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Motivation

Eine Reihe von Prozessen der Lebensmittelindustrie sowie verfahrenstechnische oder biotechnologische
Anwendungen sind gepragt durch die Charakterisierung der Feststoffphase in hochkonzentrierten
Dispersionen. So kdnnen die online bzw. inline gewonnenen Daten zur PartikelgréRenverteilung und -
konzentration dazu beitragen, die verschiedenen Prozesse optimal zu steuern, Produktqualitdten gezielt
zu steigern oder Anlagenverfligbarkeiten zu erhéhen. Exemplarische Vorgange, wie die Emulgierung und
(Nass-)Zerkleinerung, finden sich in industriell relevanten Applikatione,n wie der Herstellung von Lacken
und Farben oder der Aufbereitung von Erz- und Klarschlammen. In der Halbleiterfertigung ist das
Monitoring von hochgefiillten Sage- und Schleifsuspensionen zur Qualitatssicherung des
Herstellungsprozesses ein ebensolches Anwendungsfeld fur Partikelmesstechniken.

Eine der etablierten Methoden basiert auf der akustischen Durchschallung der Dispersion und zeichnet
sich durch eine schnelle, inline-fahige Arbeitsweise aus, die im Gegensatz zu optischen Methoden auch
an hoch konzentrierten, opaken Proben ohne Verdinnung angewendet werden kann. Ferner ist die
Ultraschall(US)-Technik auch unter rauen Prozessbedingungen einsetzbar und erlaubt den Einsatz in
einem weiten Konzentrations- und PartikelgrofRenbereich. Hierzu werden die US-Wandler haufig in einer
sich gegenuberliegenden Sender-Empfanger-Anordnung positioniert (vgl. Bild 1) oder ein einzelner, in
Sende- und Empfangsbetrieb umschaltbarer Wandler unter Ausnutzung eines Reflektors verwendet. Mit
einer solchen Anordnung ist es mdglich, sowohl den Transmissions- als auch den Extinktionsanteil
(Dampfung) der mit der Dispersion wechselwirkenden Schallwelle zu bestimmen sowie Informationen zur
Dimension, Groflenverteilung und Konzentration der Teilchen in Suspensionen und Emulsionen
abzuleiten. Aufgrund der erheblichen Schallddmpfung ist es jedoch bei hoch konzentrierten
Stoffsystemen erforderlich, den Abstand zwischen Sende- und Empfangswandler hinreichend klein zu
gestalten (0,5 mm —2 mm), um ein noch auswertbares Messsignal zu erhalten. Dies fiihrt bei Inline-
Anwendungen haufig zu Verstopfungen innerhalb der Messstrecke (vor allem beim Vorhandensein
einzelner groRer Feststoffpartikel oder pastdser Medien), was die Zuverlassigkeit und die Akzeptanz der
Messeinrichtung bei den Anwendern einschrankt.
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Bild 1: schematischer Aufbau einer US-Transmissionsanordnung
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Der im Beitrag prasentierte Ansatz nutzt zur Partikelcharakterisierung in hochkonzentrierten Dispersionen
die vom Stoffsystem gestreuten (statt transmittierten) Schallanteile. Aquivalent zur Extinktionsanordnung
ermoglicht dies Aussagen zur dispersen Phase, jedoch ohne das Risiko der kritischen Verstopfung der
Messstrecke einzugehen (Vermeidung des Messspaltes). Kerngedanke des experimentellen Aufbaus ist
der Einsatz breitbandiger Sende-/Empfangswandler, die hinsichtlich einer hohen Sendeleistung, eines
der Eindringtiefe entsprechenden Messfensters und hoher Empfangssensitivitat optimal aufeinander
abgestimmt sind. Auf diese Weise soll der von den Partikeln gestreute Schallanteil erfasst und
hinsichtlich der Intensitat, der Laufzeit (entspricht der Eindringtiefe) und der Schallfrequenz analysiert
werden. Neben dem klassischen Messverfahren der US-Dampfungsspektroskopie (Extinktionsprinzip)
existieren bereits Messverfahren bzw. prozessfahige Messgerate, die auf der Analyse der Schallstreuung
an einzelnen Partikeln beruhen [UPM Ultrasonic Particle Monitor, Netherlands Organization for Applied
Scientific Research TNO, http://www.tpd.tno.nl], [Model AS3 Acoustic Sensor, Galvanic Applied Sciences
Inc., http://www.galvanic.com]. Den gemessenen Streusignalen werden dabei sogenannte Einzelechos,
d. h., von einzelnen Partikeln reflektierte Schallwellen zugeschrieben. Diese Messgerate sind fir den
Einsatz in sehr gering konzentrierten Partikelsystemen konzipiert, da sie einzelne und voneinander
unabhéangige Streuereignisse (Einfachstreuung) auswerten und meist zur Einzelpartikeldetektion genutzt
werden. Somit sind derartige Messverfahren nicht in der Lage, Streusignale aus hochkonzentrierten
Dispersionen zu interpretieren.

Messaufbau

Bild 2 verdeutlicht schematisch den grundlegenden Aufbau des auf Ultraschallstreuung basierenden
Verfahrens. Im Hinblick auf eine kostenoptimierte Lésung wird kommerziell verfigbare Hardware der
Neuentwicklung einer Spezialhardware vorgezogen. Bei der Anordnung der US-Wandler werden mehrere
Konzepte verfolgt. Neben der klassischen Reflexion (ein Sende-/Empfangswandler mit Vorlaufstrecke,
direkte Rickstreuung) sollen auch die unter definierten Winkeln gestreuten Schallanteile (getrenntes US-
Wandlerpaar, winkelabhangige Streuung, Bild 3) analysiert werden. Die Bereitstellung definierter
Messbedingungen ist fir die experimentellen Untersuchungen von besonderer Bedeutung. So wird die
Dispersion wahrend der Messung temperiert und der Dispergierzustand sowie die Partikelkonzentration
mittels Laboranalytik (PartikelgroBenmessung mit Laserbeugungsspektrometer, Partikelkonzentrations-
messung mit Verdampfungswaage) iberwacht. Weiterhin muss durch eine geeignete Strémungsfiihrung
vor der US-Messsonde sichergestellt werden, dass das Partikelsystem homogen sowie zufallig
veranderlich im Messvolumen verteilt ist.

Strémungsrichtung

Magnetriiirer

Bild 2: Ultraschallriickstreuung Bild 3: Messvolumen fir winkelabhangige
Ultraschallstreuung: Schematische Darstellung
(links) und Foto des Messaufbaus mit
Polymerpartikeln in Wasser

Direkte Riickstreuung

Der in Bild 2 schematisch gezeigte Ansatz unter Nutzung des direkt zurtickgestreuten Echosignals wurde
mit einem in Sende-/Empfangsmodus umschaltbaren Wandler (Mittenfrequenz: 4,5 MHz, -6dB-
Bandbreite: 3 MHz, Fa. Olympus) und konventioneller Impulsanregung (US-Pulser/Receiver UT340 der
Fa. Utex Scientific Instruments, Inc.) umgesetzt. Den detaillierten Aufbau der Messanordnung zeigt
Bild 4. Um die aktive Oberflache der Tauchwandler vor Abrasion durch die Partikel zu schitzen, wurde
eine wasserbeflllte Vorlaufstrecke eingesetzt (Lange: 20 mm). Die Trennung zwischen Vorlaufstrecke
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und Partikelsystem wurde durch den Einsatz eines akustischen Fensters erreicht. Der US-Wandler nebst
kompletter Vorlaufstrecke wurde als Einstecksonde konzipiert. Auf diese Weise lasst sich ein einfacher
Messaufbau realisieren, wobei die Einstecksonde fiir die Messung in eine gerUhrte Suspension getaucht
wird. Das Ruhren sorgt neben einer guten Durchmischung der Partikel ebenfalls dafur, dass die Partikel
innerhalb der Messzone (vor dem Fenster) mdglichst gleich verteilt sind.

Bild 4: Messaufbau zur Erfassung von Ultraschallriickstreusignalen (das vom US-Receiver ausgegebene
Signal wird mittels eines Digitalspeicheroszilloskops (DSO) erfasst und im Messrechner weiterverarbeitet)

Die direkte Ultraschallriickstreumessung liefert nach Anregung des Schallwandlers ein Echosignal
(Amplitude p in Abhéangigkeit von der Laufzeit f), das neben den Reflexionspeaks des
Vorlaufstreckenfensters ebenfalls die Rickstreusignale der Partikel enthalt. Ein solcher Signalverlauf ist
in Bild 5 gezeigt.

Bild 5: US-Rckstreusignal (dargestellt als aquivalente elektr. Spannung lber der Laufzeit),
Fensterreflexionen (zu Beginn) und zugehdérige Mehrfachreflexionen dominieren den Signalverlauf

Aus dem Echo- bzw. Ruckstreusignal wird deutlich, dass die durch Partikel erzeugten
Signalkomponenten aufgrund ihrer geringen Amplitude nur unzureichend von Signalanteilen infolge der
(Mehrfach-)Reflexion im Fenster zu unterscheiden sind. Daher wurde anstelle der absoluten Auswertung
der Echoamplitude deren Standardabweichung in Abhangigkeit von der Laufzeit herangezogen. Nach
Erfassung von N Einzelmessungen (vollstdndiges Echosignal infolge eines ausgesendeten Impulses)
wird zu jeder Laufzeit t die Standardabweichung der jeweils N Amplitudenwerte bestimmt. In der Folge
stellen die Fenster- und deren Mehrfachreflexionen statische Signalanteile im gesamten Echosignal dar
und liefern somit keinen Anteil zur Standardabweichung. Demgegenlber erzeugen die =zeitlich
veranderlichen Partikelsignale (infolge der Bewegung der Partikel durch das Messvolumen) eine deutlich
messbare Standardabweichung (Bild 6).
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Bild 6: Uber N=100 Einzelmessungen ermittelte laufzeitabhangige Standardabweichung des Ultraschall-
echosignals aus einer Dispersion

Beim Durchlaufen der Dispersion werden sowohl die emittierte als auch die an den Partikeln gestreuten
Schallwellen in Abhangigkeit von der zurlickgelegten Wegstrecke gedampft. Die vom Schallwandler
detektierbare Echosignalamplitude verringert sich demnach mit zunehmender Laufzeit — gleiches gilt fir
die Standardabweichung. Die Schallamplitude fallt dabei exponentiell mit der durchschallten Wegstrecke
bzw. der Laufzeit ab und wird u. a. von der PartikelgréfRe und -konzentration bestimmt [1], [2]. Dieser
Effekt konnte in einer exemplarischen Messreihe nachvollzogen werden. Dazu wurde die direkte US-
Ruckstreuung aus einer Suspension von SiO,-Partikeln (Dichte: 2,35 g/cm?3, mittlere PartikelgrofRe: 3 um,
s. Bild 7) in Wasser aufgenommen.

Bild 7: PartikelgréRenverteilung (Summenfunktion) der verwendeten SiO,-Partikel

Die mit dem US-Wandler (4,5 MHz) emittierten Schallwellen haben in Wasser, wie auch in der
Suspension, eine Wellenlange von ca. 330 um. Die Partikelgrof3e liegt demnach eine GroRenordnung
unterhalb der Wellenlange — entsprechend schwach ausgepragt ist die Schallstreuung durch die Partikel
[2]. Die nachfolgend beschriebenen Ergebnisse einer Konzentrationsmessreihe zeigen, dass selbst unter
diesen Voraussetzungen die messtechnische Erfassung und Auswertung von US-Reflexions- bzw.
Ruckstreusignalen mdoglich ist.

Im Rahmen der Messreihe wurde dazu die Partikelkonzentration stufenweise auf bis zu 50 Ma.-% erhdht
und die entsprechenden Suspensionsansatze zusatzlich mit einem US-Spektrometer [3] vermessen. Im
Ergebnis der Messungen zeigt Bild 8 (links) den zeitlichen Verlauf der Standardabweichung fir die
verschiedenen Partikelkonzentrationen. Die Standardabweichung ist logarithmiert (in Dezibel)
aufgetragen, da der exponentielle Einfluss der Schalldampfung auf diese Weise linearisiert dargestellt
werden kann. Mit zunehmender Partikelkonzentration fallen die an die Kurvenverldufe angepassten
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Geraden (Fit-Funktionen, vgl. Bild 8 rechts) starker ab, gleichzeitig steigt die Schallddampfung an. Der
Betrag der Geradenanstiege entspricht der (laufzeitabhangigen) Schallddmpfung, z. B. 0,5 dB/us bei
10 Ma.-%.

Bild 8: konzentrationsabhangige Standardabweichung in logarithmischer Darstellung (links) und Fit der
Signalverlaufe (rechts), gestrichelte Linie entspricht der Fensterposition

Die mit dieser Methode bestimmte Schallddmpfung korreliert mit den Werten der Referenzmessung
(Tab. 1). Fur eine bessere Vergleichbarkeit wurden die laufzeitabhangigen Dampfungswerte (Einheit
dB/us, fett gedruckt) unter Verwendung der Schallgeschwindigkeit (1450...1500 m/s, abhangig von der
Partikelkonzentration) in wegstreckenabhangige Werte umgerechnet. Da die Dampfungswerte des US-
Spektrometers zudem auf die jeweilige Frequenz bezogen sind, wurde zudem eine Normierung der
Messwerte auf die Mittenfrequenz des US-Wandlers (4,5 MHz) durchgefiihrt.

Tabelle 1: konzentrationsabhangige US-Dampfung aus Riickstreumessungen, vergleichende Ergebnisse
aus Referenzmessung mit US-Spektrometer DT1200 (Dispersion Technology, Inc.)

Feststoffanteil |Dampfung aus Rickstreusignal | Dampfung aus Rickstreusignal| Dampfung US-Spektrometer
SiO; [Ma.-%] [dB/us] [dB/cm/MHZ] (DT1200) [dB/cm/MHZ]
10 0,5 0,75 0,63
20 0,96 1,44 1,36
30 1,43 2,16 212
40 1,9 2,89 2,84
50 2,16 3,31 3,48

Bleibt, wie im Fall der gezeigten Messergebnisse, die Partikelgrote konstant, so kann die auftretende
Anderung der Schallddmpfung demnach dazu genutzt werden, um eine Anderung der Partikel-
konzentration zu erkennen.

In vielen Anwendungsfallen ist die Durchfihrung dieser einfachen Korrelation jedoch nicht méglich bzw.
nicht sinnvoll, da sich neben der Konzentration oftmals auch die PartikelgrofRe andert. In weiteren
Arbeiten soll daher neben der Schallddampfung die Ruckstreuamplitude als zusatzlicher Parameter aus
den Ruckstreusignalen extrahiert und fir die Auswertung genutzt werden. Bei genauerer Betrachtung der
Darstellung in Bild 8 (rechts) ist zu erkennen, dass die Fitgeraden auf Hohe der Fensterposition
unterschiedliche Funktionswerte aufweisen: je nach Partikelkonzentration weist die Rickstreuamplitude
(bzw. deren Standardabweichung) einen anderen Betrag auf. Frihere Untersuchungen zeigen zudem,
dass die (zuruck)gestreute Schallamplitude neben der Konzentration auch von der Partikelgréfie
abhangig ist [7]. Mit der Rickstreuamplitude steht demnach ein messbarer Parameter zur Verfligung, der
in Verbindung mit der Schalldampfung, eine qualifiziertere Aussage lber das Partikelsystem zulasst.
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Winkelabhangige Streuung

Die Verwendung eines Wandlers im Impuls-Echo-Verfahren fiihrt dazu, dass durch die Umschaltung nur
zeitlich begrenzte transiente Signale verwendet werden koénnen, die Empfindlichkeit des
Empfangswandlers nicht anpassbar ist und fir irregulare Partikel keine winkelabhéngige Streuinformation
vorliegt. Entsprechend schlieRen die Untersuchungen die winkelabhangige Streuung mit ein.
Entscheidende Vorteile sind die Trennung von Sender und Empfanger zur Gewahrleistung einer hohen
Empfindlichkeit sowie die Mdglichkeit, kontinuierliche oder langere Signalsequenzen zu verwenden.

Die Schallstreuung an Einzelpartikeln, d.h. die messbare reflektierte Leistung Poyr (1), ist abhangig vom
Material der Partikel (Reflektivitat des Partikels, I') und deren Geometrie (winkelabhangige Streufunktion,
o) in Relation zur eingesetzten Anregungsfrequenz f. Bild 9a zeigt hierzu ein vereinfachtes Modell der
winkelabhangigen Schallstreuung an Einzelpartikeln mit dem sich Gl. 1 zur Bewertung der
Leistungsfahigkeit des Streumessverfahrens ableiten lasst.

Ein bewegtes Partikel erzeugt im Sensitivitdtsbereich der Schallwandler (Bild 9b) ein in Bild 9c
dargestelltes Streusignal, an dem sich die Geschwindigkeit anhand der Geradensteigung und die
Streuleistung Poyr des Partikels anhand der maximalen Amplitude experimentell bestimmen lassen.
Dargestellt sind die Einhlllenden von aufeinanderfolgenden Einzelmessungen im Abstand von 20 ps.
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Bild 9: a) Schematische Darstellung der Streumessung (I"— Reflektivitat des Partikels, o — winkelabhangige
Streufunktion, kr — Koppelfaktor, d — Durchmesser, s - Weg), b) Sicht auf Wandler, Messfenster [15 us] und
Partikelbahn, c) Streusignal eines sich durch das Messfenster bewegenden Partikels d = 200 um nach
Messaufbau Bild 3

Entsprechend Gleichung 1 ergibt sich unter idealisierten Bedingungen fir ein Polymerpartikel mit dp =
200 um, einer effektiven Wandlerflache dy = 6 mm, einem Koppelfaktor kp = 0,02 und einem
Streuabstand s = 45 mm eine maximal theoretisch messbare Streuamplitude von U,, = 0,85 mV. Der
Messaufbau nach Bild 3 liefert eine Amplitude von U,, = 0,6 mV, welche unter Beriicksichtigung der
Einfachheit des Modells (1) fur weitere Untersuchungen an hochdispersen Systemen eine verwertbare
Aussage zur real messbaren Streuleistung liefert.

Aquivalente Signalkodierung

Mit zunehmender Partikelanzahl in héher konzentrierten Dispersionen nimmt die Mehrfachstreuung zu
und verringert das messbare Einzelstreusignal nach Gl. 1 zuséatzlich. Die Eindringtiefe verringert sich
gleichbedeutend. Folglich muss zur Erfassung der Streuung mit représentativer Eindringtiefe in das
Messvolumen eine hoéhere Schallleistung Py in die Suspension eingebracht werden. Fur eine hohe
Ortsaufldsung ist ferner ein Impuls kurzer Zeitdauer T, notwendig. Begrenzt wird die Forderung nach
hoéherer Schallleistung durch die energetische Belastungsgrenze von piezoelektrischen Wandlern und die
Linearitat des Mediums in Abhangigkeit der Druckamplitude.

Alternativ zu den Ublicherweise verwendeten Kurzzeitimpulsen ist insbesondere zur Erhéhung der
Leistung die Verwendung von kodierten Signalfolgen moglich [4]. Mit diesen lasst sich die Energie des
Sendesignals auf das gesamte / ein groReres zeitliche(s) Messfenster T verteilen. Hierdurch verringert
sich das Verhaltnis von Maximalamplitude zu Effektivwert (Crest-Faktor) deutlich und ermdglicht die
Verwendung geringerer elektrischer Spannungen U; bzw. Druckamplituden im Medium. Das
Frequenzspektrum und die Korrelation der Streusignale fir Impulsanregung und kodierte Signalfolge sind
identisch und stellen die Impulsantwort des Partikelsystems dar [5]. Am Beispiel einer Streumessung
unter 90° mit getrennten Sende- und Empfangswandlern sind in Bild 10 die Korrelationssignale Uy von
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bewegten Einzelpartikeln (500-750 um) aus Polymer fir einen Impuls mit U, = 55 V,, und eine
Signalfolge mit Ur= 7,8 V,, Anregungsamplitude dargestellt. Aquivalent I&sst sich im Korrelationsraum
eine effektive Streuddmpfung anhand der Standardabweichung oder Amplitude ableiten (s.0.).
Voraussetzung zur Verwendung dieses Ansatzes ist ein lineares System, dessen Materialeigenschaften
nicht von der Amplitude des eingepragten akustischen Druckfeldes abhangen.

a) 90°-Streuung bei Impulsanregung b) 90°-Streuung mit dquivalenter Signalfolge
0.02
0.06
0.015
210 2 10 { { {004
= 0.01 =
0.005 0.02
Uo=55V, U™ =22 mV Ur=7,8Vp U™ =70 mV
1 560 10b0 1500 2000 2500 3000 3500 4000 1 5(50 1d00 1500 2000 2500 3000 3500 4000
Messungen in Schritten von T = 20 ps Messungen in Schritten von T = 20 us

Bild 10: Einhilllende der Einzelstreuungen Uy fir g = 90° eines 25-MHz-Breitbandsignals an strémenden
Polymerpartikeln (500-750 um) in Wasser fiir verschiedene Anregungssignale gleicher Leistung. a) Impuls;
b) kodierte Signalfolge.

Parameter Standardabweichung

In Anlehnung an Darstellung 8 lassen sich mit den kodierten Folgen Standardabweichungen o
bestimmen, welche von der Partikelkonzentration abhangen. Ein Vergleich (Bild 11) der
Standardabweichungen eines Partikelsystems CP3000 mit PartikelgroRen von x5 =12 pum bei
Verwendung einer Impulsanregung und eines kodierten Signals mit Mittenfrequenz von f =5 MHz fiir 0°-
Reflexionsmessungen zeigt, dass beide Messverfahren A&quivalente Aussagen zur maximalen
Standardabweichung omax und deren Abfall Ac in Abhangigkeit der Konzentration liefern.
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Bild 11: a) Standardabweichung o(U),) des O0°-Reflexionssignals (Mittenfrequenz f=5 MHz) in
Abhéngigkeit der Eindringtiefe (Zeit t) an einem Glaspartikelsystem (CP3000 x5, = 12 ym), ermittelt mit
Impulsanregung und Aaquivalentem kodierten Signal fir verschiedene Massenkonzentrationen
[5...50 m%]; b) Parameter der maximalen und differentiellen Standardabweichung normiert auf [1V]
Referenzamplitude fur Impulsanregung und aquivalentem kodierten Signal im Vergleich.
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Zusammenfassung

Die Auswertung der laufzeitabhangigen Standardabweichung erlaubt die Bestimmung der US-Dampfung
ohne limitierenden Messspalt, wobei die experimentell in Beispielstoffsystemen ermittelten Werte mit
jenen des US-Spektrometers gut Ubereinstimmen. Aus der Reflexionsmessung lassen sich zwei
unabhangige Parameter o,,,« und Ao ableiten. Eine spektrale Analyse der gestreuten Schallsignale steht
im Fokus zukulnftiger Arbeiten. Die Verteilung der Energie auf das gesamte Messfenster durch
Verwendung kodierter Signale begilnstigt zudem die Streumessung in Suspensionen mit hoher
Partikeldichte (>50 Ma.-%) und Medien hoher Dampfung [6]. Die eingebrachte Schalleistung bei
konstanter Spannungsamplitude ist um den Faktor des Tastverhéltnisses T/T, héher als bei einem
Kurzzeitimpuls aquivalenter Bandbreite und Ortsaufldsung.
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