-
zienten existieren zahlreiche Arbeiten, die die Erfassung des Rückstreukoeffizienten aus den
verschiedensten Medien beschreiben. Hall et al. messen den Rückstreukoeffizienten von
Glaspartikeln, die in einer Agarlösung verteilt sind [92]. Die Glaspartikel weisen eine mittlere
Partikelgröße von 60 µm auf und liegen mit einer Konzentration von 7,7 mm-3 innerhalb der
Agarlösung vor. Die akustische Rückstreumessung wird im Frequenzbereich zwischen 2 MHz
und 6 MHz durchgeführt. Im Ergebnis können Hall et al. zeigen, dass die Messergebnisse für
den Rückstreukoeffizienten gut mit den Vorhersagen übereinstimmen, die unter Anwendung
des Streumodells nach Faran berechnet werden können. Die sehr geringe Partikelkonzen-
tration rechtfertigt die Verwendung einer Einzelstreutheorie, da Mehrfachstreuung faktisch
ausgeschlossen werden kann. Insana et al. messen die Rückstreuung eines Gemisches aus
Graphitpartikeln (zufällig räumlich verteilt) und einer Gelatine [93]. Die Graphitpartikel
weisen eine mittlere Partikelgröße von 20 µm und eine unregelmäßige 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 Rückstreukoeffizienten
mit zunehmender Schallfrequenz, wobei der Anstieg proportional zur vierten Potenz der
Frequenz verläuft. Dieser Zusammenhang wird als typisch für den Langwellenbereich (Ray-
leighstreuung) angesehen. Zudem zeigen die Messergebnisse einen nahezu linearen Anstieg
des Rückstreukoeffizienten mit steigender Partikelkonzentration bis zu einem Wert von 130 g/l.
Bei höheren Konzentrationen schwächt sich der Anstieg ab und der Rückstreukoeffizient 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 erhöhen soll [40]. Dieses Kontrastmittel besteht aus luftgefüllten Albuminpar-
tikeln, die eine Größe von rund 5 µm aufweisen. Marsh et al. verwenden einen Messaufbau,
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mit dem neben der Rückstreuung ebenfalls die Schalldämpfung gemessen werden kann [90].
Die Messungen erfolgen im Bereich zwischen 1 MHz und 16 MHz. Die untersuchten Proben
weisen Partikelkonzentrationen bis 2·107 ml-1 auf. Im Ergebnis zeigen Marsh et al., dass zur
Bestimmung des Rückstreukoeffizienten die parallel gemessene Schalldämpfung ausgewertet
werden muss, um auf diese Weise den Dämpfungseinfluss innerhalb des Messvolumens
kompensieren zu können. Die derart korrigierten Messwerte des Rückstreukoeffizienten zeigen
eine nahezu lineare Abhängigkeit von der Partikelkonzentration, wohingegen der Einfluss
der Schallfrequenz relativ gering ist. Marsh et al. vergleichen die experimentell bestimmten
Werte des Rückstreukoeffizienten mit den Vorhersagen eines Streumodells, das speziell auf
das akustische Verhalten des Ultraschallkontrastmittels angepasst ist, und finden eine gute
Übereinstimmung [94].
Neben den Anwendungen im Bereich der Medizintechnik wird die Ultraschallrückstreumes-
sung ebenfalls zur Charakterisierung anderer Stoffgemische angewendet. So führen Thorne
und Campbell Ultraschallrückstreumessungen an vergleichsweise großen (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 während
der Messung derart vereinzelt, dass das Rückstreuverhalten der einzelnen Partikel erfasst
werden kann. Im Ergebnis zeigen Thorne und Campbell, dass das experimentell erfasste
frequenzabhängige Rückstreuverhalten der Sodaglaspartikel gut mit den entsprechenden
Modellvorhersagen übereinstimmt. Wear führt Messungen an Nylonfäden (Angelschnüre)
unterschiedlicher Durchmesser (150 - 500 µm) durch [96]. Die Nylonfäden sind zu diesem
Zweck in Wasser eingetaucht. Im Ergebnis zeigen die experimentell bestimmten Werte
des Rückstreukoeffizienten im Frequenzbereich zwischen 0,5 MHz und 2,5 MHz eine gute
Übereinstimmung mit den Vorhersagen des Faranmodells. Wear nutzt die Ergebnisse zur
Interpretation früherer Messungen an Knochenmaterial [97] und schlussfolgert, dass die
Rückstreumessung an zylindrisch geformten Streukörpern Ergebnisse liefert, die mit dem
Faranmodell nachvollzogen werden können.

Im Vergleich mit vorhandenen Modellen zur Beschreibung der Schallstreuung (s. Abs.
2.2.1) zeigen die meisten Ergebnisse eine gute Übereinstimmung, solange die Konzentration
an streuenden Partikeln derart gering ist, dass Mehrfachstreueffekte vernachlässigt werden
können. Andernfalls weichen die Messergebnisse von den theoretisch vorhergesagten Rück-
streukoeffizienten teils erheblich ab. Für die Anwendung der Ultraschallrückstreumessung
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 Agarlösung durchgeführt [98]. Die experimentellen Ergebnisse zeigen, dass der Rück-
streukoeffizient mit steigender Erythrozytenkonzentration zunächst 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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Überlagerung der gestreuten Schallwellen begründet [99]. Eine zunehmende Partikelkonzen-
tration bedingt gleichzeitig eine zunehmende Ordnung innerhalb der räumlichen Anordnung
der Partikel aufgrund der Tatsache, dass das verfügbare Volumen der kontinuierlichen Phase
sinkt. Derartige Messergebnisse für ausgewählte Stoffsysteme legen die Vermutung nahe,
dass ähnliche, nichtlineare Konzentrationseffekte bei der Schallstreuung in konzentrierten
Dispersionen auftreten und bestätigen zudem die Annahme, wonach ein statistischer Ansatz
für die Streuwirkung an Partikelkollektiven sinnvoll ist, um der eingeschränkten Gültigkeit
konventioneller Mehrfachstreumodelle zu begegnen (s. Abs. 2.2.1.3).

2.4 Bestimmung von Partikelmerkmalen auf Basis

akustischer Messgrößen

2.4.1 Auswertung von Ultraschalldämpfungsspektren zur

Partikelgrößenbestimmung

Ein gemessenes Dämpfungsspektrum der Form α̃( f ) soll hinsichtlich der Partikelgrößenver-
teilung ausgewertet werden. Dazu bedarf es neben den Messwerten einer Funktion, die den
Zusammenhang zwischen Partikelgröße und Schalldämpfung in der Form αtheor( f ,x) abbildet.
Es ergibt sich folgendes Anpassungsproblem:

α̃( f ) =
∫

x
αtheor( f ,x)dx = α̃k +

∫
x
αd( f ,x) ·q3(x)dx, (2.66)

wobei α̃k die intrinsische Absorption der kontinuierlichen Phase und αd die Dämpfung auf-
grund der Anwesenheit der dispersen Phase sind (s. Glg. 2.27) [8,19]. Wird zudem eine diskrete
Partikelgrößenverteilung vorausgesetzt, so dass entsprechend Gleichung 1.3

∆Q3(x j) = q3(x j) ·∆x j

und

∑
j

∆Q3 j = 1

gilt, kann das Anpassungsproblem in der Form

α̃( f )≈ αk +∑
j

αd( f ,x j) ·∆Q3 j (2.67)

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

α̃αα ′ = YYY ·∆∆∆QQQ333, (2.68)

wobei
α̃ ′ = α̃− α̃k (2.69)

die um die intrinsische Dämpfung der kontinuierlichen Phase korrigierten Messwerte sind. Die
Matrix YYY wird als Kernmatrix bezeichnet, deren Elemente Yi, j die Dämpfungswerte für jeweils
eine bestimmte Partikelgröße x j und eine Frequenz fi beinhalten [100]. Diese können beispiels-
weise nach Gleichung 2.26 bestimmt werden

Yi, j = αd( fi,x j) =
3 · cV

2 · k2
i a3

j

∞

∑
n=0

(2n+1) ·Re
[
An
(
kia j
)]
. (2.70)

Neben der modellgestützten Berechnung können die einzelnen Elemente der Kernmatrix prinzi-
piell ebenso durch Messungen bestimmt werden [101]. Dazu muss neben der (frequenzabhän-
gigen) Dämpfung ebenso die dazugehörige Partikelgrößenverteilung der dispersen Phase mit
einem geeigneten Messverfahren erfasst werden.
Ist die Konzentration cV zudem unabhängig von der Partikelgröße, kann Gleichung 2.68 in der
Form

α̃αα ′ = cV ·YYY ·∆∆∆QQQ333 (2.71)

geschrieben werden.

Um eine explizite Lösung für den Vektor ∆∆∆QQQ333, das heißt für die Partikelgrößenvertei-
lung angeben zu können, muss Gleichung 2.71 nach ∆∆∆QQQ333 aufgelöst werden. Im Folgenden
werden drei Lösungsansätze erläutert.

2.4.1.1 Minimierung einer Zielfunktion

Häufig können Partikelgrößenverteilungen durch einen speziellen Funktionstyp abgebildet wer-
den. Für Dispersionen mit monomodaler Verteilung wird dazu bevorzugt die logarithmische
Normalverteilung (LNVT) genutzt [1]. Die entsprechende Dichtefunktion

q3(x j) =
1

σln
√

2πx50,3
exp

−1
2

(
ln
(
x j/x50,3

)
σln

)2
 (2.72)

ist mit den beiden Parametern x50,3 (Medianwert) und σln (logarithmische Standardabweichung)
sowie der Definition von j Partikelgrößenklassen vollständig charakterisiert [1].
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Zur Lösung von Gleichung 2.71 wird nunmehr eine Zielfunktion

ZF
(
cV ,∆Q3(x50,3,σln)

)
=

[
α̃
′( fi)− cV ∑

j
Y ( fi,x j) ·∆Q3 j(x50,3,σln)

]2

(2.73)

formuliert, wobei ∆∆∆QQQ333 ≈ ∆∆∆QQQ333LNV T gelten soll. Die vorliegende Zielfunktion beschreibt die
quadratische Differenz

‖α̃αα ′−ααα theor‖2 (2.74)

zwischen gemessener (α̃αα ′) und berechneter (ααα theor) Dämpfung, die es nachfolgend zu minimie-
ren gilt [8]:

ZF
(
cV , ∆Q3(x50,3,σln)

)
→Min! (2.75)

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

2.4.1.2 Inversion der Kernmatrix

Eine weitere Möglichkeit zur Bestimmung des Partikelgrößenvektors ∆∆∆QQQ333 besteht darin, Glei-
chung 2.68 direkt zu lösen. Dazu muss die Kernmatrix invertiert werden:

∆∆∆QQQ333 = YYY−1
α̃αα ′. (2.76)

Aufgrund der oftmals hohen Konditionszahl der Kernmatrix liefert dieses Vorgehen zur Aus-
wertung gemessener Dämpfungsspektren jedoch keine zufriedenstellenden Ergebnisse [102].
Bei indirekten Messverfahren, wie zum Beispiel der Partikelgrößenbestimmung auf der Basis
von Ultraschalldämpfungsspektren, besteht zur Lösung 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
Lösung des Inversionsproblems zu bevorzugen [103].
Ein häufig verwendeter Ansatz zur Lösung schlecht gestellter Inversionsprobleme ist die Regu-
larisierung. Für Inversionsprobleme erster Ordnung entsprechend Gleichung 2.76 wird oftmals
der Regularisierungsansatz nach Tichonov verwendet [104]. Ausgehend von der ursprünglichen
Form des Anpassungsproblems (s. Glg. 2.68) gibt Tichonov eine erweiterte Formulierung der
Form

YYY T
α̃αα ′ =

(
YYY TYYY +b ·EEE

)
·∆∆∆QQQ333 (2.77)

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

∆∆∆QQQ333 =
(
YYY TYYY +b ·EEE

)−1 ·YYY T
α̃αα ′. (2.78)

Das zu lösende Minimierungsproblem wird dementsprechend zu

‖α̃αα ′−ααα theor‖2 +b · ‖∆∆∆QQQ333‖2→Min! (2.79)

erweitert [19]. Der Regularisierungsparameter b bestimmt das Konvergenzverhalten respektive
die Glättung der Lösung.

Riebel und Löffler schlagen für die Auswertung von Dämpfungsspektren die Anwen-
dung des Phillips-Twomey-Algorithmus vor [102]. Dieser Algorithmus ist ähnlich zum
Tichonov-Verfahren und verwendet eine Glättungsmatrix HHH sowie einen Glättungsparameter e,
so dass Gleichung 2.76 in der Form

∆∆∆QQQ333 =
(
YYY TYYY + e ·HHHT HHH

)−1 ·YYY T
α̃αα ′ (2.80)

erweitert wird [19]. Für i= j kann die Inverse der Kernmatrix als Glättungsmatrix herangezogen
werden [102]:

HHH =
(
YYY TYYY

)−1
YYY T . (2.81)

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

2.4.1.3 Parallele Auswertung der Schallgeschwindigkeit

Neben der Schalldämpfung ist auch die Schallgeschwindigkeit sensitiv gegenüber 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 Partikelgrößenbestimmung auf der Basis
von Ultraschalldämpfungsspektren zu verbessern [8]. Die Lösung von Gleichung 2.71 wird zu-
sätzlich erschwert, wenn die Elemente der Kernmatrix Yi, j nicht hinreichend genau bestimmbar
sind. Ein Grund dafür kann beispielsweise ein Informationsmangel hinsichtlich der Materialpa-
rameter sein [107]. Die Lösung des Minimierungsproblems

‖α̃αα ′−ααα theor‖2→Min!

wird demnach erschwert. Babick et al. schlagen daher einen Ansatz vor, bei dem neben der
Schalldämpfung ebenfalls die Schallgeschwindigkeit ausgewertet wird.
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Es ergibt sich ein kombiniertes Minimierungsproblem der Form [8]

ZF =
∑

(
α̃ ′−αtheor

)2

∑ α̃ ′
2 + J · ∑(c′− ctheor)

2

∑c′2
→Min! (2.82)

Der Parameter J wichtet den Einfluss der Schallgeschwindigkeit bei der Partikelgrößenbestim-
mung. Der Lösungsansatz kann zudem dazu verwendet werden, um die Partikelkonzentration
genauer bestimmen zu können (s. Glg. 2.71). Einschränkend merken Babick et al. an, dass die
Schallgeschwindigkeit, ebenso wie die Schalldämpfung, 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 Fällen dazu genutzt,
um Informationen hinsichtlich der Struktur und der Beschaffenheit des beschallten Materials zu
gewinnen. Die klassischen Anwendungen im Bereich der Medizintechnik und Materialprüfung
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 hauptsächlich zur Einzelpartikeldetektion in hochverdünnten Dispersionen ver-
wendet. Volker und Kroon nutzen die Ultraschallrückstreuung beispielsweise im Rahmen der
Erdölexploration zur Detektion geringster Ölmengen 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
Rückstreuung an einem einzelnen Öltropfen resultiert, beschreiben Volker und Kroon ein Vor-
gehen, bei dem die Amplitude des Reflexionsimpulses mit dem Durchmesser der Öltropfen
korreliert wird. Im Ergebnis liefert die Auswertung einer hinreichend hohen Anzahl von Ein-
zelimpulsen die Größenverteilung der Öltropfen. Die Messungen werden mit einem 20-MHz-
Schallwandler durchgeführt und die Tropfendurchmesser liegen im Bereich < 20 µm, 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 können. Im Fall von flüssigen Partikeln (Öltropfen in Wasser)
kann zudem von nahezu kugelförmigen Partikeln ausgegangen werden. Liegen hingegen stark
unregelmäßig geformte Partikel vor, so ist der Zusammenhang zwischen Impulsamplitude und
Partikelgröße 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 können somit die Schallstreuung auf größere Werte der dimensionslosen Wel-
lenzahl ka erweitern [89]. Am Beispiel von Glas-, Polystyrol- und Fettpartikeln zeigen Insana
et al. eine gute Übereinstimmung zwischen dem gemessenen und dem theoretisch berechneten
Rückstreukoeffizienten im Frequenzbereich von 2 MHz bis 10 MHz. Im Weiteren bestimmen
sie eine mittlere Partikelgröße, indem die Differenz zwischen dem berechneten und dem gemes-
senen (spektralen) Rückstreukoeffizienten durch Variation der Partikelgröße minimiert wird.
Nachdem die Partikelgröße auf diese Weise bestimmt wurde, wird der Betrag des Rückstreu-
koeffizienten zudem dazu verwendet, um die Stärke der Streuung und somit die Anzahlkon-
zentration an streuenden Partikeln abzuschätzen. Dabei wird von einer linearen Überlagerung
der Streuwirkung der einzelnen Partikel ausgegangen, was bei einer Partikelkonzentration von
kleiner 25 mm-3 plausibel ist. Die Auswertungsmethode nach Insana et al. ist somit ebenfalls
auf die Anwendung in hochverdünnten Dispersionen beschränkt.
Die Messung und Auswertung des Rückstreukoeffizienten wird in den verschiedensten Fäl-
len dazu verwendet, die Größe und/oder Konzentration der streuenden Partikel zu bestimmen
[39, 108–111]. All diesen Ansätzen ist jedoch gemein, dass ein linearer Einfluss der Konzen-
tration auf den Rückstreukoeffizienten vorausgesetzt wird. Diese Einschränkung beschränkt die
Gültigkeit derartiger Lösungsansätze auf hinreichend verdünnte Dispersionen, so dass Mehr-
fachstreueffekte entsprechend schwach ausgeprägt und vernachlässigbar sind.

2.5 Zusammenfassung

Die Schallausbreitung in Dispersionen wird neben der Größe und der Konzentration der Parti-
kel ebenso von den Materialparametern der beteiligten Phasen beeinflusst. Im Umkehrschluss
können durch die Auswertung von Kenngrößen der Schallausbreitung (z. B. Schalldämpfung)
Informationen über die Zusammensetzung der Dispersion gewonnen werden. Ist die Partikel-
größe nicht hinreichend klein gegenüber der Schallwellenlänge (ka� 1), so ist die Streuung der
Schallwellen an den Partikeln als dominierender Wechselwirkungsmechanismus zu betrachten.
Mit dem Streuansatz steht ein mathematisches Gerüst zur Verfügung, um die Interaktion zwi-
schen Schallwelle und Partikel zu beschreiben. Zur Bestimmung der Koeffizienten An existiert
mit dem Modell nach Faran/Anderson zudem eine explizite Lösung des Streuansatzes, die durch
entsprechende Untersuchungen bereits validiert ist. Für hinreichend gering konzentrierte Dis-
persionen liefern Simulationen auf der Basis dieses Modells realistische Vorhersagen bezüglich
der Schallausbreitung im Bereich ka ≥ 0,1. Weisen die untersuchten Dispersionen hingegen
hohe Partikelkonzentrationen auf, so dass Mehrfachstreueffekte nicht weiter vernachlässigbar
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 führen im Rahmen dieser mikroskopischen Betrachtung zu einer entspre-
chend hohen Komplexität des Problems.
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Auf dem Gebiet der Partikelmesstechnik wird bislang vorzugsweise die Dämpfung von Ultra-
schallwellen gemessen und hinsichtlich der Partikelgrößenverteilung ausgewertet. Zudem lie-
fert die Schallgeschwindigkeit eine zusätzliche Information, die sowohl eigenständig als auch
in Kombination mit der Schalldämpfung ausgewertet werden kann, um die Partikelkonzentra-
tion zu bestimmen. Die Erfassung und Auswertung des (winkelabhängigen) Streuverhaltens ist
lediglich für einzelne Anwendungsfälle dokumentiert. Vor dem Hintergrund, dass akustische
Partikelmesstechnik vorzugsweise zur Charakterisierung konzentrierter und opaker Dispersio-
nen eingesetzt wird, stellt die akustische Rückstreumessung eine interessante Alternative zur
Dämpfungsmessung in Transmissionsanordnung dar. Hierfür bedarf es neben eines Messver-
fahrens, mit dem die geringen Schallintensitäten, die von der Dispersion zurückgestreut werden,
sicher erfasst werden können, eines Modells, auf dessen Basis praktisch relevante Vorhersagen
zum akustischen Rückstreuverhalten hochkonzentrierter Dispersionen berechnet werden kön-
nen. Mit der Existenz eines derartigen Modells besteht die Möglichkeit, die Messergebnisse
zum Zwecke der Dispersionscharakterisierung auszuwerten.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird daher neben eines Verfahrens zur Detektion und Aus-
wertung der Rückstreusignale ein alternativer Modellansatz zur Beschreibung des Rückstreu-
verhaltens in konzentrierten Dispersionen vorgestellt und untersucht. Zudem erfolgt ein Ver-
gleich von Mess- und Simulationsergebnissen an ausgewählten Modellstoffsystemen.
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3 Theoretische Untersuchungen zum
Ultraschallrückstreuverhalten
konzentrierter Dispersionen

Im vorangegangenen Abschnitt wurden bestehende Modellansätze zur Beschreibung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen vorgestellt. Diese werden im Bereich der Partikelmesstechnik
hauptsächlich dazu genutzt, um auf der Basis gemessener Schalldämpfungsspektren die Par-
tikelgröße respektive deren Verteilung zu bestimmen. Daneben wird die Schalldämpfung eben-
falls für die Bestimmung der Partikelkonzentration verwendet. Die Auswertung von Ultraschall-
streusignalen zum Zweck der Partikelgrößenmessung ist bislang auf sehr geringe Partikelkon-
zentrationen beschränkt und somit ohne größere Bedeutung für die akustische Partikelmessung.
Allerdings bietet insbesondere die Messung von Ultraschallrückstreusignalen in Reflexionsan-
ordnung das Potenzial einer offenen Messanordnung ohne limitierenden Messspalt.
Um die Sensitivität der Rückstreuung gegenüber der Partikelgröße und der Partikelkonzentra-
tion bewerten zu können, besteht die Forderung nach einer Abbildung des Reflexionsverhal-
tens, das heißt nach einem Modell zur Beschreibung der Rückstreuung in Abhängigkeit von der
Dispersionszusammensetzung. Die Schallstreuung an den Partikeln innerhalb der Dispersion
bildet den Ausgangspunkt der Modellierung. Bei konzentrierten Dispersionen können Mehr-
fachstreueffekte nicht weiter vernachlässigt werden und müssen daher in die Modellbildung
aufgenommen werden. Bislang existierende Ansätze zur Beschreibung der Mehrfachstreuung
stellen keine zufriedenstellende Lösung. Entweder verzichten die Modelle auf eine Erfassung
der Mehrfachstreueffekte höherer Ordnung und liefern daher keine realistischen Vorhersagen,
oder sie sind derart komplex, dass (bislang) keine geschlossene Lösung existiert. Um den Ein-
fluss der Partikelkonzentration auf das Rückstreuverhalten 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 anschließend dazu verwendet, die Sensitivität der akustischen
Rückstreuung gegenüber der Dispersionszusammensetzung (Partikelgröße, Partikelkonzentra-
tion, Materialparameter) theoretisch zu untersuchen.
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3.1 Modellierung

3.1.1 Ziel

Das Modell soll den Einfluss der Dispersionszusammensetzung auf das Ultraschallrückstreu-
verhalten abbilden. Zunächst wird die Wechselwirkung zwischen den Schallwellen und dem
einzelnen Partikel mit einem bestehenden Einzelpartikelstreumodell abgebildet. Die Streuwir-
kung des Einzelpartikels hängt von der Partikelgröße 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. Abschließend 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
zurück zum Schallwandler läuft. Um diese Rückstreuung adäquat abbilden zu können, wird das
Modell nach Faran als Ausgangspunkt der theoretischen Betrachtung gewählt. Dieses Modell
gilt in verdünnten Dispersionen und wurde zudem durch zahlreiche theoretische und experi-
mentelle Untersuchungen validiert (s. Abs. 2.2.1.2). Danach lassen sich die Koeffizienten An der
gestreuten Welle unter Verwendung der dimensionslosen Wellenzahlen in der kontinuierlichen
(ka) und der dispersen (kaL und kaT ) Phase berechnen (s. Gln. 2.41 - 2.46). Die dimensionslo-
sen Wellenzahlen geben das Verhältnis zwischen dem Partikelradius a und der Wellenlänge λ

der entsprechenden Welle an und bilden somit den Einfluss der Partikelgröße auf das Streu-
verhalten ab. Neben den Schallgeschwindigkeiten (ck, cd,L, cd,T ), die für die Bestimmung der
Wellenzahlen benötigt werden, fließen in den Ausdruck für An die Dichten von kontinuierlicher
(ρk) und disperser (ρd) Phase ein.
Unter der Bedingung eines hinreichend großen Abstands vom streuenden Partikel (r → ∞)
kann das resultierende Schallfeld (Überlagerung von einfallender und gestreuter Welle) in der
Form

p(r,θ)→ p0
eikr

r
·L(θ , ka, kaL, kaT , ρk, ρd) (3.1)

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

Der in Gleichung 3.1 formulierte Einfluss der Partikelgröße sowie des Streuwinkels auf
das Streuverhalten kann mit Hilfe von Streuprofilen veranschaulicht werden. Zu diesem Zweck
wird der Winkelverteilungsfaktor L(θ) dargestellt. Am Beispiel von kugelförmigen Glasparti-
keln in Wasser zeigt Abbildung 3.1 die Streuprofile für ausgewählte Werte der dimensionslosen
Wellenzahl ka. Die Berechnung von L(θ ,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 kugelförmigen Glaspartikeln in Wasser. Dargestellt ist der Winkel-
verteilungsfaktor L(θ), 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 Primärausbreitungsrichtung) der rotationssymmetrischen, dreidimensionalen Streuprofile.

Für Partikel, deren geometrische Abmessungen sehr viel kleiner als die Wellenlänge sind
(ka� 1), ist die gestreute Amplitude sehr klein (Abb. 3.1, links). Zudem erfolgt die Streuung
hauptsächlich in rückwärtiger Richtung (bezogen auf die Ausbreitungsrichtung der einfallen-
den Welle). Mit zunehmender Partikelgröße (ka ≈ 1) steigt die Streuamplitude in allen Rich-
tungen an (Abb. 3.1, Mitte). Übersteigt die Partikelgröße die Wellenlänge (ka > 1), so steigt
die Streuung in Vorwärtsrichtung stark an und es bildet sich eine charakteristische Schallkeule
aus (Abb. 3.1, rechts). Generell gilt, dass die Streuung für ka < 1 hauptsächlich in rückwärti-
ger Richtung erfolgt, wohingegen für ka > 1 eine ausgeprägte Vorwärtsstreuung zu beobachten
ist. Zur Untersuchung des Rückstreuverhaltens ist eine detaillierte Betrachtung der Funktion
L(ka) für einen Streuwinkel von θ = 180◦ notwendig (s. Abb. 3.2). Die Darstellung des Win-
kelverteilungsfaktors L(π) als Funktion der dimensionslosen Wellenzahl zeigt für ka < 1 einen
deutlichen Anstieg, wohingegen der Kurvenverlauf für ka > 1 nicht monoton verläuft. Zudem
beeinflusst der akustische Kontrast ζ zwischen kontinuierlicher und disperser Phase das Streu-
verhalten. Für Feststoffpartikel gilt: Je größer der akustische Kontrast ist, desto stärker streut
das entsprechende Partikel die einfallende Schallwelle. Im Gegensatz dazu streuen Silikon-
öltropfen den Schall stärker als Glaspartikel, obwohl die Dichtedifferenz zwischen Silikonöl
(ρd = 960 kg/m3) und Wasser (ρk = 1000 kg/m3) sehr viel kleiner ist als im Fall der Glaspar-
tikel (ρd = 2500 kg/m3). Zu erklären ist dieser Umstand damit, dass die Dichte von Silikonöl
geringer als diejenige von Wasser ist (ρd < ρk). Die Streuung ist stärker als bei einem vergleich-
baren akustischen Kontrast, für den ρd > ρk gilt. Es zeigt sich, dass sowohl die Partikelgröße im
Verhältnis zur Schallwellenlänge wie auch der akustische Kontrast ζ zwischen den beiden Pha-
sen einen charakteristischen Einfluss auf das Rückstreuverhalten einer Dispersion haben. In den
Kurvenverläufen 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 abhängt. Ursache dafür sind Interferenzen zwischen longitudinaler und transversaler
Schallwelle im Partikel. Bei Silikonöltropfen treten keine derartigen Interferenzen nicht auf, da
bei flüssigen Partikeln keine transversale Schallwelle auftritt.
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Abbildung 3.2: Rückstreuverhalten in Abhängigkeit von der dimensionslosen Wellenzahl ka
für Glas-, Polyamid- und Silikonölpartikel in Wasser. Dargestellt ist der Winkelverteilungs-
faktor L(θ), der nach den Gln. 2.23 und 2.41-2.46 für θ = π 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 Gültigkeit auf
den Bereich ka> 0,1 beschränkt. Dementsprechend fließen weitere Materialparameter wie zum
Beispiel die Viskosität oder die spezifische Wärmekapazität, 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 Beschränkungen des
Modells entspricht.

Für die weiteren Betrachtungen wird anstelle der Streuamplitude, die proportional zum
Winkelverteilungsfaktor ist, der Streukoeffizient

H(θ) =
dCsca

dΩ
= cN · |L(θ)|2 , (3.2)

genauer der Rückstreukoeffizient η = H(π), betrachtet. Im Vergleich zur Streuamplitude be-
zieht sich der Streukoeffizient auf die Intensität der betrachteten Schallwellen, weshalb der
Winkelverteilungsfaktor L(θ) quadratisch eingeht, da I ∼ p2 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. Für hinreichend verdünnte
Dispersionen treten voneinander unabhängige Streuereignisse auf, wobei N Partikel eine ent-
sprechend N-fache Streuintensität im Vergleich zum Einzelpartikel hervorrufen (s. Glg. 3.2).
Für höhere Partikelkonzentrationen liefert dieser Ansatz jedoch keine praktisch relevanten Er-
gebnisse mehr. Die Betrachtung einzelner, voneinander unabhängiger Streuer kann nicht länger
aufrechterhalten werden, weil die einzelnen Streuereignisse einander beeinflussen. Vielmehr
kommt es zu einer Überlagerung der Streufelder einzelner Partikel, so dass ein nichtlinearer
Zusammenhang zwischen der Partikelkonzentration und der Streuintensität zu erwarten ist.

3.1.3 Streuwirkung konzentrierter Dispersionen

Es existiert eine Vielzahl von Ansätzen, um Mehrfachstreueffekte in die Betrachtung der Schall-
ausbreitung in Dispersionen aufzunehmen (s. Abs. 2.2.1.3). Die meisten dieser Ansätze zielen
darauf ab, eine effektive Wellenzahl K für die Dispersion anzugeben. Aus dieser komplexen
Wellenzahl können im Weiteren sowohl die Schalldämpfung als auch die Schallgeschwindig-
keit bestimmt werden (s. Glg. 2.24). Im Rahmen der Betrachtungen zum Rückstreuverhalten
von Dispersionen liefert diese Herangehensweise jedoch keine Möglichkeit, den von der Dis-
persion gestreuten Schallanteil zu bestimmen. Zumal die existierenden Mehrfachstreumodelle
keine Allgemeingültigkeit 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 räumliche Ordnung der Par-
tikel, die Wahrscheinlichkeit für das Auftreten von Mehrfachstreuungen steigt zudem an. Die
Betrachtungen im Abschnitt 2.2.1.3 zeigen, dass vor allem Mehrfachstreueffekte höherer Ord-
nung analytisch schwer zu erfassen sind und die entsprechende Lösung eine hohe Komplexität
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 räumlichen Ordnung der dispersen Phase ableitet. Zu diesem Zweck wird
anstelle einzelner Partikel (Partikelansatz) die gesamte Dispersion im Sinne eines Volumens
mit (zeitlich und räumlich) schwankenden akustischen Eigenschaften (Kontinuumansatz) als
Ursache der Streuung interpretiert. Bei der Betrachtung eines hinreichend großen Volumens Vg

(s. Abb. 3.3) kann die darin enthaltene Partikelanzahl zum Zeitpunkt t lediglich statistisch, in
der Form

N(t) = N + Ñ(t) (3.3)

angegeben werden, wobei N = 〈N(t)〉= cN ·Vg die mittlere und Ñ die (zeitliche) Schwankung
der Partikelanzahl innerhalb des Volumens Vg angeben. Die Streuung einer einfallenden Schall-
welle (pinc) wird nicht länger auf das Vorhandensein einzelner Partikel zurückgeführt, son-
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dern wird durch Fluktuationen1 der akustischen Eigenschaften innerhalb des betrachteten Volu-
mens Vg 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 räumlich und zeitlich veränderlichen akustischen
Kontrast führt. Um diese Effekte abbilden zu können, wird das Gesamtvolumen Vg zunächst in
Teilvolumina Vi aufgeteilt.

Vi

Vg
pinc

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

Die mittlere Partikelanzahl
Ni = N (3.4)

in jedem Volumenelement Vi kann für das gesamte betrachtete Volumen

Vg = ∑
i

Vi

als konstant angenommen werden, so dass im zeitlichen (und räumlichen) Mittel keine Diffe-
renz im akustischen Verhalten der einzelnen Volumina Vi auftritt.2 Demzufolge verschwindet
der kohärente Streuungsanteil aus einem Volumenelement Vi, da (im Mittel) kein akustischer
Kontrast gegenüber den benachbarten Volumina besteht [15, 116]. Anders verhält es sich mit
dem inkohärenten Streuanteil. Dieser resultiert aus der zeitlichen Schwankung der Partikelan-
zahl Ñi innerhalb des betrachteten Teilvolumens Vi [15, 116]. Die Annahme, wonach für die
Streuung aus einem Volumenelement Vi lediglich ein inkohärenter Streuanteil existiert, kann
als gerechtfertigt angesehen werden, solange die akustischen Eigenschaften des Volumens Vi

sowie dessen unmittelbarer Umgebung im zeitlichen Mittel gleich sind. Andernfalls liefert eine
relative Schwankung der mittleren Partikelanzahl Ni einen zusätzlichen kohärenten Streuanteil.
Eine alternative Vorstellung zur Erklärung von kohärenten und inkohärenten Streuanteilen re-
sultiert aus der Betrachtung der Partikelanordnung. Können die Partikelpositionen als vollstän-
dig unkorreliert betrachtet werden, so weisen die gestreuten Schallwellen keine feste Phasen-
beziehung gegenüber der anregenden Schallwelle auf - das Ergebnis ist inkohärente Streuung.

1Das Fluktuationsmodell geht ursprünglich auf Arbeiten zur Lichtstreuung in Flüssigkeitsgemischen zurück [112,
113].

2Unter der Voraussetzung, dass die Gesamtheit aller Teilvolumina Vi zum Zeitpunkt t die vollständige Zeitent-
wicklung des gesamten Volumens Vg abbildet, entspricht das Zeitmittel N dem räumlichen Mittel (Zeitmittel =
Populationsmittel) [115].
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Der komplementäre Extremfall ist die vollständige Korrelation der Partikelpositionen, wie sie
beispielsweise in Kristallstrukturen auftreten kann. Die gestreuten Wellen weisen eine feste
Phasenbeziehung gegenüber der anregenden Welle auf. Zudem tritt eine Interferenz dieser ko-
härenten Streuwellen auf. Die räumliche Korrelation der Partikelpositionen spiegelt sich somit
im zeitlichen Kohärenzverhalten (Phasenbeziehung) der Schallwellen wider. Im Allgemeinen
liegen weder vollständig korrelierte noch vollständig unkorrelierte Partikelanordnungen vor, so
dass im Umkehrschluss sowohl vom Auftreten kohärenter als auch inkohärenter Streuanteile
ausgegangen werden muss.
Im Rahmen der makroskopischen Betrachtung der Schallstreuung an Dispersionen wird davon
ausgegangen, dass die gleichartigen Teilvolumina Vi im (räumlichen und zeitlichen) Mittel eine
konstante Partikelanzahl Ni aufweisen, die der Partikelkonzentration N/Vg der gesamten Disper-
sion entspricht (s. Glg. 3.4). Werden nunmehr die Volumina Vi anstelle der einzelnen Partikel
als Ursache der Schallstreuung angesehen, so kann das Ensemble der Volumina Vi als quasi-
kristalline Struktur mit nahezu vollständiger (räumlicher) Korrelation angesehen werden [117].
Dementsprechend würde eine einfallende Schallwelle kohärent gestreut. Da die Volumina auf-
grund der konstanten Partikelanzahl Ni = N allerdings keine Differenz in ihren akustischen
Eigenschaften relativ zueinander aufweisen, findet keine kohärente Streuung statt. Die auftre-

tende Schallstreuung wird nunmehr einzig durch die Varianz der Partikelanzahl Ñi
2

(und der
damit einhergehenden Varianz der akustischen Eigenschaften) hervorgerufen. Diese räumlich
unkorrelierten Schwankungen verursachen entsprechend inkohärente Streuanteile. Im Ergebnis
dieser Betrachtung ergibt sich der Rückstreukoeffizient zu [114, 118]

ηi =
Ñi

2 · |L(π)|2

Vi
. (3.5)

Die Varianz (mittlere quadratische Abweichung) der Partikelanzahl Ñi
2

in einem Volumenele-
ment Vi kann aus dem Mittelwert Ni bestimmt werden [119]

Ñi
2
=
(
Ni−Ni

)2
= N2

i −Ni
2
= Ni ·W, (3.6)

wobei W der Packungsfaktor (packing factor) ist. Der Packungsfaktor ist ein Maß für den freien
Raum zwischen den Partikeln, der mit zunehmender Konzentration abnimmt, und beschreibt
somit eine Zunahme an Ordnung innerhalb der Dispersion. Für den Packungsfaktor gilt [119,
120]

W =
Ñi

2

Ni
= 1+ cN

∫
Vi

[g(rrr)−1]drrr. (3.7)

In diesem Ausdruck ist die radiale Verteilungsfunktion (radial distribution function) g(rrr) ent-
halten. Diese Funktion bemisst die Wahrscheinlichkeit dafür, dass sich im Abstand rrr vom be-
trachteten Partikel ein weiteres Partikel aufhält. Aus diesem Grund wird g(rrr) auch als Paar-
korrelationsfunktion bezeichnet. Für die Bestimmung der Partikelanzahlvarianz als stochasti-
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sche Größe wird mit dem Packungsfaktor W somit ein Erwartungswert für den frei verfügbaren
Raum angegeben, den die Partikel besetzen können. Die Paarkorrelationsfunktion selbst ist wie-
derum abhängig von den tatsächlich wirksamen Wechselwirkungsmechanismen (hier: im Sinne
der Schallstreuung) zwischen den einzelnen Partikeln. Daher gibt es keine allgemein gültige
Formulierung für die Paarkorrelationsfunktion. Für den speziellen Fall von nichtüberlappen-
den Partikeln (hard spheres3) innerhalb einer Flüssigkeit gibt Twersky den Packungsfaktor in
Abhängigkeit von der Volumenkonzentration cV der Partikel in der Form [122]

Wm(cV ) =
(1− cV )

(m+1)

[1+(m−1) · cV ]
(m−1)

(3.8)

an. Der Parameter m entspricht der räumlichen 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) möglich, um Mischpartikelformen im Sinne
der Symmetrie (z. B. Ellipsoide) zu berücksichtigen. Selbst Werte m ≥ 3 können 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 abhängt.
Für ka� 1 ist der Formeinfluss derart gering, dass von einem ideal kugelförmigen Streuer
ausgegangen werden kann. Für diesen Fall ist eine Packungsdimension m = 3 zu wählen.
Steigt die Partikelgröße im Vergleich zur Schallfrequenz an (ka > 0,1), so bestimmt die
Partikelform in zunehmendem Maße die Streueigenschaften. Im Sinne der Partikelsymmetrie
ist m entsprechend der Mindestanzahl an räumlichen Dimensionen zu wählen, die für deren
Beschreibung notwendig sind. Beispielsweise sind plättchenförmige Partikel innerhalb von
zwei Raumdimensionen vollständig abbildbar, so dass in diesem Fall m = 2 zu wählen ist.
Entsprechende Mischformen, wie beispielsweise Ellipsoide, können durch eine Packungsdi-
mension im Bereich zwischen zwei und drei erfasst werden.

An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dass der Packungsfaktor für m = 3 (Glg. 3.8)
demjenigen entspricht, den Ma et al., Tsang et al. und Twersky in ihrer Formulierung für die
effektive Wellenzahl der Dispersion zur Beschreibung von Mehrfachstreueffekten verwenden
(s. Gln. 2.60 und 2.63). Der Ansatz zur Beschreibung der räumlichen Korrelation der Partikel
wird in diesem Fall dazu genutzt, um den Einfluss von Mehrfachstreueffekten höherer Ordnung
(∼ cV

3, ∼ cV
4) abzubilden.

3Im Rahmen der Modellvorstellung nichtüberlappender 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 Rück-
streukoeffizient für eine Dispersion mit der Anzahlkonzentration cN in der Form

η = cN ·Wm(cV ) · |L(π)|2 (3.9)

angegeben werden.
Entsprechend den Betrachtungen in Abschnitt 2.2.1 (Glg. 2.37) ergibt sich der Rückstreukoeffi-
zient für polydisperse Partikel:

η =
6
π
· cV ·Wm(cV ) ·∑

j

∣∣L(π) j
∣∣2 · ∆Q3 j(x)

x j3
. (3.10)

Die Konzentrationsabhängigkeit des Rückstreukoeffizienten wird in dieser Form durch den
Term cV ·W (cV ) repräsentiert. In Anlehnung an die Betrachtung optischer Mehrfachstreuung4

wird das Produkt
Sm(cV ) = cV ·Wm(cV ) (3.11)

als Strukturfaktor aufgefasst. Der Strukturfaktor nach Gleichung 3.11 beschreibt mit dem Pa-
ckungsfaktor in der vorliegenden Form jedoch lediglich die räumliche Ordnung innerhalb der
Dispersion, nicht aber die Interferenz der Streufelder. Zu diesem Zweck müsste der Term eikr

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 für diesen Fall
keine einfache Näherungslösung (s. Glg. 3.8). Der Strukturfaktor nach Gleichung 3.11 bildet
dementsprechend keine Mehrfachstreuung (im Sinne der physikalischen Wirkung) ab. Über 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 winkelabhängigen
Streuverhalten eines Einzelpartikels (abgebildet durch |L(θ)|2) und der statistischen Beschrei-
bung der Partikelanordnung (Strukturfaktor S) aufgefasst werden [123]. Abbildung 3.4 (links)
zeigt den Verlauf des Strukturfaktors in Abhängigkeit von der Volumenkonzentration und der
Packungsdimension für den Fall nichtüberlappender Kugeln (s. Glg. 3.8). Für geringe Partikel-
konzentrationen (bis ca. 2 Vol.-%) steigen die Kurven näherungsweise linear an. Im Gegensatz
zum linearen Ansatz (∼ cV ) sinkt der Anstieg im weiteren Verlauf der Kurve. Nach Erreichen
eines Maximums fällt der Wert des Strukturfaktors wieder ab. Sowohl der Wert des Maximums
Smax als auch die Konzentration cV,max, bei der dieser erreicht wird, sind zudem abhängig von
der Packungsdimension m (Abb. 3.4, rechts).

4Das Konzept des Strukturfaktors wurde zunächst 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 Sm als Funktion der Volumenkonzentration cV für aus-
gewählte Werte der Packungsdimension m, rechts: Volumenkonzentration cV,max, bei der das
Maximum Smax auftritt, als Funktion der Packungsdimension m.

Ausgehend von der Überlegung, wonach sich der Rückstreukoeffizient proportional zur Varia-
tion der Partikelanzahl im Messvolumen verhält (s. Glg. 3.5), ist zunächst zu erwarten, dass bei
einer Konzentration cV = 0,5 der Maximalwert des Rückstreukoeffizienten sowie des Struk-
turfaktors erreicht wird. In diesem Fall ist das Volumen von disperser (cV ) und kontinuierli-
cher Phase (1− cV ) 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 können. In der Folge verringert sich ebenfalls
die Variation der Partikelkonzentration, da die Partikel einander nicht überlagern können (hard
spheres). Im Ergebnis führt dies zu Werten cV,max < 0,5 und einem unsymmetrischen Verlauf
des Strukturfaktors gegenüber der Konzentration (s. Abb. 3.4, links) [120]. Der Einfluss des
Parameters m auf den Maximalwert Smax und die Konzentration cV,max folgt, im Rahmen des
Konzepts der räumlichen Dimension, der gleichen Argumentation. Die Anzahl an Dimensio-
nen m, die zur Beschreibung der Partikel verwendet werden, ist umgekehrt proportional zum
freien (verfügbaren) Raum, den die Partikel besetzen können. Für Kugeln (m = 3) ist der frei
verfügbare Raum bei gleicher Konzentration cV beispielsweise kleiner als im Fall von parallel
angeordneten (unendlich ausgedehnten) Scheiben (m = 1). Dementsprechend sinken Smax und
cV,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 Rückstreukoeffizienten aus Stoffsystemen überein, 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 für Messungen an Dextranpartikeln (40 - 50 µm) im Frequenzbereich zwischen 2 MHz
und 10 MHz [98]. Wang et al. messen die Rückstreuung von Blut und können einen vergleichba-
ren Einfluss der Frequenz auf den Verlauf des konzentrationsabhängigen Rückstreukoeffizienten
beobachten [83]. Dieser Einfluss der Frequenz kann auf das Verhältnis zwischen Wellenlänge



Theoretische Untersuchungen zum Ultraschallrückstreuverhalten 51

und Partikelgröße (und Partikelform) zurückgeführt werden. Im Rahmen des hier betrachteten
Modellierungsansatzes liefert die Packungsdimension m eine Möglichkeit, die Abhängigkeit
von S gegenüber der dimensionslosen Wellenzahl ka zu erfassen. Für andere Stoffsysteme exis-
tieren kaum veröffentlichte 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 Größe und
der Konzentration von der Morphologie der Partikel bestimmt. Dabei bestimmt das Verhältnis
zwischen Partikelgröße und Wellenlänge maßgeblich, wie stark die Schallstreuung durch die
Partikelform beeinflusst wird. Für ka� 1 ist dieser Einfluss vernachlässigbar klein, so dass die
Betrachtung kugelförmiger Partikel im Rahmen der meisten Streumodelle Ergebnisse liefert,
die ebenfalls für Partikel Gültigkeit besitzen, deren Form von der Kugelform abweicht [80].
Im Übergangs- 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 für stark asphärische Partikel von Bedeutung. Ein allgemeiner Ansatz zur analyti-
schen Erfassung der Partikelform ist bislang nicht bekannt. Für ausgewählte Partikelformen
und Stoffsysteme existieren angepasste Lösungen (s. Abs. 2.2.1.2). Im vorangegangenen Ab-
schnitt wurde mit dem Packungsfaktor Wm sowie der Packungsdimension m ein Konzept zur
Beschreibung des Konzentrationseinflusses präsentiert. Die Packungsdimension kann demnach
im Sinne der Partikelform interpretiert werden. Gegenüber der analytischen Lösung innerhalb
des Einzelpartikelstreumodells stellt dies einen statistischen Ansatz zur Erfassung der Partikel-
morphologie dar.
Während der akustischen Charakterisierung von Dispersionen wird das Stoffsystem zumeist
einer Zwangsbewegung innerhalb des Messvolumens ausgesetzt, um eine repräsentative Abbil-
dung des gesamten Partikelsystems sicherzustellen. Die Bewegung der Dispersion führt eben-
falls zu einer Bewegung der dispergierten Partikel. Unter der Voraussetzung, dass sich die Par-
tikel ohne eine explizite Orientierung innerhalb der Strömung bewegen können, führt dies zu
einer zufälligen Orientierung der Partikel in Bezug auf die auftreffenden Schallwellen. Für ei-
ne entsprechend große Partikelanzahl bewirkt die Mittelung der Orientierung, ähnlich wie die
Polydispersität, eine Glättung des frequenzabhängigen Streuverhaltens. Dieser Effekt lässt sich
durch eine alternative Vorstellung äquivalent erklären: Werden die Streusignale aus einer Dis-
persion über einen hinreichend großen Zeitraum erfasst, so dass von einer Gleichverteilung ver-
schiedener Partikelorientierungen ausgegangen werden kann, liefert die (zeitlich und örtlich)
integrale Auswertung der Streusignale ebenfalls eine gemittelte Partikelgröße im Sinne der Par-
tikelform. Führt das Vorhandensein einer Strömung hingegen zu einer Ausrichtung der Partikel
in der Form, dass bei nichtsphärischen Partikeln eine Vorzugsorientierung auftritt, so kann nicht
länger von einer Gleichverteilung verschiedener Partikelorientierungen ausgegangen werden.
Dementsprechend erfolgt die Schallstreuung am effektiven Querschnitt der Partikel, der sich
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gegenüber der Einfallrichtung der Schallwellen darstellt. Im Ergebnis liefert die Auswertung
der Streusignale eine Partikelgröße, die diesem Querschnitt bzw. der Partikelprojektionsfläche
gegenüber der Schalleinfallrichtung entspricht.
Neben der äußeren Form bestimmt die innere Struktur die Partikelmorphologie. Die bislang
aufgezeigten Ansätze zur Beschreibung der Schallstreuung an Einzelpartikeln sind lediglich
auf homogene Partikel anwendbar. Für poröse Partikel oder Agglomerate liefern diese Ansät-
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 Rückstreusignals

Der Rückstreukoeffizient kann messtechnisch nicht direkt erfasst werden. Die zur Erzeugung
und Detektion von Ultraschallwellen üblicherweise verwendeten piezoelektrischen Schallwand-
ler sind schalldrucksensitiv [9]. Trifft eine Ultraschallwelle auf die Wandleroberfläche, so wird
die mechanische Energie (Schalldruck p) in Folge des piezoelelektrischen Effekts in elektri-
sche Energie (elektrische Spannung u) umgewandelt. Die primäre Messgröße 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 zunächst 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 können die von den Partikeln innerhalb der Dispersion zu-
rückgestreuten Schallwellen nachfolgend als elektrische Spannung u in Abhängigkeit von der
Signallaufzeit t erfasst werden (Impuls-Echo-Verfahren). Die Signallaufzeit ist proportional zur
Eindringtiefe s. Der Proportionalitätsfaktor ist die Schallgeschwindigkeit cdisp der Dispersion.
Das Reflexionssignal u(t ∼ s) enthält demnach eine ortsaufgelöste Information zum Rückstreu-
verhalten der Dispersion. Diese eindimensionale Betrachtung der Ortsabhängigkeit bildet in
erster Näherung die Ortsabhängigkeit des Reflexionssignals ab. Die beiden Raumdimensionen,
die sich senkrecht zur akustischen Achse ergeben, bleiben dabei unberücksichtigt. Ausgehend
vom Zeitpunkt, an dem die Anregungswelle vom Schallwandler emittiert wird, entspricht das
Rückstreusignal zum Zeitpunkt t der Streuung an den Partikeln, die sich im Abstand

s = cdisp · t/2 (3.12)

von der Wandleroberfläche befinden. Der Faktor 1/2 resultiert aus der Überlegung, wonach
sowohl die emittierte als auch die gestreute Schallwelle jeweils die Strecke s zurücklegen, so
dass die dafür benötigte Zeit

t = 2s/cdisp (3.13)

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

Zusätzlich erfolgt eine Diskretisierung der Ortsvariablen s vor dem Hintergrund, dass eine
Schallwelle der Dauer τ eine begrenzte longitudinale Auflösung

∆si = c · τ/2 (3.14)

besitzt [14]. Bei Verwendung eines kreisrunden Schallwandlers beträgt das minimal auflösbare
Volumen somit

Vi =
π

4
d2

i ·∆si. (3.15)

Dabei ist di der Schallfelddurchmesser. Wird zudem die Schallfeldkontur (z. B. Divergenz oder
Fokussierung) berücksichtigt, so ist der Durchmesser eine Funktion der Eindringtiefe d = f (s).
Der für das Volumen Vi wirksame Rückstreukoeffizient kann nach Gleichung 3.10 bestimmt
werden:

ηi =
6
π
· cV ·Wm(cV ) ·∑

j

[∣∣L(π) j
∣∣2 · ∆Q3 j(x)

x j[m]3

]
· Vi[m3]

m3 . (3.16)

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 si hinreichend groß sein, damit die auf den Schallwandler auftreffenden Streuwel-
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len ebenfalls durch ebene Wellen approximiert werden können. Da der Rückstreukoeffizient
das Verhältnis von gestreuter zu einfallender Schallintensität beschreibt, gilt für die Rückstreu-
amplitude

u(t)∼ p(t)∼
√

η , (3.17)

weil sich die Intensität proportional zum Quadrat des Schalldrucks verhält (s. Glg. 2.11).

Neben der (akustischen) Schallstreuung an den Partikeln, die als Quelle der Rückstreu-
signale betrachtet werden kann, wirkt sowohl auf die anregenden (vom Schallwandler
emittierten) als auch auf die gestreuten Schallwellen die Schalldämpfung. Unter der Voraus-
setzung, dass der Rückstreukoeffizient unabhängig vom Abstand s ist und Mehrfachstreuung
vernachlässigt werden kann, weist das Rückstreusignal u(t) ∼ p(t) einen zeitabhängigen
Abfall auf. Die Schalldämpfung αdisp wirkt exponentiell mit der durchschallten Wegstrecke,
so dass die Schalldruckamplitude p beim Durchlaufen der Dispersion um den Faktor e−2s·αdisp

gemindert wird. Unter Anwendung von Gleichung 3.12 ergibt sich der laufzeitabhängige
Amplitudenabfall zu

e−t·cdisp·αdisp. (3.18)

Treten hingegen Mehrfachstreueffekte auf, so wird die an einem Partikel gestreute Schallwelle
an benachbarten Partikeln abermals gestreut und legt währenddessen einen längeren Weg inner-
halb der Dispersion zurück, bevor sie die Wandleroberfläche erreicht. Dementsprechend liefert
diese mehrfach gestreute Welle einen zusätzlichen Anteil im Rückstreusignal, der, im Vergleich
zur einfach gestreuten Welle verzögert, zum Zeitpunkt t +∆t auftritt. Die derart zusätzlich ge-
nerierten Signalanteile wirken sich auf den zeitabhängigen Abfall β der Rückstreuamplitude
(e−β ·t) aus, so dass

β < cdisp ·αdisp (3.19)

gilt.

Das Rückstreusignal, das infolge der Emission eines Schallimpulses aufgezeichnet wer-
den kann, resultiert aus der räumlichen Anordnung und der Konzentration der Partikel zum
Zeitpunkt der Messung. Kann die Position jedes einzelnen Partikels als unveränderlich
angesehen werden, so liefert eine Wiederholung der Rückstreumessung einen identischen
Signalverlauf. Ändern sich hingegen die Positionen und/oder die Anzahl der Partikel im
Messvolumen zwischen zwei Einzelmessungen, so weisen die entsprechenden Rückstreusi-
gnale Abweichungen auf. Das Messvolumen bestimmt sich aus der Schallfeldkontur und der
Eindringtiefe (s. Abb. 3.5). Soll das Partikelsystem vollständig abgebildet werden, so muss
sichergestellt sein, dass die Untermenge der Partikel innerhalb des Messvolumens repräsentativ
für 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 impulsförmiger Anregung eine nahezu
ebene Schallwelle emittiert, ist demnach zu erwarten, dass die (zeitlich gemittelte) Rückstreu-
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amplitude u(t) aus einer homogen durchmischten Dispersion durch ein Maximum zu Beginn
des Zeitverlaufs (t0) und einen nachfolgenden Abfall über der Signallaufzeit t charakterisiert ist
(s. Abb. 3.6). Die maximale Rückstreuamplitude umax wird sowohl vom Rückstreukoeffizienten
der Dispersion η als auch von der Amplitude der einfallenden Welle p0 bestimmt. Für t > t0
wirken die Schalldämpfung 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 abgeschwächt wird.

t

u(t)
u =f(  ,p )max 0 

e -t·b~

h

t0

Abbildung 3.6: Qualitativer Verlauf der Rückstreuamplitude u(t) aus einer Dispersion. Es
wird vorausgesetzt, dass der Rückstreukoeffizient η und die Amplitude der anregenden Welle
p0 unabhängig von der Eindringtiefe s sind.

3.2 Numerische Untersuchungen zur Sensitivität

gegenüber der Dispersionszusammensetzung

Das zuvor entwickelte Modell zur Bestimmung des Rückstreukoeffizienten aus konzentrier-
ten Dispersionen (s. Glg. 3.10) soll nunmehr hinsichtlich seiner Sensitivität gegenüber der
Dispersionszusammensetzung näher untersucht werden. Die Zusammensetzung der Dispersion
wird neben der Konzentration und der Größe der Partikel ebenfalls von den Materialparametern
beider Phasen bestimmt. Der Einfluss der Materialparameter (akustischer Kontrast) und der Par-
tikelgröße sind innerhalb des Einzelpartikelstreumodells über die Koeffizienten An abgebildet.
Der Konzentrationseinfluss wird mit dem Strukturfaktor S erfasst. Dementsprechend erfolgt zu-
nächst eine Betrachtung zum Einfluss des material- und größenabhängigen Streuverhaltens auf
der Basis des Einzelpartikelstreumodells. Diese Untersuchungen werden exemplarisch an drei
Modellstoffsystemen (Glaspartikel in Wasser, Polyamidpartikel in Ethanol und Silikonöltropfen
in Wasser) durchgeführt. Die Dispersionen unterscheiden sich neben dem Aggregatzustand der
dispersen Phasen zusätzlich im akustischen Kontrast zwischen beiden Phasen (s. Tab. 3.1).
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Tabelle 3.1: Schallkennimpedanzen Z und akustischer Kontrast ζ = Zd/Zk (s. Glg. 2.17) der
Modellstoffsysteme, berechnet mit den Materialparametern aus Anhang A.1

Stoffsystem Zd [kg ·m−2 · s−1] Zk [kg ·m−2 · s−1] ζ [-]

Glas (3000CP)
in Wasser

13,813·106 1,497·106 9,23

Polyamid (PA6)
in Ethanol

2,512·106 0,905·106 2,78

Silikonöl (AK50)
in Wasser

0,952·106 1,497·106 0,64

Für die disperse Phase wird die Schallkennimpedanz Zd = ρd · cd,L verwendet.

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

3.2.1 Partikelgröße

Die Partikelgröße ist eine wichtige Kenngröße 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 = π ·x/λ . Wie bereits gezeigt werden konnte,
bestimmt dieses Verhältnis neben der Gesamtstreuleistung (Streuquerschnitt Csca, s. Glg. 2.29)
vor allem das winkelabhängige 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 Csca der dimensionslosen Wellenzahl proportional ist. Für den
Fall der Rückstreuung (θ = 180◦) zeigen die Kurvenverläufe in Abbildung 3.7 den Einfluss
der dimensionslosen Wellenzahl ka und der Materialpaarung auf den Rückstreukoeffizienten η .
Der Rückstreukoeffizient wird für monodisperse Partikel und eine Konzentration cN = 1/m3 be-
rechnet, wodurch η = |L(π)|2 [sr−1 ·m−1] gilt. Der qualitative Verlauf von η ist entsprechend
Gleichung 2.33 unabhängig von der Konzentration und wird einzig vom Rückstreuverhalten des
Einzelpartikels beeinflusst. Das ermöglicht eine vergleichende Darstellung zur Bewertung des
Größeneinflusses. Es zeigt sich, dass der Rückstreukoeffizient als Funktion der dimensionslo-
sen Wellenzahl im Bereich ka ≤ 10 einen großen Wertebereich überstreicht. Für ka < 1 steigt
der Rückstreukoeffizient zunächst stark an. Der Kurvenverlauf erreicht ein erstes Maximum im
Bereich ka ≈ 1, wobei dessen genaue Lage von der Materialpaarung abhängt. Anschließend
wird ein weiterhin ansteigender Kurvenverlauf registriert, der ein nicht monotones Verhalten
aufweist.
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Abbildung 3.7: Rückstreukoeffizient η (logarithmisch skaliert) in Abhängigkeit von der di-
mensionslosen Wellenzahl ka, links: 0≤ ka < 10, rechts: 0≤ ka < 1 für drei unterschiedliche
Materialpaarungen, berechnet nach Glg. 2.33 (mit cN = 1/m3) mit den entsprechenden Mate-
rialparametern (s. Anhang A.1).

Der Kurvenverlauf wird dabei neben der dimensionslosen Wellenzahl ka zusätzlich vom akus-
tischen Kontrast ζ zwischen disperser und kontinuierlicher Phase, respektive den Materialpa-
rametern beeinflusst. Für ζ < 1 ist der Rückstreukoeffizient deutlich höher als für einen ver-
gleichbaren Wert im Fall ζ > 1. Auffällig sind zudem lokal auftretende Unstetigkeiten, wie zum
Beispiel im Bereich ka≈ 1,5 für Polyamidpartikel in Ethanol. Diese Resonanzffekte sind durch
Interferenzerscheinungen (zwischen longitudinaler und transversaler Schallwelle im Feststoff-
partikel) zu erklären, deren Auftreten ebenfalls von den Materialparametern und der dimen-
sionslosen Wellenzahl abhängt (s. Abs. 3.1.2). Für jeweils drei ausgewählte Frequenzen und
Partikelgrößen sind die Kurven für Glaspartikel in Wasser aus Abbildung 3.7 in Abbildung 3.8
nochmals separat über der Partikelgröße und der Frequenz dargestellt. Der Rückstreukoeffizient
steigt mit zunehmender Partikelgröße tendenziell an, wobei eine Erhöhung der Schallfrequenz
eine Verschiebung des Kurvenverlaufs hin zu kleineren Partikelgrößen zur Folge hat (s. Abb.
3.8, links). Äquivalent dazu führt eine Verminderung der Partikelgröße zu einer Verschiebung
des frequenzabhängigen Kurvenverlaufs hin zu höheren Frequenzen (s. Abb. 3.8, rechts). Ent-
sprechend dem wirksamen Verhältnis von Partikelgröße zu Wellenlänge sind in Abbildung 3.8
links und rechts identische Kurvenverläufe zu erkennen, da im Rahmen des gewählten Beispiels
der Partikelgrößenbereich x < 300 µm 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 Partikelgrößen 50 µm, 100 µm und 150 µm (rechts) abge-
deckt wird. Dieser Zusammenhang gilt unabhängig vom akustischen Kontrast.
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Abbildung 3.8: Rückstreukoeffizient η aus Abbildung 3.7 für Glaspartikel (3000CP) in Was-
ser in Abhängigkeit von links: der Partikelgröße x, rechts: der Frequenz f .

Für den praktisch bedeutsamen Fall größenverteilter Partikel (xmin < x ≤ xmax) bestimmt sich
der Rückstreukoeffizient 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 µm und einer Verteilungsbreite σln im Bereich zwischen 0,1 und 0,5 gewählt. Die Par-
tikelgrößenverteilungen liegen diskret in der Form Q3(xi) mit 0,1 µm < xi ≤ 300 µm und ∆xi =

0,1 µm vor. Die logarithmische Standardabweichung wird mit σln = [0,1; 0,2; 0,3; 0,4; 0,5]
entsprechend variiert (s. Abb. 3.9, links).
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Abbildung 3.9: Rückstreukoeffizient η für polydisperse Glaspartikel (3000CP) in Wasser in
Abhängigkeit von der Frequenz f , berechnet nach Glg. 2.36 (mit S = cV ·W = 1) und den
entsprechenden Materialparametern (s. Anhang A.1): links: Partikelgrößenverteilungen Q3(x),
rechts: Rückstreukoeffizienten η( f ).
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Die Berechnung des Rückstreukoeffizienten erfolgt ohne Betrachtung des Konzentrationsein-
flusses, da der qualitative Einfluss der Verteilungsbreite untersucht werden soll. Daher wird der
Strukturfaktor S = 1 gewählt. Abbildung 3.9 (rechts) zeigt den Rückstreukoeffizienten für die
fünf verschiedenen Partikelgrößenverteilungen von Glaspartikeln in Wasser. Der frequenzab-
hängige Verlauf der Rückstreukoeffizienten in Abbildung 3.9 (rechts) zeigt einen deutlichen
Einfluss der Verteilungsbreite. Je breiter die Partikelgrößenverteilung ist, desto stärker wird
der Kurvenverlauf geglättet. Die Polydispersität verursacht eine Überlagerung der Anteile
des monodispersen Rückstreukoeffizienten η(xmin < x ≤ xmax) entsprechend der Verteilung
Q3(x). Je breiter die Partikelgrößenverteilung ist, desto stärker wird der Frequenzverlauf des
Rückstreukoeffizienten geglättet.

Der Rückstreukoeffizient weist eine stark nichtlineare Abhängigkeit gegenüber der di-
mensionslosen Wellenzahl ka und damit einhergehend gegenüber der Partikelgröße x auf.
Diese Abhängigkeit wird zudem vom akustischen Kontrast zwischen disperser und kontinu-
ierlicher Phase beeinflusst. Allgemein gilt, dass der Rückstreukoeffizient mit zunehmender
Wellenzahl ka ebenfalls ansteigt, wobei der Anstieg im Bereich ka < 1 deutlich höher ist
als für 1 < ka ≤ 10. Das Vorhandensein polydisperser Partikel führt zu einer Glättung des
frequenzabhängigen Rückstreukoeffizienten.

3.2.2 Materialparameter

Im vorangegangenen Abschnitt konnte bereits gezeigt werden, dass der Rückstreukoeffizient
neben der dimensionslosen Wellenzahl ka maßgeblich vom akustischen Kontrast ζ = Zd/Zk

zwischen kontinuierlicher und disperser Phase beeinflusst wird. Der Ausdruck der Schallkenn-
impedanzen Zd und Zk enthält das Produkt aus Schallgeschwindigkeit und Dichte, wodurch
eine entsprechende Änderung von Z nicht eindeutig auf eine Änderung von ρ oder c zurück-
führbar ist. Aus diesem Grund wird für die weiteren Untersuchungen der Einfluss sämtlicher
Materialparameter, die in die Berechnung der Koeffizienten An eingehen, separat voneinander
untersucht. Die betreffenden Größen sind die Schallgeschwindigkeiten (ck, cd,L, cd,T ) und die
Dichten (ρk, ρd) von disperser und kontinuierlicher Phase. Am Beispiel der drei Modellstoff-
systeme wird zunächst der Rückstreukoeffizient η0 nach Gleichung 2.33 (mit cN = 1/m3) für
die nominellen Materialparameter (s. Anhang A.1) berechnet. Anschließend erfolgt eine Neu-
berechnung von η , wobei jeweils ein Materialparameter einer Änderung von±10 % und±20 %
unterworfen wird. Im Ergebnis liefert das Verhältnis η/η0 in Abhängigkeit von der dimensi-
onslosen Wellenzahl ka eine Aussage zur Sensitivität des Rückstreukoeffizienten gegenüber den
einzelnen Materialparametern (s. Abb. 3.10-3.13).
Abbildung 3.10 zeigt den Einfluss einer prozentualen Änderung der longitudinalen Schallge-
schwindigkeit cd,L innerhalb der dispersen Phase. Für das Stoffsystem Glas/Wasser, das einen
hohen akustischen Kontrast aufweist, zeigen die Kurven für ka < 4 ein eindeutiges Verhalten.
Demnach führt eine Verringerung von cd,L zu einer äquivalenten Absenkung des Rückstreu-
koeffizienten, wohingegen eine Zunahme einen eher geringfügigen Anstieg zur Folge hat. Die
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Änderung des Rückstreukoeffizienten verläuft für ka < 4 proportional zur Änderung der Schall-
geschwindigkeit cd,L. Im Bereich 4 < ka≤ 5 treten starke Schwankungen in den Kurvenverläu-
fen auf, die auf Resonanzeffekte (s. Abs. 3.1.2 und 3.2.1) zurückzuführen sind. Eine Änderung
von cd,L verschiebt den Resonanzbereich als Funktion der dimensionslosen Wellenzahl ka. Für
ka > 5 führt eine Zunahme von cd,L weiterhin zu einer proportionalen Änderung des Rück-
streukoeffizienten, bis sich bei ka > 9 die Proportionalität umkehrt. Demgegenüber führt eine
Abnahme von cd,L zu einem uneindeutigen Einfluss auf den Rückstreukoeffizienten im Bereich
ka > 5.
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Abbildung 3.10: Relativer Rückstreukoeffizient η/η0 für eine prozentuale Änderung der lon-
gitudinalen Schallgeschwindigkeit der Dispersphase cd,L; η0 wird mit den nominellen Materi-
alparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Für das Stoffsystem Polyamid/Ethanol sind vergleichbare Einflüsse von cd,L auf den Rückstreu-
koeffizienten zu beobachten. Der Bereich, in dem sich ein eindeutiges Verhalten abzeichnet, ist
in diesem Fall auf ka < 1 beschränkt, was auf den geringeren akustischen Kontrast zurück-
zuführen ist. Für das Verhalten im Bereich ka > 1 sind die für das Stoffsystem Glas/Wasser
genannten Gründe analog anwendbar. Für Partikel, deren Schallkennimpedanz geringer als die
des umgebenden Mediums ist (Silikonöl/Wasser), wird ein umgekehrt proportionaler Einfluss
von cd,L auf den Rückstreukoeffizienten beobachtet. Eine Verringerung von cd,L führt dabei zu
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stärkeren Änderungen als eine äquivalente Zunahme und bedingt zudem einen stark schwan-
kenden Verlauf η/η0(ka). Der Einfluss der longitudinalen Schallgeschwindigkeit der dispersen
Phasen auf den Rückstreukoeffizienten weist generell einen nichtlinearen Charakter auf, wobei
sich eine Änderung von cd,L für hinreichend kleine dimensionslose Wellenzahlen im Fall ζ > 1
proportional und für ζ < 1 umgekehrt proportional auf den Rückstreukoeffizienten auswirkt.
In Feststoffpartikeln treten neben longitudinalen ebenfalls transversale Schallwellen auf. Der
Einfluss der entsprechenden Schallgeschwindigkeit cd,T auf den Rückstreukoeffizienten ist in
Abbildung 3.11 dargestellt. Zunächst fällt auf, dass cd,T im Vergleich zur longitudinalen Schall-
geschwindigkeit cd,L (s. Abb. 3.10) einen größeren Einfluss hinsichtlich des Auftretens von
Resonanzeffekten aufweist. Zudem ist der Einfluss auf den Rückstreukoeffizienten umgekehrt
proportional, wobei sich diese Eindeutigkeit auf den Bereich ka < 3 für Glaspartikel in Wasser
und auf ka < 1 für Polyamidpartikel in Ethanol beschränkt. Für entsprechend größere Werte
der dimensionslosen Wellenzahl ist ein schwankender Einfluss auf den Rückstreukoeffizien-
ten festzustellen. Der Einfluss der transversalen Schallgeschwindigkeit innerhalb der dispersen
Phasen weist generell einen nichtlinearen Charakter auf, wobei sich eine Änderung von cd,T für
hinreichend kleine dimensionslose Wellenzahlen proportional auf den Rückstreukoeffizienten
auswirkt.
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Abbildung 3.11: Relativer Rückstreukoeffizient η/η0 für eine prozentuale Änderung der
transversalen Schallgeschwindigkeit der Dispersphase cd,T ; η0 wird mit den nominellen Ma-
terialparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Neben den Schallgeschwindigkeiten innerhalb des Partikels bestimmt die Schallgeschwindig-
keit ck des umgebenden Kontinuums das akustische Streuverhalten. Abbildung 3.12 zeigt deren
Einfluss auf den Rückstreukoeffizienten. Für das Stoffsystem Glas/Wasser ist η im Bereich
ka < 3 umgekehrt proportional und für 2 < ka≤ 3 proportional zu ck. Im Bereich ka > 3 fehlt
dem Verlauf eine derartige Eindeutigkeit. Für Polyamidpartikel in Ethanol ist der Einfluss für
ka < 1 eindeutig und ebenfalls umgekehrt proportional, wohingegen im Bereich ka > 1 starke
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Schwankungen in den Kurvenverläufen zu beobachten sind. Demgegenüber weist die Schall-
geschwindigkeit ck für Silikonöltropfen in Wasser prinzipiell einen proportionalen Einfluss ge-
genüber dem Rückstreukoeffizienten auf. Eine Zunahme von ck führt dabei zu stärkeren Ände-
rungen als eine äquivalente Verringerung und bedingt zudem einen stark schwankenden Verlauf
η/η0(ka).
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Abbildung 3.12: Relativer Rückstreukoeffizient η/η0 für eine prozentuale Änderung der
Schallgeschwindigkeit der kontinuierlichen Phase ck; η0 wird mit den nominellen Material-
parametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Die Schallgeschwindigkeiten von disperser und kontinuierlicher Phase beeinflussen den Rück-
streukoeffizienten η(ka), wobei dieser stark von der jeweiligen Materialpaarung abhängt. Je
geringer der akustische Kontrast ζ zwischen beiden Phasen ist, desto größer wird der Einfluss
der Schallgeschwindigkeiten. Die Ergebnisse in den Abbildungen 3.10 - 3.12 zeigen zudem,
dass die longitudinale Schallgeschwindigkeit cd,L der dispersen Phasen den vergleichsweise
größten Einfluss auf den Rückstreukoeffizienten aufweist.
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Abbildung 3.13: Relativer Rückstreukoeffizient η/η0 für eine prozentuale Änderung links:
der Dichte der dispersen Phase ρd , rechts: der Dichte der kontinuierlichen ρk; η0 wird mit den
nominellen Materialparametern (s. Anhang A.1) berechnet.

Der akustische Kontrast ist neben den Schallgeschwindigkeiten sowohl von der Dichte der di-
spersen ρd als auch der kontinuierlichen Phase ρk abhängig. Abbildung 3.13 stellt den Einfluss
dieser beiden Materialparameter auf den Rückstreukoeffizienten dar. Für die selbe Materialpaa-
rung zeigen die jeweiligen Kurvenverläufe einen ähnlichen Verlauf. Lediglich die Proportio-
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nalität des Rückstreukeoffizienten gegenüber der betrachteten Dichteänderung verläuft invers.
Diese Ergebnisse sind plausibel, da entsprechend Gleichung 2.42 das Verhältnis ρd/ρk in die
Berechnung der Koeffizienten An eingeht. Der Einfluss der Dichte auf den Rückstreukoeffizien-
ten ist zudem abhängig von der dimensionslosen Wellenzahl ka, ähnlich den Beobachtungen zur
Schallgeschwindigkeit. Im Gegensatz zur Schallgeschwindigkeit hat die Dichte jedoch keinen
Einfluss auf das Auftreten der Resonanzeffekte, da das Interferenzverhalten unabhängig von der
Dichte ist. Für Glaspartikel in Wasser führt ein erhöhtes Verhältnis ρd/ρk für ka < 1,5 zunächst
zu einer Zunahme des Rückstreukoeffizienten. Im darauf folgenden Bereich 1,5 < ka≤ 4 kehrt
sich diese Proportionalität um. Für 4,5 < ka ≤ 6,5 bleibt der Einfluss einer relativen Dichte-
änderungen gering, bevor eine Zunahme von ρd/ρk im Bereich 6,5 < ka ≤ 10 zu einer Ver-
minderung des Rückstreukoeffizienten führt. Generell ist für ka > 1,5 der Einfluss geringer als
für ka < 1. Die Kurvenverläufe für Polyamidpartikel in Ethanol und Silikonöltropfen in Wasser
weisen im Vergleich dazu deutlich stärkere Schwankungen auf, was auf den geringeren akusti-
schen Kontrast zurückgeführt wird. Zudem verhält sich im Fall der Emulsion der Dichteeinfluss
umgekehrt proportional im Vergleich zu den beiden Suspensionen, zumindest für hinreichend
kleine Werte der dimensionslosen Wellenzahl. Je geringer der akustische Kontrast Zd/Zk zwi-
schen beiden Phasen ist, desto größer wird der Einfluss der relativen Dichte ρd/ρk.
Die Untersuchungen zum materialabhängigen Rückstreuverhalten zeigen, dass der Rückstreu-
koeffizient empfindlich auf Änderungen einzelner Materialparameter reagiert. Die Sensitivität
gegenüber dem Dichteverhältnis ρd/ρk ist am größten. Die longitudinalen Schallgeschwindig-
keiten cd,L und ck weisen einen mittleren Einfluss auf, wohingegen eine Änderung der transver-
salen Schallgeschwindigkeit cd,T beim Vorhandensein von Feststoffpartikeln zu vergleichswei-
se geringen Änderungen des Rückstreukoeffizienten führt. Je kleiner der akustische Kontrast
Zd/Zk ist, desto stärker wirken sich Änderungen der Materialparameter aus. Für hinreichend
kleine Werte der dimensionslosen Wellenzahl ka < ka′ gilt zudem, dass sich der Rückstreu-
koeffizient proportional zum akustischen Kontrast verhält. Der Wert ka′ ist wiederum abhängig
vom akustischen Kontrast. Die Ergebnisse zeigen außerdem, 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 Rückstreukoeffizienten wird entsprechend Glei-
chung 3.10 über den Strukturfaktor Sm bzw. das Produkt aus der Volumenkonzentration cV und
dem Packungsfaktor Wm (s. Glg. 3.8) abgebildet. Für cV < cV,max steigt der Strukturfaktor an,
erreicht bei cV = cV,max das Maximum und fällt für cV > cV,max wieder ab (s. Abb. 3.14, links).
Der Konzentrationseinfluss auf den Rückstreukoeffizienten hängt zudem von der Packungsdi-
mension m ab, wobei nicht nur die Konzentration cV,max, sondern auch der Maximalwert des
Strukturfaktors Sm(cv,max) eine nichtlineare Abhängigkeit gegenüber m aufweist. Je größer m
ist, desto kleiner sind cV,max und Sm(cv,max). Zudem steigt die Sensitivität des Strukturfaktors
gegenüber der Partikelkonzentration mit zunehmender Packungsdimension an (s. Abb. 3.14,
rechts). Der nichtlineare Verlauf des Strukturfaktors führt weiterhin zu einer Mehrdeutigkeit in
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dem Sinne, dass auf einen Wert von S zwei Konzentrationswerte cV,1 < cV,max und cV,2 > cV,max

entfallen (ausgenommen S(cV,max)). Die Differenz (cV,2−cV,1) zwischen diesen beiden Konzen-
trationswerten sinkt mit zunehmender Packungsdimension. An dieser Stelle sei daran erinnert,
dass Konzentrationen cV > 0,7 lediglich für polydisperse Partikelsysteme relevant sind. Im Fall
monodisperser Partikel stellt cV,1 somit die einzig sinnvolle Lösung dar, wenn cV,2 > 0,7 gilt.
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Abbildung 3.14: Normierter Strukturfaktor links: Sm/max(Sm) als Funktion der Volumenkon-
zentration cV , rechts: Sm/S1 als Funktion der Packungsdimension m.

Entsprechend den Ausführungen in Abschnitt 3.1.3 kann der Parameter m zur Abbildung der
Partikelform genutzt werden. Der Einfluss der Partikelform ist wiederum abhängig von der di-
mensionslosen Wellenzahl ka. Im Umkehrschluss kann von einem Einfluss der dimensionslosen
Wellenzahl ka auf den Parameter m ausgegangen werden. Der Formeinfluss wächst proportio-
nal zu ka an, so dass m umgekehrt proportional zu ka ist. Für ka� 1 kann, unabhängig von
der geometrischen Partikelform, von ideal kugelförmigen 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. Für kompakte Parti-
kel gilt m ≤ 3, wohingegen für 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 Rückstreuverhaltens konzentrierter Dispersionen zur Verfü-
gung. Im Ergebnis kann der Rückstreukoeffizient η einer Dispersion berechnet werden, der das
Verhältnis von gestreuter zu eingebrachter Schallintensität angibt. Der Einfluss der Partikelgrö-
ße und der Materialparameter von disperser und kontinuierlicher Phase wird mit dem Modell
nach Faran abgebildet. Die Berechnung erfolgt für ideal kugelförmige Partikel. Zudem kann die
Verteilung der Partikelgröße berücksichtigt werden. Um den Einfluss der Partikelkonzentration
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abzubilden, wird der Rückstreukoeffizient 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 Möglichkeit, den Einfluss der Mehrfachstreu-
ung auf das Rückstreuverhalten der Dispersion zumindest zu quantifizieren. Die vereinfachte
Lösung des Strukturfaktors (s. Glg. 3.8) hängt neben der Partikelkonzentration cV lediglich
von einem weiteren Parameter ab, der Packungsdimension m. Im Ergebnis weist der Rück-
streukoeffizient ein nichtlineares Verhalten gegenüber der Partikelkonzentration auf, wobei ein
charakteristisches Maximum auftritt. Die Konzentration cV,max, bei der dieses Maximum auf-
tritt, wie auch dessen Wert selbst sind abhängig von m. Der gewählte Modellansatz, wonach
der Einfluss der Partikelkonzentration getrennt von der Streuwirkung des Einzelpartikels be-
trachtet wird, stellt einen pragmatischen Lösungsansatz 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 Partikelgröße und der
Partikelform ebenfalls vom Partikel-Partikel-Abstand beeinflusst wird. Eine entsprechende In-
terpretation der Packungsdimension erlaubt prinzipiell eine Abbildung dieser Quereinflüsse.
Auf der Basis des Modells liefern numerische Untersuchungen zum Einfluss der Partikelgröße,
der Materialparameter und der Partikelkonzentration auf den Rückstreukoeffizienten wichtige
Erkenntnisse zum akustischen Streuverhalten von Dispersionen. Der Einfluss der Materialpa-
rameter, wie auch der Partikelgröße, ist stets in Relation zur dimensionslosen Wellenzahl zu
betrachten. Im Bereich ka < 1 steigt der Rückstreukoeffizient proportional zur Partikelgröße
an. Für deutlich größere Werte der dimensionslosen Wellenzahl ist dieser Zusammenhang we-
niger eindeutig. Die Ergebnisse zeigen außerdem eine hohe Sensitivität des Rückstreukoeffi-
zienten gegenüber den Materialparametern, vor allem bei einem geringen akustischen Kontrast
zwischen disperser und kontinuierlicher Phase. Für die meisten Flüssigkeiten sind die Schall-
geschwindigkeit und die Dichte zumeist gut bekannt oder können vergleichsweise einfach be-
stimmt werden. Im Gegensatz dazu sind die Materialparameter disperser Feststoffe nicht derart
einfach zu messen und müssen daher bekannt sein. Andernfalls führen unsichere Kenndaten zu
deutlichen Abweichungen des berechneten Streuverhaltens. Der Einfluss der Partikelkonzentra-
tion auf den Rückstreukoeffizienten ist nichtlinear und zudem nicht eineindeutig.



Experimentelle Untersuchungen und Vergleich mit Simulationsergebnissen 67

4 Experimentelle Untersuchungen und
Vergleich mit Simulationsergebnissen

Die bislang erzielten Resultate auf der Basis der theoretischen Untersuchungen zur Ultraschall-
rückstreuung an Dispersionen sollen nunmehr mit experimentellen Ergebnissen verglichen und
bewertet werden. Dazu bedarf es zunächst einer Messanordnung zur Erfassung von Ultraschall-
rückstreusignalen. Entsprechende kommerziell verfügbare Messgeräte 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 zunächst eine
Messanordnung entwickelt, die sowohl die Generierung eines Anregungssignals als auch die
Erfassung der Rückstreusignale ermöglicht. Neben der gerätetechnischen Entwicklung kommt
der Analyse und Vorverarbeitung der empfangenen Signale eine besondere Bedeutung zu. Ziel
der Entwicklung ist die Ausgabe eines frequenzaufgelösten Rückstreusignals und die Extrakti-
on charakteristischer Rückstreuparameter. Auf der Basis des entwickelten Messverfahrens wer-
den experimentelle Untersuchungen zum Einfluss der Partikelgröße, der Partikelkonzentration
sowie der Materialparameter der beteiligten Phasen durchgeführt. Die Ergebnisse der experi-
mentellen Untersuchungen werden anschließend mit den Modellvorhersagen verglichen und
diskutiert.

4.1 Erfassung von Ultraschallechosignalen

Um Rückstreusignale aus einer Dispersion erfassen zu können, bedarf es zunächst 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,
können im Weiteren als Rückstreusignal detektiert werden. Ausgehend von den Überlegungen
im vorangegangenen Abschnitt 3.1.5 genügt 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 für die Erfassung von Rückstreusignalen Anwendung findet.
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Schall-
wandler

Vorlauf-
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t
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Dispersion

Empfänger

Impulsanregung

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Erfassung von Ultraschall-
rückstreusignalen 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-
ständig zu erfassen. Zur Anregung wird dem Schallwandler mittels eines Impulsgenerators ein
elektrischer Kurzzeitspannungsimpuls aufgeprägt. In der Folge emittiert der Wandler eine Ul-
traschallwelle, die durch eine vergleichsweise kleine Dauer τ charakterisiert ist und zunächst
eine wasserbefüllte Vorlaufstrecke durchläuft, bevor sie in das eigentliche Messvolumen ein-
tritt. Die Vorlaufstrecke ist gegenüber der zu untersuchenden Dispersion mit einem Kunststoff-
fenster abgetrennt (s. Abb. 4.2). Die Verwendung einer derartigen Vorlaufstrecke soll zum einen
die Wandleroberfläche vor Abrasion durch die Partikel innerhalb der Dispersion schützen.

Schallwandler

Vorlaufstrecke
(Kunststoff)

Vorlaufstrecken-
fenster

Gehäuse
(Stahl)

Wasser

ca. 20mm

30mm
1mm

elektrischer
Anschluss

Abbildung 4.2: Vollschnittdarstellung (nicht maßstabsgetreu) der Rückstreusonde, bestehend
aus Schallwandler, Vorlaufstrecke, Vorlaufstreckenfenster und Stahlgehäuse.
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Zum anderen stellt die Verwendung einer Wasservorlaufstrecke, in Verbindung mit einem
dünnen Vorlaufstreckenfenster, eine optimale akustische Ankopplung dar. Ausgehend von der
Überlegung, dass die hier zu untersuchenden Dispersionen flüssigkeitsgetragen 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 genügend großem Abstand gegenüber
dem Ort der Schallstreuung erfolgt, so dass Nahfeldeffekte des Wandlers wie auch der Streuung
selbst (s. Abs. 2.2.1, r→ ∞) minimiert werden können. Die Mindestlänge der Vorlaufstrecke
richtet sich neben der notwendigen Umschaltzeit zwischen Sende- und Empfangsbetrieb somit
maßgeblich nach der letztgenannten Forderung. Außerdem treten mehrfache Fensterreflexionen
im Rückstreusignal in Zeitabständen auf, die umso kleiner sind, je kürzer die Vorlaufstrecke ist
(t ∼ s, s. Glg. 3.13). Eine Vorlaufstrecke von ca. 20 mm Länge stellt einen sinnvollen Kom-
promiss dar und hat sich während der Messungen bewährt. Die Vorlaufstrecke selbst ist in ein
Stahlgehäuse 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)1

sind Immersionsschallwandler. Diese Wandler bestehen aus einer piezoelektrischen Keramik
(PZT, Blei-Zirkonat-Titanat) und verfügen über eine Anpassschicht, die für eine akustische An-
kopplung an Wasser optimiert ist. Das frequenzabhängige Übertragungsverhalten (Spektrum)
der beiden Rückstreusonden (Wandler mit Vorlaufstrecke) ist in Abbildung 4.3 dargestellt.
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Abbildung 4.3: Übertragungsverhalten der beiden verwendeten Rückstreusonden mit den
Schallwandlern V310 und V312, experimentell ermittelt durch Auswertung des Reflexions-
signals am Stahlreflektor (s. Abb. 4.4), links: zeitabhängige Amplitude, rechts: frequenzab-
hängige Amplitude (Spektrum) des Reflexionssignals.

1Olympus Prüfköpfe 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 fc und die entspre-
chende Bandbreite B gekennzeichnet, wobei die Bandbreite diejenige Breite des Spektrums de-
finiert, bei der die spektrale Amplitude auf die Hälfte des Maximalwerts abgesunken ist (6 dB-
Bandbreite). Die Verwendung von zwei Schallwandlern vergrößert den Frequenzbereich, in dem
die experimentellen Untersuchungen durchgeführt werden können. Jeder Schallwandler ist in
einer separaten Vorlaufstrecke verbaut. Das Übertragungsverhalten der jeweiligen Rückstreu-
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 ausgeprägt: 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 uL

(Spannung ohne angeschlossenen Schallwandler) und einer Dauer tP gemäß der Gerätespezifi-
kation des Pulser/Receivers zu parametrieren [125]. Die am Schallwandler tatsächlich anliegen-
de Spannung uSW ist proportional zur elektrischen Impedanz Zel 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 uSW muss allerdings nicht zwingend bekannt sein, da für die Impulsanre-
gung im Rahmen der Rückstreumessungen lediglich eine möglichst hohe Schalldruckamplitude
erreicht werden soll. Die Parametrierung der Anregungsspannung erfolgt daher unter der Maß-
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 Grenzfläche reflektierte Schalldruckamplitude gemessen (s. Abb. 4.4).

Schall-
wandler

Vorlauf-
strecke

Fenster

t

u(t)

Reflektor

DSO

Pulser/Receiver

Trigger

sFR

Abbildung 4.4: Messanordnung zur indirekten Bestimmung der emittierten Schallamplitude
(vgl. Abbildung 4.1). Messsonde und Reflektor sind in Wasser eingetaucht, wobei die Reflek-
toroberfläche parallel zum Vorlaufstreckenfenster ausgerichtet ist.
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Der Abstand sFR zwischen Vorlaufstreckenfenster und Reflektor beeinflusst die maximal detek-
tierbare Reflexionsamplitude. Für die Messungen wird dieser Abstand auf sFR = 2 mm einge-
stellt, um die maximale Schalldruckamplitude direkt vor der Vorlaufstrecke zu bestimmen. Auf
diese Weise können die derart erfassten Reflexionssignale gleichzeitig zur Referenzierung der
Rückstreusignale herangezogen werden.
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Abbildung 4.5: Einfluss links: der Leerlaufspannung uL des Pulsers (tP = 15ns), rechts: der
Pulsdauer tP (uL = 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 Grenzfläche reflektierte Schallamplitude als Funkti-
on der Pulserspannung uL und der Pulsdauer tP. Je größer die Anregungsspannung uL gewählt
wird, desto größer sind die reflektierte sowie die zuvor emittierte Schalldruckamplitude. Für die
nachfolgenden Rückstreumessungen wird eine Spannung uL = 200 V gewählt um sicherzustel-
len, dass die Schallwandler keine Zerstörung aufgrund einer zu großen elektrischen Spannung
erfahren. Eine Erhöhung der Pulsdauer tP resultiert ebenfalls in einer höheren Schallamplitude,
wobei für tP = 15 ns bereits 90 % des Maximalwertes erreicht sind und eine weitere Erhöhung
von tP keine nennenswerte Erhöhung der Amplitude liefert. Grund dafür ist vermutlich die be-
grenzte Sendeleistung des Pulsers. Daher wird für die weiteren Messungen eine Pulsdauer von
tP = 15 ns gewählt.

Empfänger Neben der Bereitstellung eines elektrischen Spannungsimpulses, der hinsicht-
lich der Amplitude und der Dauer einstellbar ist (Impulsanregung), realisiert der Pulser/Recei-
ver über eine interne Sende/Empfangs-Umschaltung ebenfalls die Detektion des Echosignals.
Zusätzlich können die vom Schallwandler bereitgestellten elektrischen Spannungssignale vor-
verstärkt und entsprechend ausgegeben werden. Die Verstärkung G des Receivers kann von
−6 dB bis 57 dB2 variiert werden. Die eigentliche Erfassung des Echosignals erfolgt über ein

2Die logarithmische Angabe der Verstärkungsfaktoren 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 Auflösung (der Signalamplitude) von 14 Bit, wobei mehrere Span-
nungsbereiche sowie zwei Eingangswiderstände für eine zusätzliche Skalierung zur Verfügung
stehen [126]. Die maximale Abtastfrequenz beträgt fs = 500 MHz3.

Für sämtliche Messungen im Rahmen dieser Arbeit werden die Parameter des Speicheroszillo-
skops wie folgt gewählt:

• Abtastfrequenz fs = 500 MHz,

• Eingangsspannungsbereich uin = 5 Vpp =±2,5 V,

• Eingangswiderstand Rin = 1 MΩ.

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

Die aufgezeichneten Ultraschallechosignale enthalten, neben den vom Vorlaufstrecken-
fenster reflektierten, ebenfalls die zurückgestreuten Schallsignale aus der Dispersion (s. Abb.
4.6). Die beiden Fensterreflexionen resultieren aus der partiellen Reflexion an den beiden
Grenzflächen Vorlaufstrecke/Fenster und Fenster/Dispersion und weisen eine deutlich größere
Amplitude als die Rückstreusignale (t > 3,5 µs, s. Abb. 4.6, links) auf, wobei der gewählte
Messbereich (uin = ±2,5 V, nominell) die verstärkte Amplitude der Fensterreflexionen
nachträglich begrenzt (s. Abb. 4.6, rechts).
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Abbildung 4.6: Typisches Echosignal einer Dispersion (Glaspartikel 3000CP, CP_>50µm,
2 Vol.-% in Wasser), aufgenommen mit Messanordnung nach Abb. 4.1 und V312-
Schallwandler bei unterschiedlicher Verstärkung links: G = 0 dB, rechts: G = 46 dB.

3Am DSO wird eine Abtastrate eingestellt, die für die nachfolgende Signalauswertung als Abtastfrequenz aufgefasst
wird. Die maximal einstellbare Abtastrate von 500·106 Samples/s entspricht einer Abtastfrequenz von 500 MHz.
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Es bedarf einer Vorverarbeitung der Echosignale, um die Rückstreusignale von den restlichen
Signalanteilen zu trennen. Entsprechend den Überlegungen in Abschnitt 3 werden zudem N
Einzelmessungen im Abstand tr (tr = 1/ fr, Pulswiederholfrequenz fr) durchgeführt, um N ver-
schiedene Partikelkonstellationen (innerhalb des Messvolumens) abzubilden. Die Zeit tr muss
dabei hinreichend groß gewählt 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
zwei Einzelmessungen entsprechend geändert hat. Die Messungen im Rahmen dieser Arbeit
werden pro Sekunde zehn mal wiederholt, so dass fr = 10 Hz oder tr = 100 ms gilt. Die sta-
tistische Auswertung von N Einzelechosignalen erlaubt folglich eine Aussage zum akustischen
Rückstreuverhalten des gesamten Partikelsystems.

4.2 Auswertung von Ultraschallechosignalen

Im Ergebnis der Messung liegt eine Matrix der Form

uuu = [un, m] = uuun(m ·∆t) =


u1(1 ·∆t) u1(2 ·∆t) . . . u1(M ·∆t)
u2(1 ·∆t) u2(2 ·∆t) . . . u2(M ·∆t)

...
... . . . ...

uN(1 ·∆t) uN(2 ·∆t) . . . uN(M ·∆t)

 (4.1)

vor, wobei

• der Spaltenvektor uuum die n = 1 ... N Echoamplituden zum Zeitpunkt m ·∆t mit ∆t = 1/ fs

und

• der Zeilenvektor uuun die n-te Einzelmessung der Länge m = 1 ... M

sind.
Neben den zeitaufgelösten Amplitudenwerten sind zudem die Parameter des verwendeten
Schallwandlers (Mittenfrequenz fc und Bandbreite B), die Pulswiederholfrequenz fr, die Ab-
tastfrequenz fs sowie die Vorverstärkung G des Empfängers bekannt.

4.2.1 Auswertung im Frequenzbereich

Zunächst werden die Zeitsignale mittels der (diskreten) Fourier-Transformation in den Fre-
quenzbereich übertragen:

UUU( f )n, m = F {uuu(t)n, m} . (4.2)

Die diskreten Frequenzen 0 ≤ (m ·∆ f ) < fs sind durch die Länge M des Zeitvektors und die
Abtastfrequenz fs definiert:

∆ f = fs/M. (4.3)
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Die Frequenzauflösung kann erhöht werden, indem die einzelnen Zeilenvektoren uuun durch das
Anhängen von Nullwerten (zero padding) vor der Fourier-Transformation erweitert werden, so
dass deren Länge M ansteigt und die Schrittweite der diskreten Frequenzwerte ∆ f abnimmt. Im
Frequenzbereich werden Signalanteile, deren Frequenz sich außerhalb des Wandlerspektrums
befindet, einfach eliminiert. Auf diese Weise wird eine frequenzselektive Entstörung (gegen-
über breitbandigem Rauschen) der Echosignale realisiert. Zusätzlich besteht die Möglichkeit,
einzelne Frequenzkomponenten des Echosignals, die sich wiederum innerhalb des Wandler-
spektrums befinden, zu selektieren und eine Frequenzauflösung des Echosignals zu erzielen (s.
Abb. 4.7). Beide Schritte können im Frequenzbereich durch die Anwendung einer Fensterfunk-
tion auf einfache Art und Weise umgesetzt werden. Dazu wird eine Fensterfunktion F mit der
Mittenfrequenz fF und der Breite BF generiert und mit dem Echospektrum multipliziert.

t

Echosignal

ff /2s

Echospektrum

ff /2s

Bearbeitung des Echospektrums

fF

t

gefiltertes Echosignal

u(t) U(f)

U(f)
~

u(t)~

fc

Abbildung 4.7: Systematik zur Verarbeitung der Echosignale im Frequenzbereich.

Im vorliegenden Fall kommt ein von-Hann-Fenster4 mit:

• fF = a ·1 MHz mit a = 0,1,2, ..., fs/2 und

• BF = 500 kHz =±250 kHz

zum Einsatz. Die Fenstermittenfrequenz fF 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 außerhalb des Fensterbereichs, da diese effektiv gedämpft
werden [16].
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Die Wahl der Mittenfrequenz und der Bandbreite definiert die Frequenzauflösung, die für die
Analyse der Rückstreusignale zur Verfügung steht. Wünschenswert wäre an dieser Stelle eine
deutlich höhere spektrale Auflösung. Dieser Forderung steht jedoch der Grundsatz entgegen,
wonach das Produkt aus Frequenz- und Zeitauflösung konstant und zudem begrenzt ist [16].
Für die weitere Analyse der Rückstreusignale ist neben der Frequenzauflösung ebenso eine ho-
he Zeitauflösung notwendig. Die gewählte Frequenzauflösung stellt somit einen Kompromiss
im Sinne der kombinierten Zeit-Frequenz-Analyse dar.
Die Amplitude der Echosignale ist neben der Intensität der Reflexion beziehungsweise der
Streuung ebenfalls von der Vorverstärkung G des Receivers sowie von der Amplitude und der
Form der anregenden Schallwelle abhängig. Die Vorverstärkung 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 (uL, 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
Übertragungsverhalten des Schallwandlers bekannt sein. Zusätzlich 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 für die Rückstreumessung 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 zeitaufgelöst vermessen. Im Ergebnis ist die tatsächlich wirksame
Schalldruckamplitude im Messbereich bekannt. Dieses Verfahren ist aufgrund der notwendigen
Präzision im Hinblick auf die Ortsauflösung vergleichsweise komplex und liefert eine enorme
Datenmenge, da die Ortsauflösung 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 uR(t) eines, in einer Flüssigkeit ein-
getauchten Reflektors aufgezeichnet. Bei Kenntnis der Schallkennimpedanzen von Reflektor-
material (ZR) und Flüssigkeit (ZF ) kann das Reflexionsvermögen dieser Grenzfläche bestimmt
werden [14]:

RR =
(ZR−ZF)

2

(ZR +ZF)2 . (4.4)

Unter der Annahme einer idealen Schallreflexion an der Grenzfläche zwischen Flüssigkeit und
Reflektor sind die einfallende Spannung uI und die Echoamplitude des Reflektors uR einander
proportional:

uR = RR ·uI. (4.5)

Das Signal uI(t) und dessen Fourier-Transformierte UI( f ) können dementsprechend zur Refe-
renzierung der Echosignale genutzt werden.
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Im Frequenzbereich wird diese Operation über eine einfache Division der Form

ŨUU =
UUU ·F
G ·UI

=
UUU ·F ·RR

G ·UR
(4.6)

realisiert. Der Ausdruck des Zählers in Gleichung 4.6 entspricht der spektralen Filterung mit
einer Fensterfunktion. Im Nenner liefert das Produkt aus dem Vorverstärkungsfaktor G und dem
Spektrum des Anregungssignals UI die Referenz, auf die das Echosignal bezogen wird. Die
Verrechnung des Reflektorsignals im Frequenzbereich kompensiert das Übertragungsverhalten
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 Rückstreusonde über eine interne Referenz abgeglichen werden kann.
Allerdings steht in diesem Fall keine Referenz für die Schalldruckamplitude direkt vor dem
Vorlaufstreckenfenster zur Verfügung. Der Einfluss der Vorlaufstrecke auf das Echosignal wird
somit nicht vollständig 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 τ

der entsprechenden Schallwelle hängt von der Frequenz ab: je größer die Frequenz fc, desto
kleiner die Zeitdauer τ . Im Fall der beiden verwendeten Schallwandler V310 und V312 gilt
(s. Anhang A.2):

fc,V 312 ≈ 2 · fc,V 310 → τV 310 ≈ 2 · τV 312. (4.7)

Die Zeitdauer τ beeinflusst das Auflösungsvermögen der Schallwelle und somit das beschallte
Volumen Vi (s. Gln. 3.15 und 3.14). Da die von einer Dispersion zurückgestreute Schallinten-
sität vom Volumen abhängt (s. Glg. 3.16), muss zur Gewährleistung der Vergleichbarkeit ein
einheitliches Bezugsvolumen genutzt werden. Die Bestimmung des tatsächlich beschallten Vo-
lumens (ebenso wie die Bestimmung der Anregungsamplitude) ist vergleichsweise aufwändig,
so dass im Rahmen dieser Arbeit die Zeitdauer τV 310 und das vom V310-Schallwandler auf-
lösbare Volumen als Bezug genutzt wird. Demzufolge muss während der Referenzierung die
Differenz zwischen beiden Schallwandlern (Gleichung 4.7) kompensiert werden, so dass

ŨUU =
τV 310

τ
·U
UU ·FFF ·RR

G ·UUURRR
(4.8)

gilt. Im Ergebnis der frequenzbasierten Signalverarbeitung steht ein gefiltertes Echospek-
trum ŨUU , das mittels der inversen Fouriertransformation zurück in den Zeitbereich überführt
werden kann:

ũuun, m = F−1
{

ŨUUn, m

}
. (4.9)
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4.2.2 Auswertung im Zeitbereich

Bei einer genaueren Betrachtung des frequenzaufgelösten Echosignals ũuun, m zeigt sich zunächst
ein nicht synchroner Signalverlauf für zwei im Abstand tr 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 weiterführenden Signalanalyse im
Zeitbereich muss dieser Fehler zunächst kompensiert werden. Dazu wird in einem ersten Schritt
die Signalamplitude zwischen jeweils zwei Abtastzeitpunkten interpoliert (Interpolationsfaktor:
∆t/∆t ′ = 20), was einer nachträglichen Erhöhung der Abtastfrequenz entspricht. Danach kann
der Zeitversatz τn des Signals uuun in Bezug zum ersten Echosignal uuu1 bestimmt und im Fre-
quenzbereich durch eine Multiplikation mit der entsprechenden Fourier-Transformierten e−iωτn

kompensiert werden [16].
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Abbildung 4.8: Effekt der Zeitdifferenz zwischen Anregungs- und Triggersignal am Beispiel
des Rückstreusignals aus Abbildung 4.6: links: vollständiger Zeitverlauf, rechts: Bereich der
ersten Fensterreflexion bei 1,985 µs < t ≤ 1,995 µs. Linien im rechten Bild dienen lediglich
der optischen Orientierung.

Das derart aufbereitete, frequenzaufgelöste Echosignal ũuun, m enthält Komponenten, die durch
die Reflexionen am Vorlaufstreckenfenster verursacht werden und die Rückstreusignale über-
lagern. Eine genauere Betrachtung der N aufgenommenen Echosignale zeigt, dass diese Refle-
xionen statische Signalanteile in dem Sinne darstellen, dass die reflektierenden Grenzflächen
ortsfest (gegenüber der Wandleroberfläche) sind und die resultierenden Reflexionsechos (bei
konstanter Schallgeschwindigkeit) somit zu konstanten Laufzeiten t auftreten. Die durch unter-
schiedliche Partikelkonstellationen innerhalb des Messvolumens verursachten Rückstreusignale
führen hingegen zu fluktuierenden Signalverläufen ũuun(m ·∆t). Die Amplituden ũuum zum Zeit-
punkt m ·∆t variieren zwischen den N Messungen. Die Trennung zwischen den (dynamischen)
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Rückstreu- und den (statischen) Reflexionssignalen erfolgt derart, dass zunächst der Mittel-
wert

ũuum = 〈ũuun(m)〉= 1
N ∑

n
ũuun(m) (4.10)

gebildet wird. Dieser Mittelwert erfasst sämtliche Reflexionsanteile, solange innerhalb des
Messzeitraums N · tr, 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 uuun und uuun+1 keine Laufzeitunterschiede aufwei-
sen. Gilt weiterhin, dass die zurückgestreuten Signalanteile einen Mittelwert ũuum = 0 aufweisen,
können die Reflexionsanteile (ũuum 6= 0) durch einfache Subtraktion eliminiert werden:

ŭuun(m) = ũuun(m)− ũuum. (4.11)
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Abbildung 4.9: Mittelwerte zu den Echosignalen aus Abbildung 4.6: links: ũuum mit Reflexions-
anteilen (s. Glg. 4.10), rechts: ŭuun(m) ohne Reflexionsanteile (s. Glg. 4.11). Die Zeitunschärfe
der Reflexionssignale resultiert aus der Frequenzfilterung ( fF = 10 MHz und BF =±250 kHz).

Die modifizierte Echosignalmatrix ŭuun, m enthält nur noch die Rückstreusignale der Dispersion.
Der Mittelwert ŭuum liefert für t > 5 µs Werte nahe Null, so dass die Annahme, wonach die
Rückstreuanteile einen Mittelwert ũuum = 0 aufweisen, als gerechtfertigt angesehen werden
kann (s. Abb. 4.9, rechts). Die Werte größer Null im Bereich t ≤ 5 µs stellen Artefakte der
Fensterreflexionen dar.

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

|ŭm|= 〈|ŭuun(m)|〉= 1
N ∑

n
|ŭuun(m)|= 1

N

√
∑
n
[ŭuun(m)]2 (4.12)
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und der Standardabweichung

σ̆m = σm(ŭuun) =

√
〈ŭuun(m)2〉−〈ŭuun(m)〉2. (4.13)

Da der (vorzeichengewichtete) Mittelwert ŭm für die Rückstreusignale den Wert Null ergibt,
wird an dieser Stelle der Mittelwert |ŭ|m über dem Betrag der Signalamplituden gebildet. Ein
Vergleich der Standardabweichung, die aus den Echosignalen ũuun bestimmt wird, mit jener, die
aus den Rückstreusignalen ŭuun hervorgeht, zeigt einen nahezu identischen Verlauf (s. Abb. 4.10,
links). Lediglich im Bereich der Fensterreflexionen (t < 5µs) gilt σ̃m > σ̆m. Die vergleichswei-
se größeren Werte für σ̃m stellen Artefakte der Fensterreflexionen dar. Der nahezu identische
zeitliche Verlauf beider Standardabweichungen für t > 5 µs bestätigt die Annahme, wonach die
Rückstreusignale die Fluktuationen innerhalb der N Echoamplituden hervorrufen und durch die
Mittelwertsubtraktion nach Gleichung 4.11 nicht beeinflusst werden.
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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 für fF = 10 MHz und BF =±250 kHz.

Die Verläufe des Mittelwerts |ŭ|m und der Standardabweichung σ̆m in Abhängigkeit von der
Laufzeit t weisen eine charakteristische Form auf (s. Abb. 4.10, rechts). Beide Kurven errei-
chen ein Maximum bei konstanter Laufzeit. Dieses Maximum resultiert aus der Rückstreuung
direkt hinter dem Vorlaufstreckenfenster. Für größere Laufzeiten fallen beide Signalverläufe (in
der logarithmischen Darstellung) linear ab, wobei die Kurven parallel mit dem gleichen Abfall
verlaufen. Der Abfall resultiert aus der Schalldämpfung, die proportional zur durchschallten
Wegstrecke und somit proportional zur entsprechenden Laufzeit wirkt (s. Abb. 3.6). Die Loga-
rithmierung der Form

log
(
|ŭ|m

)
= 20 · lg

(
|ŭ|m

)
[dB], (4.14)

beziehungsweise
log(σ̆m) = 20 · lg(σ̆m) [dB] (4.15)

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

log(u) =−βu · t +umax (4.16)

bzw.
log(σ) =−βσ · t +σmax (4.17)

an den Signalverlauf angepasst werden. Der Abfall der Geraden β im logarithmischen Maßstab
entspricht der relativen Änderung der jeweiligen Größe in Abhängigkeit von der Laufzeit und
wird als Maß in der Einheit [dB/µs] angegeben (s. Abb. 4.11) [16]. Der Mittelwert (βu) und die
Standardabweichung (βσ ) weisen den gleichen Signalabfall auf (s. Abb. 4.10), so dass

β = βu = βσ (4.18)

gilt. Die beiden Parameter umax und σmax entsprechen dem jeweiligen Maximalwert der Kur-
venverläufe 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 Rückstreuparameter Maximum umax und
zeitlicher Abfall β am Beispiel des Mittelwerts |ŭ|m, rechts: Definition des Anpassungsbe-
reichs TFit und des Anpassungsfehlers Fβ .

Mit Hilfe des Anpassungsfehlers kann der Bereich β±Fβ angegeben werden, in den 50 Prozent
der Messwerte entfallen. Das Verhältnis Fβ/TFit liefert somit einen Parameter zur Beurteilung
der Anpassungsgüte. Da die Anpassungsgüte neben dem Anpassungsfehler Fβ maßgeblich vom
Zeitbereich TFit der Geradenanpassung bestimmt wird, wird folgendes Vorgehen für dessen Be-
stimmung festgelegt: TFit wird zunächst so groß wie möglich gewählt. Liefert die Geradenan-
passung eine Abweichung Fβ > 0,3, so wird TFit schrittweise verkleinert, bis Fβ < 0,3 erreicht
wird. Dieses Vorgehen stellt sicher, dass die Parameterbestimmung bei veränderlicher Eindring-
tiefe der Schallwellen sinnvolle Ergebnisse liefert.
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Die Qualität der Rückstreuparameter ist zudem von der Anzahl an Einzelmessungen abhängig,
die für die Auswertung herangezogen werden. Abbildung 4.12 zeigt die Parameter umax, σmax,
β sowie den Anpassungsfehler Fβ bzw. Fβ/TFit in Abhängigkeit von der Anzahl der Einzelmes-
sungen N. Für N < 1500 zeigen sich deutliche Schwankungen der beiden Maximalwerte umax

und σmax. Außerdem sinkt der Anpassungsfehler Fβ in diesem Bereich mit steigender Anzahl
N. Für N > 1500 ändert sich der Wert des Abfalls β 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
Rückstreuparameter umax, σmax und β±Fβ/TFit herangezogen werden. Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.

Im Ergebnis der statistischen Signalauswertung liegen somit die Parameter umax, σmax und
β ± Fβ/TFit vor, die frequenzaufgelöst ausgegeben werden können und mit deren Hilfe das
Rückstreuverhalten der Dispersion experimentell erfasst werden kann.
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4.3 Messungen an ausgewählten Stoffsystemen

Auf der Basis des entwickelten Messverfahrens erfolgen nun experimentelle Untersuchungen
zur Ultraschallrückstreuung aus Dispersionen. Dazu bedarf es der Auswahl geeigneter Stoff-
systeme, an denen das akustische Rückstreuverhalten untersucht werden kann. Die Herstellung
homogen durchmischter Proben mit definiertem granulometrischen Zustand bildet die Grund-
lage für reproduzierbare Messergebnisse. Durch eine geeignete Versuchsdurchführung muss
gewährleistet 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 primär daran, welche Einflussgrößen hinsicht-
lich des Rückstreuverhaltens untersucht werden sollen. Im Rahmen der Arbeit liegt der Fokus
vor allem auf der Größe und der Konzentration der Partikel. Die theoretischen Betrachtungen
zur Schallstreuung zeigen, dass die Materialparameter der beteiligten Phasen einen erheblichen
Einfluss auf das Rückstreuverhalten der Dispersion nehmen. Für die experimentellen Untersu-
chungen werden daher zwei Suspensionen sowie eine Emulsion herangezogen. An diesen drei
Dispersionstypen wird der Einfluss der zuvor genannten Einflussgrößen 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 kugelförmig (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 für einfache Partikelgeometrien wie der Kugelform eine geschlossene Lösung. Um den Par-
tikelgrößeneinfluss auf die Rückstreuung untersuchen zu können, werden aus dem Ausgangs-
material fünf Partikelgrößenfraktionen hergestellt. Zu diesem Zweck wird ein Zahnradsichter
(Alpine, Typ: Multiplex-Kanalrad-Sichter 100 MZR) verwendet, um zunächst die feinen Parti-
kel zu selektieren (Fraktionen CP_<10µm, CP_10-20µm und CP_20-32µm). Der verbleibende
Grobanteil (> 32 µm) wird anschließend durch Siebung (Prüfsieb, Maschenweite: 50 µm) in
zwei Fraktionen aufgeteilt (CP_32-50µm und CP_>50µm). Die Benennung der einzelnen Frak-
tionen erfolgt anhand der gewählten Trennpartikelgrößen. Die resultierenden Partikelgrößen-
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: Partikelgrößenver-
teilung des Ausgangsmaterials sowie der erzeugten Partikelgrößenfraktionen, 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 schwächere Streuwirkung erwarten lässt. Die Auswahl der
Kunststoffpartikel orientiert sich primär an der Forderung nach einer kugelähnlichen Partikel-
form. Für die experimentellen Untersuchungen werden Polyamid- und PVC-Partikel verwendet,
die unterschiedliche Partikelgrößenverteilungen aufweisen (s. Abb. 4.14), um auf diese Weise
den Einfluss der Partikelgröße auf das akustische Streuverhalten untersuchen zu können. Zu-
dem variieren die Materialparameter der einzelnen Kunststoffe. Die Mikroskopaufnahmen zei-
gen außerdem, dass die gewählten Kunststoffpartikel teils deutlich von der Kugelform abwei-
chen. Generell kann festgestellt werden, dass eine Vielzahl von dispersen Kunststoffpartikeln
im Größenbereich < 100 µm existiert, diese jedoch oftmals splitter- oder stäbchenförmig sind.
Vor diesem Hintergrund bieten die gewählten 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; Partikelgrößenverteilung (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sympatec He-
los) und Mikroskopaufnahmen der einzelnen Kunststoffpartikelfraktionen.

Neben den beiden Suspensionen wird mit einem Gemisch aus Öl (Silikonöl, Wacker AK50)
und Wasser eine Emulsion für die experimentellen Untersuchungen herangezogen. Die Öltrop-
fen innerhalb der Emulsion werden als flüssige Partikel betrachtet, deren akustischer Kontrast
gegenüber der kontinuierlichen Phase, im Vergleich zu beiden Suspensionen, nochmals redu-
ziert und zudem kleiner Eins ist (s. Tab. 3.1). Die Größe der Öltropfen kann durch eine dosierte
mechanische Beanspruchung variiert werden, so dass für die Öl-in-Wasser-Emulsion der Ein-
fluss der Tropfengröße 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:

cV =
md/ρd

md/ρd +mk/ρk
. (4.19)

Die Dispergierung der Feststoffpartikel im Fluid erfolgt durch Rühren. Dazu wird ein Labor-
rührwerk (IKA, Typ: Euro ST P CV) in Kombination mit einem Propellerrührer verwendet.
Insbesondere bei den feinen Glaspartikelfraktionen ist zusätzlich die Verwendung eines Ultra-
schallbads (Sonorex Bandelin, Typ: RK100) notwendig, um die Dispergierleistung zu erhöhen
und somit eine vollständige Vereinzelung der Partikel zu erreichen. Die so erzeugten Suspen-
sionsproben werden der Ultraschallmessung zugeführt, wobei durch fortwährendes Rühren der
Partikelsedimentation entgegengewirkt werden muss. Die tatsächlich vorliegende Feststoffkon-
zentration wird während der Versuchsdurchführung mit einer Thermowaage (Mettler Toledo,
Typ: HG53) überwacht, um mögliche Änderungen, z. B. aufgrund von Verdunstung, zu erfas-
sen. Mit der Thermowaage wird ein Feststoffmasseanteil wd = md/mges bestimmt, der entspre-
chend der Gleichung

cV =
ρkwd

ρd(1−wd)+ρkwd
(4.20)

in die äquivalente Volumenkonzentration cV umgerechnet werden kann.

4.3.1.2 Herstellung der Emulsion

Die Herstellung der Emulsionsproben erfordert neben den eigentlichen Komponenten Öl und
Wasser den Einsatz eines Emulgators. Der Emulgator unterstützt die Feinverteilung der Öltröpf-
chen und sorgt in der Folge dafür, dass eine Flockung oder Koaleszenz der Öltropfen verhin-
dert wird. Für die hier genutzte Öl-in-Wasser-Emulsion wird zur Stabilisierung der Öltropfen
Tween®80 als Emulgator verwendet. Die Dosierung des Emulgators erfolgt im Verhältnis 1:100
zum Ölvolumen. Vergleichbar mit der Suspensionsherstellung kann die gewünschte Ölkonzen-
tration über die massebezogene Dosierung der einzelnen Emulsionskomponenten realisiert wer-
den. Zu beachten ist, dass die Menge an Emulgator (VE , mE) in die Berechnung der Ölkonzen-
tration einfließt. Dementsprechend muss Gleichung 4.19 wie folgt erweitert werden:

cV =
md/ρd

md/ρd +mk/ρk +mE/ρE
. (4.21)

Das Vorgehen zur Herstellung der Emulsionsproben ist im Anhang A.3 dargelegt. Um den Ein-
fluss der Tropfengröße auf das Rückstreuverhalten zu untersuchen, wird bei konstanter Ölkon-
zentration die Tropfengröße mittels eines Zahnkranzdispergierers (IKA, Typ: UltraTurrax T25)
vermindert. Die entsprechenden Tropfengrößenverteilungen werden mit dem Laserbeugungs-
spektrometer gemessen. Die Untersuchungen zum Einfluss der Partikelkonzentration erfolgen
im Rahmen von Verdünnungsmessreihen für drei verschiedene Tropfengrößenverteilungen, wo-
bei durch die Zugabe von Wasser die Ölkonzentration reduziert wird. Analog wird der Einfluss
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der Tropfengrößenverteilung anhand von Emulgierversuchen bei drei verschiedenen Ölkonzen-
trationen untersucht.
Generell kann bei Emulsionen aufgrund von Reifungseffekten oder mechanischer Beanspru-
chung unter Umständen eine ungewollte Änderung der Tropfengröße auftreten. Da die expe-
rimentellen Untersuchungen zur Ultraschallrückstreuung bei konstanten Tropfengrößenvertei-
lungen erfolgen sollen, werden alle Emulsionsproben, die der Ultraschallrückstreumessung zu-
geführt werden, direkt vor und nach der akustischen Messung mit dem Laserbeugungsspektro-
meter auf eine eventuelle Änderung der Tropfengrößenverteilung hin überprüft. Es werden nur
diejenigen Emulsionsproben für die Auswertung herangezogen, deren Tropfengrößenverteilun-
gen keine Änderungen aufweisen.

4.3.2 Versuchsdurchführung

Die Ultraschallrückstreumessungen werden mit einem Versuchsaufbau entsprechend Abbildung
4.15 durchgeführt. Die zu vermessende Dispersion wird unter Rühren homogen durchmischt.
Das Wasserbad dient der Temperierung während 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 abhängig. Insbesondere bei Fluiden hat die Temperatur einen erheblichen Einfluss auf
die Materialdichte, was wiederum zu einer Änderung im akustischen Streuverhalten führt. Die
Einstellung einer konstanten Temperatur dient also zunächst dazu, den Einfluss einer möglichen
Temperaturänderung auf das akustische Rückstreuverhalten der Dispersion zu eliminieren.
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Dispersion

temperiertes Wasserbad

Thermometer

Propellerrührer

Abbildung 4.15: Versuchsaufbau zur Messung der Ultraschallrückstreuung aus Dispersionen.
Die Dispersion wird unter Rühren homogen durchmischt; das Wasserbad dient der Temperie-
rung während der Messung.

Um Schallreflexionen vom Boden des Probengefäßes zu vermeiden, wird die Rückstreusonde
leicht schräg (in Bezug zur Senkrechten) innerhalb des Dispersionsbehälters positioniert. Der-
artige Reflexionsanteile im Echosignal können, anders als die Reflexionsanteile der Vorlaufstre-
cke, im Nachhinein nicht eliminiert werden. Sie würden die Rückstreuanteile überlagern und
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die Messergebnisse systematisch verfälschen. Zudem ist die Rührerdrehzahl 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 würden das Messergebnis ebenfalls systematisch verfälschen.
Die Erfassung der Ultraschallechosignale erfolgt nach dem im Abschnitt 4.1 beschriebenen
Verfahren. Es kommen zwei Rückstreusonden zum Einsatz, die mit jeweils einem Schallwand-
ler bestückt sind (s. Abb. 4.3). Auf diese Weise kann das Rückstreuverhalten 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. Für die Signalerzeugung und -erfassung werden die verwendeten Geräte 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.

Gerät Parameter Wert

Pulser Pulserspannung uL 200 V
Pulsdauer tP 15 ns

Empfänger Verstärkung G 28 dB ... 46 dB

DSO Eingangswiderstand Rin 1 MΩ

Eingangsspannungsbereich uin 5 Vpp
Abtastfrequenz fs 500 MHz

Für jede Dispersionsprobe werden N = 2000 Einzelmessungen aufgezeichnet und ausgewertet.
Parallel zu den Ultraschallrückstreumessungen werden die Suspensionen zusätzlich mit einem
Ultraschalldämpfungsspektrometer (Dispersion Technologies, Inc., Typ: DT1200) vermessen,
um sowohl die Schalldämpfung als auch die Schallgeschwindigkeit der Dispersion zu bestim-
men. Insbesondere bei groben Partikeln, die zu starker Sedimentation neigen, sowie bei höheren
Partikelkonzentrationen ist eine externe Probenführung durch die DT1200-Messzelle notwen-
dig, um einer Entmischung der Dispersion entgegenzuwirken. Eine Schlauchpumpe fördert die
Dispersion aus einem Vorlagebehälter heraus im Kreislauf durch die Messzelle. Die Verwen-
dung einer Schlauchpumpe bietet den Vorteil, dass die mechanische Beanspruchung der Partikel
während des Pumpvorgangs vergleichsweise schwach ist. Dennoch führt dies im Fall von Emul-
sionen dazu, dass während des Pumpvorgangs eine unerwünschte Änderung der Tropfengröße
zu beobachten ist. Daher wird im Fall der Emulsionsproben auf eine Dämpfungsmessung ver-
zichtet.
Im Rahmen der experimentellen Untersuchungen sollen neben dem Einfluss der Dispersions-
zusammensetzung zudem der Einfluss der Temperatur sowie der Strömungsgeschwindigkeit
untersucht werden. Wie bereits erwähnt, beeinflusst die Temperatur der Dispersion deren Ma-
terialeigenschaften und somit das akustische Streuverhalten. Dieser Einfluss wird beispielhaft
an einer Suspension aufgezeichnet und ausgewertet. Die Änderung der Partikelkonstellationen
innerhalb des Messvolumens wird von der Strömungsgeschwindigkeit und -form beeinflusst.
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Aus diesem Grund soll der Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf die Rückstreuparameter
untersucht werden. Dazu wird die Rührerdrehzahl variiert.

4.4 Darstellung und Auswertung der Ergebnisse

Zur Auswertung der aufgenommenen Echosignale werden die jeweils N = 2000 Einzelmessun-
gen gemäß den Ausführungen nach Abschnitt 4.2 verarbeitet. Der Algorithmus ist als Funkti-
onsskript unter Matlab® implementiert (s. Anhang A.4). Im Ergebnis liegen für jede untersuch-
te Probe die Rückstreuparameter umax, σmax und β in Abhängigkeit von der gewählten Fens-
termittenfrequenz fF vor. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Rückstreumessungen für
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 Rückstreuamplitude β und der Schalldämpfung α , die mit dem Ultraschallspektro-
meter bestimmt wurde. Im Fall der maximalen Rückstreuamplitude umax erfolgt ein Vergleich
mit den Vorhersagen, die auf der Grundlage des Modells aus Abschnitt 3.1 berechnet werden.
Abschließend wird eine Abschätzung zu den Grenzen des Messverfahrens vorgenommen.

4.4.1 Glaspartikelsuspension

Die Rückstreumessungen an den verschiedenen Glaspartikelsuspensionen werden bei einer
konstanten Temperatur von 20,0±0,1 °C und einer konstanten Rührerdrehzahl von 700 min-1

durchgeführt. Die Abbildungen 4.16 - 4.19 zeigen die Rückstreuparameter umax, σmax/umax,
β ±Fβ/TFit und Fβ/TFit in Abhängigkeit von der gewählten Fenstermittenfrequenz fF für Fest-
stoffkonzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. In jeder Abbildung sind die entspre-
chenden Ergebnisse für jede der fünf Partikelgrößenfraktionen dargestellt. Für die kleinste Par-
tikelfraktion (CP_<10µm) sind die Messergebnisse des V310-Schallwandlers nicht dargestellt,
da die Rückstreuamplitude für diese Partikelfraktion im Bereich < 6 MHz einen zu geringen
Signal-Rausch-Abstand aufweist und daher nicht sicher bestimmt werden kann.
Die Darstellung der maximalen Rückstreuamplitude umax in Abbildung 4.16 zeigt für alle Grö-
ßenfraktionen einen charakteristischen Anstieg mit zunehmender Fenstermittenfrequenz fF . Es
zeigt sich zudem ein deutlicher Einfluss der Partikelgröße im Vergleich zwischen den einzelnen
Partikelfraktionen. Mit zunehmender Partikelgröße steigt die maximale Rückstreuamplitude
ebenfalls an. Neben dem Größeneinfluss zeichnet sich ein Einfluss der Partikelkonzentration
auf diese Messgröße ab. Auf diesen Zusammenhang wird in Verbindung mit Abbildung 4.20
näher eingegangen. Die Messwerte beider Schallwandler im Bereich 6 MHz und 7 MHz wei-
sen eine gute Übereinstimmung 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 Rückstreuamplitude liefert das Verhältnis σmax/umax zwischen dem Ma-
ximalwert der Standardabweichung und jenem des Mittelwerts in Abbildung 4.17 eine weitere
relevante Information. Bei einem Großteil der Messpunkte liegt dieses Verhältnis im Bereich
zwischen 0,74 und 0,78. Vor allem bei kleinen Partikelgrößen (< 32 µm) und vergleichsweise
kleinen Schallfrequenzen (< 4 MHz) zeigen sich jedoch tendenzielle Abweichungen. Insbe-
sondere bei den kleinsten Partikeln (CP_<10µm) sind für Frequenzen < 10 MHz Werte von
σmax/umax > 0,78 zu beobachten. Das nahezu konstante Verhältnis 0,74 < σmax/umax ≤ 0,78
scheint charakteristisch zu sein. Erhebliche Abweichungen von diesem Bereich lassen sich ver-
mutlich mit einem zu geringen Signal-Rausch-Abstand erklären, da vor allem bei kleinen Par-
tikelgrößen und geringen Frequenzen ein geringes Rückstreuvermögen zu erwarten ist.
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Abbildung 4.16: Maximale Rückstreuamplitude umax der Glaspartikelsuspensionen in Abhän-
gigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF . Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Zusätzlich zu den beiden Maximalwerten liefert der zeitliche Abfall der Rückstreuamplitude β

einen weiteren Parameter, der das Rückstreuverhalten der Dispersion charakterisiert. In Abbil-
dung 4.18 ist dieser Wert in Verbindung mit dem entsprechenden Anpassungsfehler Fβ/TFit

dargestellt. Der Fehler Fβ/TFit ist zudem in Abbildung 4.19 separat aufgetragen. Im Bereich
6 MHz bis 8 MHz weisen die Messwerte β beider Schallwandler eine gute Übereinstimmung
auf. Lediglich für die Ergebnisse der CP_10-20µm- und der CP_20-32µm-Fraktion weisen die
Messwerte am Rand des jeweiligen Wandlerspektrums Abweichungen auf. Diese resultieren aus
der begrenzten Bandbreite der Schallwandler. Im Gegensatz zum Maximalwert der Rückstreu-
amplitude umax bedarf es bei der Bestimmung des Amplitudenabfalls β nicht notwendigerweise
der Referenzierung der maximalen Rückstreuamplitude (max(UR)) (s. Glg. 4.6). Da β eine re-
lative Änderung der Rückstreuamplitude in Abhängigkeit von der Laufzeit t beschreibt, ist der
Absolutwert der Rückstreuamplitude nicht von Bedeutung. Allerdings muss das frequenzab-
hängige Übertragungsverhalten der verwendeten Rückstreusonde (UR( f )) auch in diesem Fall
entsprechend kompensiert werden.
Mit Ausnahme der Fraktion CP_<10µm zeigt sich eine tendenzielle Zunahme von β mit zu-
nehmender Schallfrequenz. Der Einfluss der Partikelgröße ist ebenfalls erkennbar, liefert aller-
dings keine einheitliche Tendenz, verglichen mit dem Verhalten des Maximalwerts umax. Für
die kleinste (CP_<10µm) und die größte (CP_>50µm) Partikelfraktion ist ein deutlich größerer
Fehler festzustellen (s. Abbildung 4.19). Grund dafür ist ein kleines Zeitfenster TFit , in dem die
Geradenanpassung erfolgt. Dementsprechend erhöht sich das Verhältnis Fβ/TFit . Im Fall der
kleinsten Partikel ist dieser Umstand auf die ohnehin geringe maximale Rückstreuamplitude in
Verbindung mit einer starken Schalldämpfung zurückzuführen (s. Abb. 4.22). Die Partikelfrak-
tion CP_>50µm weist demgegenüber eine deutlich höhere maximale Rückstreuamplitude auf,
dämpft die Schallwellen jedoch umso stärker, was zu einem begrenzten Zeitfenster TFit führt.
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Abbildung 4.18: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit Anpassungsfehler Fβ/TFit als Feh-
lerbalken) der Glaspartikelsuspensionen in Abhängigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF .
Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.19: Anpassungsfehler Fβ/TFit bei der Bestimmung von β für die Glaspartikel-
suspensionen in Abhängigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF .
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Um den Konzentrationseinfluss auf die Rückstreuparameter besser analysieren zu können, lie-
fern die folgenden beiden Abbildungen 4.20 und 4.21 eine Darstellung der maximalen Rück-
streuamplitude umax und des zeitlichen Abfalls β in Abhängigkeit von der eingestellten Fest-
stoffkonzentration. Für diese Darstellung sind die Messpunkte ausgewählter Frequenzen auf-
getragen. Die maximale Rückstreuamplitude umax zeigt im untersuchten Konzentrationsbereich
zwischen 1 Vol.-% und 31 Vol.-% eine nichtlineare Abhängigkeit von der Partikelkonzentra-
tion (s. Abb. 4.20). Unabhängig von der Partikelgröße und der Schallfrequenz nimmt umax mit
zunehmender Konzentration zunächst zu. Der Anstieg nimmt mit weiter zunehmender Kon-
zentration ab, so dass die einzelnen Kurvenverläufe ein charakteristisches Maximum aufwei-
sen und umax bei weiter steigender Partikelkonzentration wieder abnimmt. Das Maximum der
Kurvenverläufe liegt zwischen 10 Vol.-% und 20 Vol.-%, abhängig von der Partikelgröße und
der Schallfrequenz. Für die beiden Partikelfraktionen CP_32-50µm und CP_>50µm, die eine
vergleichsweise breite Größenverteilung aufweisen, ist ein derartiges Maximum in den Kurven-
verläufen weniger deutlich ausgeprägt als bei den drei feinen Partikelgrößenfraktionen.
Das Auftreten eines Maximums im Kurvenverlauf der konzentrationsabhängigen Rückstreu-
amplitude umax(cV ) wurde im Rahmen der theoretischen Betrachtungen diskutiert (s. Abs. 3.1.3,
η ∼ u2

max). Demnach ist die Variation der Partikelanzahl innerhalb des Messvolumens die Ur-
sache für einen derartig nichtlinearen Verlauf der maximalen Rückstreuamplitude. Die Mess-
ergebnisse bestätigen zudem die Annahme, wonach die Konzentration cV,max (bei der das Ma-
ximum auftritt) abhängig von der dimensionslosen Wellenzahl ka ist. Außerdem zeigt sich ein
Einfluss der Verteilungsbreite auf das Anstiegsverhalten des Kurvenverlaufs.
Die proportional zur Partikelkonzentration zunehmende Schalldämpfung führt im Fall feiner
Partikel (CP_<10µm und CP_10-20µm) in Verbindung mit der ohnehin schwachen Streuwir-
kung dazu, dass die Signalauswertung bei höheren Konzentrationen aufgrund des zu geringen
Signal-Rausch-Abstands keine sinnvollen Ergebnisse mehr liefert.
Der zeitliche Abfall der Rückstreuamplitude β steigt mit zunehmender Feststoffkonzentration
an (s. Abb. 4.21). Für die drei feinen Fraktionen (CP_<10µm, CP_10-20µm und CP_20-32µm)
verläuft dieser Anstieg über den gesamten untersuchten Konzentrationsbereich nahezu linear.
Bei der CP_<10µm-Fraktion ist ein derartig linearer Anstieg lediglich bis zu einer Konzentrati-
on von 14 Vol.-% erkennbar. Für höhere Konzentrationen schwanken die einzelnen Messwerte
sehr stark, was vor allem durch die geringe maximale Rückstreuamplitude umax (s. Abb. 4.20)
und die hohe Schalldämpfung (s. Abb. 4.22) hervorgerufen wird. Der näherungsweise lineare
Zusammenhang zwischen der Partikelkonzentration und β ist ebenfalls bei den beiden gro-
ben Partikelfraktionen (CP_32-50µm und CP_>50µm) zu erkennen. Allerdings gilt dies nur
für Partikelkonzentrationen größer 4 Vol.-%. Unterhalb dieser Konzentration zeigt sich ein ab-
weichendes, teilweise nichtlineares Anstiegsverhalten. Dieser Unterschied ist abhängig von der
Schallfrequenz. Je höher die Schallfrequenz ist, desto größer ist auch die Änderung im Anstieg
des Kurvenverlaufs.
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Abbildung 4.20: Maximale Rückstreuamplitude umax der Glaspartikelsuspensionen für ausge-
wählte Frequenzen in Abhängigkeit von der Feststoffkonzentration cV . Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.21: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit Anpassungsfehler Fβ/TFit als Feh-
lerbalken) der Glaspartikelsuspensionen für ausgewählte Frequenzen in Abhängigkeit von der
Feststoffkonzentration cV . Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Die parallel durchgeführten Messungen mit dem Ultraschalldämpfungsspektrometer liefern
Schalldämpfungsmesswerte im Frequenzbereich zwischen 3 MHz und 100 MHz (s. Abb.
4.22).
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Abbildung 4.22: Gemessene Schalldämpfung α bzw. α/ f der Glaspartikelsuspensionen in
Abhängigkeit von: links: der Frequenz bei einer Feststoffkonzentration von cv = 4 Vol.-%
(mit Fehlerbalken), rechts: der Feststoffkonzentration für drei ausgewählte Frequenzen. Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Die Dämpfungsspektren der einzelnen Partikelfraktionen weisen in der Form α/ f ( f ) einen je-
weils charakteristischen Verlauf auf (s. Abb. 4.22, links). Die Dämpfung α steigt für alle Parti-
kelgrößen mit zunehmender Frequenz an, wobei grobe Partikel (CP_32-50µm und CP_>50µm)
den Schall mit zunehmender Frequenz deutlich stärker dämpfen als die feinen Partikel (CP_10-
20µm und CP_20-32µm). Dieser Umstand resultiert aus der partikelgrößenabhängigen Schall-
streuung, die in diesem Partikelgrößenbereich die Dämpfung dominiert. Demgegenüber weist
die CP_<10µm-Fraktion eine vergleichsweise hohe Dämpfung auf. In diesem Fall resultiert die
Schalldämpfung neben der Streuung vor allem aus viskoinertialen Effekten.
Für die drei ausgewählten Frequenzen zeigt sich ein nahezu linearer Anstieg der Schalldämp-
fung gegenüber der Konzentration (s. Abb. 4.22, rechts). Einzig für die CP_ 32-50µm-Fraktion
verläuft der entsprechende Anstieg nicht linear. Für die CP_>50µm-Fraktion liefern die Mes-
sungen bei Konzentrationen cV > 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 Rückstreuamplitude β mit der experimentell bestimm-
ten Schalldämpfung α verglichen werden. Der Amplitudenabfall im Rückstreusignal wird maß-
geblich von der Schalldämpfung beeinflusst (s. Abs. 3.1.5). Zu diesem Zweck erfolgt zunächst
eine Umrechnung der Schalldämpfung in der Form, dass die längenabhängige Messgröße αz

unter Verrechnung der ebenfalls gemessenen Schallgeschwindigkeit c (s. Glg. 2.64) in eine
laufzeitabhängige Dämpfung αt übertragen wird

αt [dB/µs] =
c[m/s] · s
104 ·m

·αz [dB/cm]. (4.22)

Abbildung 4.23 zeigt die Ergebnisse der Transmissions- und der Rückstreumessung im direk-
ten Vergleich. Die Messwerte αt und β weisen einen vergleichbaren Kurvenverlauf auf. Ab-
weichungen sind für die CP_<10µm-Fraktion und für die CP_32-50µm-Fraktion im Bereich
f > 10 MHz sowie für die CP_>50µm-Fraktion im Bereich f > 8 MHz zu erkennen. Im Fall
der feinen Partikel ist dies auf den großen Fehler Fβ/TFit bei der Bestimmung des Amplituden-
abfalls β zurückzuführen.
Für die beiden groben Partikelfraktionen ist der Amplitudenabfall β für höhere Frequenzen ten-
denziell geringer als die Schalldämpfung αt . Diese Abweichung resultiert aus der Wirkung von
Mehrfachstreueffekten, die einen verminderten Abfall der Rückstreuamplitude im Vergleich zur
Schalldämpfung verursachen (s. Abs. 3.1.5). Dieser grundsätzliche Unterschied zwischen dem
Amplitudenabfall des Rückstreusignals und der Schalldämpfung kann mit einer Darstellung
entsprechend Abbildung 4.24 verdeutlicht werden.
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Abbildung 4.23: Vergleich zwischen Schalldämpfung und Abfall der Rückstreuamplitude am
Beispiel der Glaspartikelsuspensionen bei einer Feststoffkonzentration von cv = 4 Vol.-%,
links: Schalldämpfung αt , rechts: Abfall der Rückstreuamplitude β . Linien dienen lediglich
der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.24: Vergleich zwischen Schalldämpfung αt und Abfall der Rückstreuampli-
tude β für drei ausgewählte Frequenzen am Beispiel der Glaspartikelsuspensionen.
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Die Messpunkte der einzelnen Größenfraktionen in Abbildung 4.24 bilden unterschiedliche
Partikelkonzentrationen im Bereich bis 20 Vol.-% ab. Je größer die Partikelkonzentration ist,
desto größer sind die Schalldämpfung α und der Amplitudenabfall β . Es zeigt sich, dass die
Messpunkte der groben Partikel mit zunehmender Frequenz von der Paritätslinie abweichen,
wobei β <αt gilt. Die Streuung im Bereich der Paritätslinie ist auf Ungenauigkeiten der Schall-
geschwindigkeitsmessung zurückzuführen. Ein Fehler pflanzt sich bei der Umrechnung nach
Gleichung 4.22 fort und führt zu entsprechend fehlerbehafteten Werten der Schalldämpfung
αt .

4.4.2 Kunststoffpartikelsuspension

Die Rückstreumessungen an den verschiedenen Kunststoffpartikelsuspensionen werden bei
einer konstanten Temperatur von 20,0± 0,1 °C und einer konstanten Rührerdrehzahl von
700 min-1 durchgeführt. Die Abbildungen 4.25 und 4.26 zeigen die Rückstreuparameter umax,
σmax/umax, β ±Fβ/TFit und Fβ/TFit in Abhängigkeit von der gewählten Fenstermittenfrequenz
fF für Feststoffkonzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. In jeder Abbildung sind
die entsprechenden Ergebnisse für jede der drei Kunststoffpartikelfraktionen dargestellt.
Die Darstellung der maximalen Rückstreuamplitude umax in Abbildung 4.25 zeigt für Poly-
amid 6 und PVC einen charakteristischen Anstieg mit zunehmender Fenstermittenfrequenz fF .
Für Polyamid 12 ist ebenfalls ein Anstieg von umax gegenüber der Frequenz zu beobachten.
Im Gegensatz zu den beiden anderen Kunststofffraktionen weisen die Messwerte bei 4 Vol.-%
und 8 Vol.-% für fF > 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 näher eingegangen. Im
direkten Vergleich der maximalen Rückstreuamplitude bei 2 Vol.-% ist festzustellen, dass die
PA12-Partikel den geringsten Wert aufweisen, gefolgt von den PA6- und den PVC-Partikeln.
Im Vergleich zur Partikelgröße 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 Partikelgröße verursacht in diesem Fall ein Absinken
der maximalen Rückstreuamplitude. Dieser Umstand ist auf den Einfluss der Materialparame-
ter der einzelnen Kunststoffe zurückzuführen. Gegenüber 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
größeren Einfluss auf die maximale Rückstreuamplitude, im Vergleich zur Partikelgröße. Das
Verhältnis σmax/umax 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: links: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit Anpassungsfehler Fβ/TFit als
Fehlerbalken), rechts: Anpassungsfehler Fβ/TFit der Kunststoffsuspensionen in Abhängigkeit
von der Fenstermittenfrequenz fF . Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.26 zeigt den Abfall der Rückstreuamplitude β und den Fehler Fβ/TFit für Partikel-
konzentrationen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%. Für alle drei Kunststoffmaterialien steigt
β mit zunehmender Frequenz fF an. Der Fehler Fβ/TFit steigt mit zunehmender Frequenz fF

ebenfalls. Der Grund dafür ist die sinkende Eindringtiefe der Schallwellen. Damit einhergehend
verkürzt sich die Länge des Zeitfensters TFit , in dem die Geradenanpassung erfolgt. Parallel zu
einem zunehmenden Abfall β wächst gleichzeitig der Fehler Fβ/TFit an. Sowohl β als auch
Fβ/TFit liegen deutlich über den vergleichbaren Werten der Glaspartikelsuspensionen. Für Kon-
zentrationen cV > 8 Vol.-% nimmt der Amplitudenabfall β weiter zu (s. Abb. 4.27, rechts). Im
Fall der beiden Polyamidpartikelfraktionen zeichnet sich im Bereich β > 4,5 dB/µs ein Trend
ab, wonach β nicht mehr adäquat bestimmt werden kann. In diesem Fall ist die Schalldämp-
fung derart hoch, dass auch der Maximalwert umax zu klein bestimmt wird. Der Verlauf umax(cV )

weicht von der typischen Kurvenform ab (s. Abb. 4.27, links). Vor allem bei den PA12-Partikeln
wird dies bei Frequenzen fF > 8 MHz deutlich. Die entsprechenden Kurvenverläufe umax(cV )

fallen bei vergleichsweise geringen Konzentrationen wieder ab. Die entsprechenden Werte fal-
len gegenüber jenen bei kleineren Frequenzen ab, was im Vergleich zu den Kurvenverläufen
bei fF ≤ 8 MHz nicht plausibel erscheint. Der Grund für die fehlerhafte Bestimmung von umax

ist die Kombination aus hoher Schalldämpfung und vergleichsweise geringer Streuwirkung der
Partikel. Daher ist der Effekt im Fall der PA12-Partikel deutlich stärker ausgeprägt als bei den
PA6- und den PVC-Partikeln. Die geringe Eindringtiefe der Schallwellen sorgt in Verbindung
mit der Zeitunschärfe, die aus der Frequenzfilterung resultiert, für eine Absenkung der detektier-
baren maximalen Rückstreuamplitude. Für hinreichend niedrige Frequenzen ( fF ≤ 10 MHz bei
PA6 und fF ≤ 8 MHz bei PA12) weisen die Kurvenverläufe des konzentrationsabhängigen Ma-
ximalwerts hingegen den typischen Verlauf auf. Bis zu einer Konzentration cV,max steigt umax,
erreicht ein Maximum und fällt für cV > cV,max wieder ab. Das jeweilige Maximum ist deutlich
ausgeprägt. Der Wert cV,max ist zudem abhängig von der Frequenz fF . Im Fall der PVC-Partikel
können sowohl der Maximalwert als auch der Abfall der Rückstreuamplitude über den gesam-
ten Konzentrations- und Frequenzbereich adäquat bestimmt werden. Da PVC einen hinreichend
hohen akustischen Kontrast gegenüber Ethanol aufweist, ist die akustische Streuwirkung ent-
sprechend höher als bei den Polyamidpartikeln, obwohl die PVC-Partikel deutlich kleiner sind.
Dementsprechend können auch Werte β > 4,5 dB/µs sicher detektiert werden. Die Kurven-
verläufe umax(cV ) weisen kein derart deutlich erkennbares Maximum auf, was auf die breite
Verteilung der Partikelgröße zurückzuführen ist.
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Abbildung 4.27: links: Maximalwert umax und rechts: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit
Anpassungsfehler Fβ/TFit als Fehlerbalken) der Kunststoffsuspensionen in Abhängigkeit von
der Feststoffkonzentration cV . Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Die vergleichsweise hohe Schalldämpfung der Kunststoffsuspensionen wird durch die Ergeb-
nisse der Transmissionsmessung bestätigt (s. Abb. 4.28). Im Vergleich zu den Glaspartikelsus-
pensionen (bis 30 dB/cm, s. Abb. 4.22) dämpfen die Kunststoffpartikelsuspensionen den Schall
sehr viel stärker (bis 140 dB/cm, s. Abb. 4.28).
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Abbildung 4.28: Gemessene Schalldämpfung α der Kunststoffpartikelsuspensionen in Ab-
hängigkeit von: links: der Frequenz bei einer Feststoffkonzentration von cv = 4 Vol.-% (mit
Fehlerbalken), rechts: der Feststoffkonzentration für drei ausgewählte Frequenzen. Linien die-
nen lediglich der optischen Orientierung.
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Aufgrund der hohen Schalldämpfung liefern die Messungen mit dem Ultraschalldämpfungs-
spektrometer bei höheren Konzentrationen der Kunststoffpartikelsuspensionen im Frequenzbe-
reich oberhalb 20 MHz keine Ergebnisse mehr. Im direkten Vergleich zeigt der Amplituden-
abfall β einen qualitativ vergleichbaren Verlauf in Abhängigkeit von der Frequenz gegenüber
der Schalldämpfung αt (s. Abb. 4.29). Allerdings fällt β im Bereich f > 8 MHz gegenüber αt

deutlich ab. Ursache dafür 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 Rückstreuamplitude β mit der Schalldämpfung
αt in Abbildung 4.30 nochmals verdeutlicht.
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Abbildung 4.29: Vergleich zwischen Schalldämpfung αt und Abfall der Rückstreuampli-
tude β am Beispiel der Kunststoffpartikelsuspensionen bei einer Feststoffkonzentration von
cv = 4 Vol.-%, links: Schalldämpfung αt , rechts: Abfall der Rückstreuamplitude β . Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.

Vor allem bei einer Frequenz von 12 MHz nimmt der Abfall der Rückstreuamplitude β mit
zunehmender Schalldämpfung gegenüber αt ab (s. Abb. 4.30). Im Bereich αt < 0,5 dB/µs (ins-
besondere bei 4 MHz) liegen die Messpunkte mit abnehmender Schalldämpfung oberhalb der
Paritätslinie. Diese Abweichung resultiert aus dem Verfahren zur Bestimmung des relativen
Amplitudenabfalls im Rückstreusignal. Die Annahme, wonach bei Verwendung eines planaren
Schallwandlers von einem quasiparallelen Schallfeld mit pinc(s) = const ausgegangen werden
kann (s. Abs. 3.1.5), führt bei der Bestimmung von β zu einem systematischen Fehler. Realisti-
scherweise muss davon ausgegangen werden, dass pinc mit zunehmendem Abstand s abnimmt,
selbst wenn das von der Schallwelle durchlaufene Medium keine Dämpfung aufweist. Im Er-
gebnis dieser vereinfachten Betrachtung wird β überbewertet. Der selbe Effekt ist im Fall der
Glaspartikelsuspensionen in abgeschwächter Form zu beobachten (s. Abb. 4.24).
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Abbildung 4.30: Vergleich zwischen Schalldämpfung αt und Abfall der Rückstreuampli-
tude β für drei ausgewählte Frequenzen am Beispiel der Kunststoffpartikelsuspensionen.

4.4.3 Öl-in-Wasser-Emulsion

Die Rückstreumessungen an den verschiedenen Öl-in-Wasser-Emulsionen werden bei einer
konstanten Temperatur von 25,0±0,1 °C und einer konstanten Rührerdrehzahl von 700 min-1

durchgeführt. Im Folgenden werden die Ergebnisse der Verdünnungsreihen (bei drei verschie-
denen Tropfengrößenverteilungen) und der Emulgierreihen (bei drei verschiedenen Ölkonzen-
trationen) dargestellt und diskutiert.

4.4.3.1 Verdünnungsreihen

Es werden drei Proben mit einer Ölkonzentration von jeweils 28 Vol.-% angesetzt. Durch eine
dosierte mechanische Beanspruchung (Zahnkranzdispergierer) werden die drei Proben jeweils
unterschiedlich stark dispergiert, so dass sich für jede Emulsion eine andere Tropfengrößen-
verteilung einstellt (s. Abb. 4.31). Eine höhere Beanspruchung (größere Drehzahl und/oder
Dauer der Zahnkranzdispergierung) führt zu einer kleineren Tropfengröße. Für Tropfengrö-
ßen x < 80 µm ist während der weiteren Versuchsdurchführung keine (ungewollte) Änderung
der Tropfengröße aufgrund von Reifungs- oder Koaleszenzeffekten zu beobachten. Aus diesem
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Grund werden im Rahmen der experimentellen Untersuchungen keine Emulsionen mit gröberen
Öltropfen vermessen. Eine dosierte Zugabe von Wasser ermöglicht die Reduzierung der Ölkon-
zentration. Die Dosierung erfolgt massebezogen entsprechend Gleichung 4.21. Im Rahmen der
Verdünnungsreihe ist die parallele Messung der Tropfengrößenverteilung von besonderer Be-
deutung, da eine etwaige Änderung eine Betrachtung zum Einfluss der Partikelkonzentration
behindert.
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Abbildung 4.31: Partikelgrößenverteilungen (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sym-
patec Helos) der drei Emulsionsansätze, die im Rahmen der Verdünnungsreihen vermessen
werden.

Die Abbildungen 4.32 und 4.33 zeigen die Rückstreuparameter umax, σmax/umax, β ±Fβ/TFit

und Fβ/TFit in Abhängigkeit von der gewählten Fenstermittenfrequenz fF für Ölkonzentratio-
nen von 2 Vol.-%, 4 Vol.-% und 8 Vol.-%.
Die maximale Rückstreuamplitude umax steigt mit zunehmender Frequenz fF für alle drei Grö-
ßenfraktionen an. Je größer die Öltropfen sind, desto größer ist umax. Das Verhältnis σmax/umax

liegt wie bei den Suspensionen mehrheitlich im Bereich zwischen 0,74 und 0,78. Lediglich für
die AK_<20µm-Fraktion fallen die Werte im Bereich f < 5 MHz ab. Dies ist auf das schwache
Streuvermögen der Emulsion und den damit verbundenen geringen Signal-Rausch-Abstand zu-
rückzuführen. Trotz des geringen akustischen Kontrasts streuen die Emulsionen die eingebrach-
te Schallwelle ähnlich stark wie die Glaspartikelsuspensionen. Dies entspricht dem theoretisch
vorhergesagten Streuverhalten (s. Abs. 3.2).
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Abbildung 4.32: links: Maximale Rückstreuamplitude umax, rechts: Verhältnis zwischen
den Maximalwerten von Standardabweichung und Mittelwert σmax/umax der Öl-in-Wasser-
Emulsionen (Verdünnungsreihe) in Abhängigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF . Linien
dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Abbildung 4.33: links: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit Anpassungsfehler Fβ/TFit als
Fehlerbalken), rechts: Anpassungsfehler Fβ/TFit der Öl-in-Wasser-Emulsionen (Verdünnungs-
reihe) in Abhängigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF . Linien dienen lediglich der opti-
schen Orientierung.
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Abbildung 4.33 zeigt den Abfall der Rückstreuamplitude β und den Fehler Fβ/TFit . Für alle drei
Größenfraktionen steigt β mit zunehmender Frequenz fF an. Der Fehler Fβ/TFit steigt ebenfalls
mit zunehmender Frequenz fF . Der Grund dafür ist die sinkende Eindringtiefe der Schallwellen.
Damit einhergehend verkürzt sich die Länge des Zeitfensters TFit , in dem die Geradenanpassung
erfolgt. Parallel zu einem zunehmenden Abfall β wächst auch der Fehler Fβ/TFit an. Sowohl β

als auch Fβ/TFit sind vergleichbar mit den Werten der Glaspartikelsuspensionen. Die Änderung
beider Rückstreuparameter ist einzig auf die Änderung der Ölkonzentration zurückzuführen.
Die konzentrationsabhängige Darstellung der maximalen Rückstreuamplitude zeigt für alle drei
Größenfraktionen und alle Frequenzen einen nichtlinearen Verlauf mit einem ausgeprägten Ma-
ximum im Kurvenverlauf (s. Abb. 4.34, links). Die Konzentration cV,max ist für jede Größen-
fraktion nahezu unabhängig von der Frequenz, zwischen den einzelnen Größenfraktionen sind
jedoch Unterschiede zu erkennen. Die Kurvenverläufe β (cV ) zeigen, anders als bei den unter-
suchten Suspensionen, keine lineare Zunahme von β gegenüber der Volumenkonzentration (s.
Abb. 4.34, rechts). Vielmehr schwächt sich der Anstieg mit zunehmender Konzentration ab, was
zu einem deutlich nichtlinearen Kurvenverlauf führt. Der Einfluss der Ölkonzentration auf den
Amplitudenabfall β ist zudem weniger stark ausgebildet.
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Abbildung 4.34: links: Maximalwert umax und rechts: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit
Anpassungsfehler Fβ/TFit als Fehlerbalken) für die Öl-in-Wasser-Emulsionen (Verdünnungs-
reihe) in Abhängigkeit von der Ölkonzentration cV . Linien dienen lediglich der optischen Ori-
entierung.
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4.4.3.2 Emulgierreihen

Es werden drei Proben mit Ölkonzentrationen 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. fünf verschiedene Emulgierzu-
stände. Die resultierenden Tropfengrößenverteilungen sind in Abbildung 4.35 dargestellt.

AK_#1

AK_#1

AK_#3

AK_#4

AK_#5

0

20

40

60

80

100

V
e
rt

e
ilu

n
g
ss

u
m

m
e

n
fu

n
kt

io
n
 Q

3
(x

) 
[%

]

0 60
Partikelgröße x [µm]

804020
0

20

40

60

80

100

0 60
Partikelgröße x [µm]

804020
0

20

40

60

80

100

V
e

rt
e
ilu

n
g
ss

u
m

m
e
n
fu

n
kt

io
n
 Q

3
(x

) 
[%

]

 1 Vol.-%

 

 6 Vol.-%  12Vol.-%12 Vol.-%

Abbildung 4.35: Partikelgrößenverteilungen (bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sym-
patec Helos) der Öl-in-Wasser-Emulsionen, die im Rahmen der Emulgierreihen vermessen
werden.

Abbildung 4.36 zeigt die Rückstreuparameter umax und β ± Fβ/TFit für die drei Ölkonzen-
trationen in Abhängigkeit von der gewählten Fenstermittenfrequenz fF . Die maximale Rück-
streuamplitude umax steigt mit zunehmender Frequenz fF für alle Emulsionsproben an. Mit
fortschreitender Emulgierung (Öltropfen werden verkleinert) fällt umax ab, wobei sich der fre-
quenzabhängige Verlauf ebenfalls qualitativ ändert. Parallel dazu nimmt der Abfall der Rück-
streuamplitude β bei konstanter Ölkonzentration ebenfalls ab. Die Änderung beider Rückstreu-
parameter ist einzig auf die Änderung der Tropfengröße zurückzuführen.
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Abbildung 4.36: links: Maximalwert umax und rechts: Abfall der Rückstreuamplitude β (mit
Anpassungsfehler Fβ/TFit als Fehlerbalken) für die Öl-in-Wasser-Emulsionen (Emulgierrei-
he) in Abhängigkeit von der gewählten Fenstermittenfrequenz fF . 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 Größenfraktion CP_20-32 µm enthält. Der untersuchte Temperaturbereich reicht
von 5 °C bis 45 °C. Die Messungen erfolgen mit dem V312-Schallwandler bei einer konstanten
Rührerdrehzahl von 700 min-1. Abbildung 4.37 zeigt den Maximalwert umax und den Abfall
β der Rückstreuamplitude in Abhängigkeit von der Frequenz fF (links) und der Temperatur
(rechts).
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Abbildung 4.37: Maximalwert umax und Abfall der Rückstreuamplitude β (mit Anpassungs-
fehler Fβ/TFit als Fehlerbalken) in Abhängigkeit von links: der Fenstermittenfrequenz fF ,
rechts: der Temperatur. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.
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Der Einfluss einer Temperaturänderung auf die maximale Rückstreuamplitude ist abhängig von
der Frequenz. Dieses Ergebnis ist plausibel, da eine Änderung der Temperatur die effektiven
Materialparameter (Dichte und Schallgeschwindigkeit) von disperser und kontinuierlicher Pha-
se beeinflusst. Dementsprechend ändert sich das akustische Streuverhalten der gesamten Dis-
persion (s. Abs. 3.2). Diese Änderung spiegelt sich in den qualitativ unterschiedlichen Kurven-
verläufen des frequenzabhängigen Maximalwerts umax( fF) wider. Bei einzelnen Frequenzen
( fF = 10 MHz oder fF = 13 MHz) ist der Einfluss einer Temperaturänderung entsprechend
höher als beispielsweise bei fF = 11 MHz. Demgegenüber weist der Amplitudenabfall β im
untersuchten Temperaturbereich eine vergleichsweise eindeutige Abhängigkeit gegenüber der
Temperatur auf. Je höher die Temperatur ist, desto kleiner ist β . Dieser Zusammenhang gilt (im
untersuchten Frequenzbereich) unabhängig von der Frequenz und wird durch eine Änderung
der Schallgeschwindigkeit cdisp hervorgerufen. Die Schallgeschwindigkeit der Dispersion cdisp

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 zeitabhängige Amplitudenabfall β , da die Laufzeit t umgekehrt pro-
portional zur Schallgeschwindigkeit c ist.

4.4.5 Einfluss des Strömungsverhaltens

Die Untersuchungen zum Einfluss der Rührerdrehzahl erfolgen an der gleichen Glaspartikelsus-
pension (8 Vol.-% Glaspartikel CP_20-32 µm in Wasser). Die Drehzahl wird im Bereich zwi-
schen 200 min-1 und 1000 min-1 variiert. Die Messungen erfolgen mit dem V312-Schallwandler
bei einer konstanten Temperatur von 20,4 °C. Abbildung 4.38 zeigt den Maximalwert umax und
den Abfall der Rückstreuamplitude β in Abhängigkeit von der Frequenz fF (links) und der
Rührerdrehzahl (rechts). Für Rührerdrehzahlen kleiner 400 min-1 sind deutliche Abweichungen
sowohl beim Maximalwert umax als auch beim Abfall der Rückstreuamplitude β festzustellen.
Diese resultieren aus einem unvollständigen Mischungszustand der Suspension. Vor allem die
groben Partikel sinken aufgrund ihrer vergleichsweise großen Masse innerhalb des Probenge-
fäßes nach unten, weil die Sedimentationskräfte (masseproportional) die Auftriebskräfte, die
durch die Strömung erzeugt werden, übersteigen. Diese Entmischung kann mit bloßem Auge
beobachtet werden. Der Maximalwert umax sinkt ab, weil die großen Partikel, die das Streu-
verhalten dominieren, nicht länger im Messvolumen verweilen. Parallel dazu reduziert sich der
Abfall der Rückstreuamplitude β , weil die effektive Partikelkonzentration innerhalb des Mess-
volumens sinkt. Dadurch reduziert sich die Schalldämpfung und damit einhergehend der Am-
plitudenabfall. Für Drehzahlen im Bereich 600 min-1 bis 1000 min-1 sind keine relevanten Än-
derungen von β festzustellen. Demgegenüber steigt umax in diesem Bereich mit zunehmender
Drehzahl an, wobei die Änderung weniger als 5 % beträgt. Für Drehzahlen größer 1000 min-1

liegen keine Messwerte vor, da es bei den entsprechenden Strömungszuständen zu einer Trom-
benbildung kommt. Luft wird in die Suspension eingebracht und die entstehenden Luftblasen
stören die Ultraschallmessung an der Suspension. Aus diesem Grund können keine belastbaren
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Aussagen zum Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit auf den Maximalwert umax für Drehzah-
len größer 1000 min-1 abgeleitet werden. Da für Drehzahlen größer 600 min-1 die Änderung im
Bereich < 5% liegt, ist die Ungenauigkeit bei der Bestimmung von umax als mögliche Ursache
für die Schwankungen zu nennen.
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Abbildung 4.38: links: Maximalwert umax und Abfall der Rückstreuamplitude β (mit An-
passungsfehler Fβ/TFit als Fehlerbalken) in Abhängigkeit von der Fenstermittenfrequenz fF ,
rechts: Maximalwert umax und Abfall der Rückstreuamplitude β (jeweils skaliert auf den Wert
bei 1000 min-1) in Abhängigkeit von der Rührerdrehzahl. Linien dienen lediglich der optischen
Orientierung.
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Solange die Geschwindigkeit der Partikel vP deutlich kleiner als die Schallgeschwindigkeit cdisp

ist, so dass der Einfluss des Doppler-Effekts vernachlässigt werden kann, weist das Messver-
fahren keine Einschränkung hinsichtlich der Strömungsgeschwindigkeit auf. Es muss lediglich
sichergestellt sein, dass innerhalb des Zeitfensters N · tr eine repräsentative Untermenge des
gesamten Partikelsystems das Messvolumen passiert hat.

4.5 Vergleich mit Simulationsergebnissen

Für den Amplitudenabfall β des Rückstreusignals kann die parallel gemessene Schalldämp-
fung α herangezogen werden, um die Ergebnisse der Rückstreumessung auf Plausibilität zu
überprüfen und entsprechend zu bewerten. Im Gegensatz dazu steht für den Maximalwert umax

keine vergleichbare Messgröße zur Verfügung. Aus diesem Grund werden die Modellvorher-
sagen für den Rückstreukoeffizienten genutzt, um die Messergebnisse der maximalen Rück-
streuamplitude umax zu bewerten. Der Rückstreukoeffizient ist proportional zum Quadrat der
Schalldruckamplitude (s. Glg. 3.17). Dementsprechend wird für den Vergleich das Quadrat der
maximalen Rückstreuamplitude u2

max( f ) herangezogen und dem Rückstreukoeffzienten η( f )
nach Gleichung 2.37 gegenübergestellt. Auf diese Weise ist ein qualitativer Vergleich zwischen
beiden Kenngrößen möglich, wobei zunächst 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) durchgeführt. Zur Berechnung
des Rückstreukoeffizienten werden die gemessenen Partikelgrößenverteilungen (s. Abs. 4.3)
herangezogen (s. Anhang A.5). Zusätzlich werden die jeweiligen Verteilungsfunktionen Q3(x)
interpoliert, so dass die Klassenbreite ∆x = 0,1 µm beträgt. Auf diese Weise existieren mehr
Stützstellen zur Darstellung der Funktion Q3(x) und somit auch zur Berechnung des Rück-
streukoeffizienten (Summenterm in Glg. 2.37). Die Frequenzauflösung der Rechnung beträgt
∆ f =10 kHz. Um den Einfluss der Fensterfunktion, die im Rahmen der Signalauswertung an-
gewendet wird (s. Abs. 4.2), bei der Berechnung des Rückstreukoeffizienten zu berücksichtigen,
wird diese ebenfalls auf den frequenzabhängigen Verlauf des Rückstreukoeffizienten angewen-
det.
Abbildung 4.39 zeigt den Rückstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert der Rück-
streuamplitude für die Glaspartikelsuspensionen. Für alle fünf Größenfraktionen zeigen bei-
de Größen eine Zunahme in Abhängigkeit von der Frequenz. Die qualitativen Kurvenverläufe
η( f ) und u2

max( f ) zeigen für die einzelnen Partikelgrößen eine gute Übereinstimmung. Die Be-
rechnung des Rückstreukoeffizienten mit der interpolierten Verteilungsfunktion liefert kleinere
Werte im Vergleich zur gemessenen Größenverteilung. Die Anzahl und Breite der Partikelgrö-
ßenklassen, die zur Abbildung der Partikelgrößenverteilung verwendet werden, haben somit
einen erheblichen Einfluss auf die Qualität des berechneten Rückstreukoeffizienten. Je kleiner
die Klassenbreite ist, desto genauer kann der Rückstreukoeffizient eines polydispersen Partikel-
systems bestimmt werden.
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Abbildung 4.39: Vergleich zwischen Rückstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert für
die Glaspartikelsuspensionen in Abhängigkeit von der Frequenz bei einer Feststoffkonzentra-
tion von 2 Vol.-% links: Rückstreukoeffizient η berechnet nach Gleichung 2.37 mit den Ma-
terialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemessener Partikelgrößenvertei-
lung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts: quadrierter Maximalwert
umax

2. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Auffällig ist zudem der Unterschied im Wertebereich zwischen η und umax
2. Hierzu ist an-

zumerken, dass der Rückstreukoeffizient in der Einheit [m-1·sr-1] für ein Volumen von einem
Kubikmeter gilt. Das Messvolumen ist hingegen sehr viel kleiner (im Bereich 10-12 m3). Eine
genaue Bestimmung ist schwierig und wird im Rahmen der Arbeit nicht durchgeführt.
Abbildung 4.40 zeigt den Rückstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert für die drei
Kunststoffpartikelsuspensionen. Für alle drei Kunststoffarten zeigen beide Größen eine Zunah-
me in Abhängigkeit von der Frequenz. Die Messergebnisse weisen im Bereich f ≤ 9 MHz einen
nahezu identischen Verlauf der zurückgestreuten Schallintensität gegenüber der Frequenz auf.
Bei höheren Frequenzen ist ein ähnlicher Verlauf bei allen drei Kunststoffarten zu beobachten,
wobei die PVC-Partikel mehr Intensität zurückstreuen als die PA6-Partikel und diese wiederum
mehr als die PA12-Partikel. Der berechnete Rückstreukoeffizient zeigt hingegen größere Diffe-
renzen zwischen den einzelnen Kunststoffarten. Auffällig ist zudem, dass für die PA12-Partikel
die Berechnung auf der Basis der gemessenen Partikelgrößenverteilung deutlich von jener ab-
weicht, die auf der Grundlage der interpolierten Partikelgrößenverteilung durchgeführt wird.
Grund dafür sind numerische Instabilitäten, die durch den geringen akustischen Kontrast her-
vorgerufen werden. In diesem Fall zeigt der Frequenzverlauf des Rückstreukoeffizienten, der
mit der gemessenen Verteilung berechnet wird, eine bessere qualitative Übereinstimmung mit
dem Messergebnis. Diese Vermutung wird durch den Vergleich mit dem Ergebnis für die PVC-
Partikel verstärkt. Im Gegensatz dazu ist der Rückstreukoeffizient für die PA6-Partikel deutlich
zu groß berechnet.
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Abbildung 4.40: Vergleich zwischen Rückstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert für
die Kunststoffpartikelsuspensionen in Abhängigkeit von der Frequenz bei einer Feststoffkon-
zentration von 2 Vol.-% links: Rückstreukoeffizient η berechnet nach Glg. 2.37 mit den Ma-
terialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemessener Partikelgrößenvertei-
lung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts: quadrierter Maximalwert
umax

2. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Da der Unterschied zwischen gemessener und interpolierter Partikelgrößenverteilung gering
ist, sind die Materialparameter, die zur Berechnung des Rückstreukoeffizienten herangezogen
werden, in Frage zu stellen. Für beide Polyamidarten werden die Schallgeschwindigkeiten un-
ter Verwendung der Poissonzahl aus dem E-Modul berechnet (s. Anhang A.1). Diese Bestim-
mung ist fehleranfällig und liefert im Fall der PA6-Partikel Materialwerte, die den verwende-
ten Kunststoff nicht entsprechend charakterisieren. Zudem führen kleine Schwankungen der
Materialparameter, vor allem bei einem geringen akustischen Kontrast der Dispersion, zu teils
starken Änderungen im berechneten Rückstreukoeffizienten (s. Abs. 3.2). Eine weitere Ursa-
che für die deutlichen Unterschiede zwischen dem berechneten Rückstreukoeffzienten und dem
Messergebnis stellt die Morphologie der Kunststoffpartikel dar. Die Partikel sind zum einen
nicht kugelförmig und weisen zum anderen eine poröse Struktur auf. Beides hat Einfluss auf
das akustische Streuverhalten und wird innerhalb des Modells nicht erfasst.
Abbildung 4.41 zeigt den Rückstreukoeffizienten und den quadrierten Maximalwert für die fünf
Emulgierzustände der Öl-in-Wasser-Emulsion (Emulgierreihe). Für alle fünf Größenverteilun-
gen zeigen beide Größen eine Zunahme in Abhängigkeit von der Frequenz. Die qualitativen
Kurvenverläufe η( f ) und u2

max( f ) zeigen für die einzelnen Partikelgrößen eine gute Überein-
stimmung. Lediglich für die gröbste Fraktion ist ein relevanter Unterschied in der frequenz-
abhängigen Darstellung beider Kenngrößen festzustellen. Der Rückstreukoeffizient wird bei
Verwendung der interpolierten Tropfengrößenverteilung kleiner berechnet als im Vergleich zur
Verwendung der gemessenen Größenverteilung.
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Abbildung 4.41: Vergleich zwischen Rückstreukoeffizient und quadriertem Maximalwert für
unterschiedliche Emulgierzustände der Öl-in-Wasser-Emulsion in Abhängigkeit von der Fre-
quenz bei einer Ölkonzentration von 1 Vol.-% links: Rückstreukoeffizient η berechnet nach
Glg. 2.37 mit den Materialparametern aus Anhang A.1 (durchgehende Linie: mit gemesse-
ner Partikelgrößenverteilung, gestrichelte Linie: mit interpolierter Summenfunktion), rechts:
quadrierter Maximalwert umax

2. Linien dienen lediglich der optischen Orientierung.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass der Rückstreukoeffizient und die quadrierte
Maximalamplitude im untersuchten Frequenzbereich für die Glaspartikelsuspensionen und die
Öl-in-Wasser-Emulsionen eine gute qualitative Übereinstimmung für den Fall zeigen, dass die
Partikelkonzentration hinreichend gering ist, so dass Mehrfachstreueffekte zu vernachlässigen
sind. Demgegenüber sind für die Kunststoffpartikelsuspensionen deutliche Unterschiede
zwischen η( f ) und u2

max( f ) zu erkennen. In diesem Fall führt der geringe akustische Kontrast
in Verbindung mit der ungenauen Kenntnis der relevanten Materialparameter zu einer fehler-
haften Bestimmung des Rückstreukoeffizienten. Die theoretische Bestimmung des akustischen
Streuverhaltens ist demnach an eine möglichst genaue Kenntnis der Materialparameter (Dichte,
Schallgeschwindigkeit) gebunden. Vor allem bei Feststoffpartikeln sind diese Materialparame-
ter nicht immer bekannt und/oder können experimentell nur schwer ermittelt werden. Für die
meisten Flüssigkeiten sind die Dichte und die Schallgeschwindigkeit hingegen bekannt oder
können vergleichsweise einfach bestimmt werden.

Die Konzentrationsabhängigkeit des Rückstreukoeffizienten wird über den Strukturfaktor
S abgebildet (s. Glg. 3.10). Für den Vergleich mit den Messergebnissen wird daher eine Anpas-
sung des Strukturfaktors Sm(cV ) (s. Glg. 3.11) an die Kurvenverläufe u2

max(cV ) durchgeführt.
Dabei liegt der Fokus auf dem qualitativen Verlauf gegenüber der Konzentration. Aus diesem
Grund werden die Messdaten skaliert

ũ2
max = Sm(cV,max)/max(u2

max) ·u2
max. (4.23)
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Mit Hilfe der Methode der kleinsten Fehlerquadrate wird anschließend der entsprechende Wert
der Packungsdimension m bestimmt, für den der Strukturfaktor Sm den Kurvenverlauf ũ2

max(cV )

am besten wiedergibt. Als Fehlermaß Fm der Funktionsanpassung wird der quadratische Ab-
stand

(
Sm− ũ2

max
)2 angegeben.

Abbildung 4.42 zeigt die Packungsdimension m, die für den Strukturfaktor Sm durch Anpassung
an den konzentrationsabhängigen Verlauf umax

2 der Glaspartikelsuspensionen (s. Abb. 4.20) be-
stimmt werden kann. Die Packungsdimension m nimmt mit zunehmender Partikelgröße ab. Die
drei feinen Fraktionen weisen einen Wert im Bereich m ≈ 3 auf, wohingegen die Anpassung
für die beiden groben Fraktionen einen Wert im Bereich m ≈ 2 ergibt. Bei den beiden groben
Partikelgrößenfraktionen ist zudem eine tendenzielle Abnahme in Relation zur Frequenz zu be-
obachten. Da die beiden groben Fraktionen durch eine vergleichsweise breite Partikelgrößenver-
teilung charakterisiert sind, kann vermutet werden, dass sowohl die Verteilungsbreite als auch
die Partikelgröße einen Einfluss auf die Packungsdimension haben. Im Fall der CP_10-20µm-
Fraktion zeigen sich für 4 MHz und 6 MHz starke Abweichungen sowie ein großer Anpas-
sungsfehler Fm. Dieser Umstand ist auf den geringen Signal-Rausch-Abstand zurückzuführen.
Der Fehler Fm ist für niedrigere Frequenzen generell größer, was im Fall der gröbsten Fraktion
darauf zurückgeführt werden kann, dass für m < 2 das Maximum von Sm bei Konzentrationen
cV > 20 Vol.-% auftritt. Das Maximum von u2

max(cV ) ist zudem weniger deutlich ausgeprägt, so
dass die Anpassung des Strukturfaktors fehleranfälliger ist.
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Abbildung 4.42: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Glaspartikelsuspensionen
(s. Tab. A.3). Der Fehler Fm 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 Fm zum einen auf die Streuung der Messpunkte gegenüber dem Kur-
venverlauf des Strukturfaktors Sm(cV ) zurückgeführt werden. Zum anderen wächst Fm ebenfalls
an, wenn der qualitative Verlauf des Strukturfaktors den konzentrationsabhängigen Verlauf der
Messergebnisse nicht adäquat abbildet.
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Im Fall der Glaspartikelsuspensionen kann jedoch festgestellt werden, dass der Strukturfaktor
den konzentrationsabhängigen Verlauf von umax

2 prinzipiell gut abbildet (s. Abb. 4.43).
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Abbildung 4.43: Anpassung des Strukturfaktors Sm (rote Linie) an die skalierten Messergeb-
nisse ũ2

max(cV ) (blaue Punkte) für zwei ausgewählte Frequenzen und Partikelgrößenfraktionen
der Glaspartikelsuspensionen. Die übrigen Werte sind in Tabelle A.3 hinterlegt.

Abbildung 4.44 zeigt die Packungsdimension m, die für den Strukturfaktor Sm durch An-
passung an den konzentrationsabhängigen Verlauf umax

2 der Kunststoffpartikelsuspensionen
(s. Abb. 4.27) bestimmt werden kann. Die Werte im Bereich 2,5 < m ≤ 3,5 weisen keine ten-
denzielle Abhängigkeit gegenüber der Partikelgröße oder der Frequenz auf.
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Abbildung 4.44: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Kunststoffpartikelsuspen-
sionen (s. Tab. A.4). Der Fehler Fm 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 adäquat abbildet (s. Abb. 4.45). Eine mögliche
Ursache könnte die unregelmäßige Partikelform sein, die vor allem bei den PA12- und PVC-
Partikeln zu beobachten ist.
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Abbildung 4.45: Anpassung des Strukturfaktors Sm (rote Linie) an die skalierten Messergeb-
nisse ũ2

max(cV ) (blaue Punkte) für zwei ausgewählte Kunststoffpartikelsuspensionen bei einer
Frequenz fF = 10 MHz. Die übrigen Werte sind in Tabelle A.4 hinterlegt.

Abbildung 4.46 zeigt die Packungsdimension m, die für den Strukturfaktor Sm durch Anpassung
an den konzentrationsabhängigen Verlauf von umax

2 der Silikonölemulsionen (s. Abb. 4.34)
bestimmt werden kann.
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Abbildung 4.46: Empirisch bestimmte Packungsdimension m der Öl-in-Wasser-Emulsionen
(Verdünnungsreihe, s. Tab. A.5). Der Fehler Fm 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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Abbildung 4.47: Anpassung des Strukturfaktors Sm (rote Linie) an die skalierten Messergeb-
nisse ũ2

max(cV ) (blaue Punkte) für zwei ausgewählte Frequenzen und Größenfraktionen der
Öl-in-Wasser-Emulsionen (Verdünnungsreihe). Die übrigen Werte sind in Tabelle A.5 hinter-
legt.

Die Werte liegen im Bereich m ≈ 3, wobei für 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 großen Fehler darauf hin, dass die Anpassung stark
fehlerbehaftet ist (s. Abb. 4.47). Da die Öltropfen innerhalb der Emulsion als ideal kugelförmi-
ge Partikel betrachtet werden können und die Ergebnisse der beiden groben Größenfraktionen
eine sehr gute Übereinstimmung mit den Vorhersagen des Strukturfaktors erkennen lassen, sind
die Messergebnisse der kleinsten Größenfraktion unter Vorbehalt zu betrachten.

Die zuvor dokumentierten Ergebnisse zeigen, dass der Einfluss der Partikelgröße (mit
dem Rückstreukoeffizienten nach Glg. 2.37) und der Partikelkonzentration (mit dem Struk-
turfaktor nach Gln. 3.11 und 3.8) auf das Rückstreuverhalten 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 Rückstreuamplitude und dem Rückstreukoeffizienten steht bislang aus. In
Abbildung 4.48 ist die (quadrierte) maximale Rückstreuamplitude u2

max für die Glaspartikel-
suspensionen und die Silikonölemulsionen über dem Rückstreukoeffizienten η aufgetragen.
Der Rückstreukoeffizient wird nach Gleichung 3.10 berechnet. Die entsprechenden Werte
für die Kunststoffpartikelsuspensionen sind nicht aufgetragen, da die Materialparameter
der Kunststoffe nicht hinreichend genau bekannt sind und die Berechnung des Rückstreu-
koeffizienten entsprechend unsichere Ergebnisse liefert (s. Abs. 3.2.2). Die Datenpunkte der
Glaspartikelsuspensionen liegen mit Ausnahme der CP_>50µm-Fraktion in guter Näherung
entlang einer Geraden (s. Abb. 4.48, rote Gerade). Werden die entsprechenden Ergebnisse der
Silikonölemulsionen (Ergebnisse der Verdünnungsreihen) in die Darstellung einbezogen, so
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erhöht sich der Anstieg der Geraden, entlang derer die Messpunkte liegen (s. Abb. 4.48, blaue
Gerade). Die Datenpunkte der CP_>50µm-Glaspartikel und der Silikonöltropfen werden durch
diesen zweiten Geradenverlauf deutlich besser angenähert. Ausgehend von der Tatsache, dass
die Silikonöltropfen nahezu kugelförmig sind, liefert die Berechnung des Rückstreukoeffizien-
ten in diesem Fall realistischere Ergebnisse, verglichen mit jenen der Glaspartikel. Abgesehen
von den größten Glaspartikeln (CP_> 50 µm) weichen die Feststoffpartikel teils deutlich von
der Kugelform ab. Im Ergebnis wird der Rückstreukoeffizient im Vergleich zum gemessenen
Rückstreuverhalten zu groß bestimmt, da der tatsächlich wirksame Streuquerschnitt kleiner
als der des entsprechenden Kugeläquivalents ist. Der quantitative Unterschied zwischen η

und u2
max resultiert aus der Differenz zwischen dem Messvolumen und dem Volumen, das der

Berechnung des Rückstreukoeffizienten zugrunde liegt.
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Abbildung 4.48: Vergleich zwischen dem quadrierten Maximalwert u2
max und dem Rückstreu-

koeffizienten η nach Glg. 3.10 für links: die einzelnen Größenfraktionen der Glaspartikelsus-
pensionen und rechts: die Glaspartikelsuspensionen (3000CP/Wasser) und die Silikonölemul-
sionen (Silikonöl/Wasser). Zur Berechnung von η werden die Werte der Packungsdimensi-
on m verwendet, die aus der Anpassung des Strukturfaktors S an die Kurvenverläufe u2

max(cV )
resultieren. Die eingezeichneten Geraden dienen lediglich der optischen Orientierung.

Neben dem direkten Vergleich liefert Abbildung 4.48 zudem eine Möglichkeit, die experi-
mentell bestimmten Werte der maximalen Rückstreuamplitude auf den berechneten Rückstreu-
koeffizienten zu kalibrieren. In der Folge ist eine modellgestützte Auswertung der Messergeb-
nisse möglich. Die Kalibrierung erfasst neben der qualitativen Differenz zwischen Rückstreu-
koeffizient und maximaler Rückstreuamplitude zudem das Übertragungsverhalten des gesam-
ten Messsystems. Dementsprechend ist der in Abbildung 4.48 dargestellte Zusammenhang le-
diglich für den verwendeten Messaufbau und die gewählten Parameter der Signalerfassung
(s. Tab. 4.1) gültig.
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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 Rückstreuamplitude umax

einen kritischen Wert des Signal-Rausch-Abstands unterschreitet, so liefert die Signalauswer-
tung keine sinnvollen Ergebnisse mehr. Anhand der Messergebnisse lässt sich für den bestehen-
den Messaufbau ein minimaler Wert der maximalen Rückstreuamplitude u′max = 0,5 ·10−6 a.u.
abschätzen. Die experimentellen Untersuchungen zeigen, dass das Verhältnis σmax/umax für
umax < u′max deutlich außerhalb des normalen Bereichs (0,74 < σmax/umax ≤ 0,78) liegt. Ent-
sprechend der Kalibrierung (s. Abb. 4.48) liegt der minimal detektierbare Rückstreukoeffizient
bei η ′ = 0,64 m-1·sr-1. Dieser Grenzwert wird maßgeblich durch die eingebrachte Schallinten-
sität bestimmt. Kann diese durch geeignete Maßnahmen erhöht werden, so sind auch kleinere
Werte der Rückstreuamplitude sowie des Rückstreukoeffizienten detektierbar. In Abhängigkeit
vom akustischen Kontrast zwischen disperser und kontinuierlicher Phase und von der Partikel-
konzentration wird u′max bei unterschiedlichen Partikelgrößen erreicht. Generell gilt, dass die
minimal detektierbare Partikelgröße umgekehrt proportional zum akustischen Kontrast Zd/Zk

ist, wenn Zd/Zk > 1 gilt. Ist der akustische Kontrast hingegen kleiner Eins, so ist die minimal
detektierbare Partikelgröße proportional zum Verhältnis Zd/Zk. Weder die Messergebnisse noch
die Modellvorhersagen lassen eine obere Grenze für umax erwarten.
Neben dem Maximalwert umax bestimmt die Schalldämpfung die effektive Eindringtiefe der
Schallwellen und somit auch das Zeitfenster TFit , in dem die Geradenanpassung zur Bestim-
mung des Amplitudenabfalls β durchgeführt werden kann. Der maximale Amplitudenabfall, der
mit diesem Messverfahren detektiert werden kann, ist somit sowohl abhängig vom Streuvermö-
gen der Partikel als auch von der Dämpfungswirkung der gesamten Dispersion. Am Beispiel der
Kunststoffpartikelsuspensionen zeigt sich, dass im Fall der Polyamidpartikel ein Amplituden-
abfall β < 2,5 dB/µs sicher zu detektieren ist, wohingegen bei einer größeren Schalldämpfung
weder der Amplitudenabfall noch der Maximalwert der Rückstreuamplitude adäquat bestimmt
werden kann. Für Partikel, deren akustischer Kontrast deutlich größer ist, wird ein derartiges
Verhalten nicht beobachtet.
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4.7 Zusammenfassung

Mit dem entwickelten Messaufbau nach Abbildung 4.1 können Ultraschallechosignale aus Dis-
persionen erfasst werden. Die vom Schallwandler emittierten Schallwellen werden aufgrund
der Schallstreuung an den Partikeln teilweise zurückgeworfen und können 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 großen Anzahl (N > 1500) von derartigen Einzelmessungen erfolgt eine
integrale Messung in dem Sinne, dass eine Zwangsbewegung der Dispersion zu einer kontinu-
ierlichen Variation der Partikelkonstellation im Messvolumen führt. Auf diese Weise kann das
akustische Streuverhalten der gesamten Dispersion repräsentativ erfasst werden.
Die statistische Auswertung liefert im Ergebnis zwei relevante Parameter, die das Rückstreuver-
halten der Dispersion charakterisieren: der Maximalwert umax und der zeitliche Abfall der Rück-
streuamplitude β . 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 Rückstreuamplitude kann mit dem vorhandenen Mess-
verfahren für Werte umax ≥ 0,5 ·10−6 a.u. sicher bestimmt werden. Für die untersuchten Glas-
partikel entspricht dieser Grenzwert einer minimal detektierbaren Partikelgröße x ≥ 1 µm. Das
näherungsweise konstante Verhältnis 0,74 < σmax/umax ≤ 0,78 wird unabhängig 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 erklären, der umso kleiner ausfällt,
je kleiner die Rückstreuamplitude ist. Die Bestimmung des Amplitudenabfalls β liefert nur dann
sinnvolle Ergebnisse, wenn die Eindringtiefe der Schallwellen innerhalb der Dispersion hinrei-
chend groß ist. Als Orientierung kann TFit ≥ 1,5 µs gelten. Andernfalls erreichen die Schall-
wellen lediglich die Grenzschicht zwischen Vorlaufstreckenfenster und Dispersion, so dass kein
repräsentatives Messvolumen gewährleistet ist. Für Partikel kleiner 100 µm sind Schallfrequen-
zen größer 1 MHz notwendig, um eine detektierbare Streuamplitude zu erhalten.
Ein Vergleich zwischen dem Amplitudenabfall β und der Schalldämpfung α bestätigt die Er-
wartung, wonach der Amplitudenabfall in erster Linie von der Schalldämpfung verursacht wird.
Je größer die Dämpfung α ist, desto größer ist der Amplitudenabfall β . Für entsprechend gerin-
ge Frequenzen, wenn Mehrfachstreueffekte vernachlässigbar sind, gilt β ≈ αt . Sind Mehrfach-
streueffekte hingegen nicht weiter vernachlässigbar, so nimmt der Amplitudenabfall im Ver-
gleich zur Schalldämpfung kleinere Werte an (β < αt). Die maximale Rückstreuamplitude umax

bzw. deren Quadrat u2
max liefern im Vergleich zum theoretisch bestimmten Rückstreukoeffizien-

ten η eine gute qualitative Übereinstimmung für den Fall, dass die Materialparameter von di-
sperser und kontinuierlicher Phase hinreichend genau bekannt sind. Dementsprechend wird der
Einfluss der Partikelgröße auf umax mit dem Einzelpartikelstreumodell nach Faran adäquat 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

max(cV ) Werte für die
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Packungsdimension, die für nahezu kugelförmige Partikel im Bereich m≈ 3 liegen. Weicht die
Partikelform hingegen stark von der Kugelform ab oder weisen die Partikel eine breite Größen-
verteilung auf, so wird m < 3 bestimmt. Der Vergleich zwischen dem Quadrat der maximalen
Rückstreuamplitude u2

max und dem konzentrationsgewichteten Rückstreukoeffizienten η nach
Gleichung 3.10 bestätigt die qualitative Übereinstimmung und kann zur Kalibrierung der Mess-
größe umax herangezogen werden. Mit Bezug auf die Einschränkungen bei der Berechnung des
Streuverhaltens ist die Kalibrierung idealerweise mit kugelförmigen Partikeln durchzuführen,
deren Materialparameter genau bekannt sein müssen. Weichen die Partikel hingegen deutlich
von der Kugelform ab, ist die Kalibrierung lediglich für das untersuchte Partikelsystem gültig.
Der quantitative Unterschied zwischen u2

max und η resultiert hauptsächlich aus der Differenz
zwischen dem Messvolumen und dem für die Berechnung gewählten Bezugsvolumen. Die Be-
stimmung des Messvolumens wurde im Rahmen der Arbeit nicht durchgeführt.
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5 Prozessnahe Charakterisierung
konzentrierter Dispersionen

Die Partikelgrößenmessung von konzentrierten Dispersionen erfordert oftmals eine vorherige
Probenahme und -vorbereitung in der Form, dass die Dispersion vor der eigentlichen Messung
zunächst verdünnt 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 anschließender Verdünnung zu einer ungewollten Zustandsän-
derung der Dispersion führen, so dass z. B. die Partikelgröße innerhalb der Probe nicht mehr
jener der Ausgangsdispersion entspricht. Für 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 Ultraschallrückstreumessung als In-situ-Messmethode aufge-
zeigt werden.

5.1 Nassmahlung von Kalziumkarbonat

Bei der Nassmahlung werden Feststoffpartikel in eine Flüssigkeit 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 Partikelgrößenverteilung einer vorgege-
benen Spezifikation genügen.
Am Beispiel von Kalziumkarbonatpartikeln (KSL Staubtechnik GmbH, Typ: Eskal) in Wasser
wird ein derartiger Zerkleinerungsprozess nachgestellt. In einer Rührwerkskugelmühle (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-
größenverteilung Q3(x). Die Ultraschallrückstreumessung erfolgt bei einer konstanten Tempe-
ratur von 25 °C. Die Darstellung der maximalen Rückstreuamplitude umax über der Partikelgrö-
ße x90,3 (s. Abb. 5.1, rechts) zeigt, dass der Mahlfortschritt mit Hilfe der Ultraschallrückstreu-
messung nachvollzogen werden kann. Für eine konstante Partikelvolumenkonzentration korre-
liert umax mit der Partikelgröße und kann nach einer entsprechenden Kalibrierung als Messgröße
zur Bestimmung der Partikelgröße genutzt werden.
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Abbildung 5.1: Monitoring der Nassmahlung von Kalziumkarbonat anhand der maxima-
len Rückstreuamplitude umax: links: Partikelgrößenverteilungen (Bezeichnung entspricht dem
x90,3-Wert der jeweiligen Verteilung), bestimmt mit Laserbeugungsspektrometer Sympatec
Helos, rechts: maximale Rückstreuamplitude umax, aufgetragen über der Partikelgröße x90,3.
Die Linien zwischen den Messpunkten dienen lediglich der Orientierung.

Im gewählten Beispiel erfolgt die Ultraschallrückstreumessung im Frequenzbereich zwischen
3 MHz und 7 MHz. Für Kalziumkarbonatpartikel mit x90,3 < 10 µm ist die Streuwirkung in
diesem Bereich trotz des vergleichsweise hohen akustischen Kontrasts derart gering, dass die
Rückstreuamplitude unterhalb der Auflösungsgrenze liegt. Um kleinere Partikel mit der Mess-
methode detektieren zu können, besteht zum einen die Möglichkeit, die Frequenz zu erhöhen.
Bei höheren Frequenzen ist eine vergleichsweise größere Streuwirkung zu erwarten. Allerdings
werden die Schallwellen gleichzeitig stärker gedämpft, so dass sich die Eindringtiefe der Schall-
wellen reduziert. Im Extremfall kann der Maximalwert umax nicht mehr bestimmt werden. Alter-
nativ zu einer Erhöhung der Frequenz kann die Schallintensität, die in die Dispersion emittiert
wird, erhöht werden. Dadurch erhöht sich ebenfalls die detektierbare Rückstreuamplitude. In
diesem Fall ist darauf zu achten, dass die erhöhte Schallintensität nicht zu einer ungewollten
Dispergierung führt. Die meisten Ultraschallwandler können im Megahertzbereich ohnehin nur
vergleichsweise geringe Intensitäten emittieren, so dass zur Erhöhung der emittierten Leistung
alternative Formen des Anregungssignals eingesetzt werden müssen [127].

5.2 Mischung zweier Partikelfraktionen

Oftmals weisen Dispersionen eine Partikelgrößenverteilung auf, die durch das Vorhandensein
eines Grob- und Feinanteils charakterisiert ist. Die Eigenschaften solcher multimodaler Stoffge-
mische werden vom Mischungsverhältnis zwischen groben und feinen Partikeln bestimmt. So
ist beispielsweise das Auftreten seltener Grobpartikel in Schleifsuspensionen für das chemisch-
mechanische Polieren im Rahmen der Halbleiterfertigung unerwünscht, da diese die Halblei-
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termaterialien beschädigen. Ein anderes Beispiel für derartige Partikelsysteme stellen Sägesus-
pensionen dar. Diese enthalten scharfkantige Partikel aus einem harten Material. Während des
Prozesses reichern sich feine Partikel, die vom zu trennenden Objekt abgetragen werden, in der
Suspension an. Das Verhältnis zwischen Grob- und Feinanteil lässt somit Rückschlüsse auf den
Prozessfortschritt und die Qualität der Sägesuspension zu.
Am Beispiel einer Glaspartikelsuspension soll daher untersucht werden, inwieweit die Ultra-
schallrückstreuung sensitiv gegenüber dem Mischungsverhältnis von groben und feinen Parti-
keln ist. Zu diesem Zweck werden feine (Potters Ballotini, Typ: 5000CP) und grobe (Potters
Ballotini, Typ: 3000CP) Glaspartikel anteilig in Wasser dispergiert. Die Mischung weist eine
Partikelgrößenverteilung auf, die im Größenbereich zwischen den beiden Verteilungen der ein-
zelnen Fraktionen liegt (s. Abb. 5.2, links). Die Gesamtkonzentration der Glaspartikel innerhalb
der Suspension beträgt für alle Mischungsverhältnisse konstant 4,3 Vol.-% (10 Ma.-%). Die Ul-
traschallrückstreumessung erfolgt bei einer konstanten Temperatur von 20 °C.
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Abbildung 5.2: Maximalwert umax und Abfall der Rückstreuamplitude β bei einer anteiligen
Mischung grober (3000CP) und feiner (5000CP) Glaspartikel, Partikelgrößenverteilungen mit
Laserbeugungsspektrometer Sympatec Helos bestimmt. Die Feststoffkonzentration beträgt je-
weils 4,3 Vol.-%. Die Bezeichnung der Mischungsgrößenverteilungen erfolgt entsprechend
dem Mischungsverhältnis 3000CP/5000CP. Die Linien zwischen den Messpunkten dienen le-
diglich der Orientierung.
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Abbildung 5.2 zeigt neben den Partikelgrößenverteilungen der beiden Glaspartikelfraktionen
und der entsprechenden Mischungen den Maximalwert umax und den Abfall der Rückstreu-
amplitude β für verschiedene Mischungsverhältnisse von groben und feinen Partikeln. Die ma-
ximale Rückstreuamplitude umax ist im untersuchten Frequenzbereich proportional zum Mi-
schungsverhältnis sowie zur mittleren Partikelgröße. Der Signalabfall β , der für eine derart
geringe Konzentration der Schalldämpfung α entspricht, weist eine geringere Sensitivität ge-
genüber dem Mischungsverhältnis auf. Zudem zeigt sich bei 8 MHz zunächst ein Abfall von β

bei einem zunehmenden Grobanteil, wohingegen β bei f > 10 MHz mit zunehmendem Groban-
teil ebenfalls zunimmt. Das Mischungsverhältnis von groben und feinen Partikeln wird durch
den Maximalwert umax deutlich besser abgebildet, da die Partikelgrößenänderung das Streuver-
mögen der gesamten Dispersion ändert. Aufgrund der konstanten Volumenkonzentration ist die
Änderung der Rückstreuparameter einzig auf das Mischungsverhältnis und somit auf die Par-
tikelgrößenänderung zurückzuführen, da die Materialparameter beider Glaspartikelfraktionen
gleich sind.

5.3 Ansatz zur Bestimmung einer mittleren Partikelgröße

Die Rückstreuamplitude ist proportional zur Partikelgröße und reagiert im Vergleich zur Schall-
dämpfung deutlich sensitiver auf eine Partikelgrößenänderung. Ist die Zustandsänderung der
Dispersion durch eine alleinige Änderung der Partikelgröße gekennzeichnet, so liefert die Kor-
relation zwischen der maximalen Rückstreuamplitude umax und der Partikelgröße eine einfa-
che Möglichkeit, um Partikelgrößenänderungen direkt im Prozess verfolgen zu können. Va-
riieren hingegen die Partikelgröße und die Partikelkonzentration, so sind Änderungen beider
Rückstreuparameter (umax und β ) nicht derart einfach auszuwerten. Die im Rahmen dieser Ar-
beit erzielten Ergebnisse zeigen, dass sowohl die Partikelgröße als auch die Partikelkonzentra-
tion einen nichtlinearen Einfluss auf den Rückstreukoeffizienten η und somit auf den Maxi-
malwert umax ausüben. Der Amplitudenabfall β weist ebenfalls eine Abhängigkeit gegenüber
beiden Einflussgrößen auf. Während die maximale Rückstreuamplitude umax neben den Mate-
rialparametern und der Frequenz maßgeblich von der Partikelgröße beeinflusst wird, zeigt der
Amplitudenabfall β eine deutlich erhöhte Sensitivität gegenüber der Partikelkonzentration. Die-
ser Umstand kann vor allem im Hinblick auf die prozessnahe Charakterisierung von Dispersio-
nen ausgenutzt werden. Ein mögliches Vorgehen zur Bestimmung einer mittleren Partikelgröße
wird nachfolgend aufgezeigt (s. Abb. 5.3). Die maximale Rückstreuamplitude umax( f ) respekti-
ve deren Quadrat kann für das jeweils betrachtete Stoffsystem mittels einer Kalibrierung auf den
berechneten Rückstreukoeffizienten η( f ) übertragen werden (s. Abb. 4.48). Sind die Material-
parameter der beteiligten Phasen bekannt, ist der frequenzabhängige Rückstreukoeffizient eine
Funktion der Partikelgröße und der Partikelkonzentration. Die Voraussetzung wonach die Mate-
rialparameter bekannt sind und sich zudem nicht ändern dürfen, impliziert, dass die Temperatur
konstant sein muss. Andernfalls können die Materialparameter nicht als konstant betrachtet wer-
den. Der charakteristische Einfluss der Partikelkonzentration erlaubt zunächst die Abschätzung
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einer mittleren Partikelgröße x unter der Annahme cV = cV,max. In diesem Fall ist der Konzen-
trationseinfluss (S(cV,max)) auf den Rückstreukoeffizienten maximal. Mit Hilfe der geschätzten
Partikelgröße x kann nachfolgend eine Konzentration cV auf der Basis des Amplitudenabfalls β

geschätzt werden. Hierfür ist eine vorherige Kalibrierung in der Form β = f (cV ,x) notwendig.
Die Konzentration cV erlaubt im Weiteren eine Bestimmung des quantitativen Konzentrations-
einflusses auf den Rückstreukoeffizienten. Eine iterative Wiederholung dieser Vorgehensweise
erhöht die Genauigkeit bei der Bestimmung der Partikelgröße x.
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Abbildung 5.3: Ablaufschema zur Bestimmung der Partikelgröße aus den Rückstreuparame-
tern.

Weiterhin kann die Frequenzabhängigkeit beider Rückstreuparameter in die Auswertung einbe-
zogen werden. Die Sensitivität des frequenzabhängigen Rückstreukoeffizienten gegenüber der
Partikelgröße (s. Abs. 3.2.1) ermöglicht prinzipiell eine Bestimmung der Partikelgrößenvertei-
lung Q3(x). Die Rückstreumessung muss dafür in einem hinreichend großen Frequenzbereich
erfolgen.
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6 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit untersucht die Ultraschallrückstreumessung an dispersen Stoffsystemen,
bei denen die kontinuierliche Phase eine Flüssigkeit 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 Ultraschallrückstreusignale) hin-
sichtlich ihrer Sensitivität gegenüber wichtigen Einflussgrößen, wie z. B. der Partikelgrö-
ße, theoretisch betrachtet,

• ein Messverfahren zur Erfassung des Rückstreuverhaltens von Dispersionen entwickelt
und umgesetzt,

• das Rückstreuverhalten von Dispersionen, in Abhängigkeit von deren Zusammensetzung,
experimentell untersucht und

• ein Vergleich zwischen den theoretisch und den experimentell ermittelten Ergebnissen
durchgeführt.

Als Grundlage für die theoretischen Untersuchungen wurde ein Modellansatz gewählt, 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 ermöglicht die Kombination
aus Einzelpartikelstreumodell und Strukturfaktor die Berechnung des Rückstreukoeffizienten η

der Dispersion. Anhand des Modells erfolgten Untersuchungen zur Sensitivität der Rückstreu-
ung gegenüber der Partikelgröße, der Partikelkonzentration und der Materialparameter. Es zeigt
sich, dass die Partikelgröße, in Relation zur Frequenz der Schallwellen, einen signifikanten Ein-
fluss auf den Rückstreukoeffizienten aufweist. Parallel dazu bestimmen die Materialparameter
von disperser und kontinuierlicher Phase maßgeblich das akustische Streuverhalten der Dis-
persion. Der Einfluss der Partikelkonzentration cV auf den Rückstreukoeffizienten weist einen
Verlauf auf, der durch ein Maximum im Bereich 0,1 < cV,max ≤ 0,25 charakterisiert ist. Der
genaue Wert von cV,max hängt von der Dispersionszusammensetzung ab.
Für die experimentellen Untersuchungen wurde zunächst 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 zurückgeworfen
werden. Die statistische Auswertung einer hinreichend großen Anzahl derartiger Einzelmessun-
gen liefert im Ergebnis zwei Parameter, die das Rückstreuverhalten der Dispersion repräsenta-
tiv abbilden: der Maximalwert umax und der Abfall der Rückstreuamplitude β (in Abhängigkeit
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von der Eindringtiefe). Messungen an zwei Suspensionen und einer Emulsion zeigen exempla-
risch, dass beide Rückstreuparameter sensitiv gegenüber der Partikelgröße, der Partikelkonzen-
tration und den Materialien sind. Die Rückstreumessungen wurden im Frequenzbereich zwi-
schen 2 MHz und 14 MHz durchgeführt. Die verwendeten Dispersionen decken einen Partikel-
größenbereich bis 140 µm und einen Konzentrationsbereich bis 30 Vol.-% ab. Der Grenzwert
für die kleinste detektierbare Rückstreuamplitude bestimmt maßgeblich die untere Grenze des
Messverfahrens hinsichtlich der Partikelgröße. Mit dem verwendeten Versuchsaufbau können
Rückstreusignale von Partikeln größer 5 µm sicher erfasst werden. Generell bestimmen neben
der Partikelgröße die Partikelkonzentration und die Materialparameter den Einsatzbereich des
Messverfahrens. Der Abfall der Rückstreuamplitude β wird maßgeblich durch die Schalldämp-
fung α bestimmt. Die Messergebnisse zeigen jedoch, dass β 6= α ist. Vor allem bei höheren
Partikelkonzentrationen führen Mehrfachstreueffekte dazu, dass β gegenüber α abfällt.
Für den Vergleich mit der maximalen Rückstreuamplitude umax steht hingegen keine Messgrö-
ße zur Verfügung. Zur Bewertung wurde daher der Rückstreukoeffizient η herangezogen, der
das Verhältnis von zurückgestreuter zu eingebrachter Intensität beschreibt. Die Intensität ist
proportional zum Quadrat der Rückstreuamplitude, so dass der Vergleich mit der quadrierten
Maximalamplitude u2

max erfolgte. Im Ergebnis zeigt sich eine qualitativ gute Übereinstimmung
zwischen der berechneten und der gemessenen Rückstreuintensität. Dementsprechend bildet der
Modellansatz den Einfluss der Dispersionszusammensetzung auf das Streuverhalten adäquat ab.
Auftretende Abweichungen sind hauptsächlich auf eine ungenaue Kenntnis der Materialpara-
meter (vor allem der Partikel) und nicht kugelförmige Partikel zurückzuführen. Der Einfluss der
Partikelkonzentration wird mit einer vereinfachten Formulierung des Strukturfaktors beschrie-
ben, der die zunehmende räumliche Ordnung innerhalb der Dispersion statistisch beschreibt.
Die physikalisch ursächliche Mehrfachstreuuung in konzentrierten Dispersionen wird damit
nicht explizit modelliert. Allerdings können die Auswirkungen der Mehrfachstreuung zumin-
dest quantifiziert werden.
Für die Charakterisierung konzentrierter Dispersionen bietet die Ultraschallrückstreumessung
den Vorteil, dass aufgrund der offenen Messanordnung und der geringen Schallintensitäten eine
minimalinvasive Messung möglich ist. Zudem kann die Messung ohne vorherige Probenahme,
direkt im Prozess (in-situ) erfolgen. Unter diesen Umständen besteht das primäre Ziel nicht
zwingend in der Bestimmung der Partikelgrößenverteilung, sondern vielmehr in der zuverlässi-
gen Prozessverfolgung (Monitoring). Ist die Zustandsänderung der Dispersion auf eine Kenn-
größe, wie z. B. die Partikelgröße, beschränkt, so kann deren Änderung anhand der Rückstreu-
parameter auf der Basis einer einfachen Korrelation verfolgt werden. Für eine Bestimmung der
Partikelgröße müssen die Materialparameter und die Partikelkonzentration bekannt sein, um
eine modellgestützte Auswertung der maximalen Rückstreuamplitude durchführen zu können.
Die Erfassung und Auswertung des frequenzabhängigen Rückstreuverhaltens kann prinzipiell
dazu verwendet werden, die Verteilung der Partikelgröße zu bestimmen. Tritt eine parallele Än-
derung der Partikelkonzentration auf, so liefert der Abfall der Rückstreuamplitude eine zweite
Messgröße, die zur Quantifizierung dieses Quereinflusses herangezogen werden kann.
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7 Ausblick

Die Untersuchungen zum Rückstreuverhalten konzentrierter Dispersionen im Rahmen dieser
Arbeit haben einen grundlegenden Charakter. Weiterführende Arbeiten lassen sich den drei fol-
genden Schwerpunkten zuordnen:

• Modellbildung erweitern,

• Auswertung der Rückstreusignale optimieren (Messprozedur),

• Konstruktion einer prozessfähigen Rückstreusonde.

Der statistische Ansatz zur theoretischen Betrachtung höherer Partikelkonzentrationen im
Zusammenhang mit der Schallstreuung zeigt, dass der Konzentrationseinfluss auf den Rück-
streukoeffizienten damit prinzipiell beschrieben werden kann. Allerdings sind weiterführende
Untersuchungen notwendig, um die Gültigkeit des Strukturfaktors zu überprüfen und um den
Einfluss der Packungsdimension sowie deren Abhängigkeit gegenüber der Partikelform und
der dimensionslosen Wellenzahl zu klären.
Das entwickelte Messverfahren liefert zwei Rückstreuparameter, die sensitiv gegenüber der
Dispersionszusammensetzung sind. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete vereinfachende
Annahme, wonach die zurückgestreute Intensität unabhängig von der Eindringtiefe ist, ver-
nachlässigt das abstandsabhängige Abstrahlverhalten des Schallwandlers. Wird dieser Effekt
entsprechend kompensiert, so kann der Signalabfall unabhängig vom verwendeten Schall-
wandler bestimmt werden. Für die Bestimmung der maximalen Rückstreuamplitude ist eine
Referenzierung der Rückstreuamplitude 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, für das im Weiteren der
Maximalwert der Rückstreuamplitude bestimmt wird, mit dieser Methode nicht erfasst werden.
Eine Weiterentwicklung des Messverfahrens sollte daher mit dem Ziel verfolgt werden, den
Rückstreukoeffizienten aus dem Rückstreusignal bestimmen zu können. Diese Messgröße
ermöglicht zudem einen direkten Vergleich mit den Modellvorhersagen.
Die Konstruktion der Rückstreusonde mit einer wasserbefüllten Vorlaufstrecke ist für Labor-
messungen geeignet. In der vorliegenden Form ist die Messsonde jedoch weder bei höheren
Temperaturen, noch bei höheren Umgebungsdrücken einsetzbar. Vor dem Hintergrund einer
Messung im Prozess sollte die Messsonde dahingehend weiterentwickelt werden, dass eine Be-
ständigkeit gegenüber rauen Einsatzbedingungen (Temperatur, Druck, Abrasion) gewährleistet
ist. Eine Maßnahme könnte darin bestehen, die wasserbefüllte 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 Sensitivität gegenüber geringen
Streusignalamplituden zu erhöhen. Die Kombination eines leistungsstarken Sendewandlers mit
einem empfindlichen Empfangswandler stellt einen interessanten Ansatz dar, um die Sensiti-
vität zu erhöhen. Ebenso liefern fokussierbare Schallwandler eine (lokal begrenzte) Erhöhung
der emittierten Schallintensität. In diesem Fall muss das Abstrahlverhalten des Schallwandlers
notwendigerweise zur Bestimmung des Amplitudenabfalls β herangezogen werden. Generell
führt eine Erhöhung der eingebrachten Schallintensität (bei gleichem Streuvermögen der
Dispersion) zu größeren Intensitäten der zurückgestreuten Schallwellen und somit zu einer
höheren Sensitivität bei der Detektion von Rückstreusignalen.

Die Ultraschallrückstreumessung liefert - ähnlich der Ultraschalldämpfungsspektroskopie
- eine spektrale Auflösung in der Form, dass die beiden Messgrößen in Abhängigkeit von
der Frequenz ausgegeben werden können. Dieser Umstand macht das Verfahren für die
Partikelgrößenmessung interessant, weil aus der spektralen Information die Verteilung der
Partikelgröße bestimmt werden kann. Vor diesem Hintergrund ist eine Erweiterung des Fre-
quenzbereichs anzustreben, um den Informationsgehalt der Messung zu erhöhen. Parallel dazu
stellt der (eindringtiefenabhängigen) Abfall der Rückstreuamplitude eine weitere Information
zur Verfügung, 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 Ultraschallrückstreumessung ein relevantes Verfahren zur Charakterisierung konzentrier-
ter Dispersion darstellt. Außerdem verfügt das Messverfahren über das Potenzial für eine
In-situ-Anwendung. Eine Weiterentwicklung der Signalauswertung mit dem Ziel, den Rück-
streukoeffizienten bestimmen zu können, bietet zudem die Möglichkeit einer modellbasierten
Partikelgrößenbestimmung.
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A Anhang

A.1 Materialparameter der verwendeten Stoffe

Tabelle A.1: Materialparameter der verwendeten Fluide

Material Temperatur
[°C]

Dichte ρ

[kg· m-3]
Schallgeschwindigkeit,
longitudinal cL [m·s-1]

Wasser 20 10001 14802

25 10001 14972

Ethanol 20 7901 11602

Silikonöl AK50 25 9603 9924

Tween®80 25 10705 -

1 [14]
2 eigene Messung
3 [128]
4 [19]
5 [129]
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Tabelle A.2: Materialparameter der verwendeten Feststoffe

Material Dichte ρ

[kg·m-3]
E-Modul
E [MPa]

Schallgeschwindigkeit,
longitudinal cL [m·s-1]

Schallgeschwindigkeit,
transversal cT [m·s-1]

Potters Ballotini
3000CP

25001 - 55252 33802

Polyamid PA6 11303 28003 22234 9444

Polyamid PA12 10203 15003 17134 7274

PVC Vestolit
E7012S

14005 - 23305 10705

1 [130]
2 [14] (Werte für "Kronglas")
3 [131]
4 berechnet nach [14]: cL =

√
E(1−µ)

ρ(1−µ−2µ2)
, cT =

√
E

2ρ(1+µ) , Poissonzahl für Polyamid: µ = 0,39 [131]
5 [132] (Werte für "PVC")
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A.2 Datenblätter der verwendeten Schallwandler

A.2.1 Olympus V310 (5 MHz)
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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 Verhältnis 1:100 zum Ölvolumen) mittels La-
borpipette zugeben

– vollständiges Lösen von Tween®80 durch Rühren mit Laborrührwerk (IKA, Typ:
Euro ST P CV) und Propellerrührer, Drehzahl: 800 min-1, Dauer: 10 min

• Silikonöl Wacker AK50 zugeben

– gewünschte Menge Wacker AK50 mittels Einwegspritze aufnehmen

– über Kanüle in unmittelbarer Nähe des Rührers zugeben, Drehzahl: 800 min-1, Dau-
er: 10 min, Stromstörer 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 Tropfengrößenverteilung 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_lin,

maxSTD_lin, 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(1)); %Abtastfrequenz

T = laenge/fs; %Zeitfenster der Messung

t = 1/fs:1/fs:T; t = t(:); %Zeitvektor

f = 0:fs/laenge:fs/laenge*(laenge-1); f = f(:); %Frequenzvektor

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

%% symmetrischen Frequenzvektor erzeugen (-fs/2...fs/2 anstelle von f=0...fs)

if mod(length(t),2) == 0

%Frequenzverschiebung für gerade Sampleanzahl:

f_sym = (ceil(-length(t)/2):1:(ceil(length(t)/2-1)))./t(end);

else

%Frequenzverschiebung für ungerade Sampleanzahl:

f_sym = (ceil(-length(t)/2):1:(floor(length(t)/2)))./t(end);

end

omega_sym = 2*pi*f_sym; omega_sym = omega_sym(:);

%% Einzelechos synchronisieren (auf die erste Fensterreflexion)

sync_bereich = interpft(us_daten(sync_start:(sync_start+sync_laenge),:),

sync_intp*sync_laenge); % Bereich der ersten Fensterreflexion ’ausschneiden’

for index = 1:anzahl

ref_kor(:,index) = ifft(fft(sync_bereich(:,index))

.*conj(fft(sync_bereich(:,1))));

%Korrelation (im Frequenzbreich) zur Bestimmung der Zeitverschiebung

end

N_shift = 10*sync_intp;

[a,b] = max((circshift(ref_kor,N_shift))); %...

tau = -1/(sync_intp*fs)*b-1/(sync_intp*fs)*N_shift; %...

for index = 1:anzahl

us_daten_sync(:,index)

= real(ifft(ifftshift(fftshift(fft(us_daten(:,index)))

.*exp(-1i*omega_sym.*tau(index)))));
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end

%% Einzelechos filtern und referenzieren (auf Reflexion am Stahlreflektor)

%% und Messparameter extrahieren

us_daten_spektrum = fft(us_daten_sync);

ref_spektrum = fft((verst_diff.*referenz), length(zeitvektor));

clear us_daten_sync

for index=1:length(filter_freq) % für jede Frequenz (Bandpassfilter)

% Bandpassfilter im Frequenzbereich erzeugen (+/-250kHz Bandbreite)

higher_cutoff = filter_freq(index) + 250e3;

lower_cutoff = filter_freq(index) - 250e3;

filterwidth = ceil((higher_cutoff-lower_cutoff)/delta_f);

w = window(@hann, filterwidth);

ww = zeros(laenge,1);

ww(floor(lower_cutoff/delta_f):floor(lower_cutoff/delta_f)

+filterwidth-1, :) = w;

ww(laenge-floor(lower_cutoff/delta_f)-filterwidth+1:laenge-

floor(lower_cutoff/delta_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=1: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*log10(mw_lin);

% Standardabweichung des gefilterten Signals bestimmen

% ...ohne Mittelwertkorrektur

std_lin = std(abs(us_daten_filt_ref), 0, 2);

std_log(:,index) = 20*log10(std_lin);

% ...mit Mittelwertkorrektur

std_mw_lin = std(abs(us_daten_filt_ref_korr), 0, 2);
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std_mw_log(:,index) = 20*log10(std_mw_lin);

% 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_cut*1e6, mw_log_cut, 1); %linearer Fit

[fit, delta] = polyval(p_mw, zeit_cut*1e6, S_mw); %Fitfehler bestimmen

p_std = polyfit(zeit_cut*1e6, std_log_cut, 1);

betaMW(index) = -p_mw(1); %relative Änderung über der Laufzeit

maxMW(index) = max(mw_log(:,index)); %Maximalwert

maxMW_lin(index) = 10^(maxMW(index)/20);

betaSTD(index) = -p_std(1);

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

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

fit_fehler(index) = delta(1);

end
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A.5 Matlab®-Skript zur Berechnung des

Rückstreukoeffizienten

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; %Verhältnis der Kompressionsgeschwindigkeiten

h_T = cs_d/c_k; %Verhältnis Scherwelle in disperser Phase

%zu Kompressionswelle in kontinuierlicher Phase

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

% Berechnung der Wellenparameter

ka = (x’./2).*(2*pi*f/c_k); % dimensionslose Wellenzahl in der kont. Phase

ka_PL = real(ka)/h_L; %ka der Komporessionswelle in der dispersen Phase

ka_PT = real(ka)/h_T; %ka der Scherwelle in der dispersen Phase

% Ordnung, die für Berechnung der Streukoeffizienten notwendig ist

n = round(real(ka))+5;

n = max(n);

if n>30; n=30; end

%% Streukoeffizienten nach Faran

% Berechnung der Besselfunktionen erster und zweiter Art (Neumannfunktion)

for a=0:n

j(a+1, :) = sqrt(pi./(2.*ka)) .* besselj(a+0.5, ka);

y(a+1, :) = sqrt(pi./(2.*ka)) .* bessely(a+0.5, ka);

j_PL(a+1, :) = sqrt(pi./(2.*ka_PL)) .* besselj(a+0.5, ka_PL);

j_PT(a+1, :) = sqrt(pi./(2.*ka_PT)) .* besselj(a+0.5, ka_PT);

end

for b=0:(n-1)

% Berechnung der ersten Ableitung der Besselfunktionen

if b==0

jdt(b+1, :) = -1.*j(2, :);

ydt(b+1, :) = -1.*y(2, :);

jdt_PL(b+1, :) = -1.*j_PL(2, :);

jdt_PT(b+1, :) = -1.*j_PT(2, :);

else

jdt(b+1, :) = (b.*j(b, :)-(b+1).*j(b+2, :))./(2*b+1);

ydt(b+1, :) = (b.*y(b, :)-(b+1).*y(b+2, :))./(2*b+1);

jdt_PL(b+1, :) = (b.*j_PL(b, :)-(b+1).*j_PL(b+2, :))./(2*b+1);

jdt_PT(b+1, :) = (b.*j_PT(b, :)-(b+1).*j_PT(b+2, :))./(2*b+1);

end

% Berechnung der ’complex phase shift’ (tan_eta)

tan_delta = -j(b+1, :)./y(b+1, :);
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tan_alpha = -ka.*jdt(b+1, :)./j(b+1, :);

tan_beta = -ka.*ydt(b+1, :)./y(b+1, :);

tan_alpha_PL = -ka_PL.*jdt_PL(b+1, :)./j_PL(b+1, :);

tan_alpha_PT = ka_PT.*jdt_PT(b+1, :)./j_PT(b+1, :);

num=(ka_PT.^2./(2.*g_rho)).*((tan_alpha_PL./(1+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)./(1+tan_alpha_PL))-

((((b.^2)+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+1, :) = (-1i.*tan_eta)./(1+(1i.*tan_eta));

end

% Berechnung des Legendre n-ten Grades für cos(theta)

theta_rad = pi;

P(1) = ones(1, length(theta_rad));

P(2) = cos(theta_rad);

for c=1:(n-1)

P(c+2) = (((2*c+1)*cos(theta_rad).*P(c+1))-(c*P(c)))/(c+1);

end

% Berechnung der Streuamplitude (angle distirbution factor, L)

adf = 0;

xxx = 0;

yyy = 0;

for d=0:(n-1)

adf = adf + (2*d+1).*A(d+1, :).*P(d+1);

xxx = xxx + (2*d+1).*real(A(d+1, :));

yyy = yyy + (2*d+1).*(abs(A(d+1, :))).^2;

end

%% Winkelverteilungsfaktor, Rückstreukoeffizient

k = 2*pi*f/c_k;

L = -1i*adf./k;

W = ((1-cv)^(m+1))/((1+(m-1)*cv)^(m-1));

eta = 6/pi*cv*W*((abs(L)).^2)*(dQ3./(x).^3);
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A.6 Empirisch bestimmte Packungsdimension

Tabelle A.3: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler Fm =
(
Sm−u2

max
)2 (unten)

der Glaspartikelsuspensionen.

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

CP_<10µm - - 3,47
1,47·10-4

3,5
7,11·10-5

3,51
7,39·10-5

3,46
2,23·10-4

CP_10-20µm 3,35
7,78·10-4

3,66
3,32·10-4

3,13
8,9·10-6

3,09
1,39·10-5

3,08
1,28·10-5

3,48
2,53·10-5

CP_20-32µm 2,84
2,94·10-4

2,61
3,16·10-5

2,89
8,15·10-5

2,85
5,84·10-5

2,87
3,82·10-5

3,08
2,88·10-5

CP_32-50µm 2,01
2,7·10-4

2,17
1,26·10-4

2,16
1,02·10-4

2,29
1,08·10-4

2,3
4,92·10-5

2,32
2,39·10-4

CP_>50µm 1,78
3,96·10-4

1,67
1,96·10-4

1,76
2,17·10-4

2,01
2·10-4

2,14
8,18·10-5

2,33
5,09·10-5

Tabelle A.4: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler Fm =
(
Sm−u2

max
)2 (unten)

der Kunststoffpartikelsuspensionen.

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

PA6 3,0
2,83·10-4

3,14
1,33·10-4

3,16
5,2·10-5

3,17
4,84·10-5

3,53
1,1·10-4

-

PA12 3,2
2,85·10-4

3,48
8,42·10-5

3,49
4,16·10-5

4,2
5,54·10-5

- -

E7012S 2,75
8,93·10-5

2,92
9,89·10-5

3,17
5,1·10-5

2,72
2,17·10-4

2,76
7,92·10-5

3,01
7,75·10-5
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Tabelle A.5: Packungsdimension m (oben) und Anpassungsfehler Fm =
(
Sm−u2

max
)2 (unten)

der Öl-in-Wasser-Emulsionen (Verdünnungsreihe).

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

AK_<20µm 2,8
1,6·10-3

2,44
8,69·10-4

2,88
3,89·10-4

2,87
3,38·10-4

3,02
3,06·10-4

3,1
3,1·10-4

AK_<43µm 3,45
5,8·10-5

3,16
7,96·10-5

3,17
4,1·10-5

3,14
3,29·10-5

3,46
1,75·10-5

3,16
7,37·10-5

AK_<73µm 3,44
2,78·10-5

3,18
2,25·10-5

3,16
2,71·10-5

3,14
3,37·10-5

3,15
3,05·10-5

3,11
4,77·10-5
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