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Zusammenfassung

Der Beitrag stellt die Kombination der Ultraschall-Reflexions-Methode mit einer statistischen Signal-
auswertung zur Charakterisierung der Dispergiergute von Fllstoffen in Kunststoffschmelzen vor. Das
Verfahren basiert auf der Erfassung der Streuung an bewegten Partikeln bei hohen Konzentrationen
oder Medien hoher Grunddampfung. Anhand der linearen Approximation der Standardabweichung der
zeitabhangigen Amplitude der Reflexionssignale lassen sich zwei Kennwerte (0nax - Streuleistungs-
aquivalent und Ao - Dampfungsaquivalent) ableiten. Diese korrelieren mit der Partikel-Streudampfung
und liefern ahnliche Informationen wie die Extinktionsdampfung konventioneller Transmissionsverfah-

ren ohne deren Limitierungen hinsichtlich des Messspalts.
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Motivation

In der Kunststoffindustrie sind Messverfahren
gefordert, die es erlauben, kontinuierlich die
Produktqualitat zu Gberwachen [1]. Die meis-
ten Kunststoffe bestehen aus einem Basispo-
lymer und zuséatzlich eingebrachten Fillstoffen
bzw. Additiven, welche gezielt z. B. die me-
chanischen Eigenschaften, Leitfahigkeit, Ent-
flammbarkeit oder Farbe des Materials beein-
flussen. Diese werden als Compounds be-
zeichnet und bei den nachfolgenden formge-
benden Prozessen zum Halbzeug- oder End-
produkt verarbeitet. Bei der Kunststoffaufberei-
tung wird das Basispolymer aufgeschmolzen
und in einem Extruder mit den Feststoffparti-
keln der Additive und Flllstoffe vermischt (Abb.
1). Typische Kunststoffcompounds enthalten
Additive und Fullstoffe mit PartikelgréRen bis
zu einigen 100 ym. Die Partikelverteilung die-
ser Flllstoffe in der Polymerschmelze stellt
eines der zentralen Qualitatskriterien bei der
Kunststoffaufbereitung dar.

Die bisher in der Praxis Ublicherweise einge-
setzten Analysemethoden sind arbeits- und
zeitaufwandig und ermaoglichen keine liickenlo-
se 100 %-Prozesskontrolle [1, 2]. Es erfolgt
entweder eine dem Produktionsprozess nach-
geschaltete oder prozessparallele Analyse am
Extruder. Die bevorzugte Methode ist hierbei
anwendungsspezifisch.
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Abb. 1.  Schema eines Extruders: Das Poly-
mer (blau) wird durch Scherung in
der Férderschnecke aufgeschmolzen
und mit Filllstoffen und Additiven
zum gezielten Verdndern der ge-
winschten Materialeigenschaften
vermischt.

Bei den Labormessungen zur Bestimmung
der Materialkennwerte werden vorrangig opti-
sche oder Elektronenraster-Mikroskopie einge-
setzt, die jedoch bei hohem Probenpraparati-
onsaufwand nur einen ausgewahlten Bereich
des Polymers abbilden.

Alternativ kann Uber die Messung der Schlag-
oder Zugfestigkeit auf die Verteilung der Fest-
stoffe im Compound (Dispergiergite) ge-
schlossen werden [1-3]. Neben der aufwandi-
gen Probenvorbereitung fihren hier Queremp-
findlichkeiten der mechanischen Eigenschaften
bzgl. anderer EinflussgréRen zu einer unge-
nigenden Reproduzierbarkeit.

Die bislang einzige standardisierte Methode
zur Bestimmung der Dispergiergute stellt der
Druckfiltertest nach DIN EN 13900-5 dar [4].
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Diese Methode ist hauptsachlich fur Pigmente
(< 1 pm) und nicht fir grobkdrnige (10...100
pum) Fullstoffe geeignet. Zudem liefert sie keine
Informationen zur Menge und GroRRe von Ag-
glomeraten. Von dem Druckfiltertest existiert
auch eine Online-Variante [1], die Uber einen
Bypass am Extruder realisiert wird und zeit-
gleich zum Prozess stattfindet. Zu weiteren
Prozessmessmethoden [1, 2] zahlt u. a. die
optische Kleinwinkellichtstreuung. Diese in
anderen Industriebereichen etablierte Methode
kann  zur  Partikelcharakterisierung  von
transluzenten Schmelzen mit zwei polymeren
Phasen [3, 5] eingesetzt werden.

Eine weitere Inline-Methode stellt die Uberwa-
chung mit optischen CCD Zeilenkameras direkt
am extrudierten Endprodukt dar. Hiermit las-
sen sich Fremdstoffe, Agglomerate und Inho-
mogenitaten detektieren, wobei die Transpa-
renz des Polymers eine wesentliche Voraus-
setzung ist und somit vorrangig bei der Folien-
extrusion angewendet wird.

Alternative Inline-Ultraschall-Verfahren lie-
fern anhand der in Transmission durch die
Partikelstreuung erzeugten Extinktion eine
Aussage Uber das Materialsystem [3, 6, 7]
(Abb. 2). Der gemessene effektive Dampfungs-
faktor ist im Wesentlichen das Resultat von
vier Dampfungsmechanismen: der thermi-
schen Partikelpulsation, der visko-inertialen
Oszillation, der Absorption und der Streuung
an den Partikeln. Die Herausforderung besteht
darin, mit adaquaten Modellen [8] den Streuan-
teil, der mit der GréRe, Anzahl und Verteilung
der Partikel korreliert, zu trennen. Zur Verbes-
serung des gewulnschten Streueffekts werden
typischerweise Schallwellen mit Wellenlangen
kleiner als die PartikelgroRe verwendet (Abb.
3). Je groler das Partikel im Vergleich zur
Wellenlange wird, desto hoher ist die erfasste
Streudampfung. Versuchsreihen zur Extinkti-
onsdampfung in Polymerschmelzen [9] in Ab-
hangigkeit der Verteilung von Partikeln zweier
GroRenfraktionen (1,4 ym und 37 pm) zeigen,
dass bereits auf einfache Weise mit Hilfe einer
linearen Approximation das Vorhandensein
bzw. der Anteil der ,gréReren® Partikelfraktion
als Modellsystem fir Agglomerate in der
Schmelze Gberwacht werden kann (Abb. 4).

Im Gegensatz zu optischen Methoden [10]
kénnen diese Verfahren auch an hoch kon-
zentrierten und opaken Schmelzen angewen-
det werden und sind fir einen weiten Partikel-
grélRenbereich geeignet. Aufgrund der erhebli-
chen Schallddmpfung der Polymermatrix in
Kombination mit hoch konzentrierten Partikel-
systemen ist es jedoch auch hier erforderlich,
die Extinktionsverfahren auf  Bypass-
Anwendungen oder kleinere Laborextruder zu
beschranken, was beim Anwender nur zu ge-
ringer Akzeptanz fihrt.
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Abb. 2:  Schematischer Aufbau einer US-
Transmissionsanordnung: Sender
und Empfénger liegen sich dabei di-
rekt gegentiber.
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Abb. 3: Wellenlédnge A in Polyethylen (PE fliis-
sig) in Abhéngigkeit von der Anre-
gungsfrequenz f.
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Abb. 4: Normierter Extinkti-

onskoeffizient von Polypropylen in
Abhéngigkeit des gravimetrischen
Anteils von Kreidepartikeln mit 37 um
Durchmesser anstelle von Partikeln
mit 1,4 um Durchmesser fiir drei
ausgewdhlte Frequenzen bei kon-
stantem Fiillstoffanteil von 5 % (vgl.
Tab. 1) [9].

Tab. 1: Materialparameter

Material p[kg/m®] | CLongitudinal [M/S]
PE (flissig) 920 1045
Hydrocarb. 95T 2700 7400
Spheriglass
3000CP 1590 6790
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Zur Lésung der genannten Probleme wird ein
methodisch neuer Ansatz der statistischen
Verarbeitung von Ultraschallreflexionsmes-
sergebnissen [11] vorgestellt. Dabei wird
anstelle der Transmission die an Flullstoffparti-
keln zurtickgestreute akustische Welle kontinu-
ierlich und direkt im Kunststoffverarbeitungs-
prozess erfasst (Abb. 5). Gegenilber bekann-
ten Transmissionsverfahren ermdglicht die
Messung in Rickstreuung die Analyse hoher
konzentrierter Stoffsysteme. Die statistische
Betrachtung der frequenzabhangigen Streu-
amplitude und deren Verringerung in Abhéan-
gigkeit der Zeit liefern Informationen zur Parti-
kelkonzentration und -gréRenverteilung der
Flllstoffe. Hierdurch bietet sich eine verfah-
renstechnische Alternative zur aufwandigen
Offline-Analytik.

Im Folgenden wird die Methode der statisti-
schen Verarbeitung von Ultraschallstreusigna-
len an bewegten Kunststoffschmelzen vorge-
stellt und mit Inline-Messungen am Extruder an
Polyolefinschmelzen aus Polypropylen (PP)
und Polyethylen (PE) und Fillstoffen (Glasku-
geln, Kreide) mit Partikelgrélen von
d=1...100 ym mit einem Feststoffgehalt bis
20 Ma% verifiziert.

Riickstreuung und Standardabweichung

Zur Charakterisierung von Dispersionen und
Suspensionen existieren bereits Messverfah-
ren bzw. prozessfahige Messgerate, die auf
der Analyse der Schallstreuung an einzelnen
Partikeln beruhen [UPM Ultrasonic Particle
Monitor, Netherlands Organization for Applied
Scientific Research TNO], [Model AS3 A-
coustic Sensor, Galvanic Applied Sciences
Inc.]. Den gemessenen Streusignalen werden
dabei Einzelechos, d. h. von einzelnen Parti-
keln reflektierte Schallwellen zugeschrieben.
Diese Messgerate sind flir den Einsatz in sehr
gering konzentrierten Partikelsystemen konzi-
piert, da sie einzelne und voneinander unab-
hangige Streuereignisse auswerten und meist
zur Einzelpartikeldetektion genutzt werden.
Ahnlich der klassischen Reflexionsanordnung
stehen bei der neuen Methode die Sende-
/Empfangswandler Gber eine Vorlaufstrecke im
Kontakt mit der Dispersion. Die aktive Oberfla-
che der Wandler ist durch die Vorlaufstrecke
aus temperaturbestandigem Kunststoff sowohl
thermisch als auch abrasiv geschitzt. Zum
Einsatz kommen Wandler mit Mittenfrequen-
zen von 2...5 MHz. Die Anregung erfolgt kon-
ventionell als Impuls (US-Pulser/Receiver
UT340, Utex Scientific Instruments, Inc.) oder
kodiertes Signal.

Das nachfolgend beschriebene Verfahren setzt
voraus, dass sich die Verteilung der Partikel
(mit statistisch zufalliger Bewegung) innerhalb
des Schallfeldes und damit die Streucharakte-
ristik zwischen zwei aufgenommenen Einzel-
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signalen andern. Dies ist i. d. R. beim Com-

poundierprozess durch den Massestrom gege-
ben. Letzteres bestimmt u. a. die maximal zu-
lassige Messgeschwindigkeit.

Die Schallwellen (f = 2 MHz) haben in der flis-
sigen Polymerschmelze (z. B. PE), wie auch
annahernd in der Dispersion, eine Wellenlange
A von etwa 250...500 uym. Die Partikelgrofie
der Fullstoffe liegt mit d=1...100 ym eine
GroRenordnung unterhalb der Wellenlange.
Entsprechend schwach ausgepragt ist die
Schallstreuung durch die Partikel [12]. Die
Untersuchungen zeigen, dass selbst bei
schwacher Streuung die messtechnische Er-
fassung und Auswertung von US-Reflexions-
bzw. Rickstreusignalen moglich ist.
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Abb. 5:  Prinzipskizze des Ultraschall-
Reflexionsverfahrens zur Bestim-
mung der Dispergierglite in Kunst-
stoffschmelzen.
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Abb. 6: US-Einzel-Riickstreusignal (oben)
und laufzeitabhdngige Standardab-
weichung o (unten) aus N = 200 Ein-
zelmessungen flir eine Dispersion in
Wasser mit SiO, Partikeln (Partikel-
gréBe d < 20 um; p = 2.35 g/cm?® ;
Konzentration 30 Ma%,).
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Die direkte Ultraschallriickstreumessung liefert
nach Anregung des Schallwandlers ein Echo-
signal (Amplitude p in Abhangigkeit von der
Laufzeit t), das neben stationaren Reflexionen
ebenfalls die Ruckstreusignale der Partikel
enthalt. Ein solcher Signalverlauf ist am Bei-
spiel einer Dispersion aus Wasser mit SiO,-
Partikeln (Dichte: 2,35 g/cm?, mittlere Partikel-
gréRe: 3 um) in Abb. 6, oben gezeigt.

Aus dem Echo- bzw. Rickstreusignal wird
deutlich, dass die durch Partikel erzeugten
Signalkomponenten aufgrund ihrer geringen
Amplitude nur unzureichend von Signalanteilen
infolge der (Mehrfach-) Reflexion und abge-
spaltenen Transversalmoden zu unterscheiden
sind. Daher wurde anstelle der absoluten Aus-
wertung der Echoamplitude deren Stan-
dardabweichung in Abhangigkeit von der Lauf-
zeit herangezogen. Nach Erfassung von N
Einzelmessungen (vollstdndiges Echosignal
infolge eines ausgesendeten Impulses) wird zu
jeder Laufzeit t die Standardabweichung o der
jeweils N Amplitudenwerte bestimmt. Statische
Signalanteile wirden hier keinen Anteil zur
Standardabweichung liefern. Demgegeniber
erzeugen die zeitlich veranderlichen Partikel-
signale infolge der Bewegung der Partikel
durch das Messvolumen eine deutliche Stan-
dardabweichung. Diese zeitabhangige Stan-
dardabweichung korreliert mit der Wahrschein-
lichkeit der Messbarkeit der Streuung an einem
Einzelpartikel zu einem bestimmten Zeitpunkt.
Folglich reprasentiert eine hinreichende Anzahl
von N Einzelmessungen die integrale homo-
gene Verteilung des bewegten Partikelsys-
tems. Mittels der statistischen Verarbeitung
von mehreren Messsignalen lassen sich zu-
dem das effektive Signal-zu-Rausch-Verhaltnis
und damit die Eindringtiefe verbessern.

Auswertung und Verifizierung

Beim Durchlaufen der Dispersion werden die
emittierte und die an den Partikeln gestreuten
Schallwellen in Abhangigkeit von der zurlick-
gelegten Wegstrecke gedampft. Die vom
Schallwandler detektierbare Echosig-
nalamplitude verringert sich demnach mit zu-
nehmender 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 Partikelgrofle und -konzentration be-
stimmt [12, 13] (vgl. Abb. 6 unten).

Zur Verifikation wurden Inline-Messungen am
Laborextruder mit Polyolefinschmelzen (PP,
PE) und Fullstoffen (Glaskugeln, Kreide) mit
PartikelgroRen von d=1...100 yum mit einem
Feststoffgehalt bis 20 Ma% durchgefihrt. Abb.
7 und 8 zeigen den Extruder und die verwen-
deten Ultraschallsonden mit einer Mittenfre-
quenz von 2 MHz.
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Abb. 7: Laborextruder und Messadapter mit
Ultraschall-, Temperatur- und Druck-
sonden filir Hochtemperaturanwen-
dungen (T < 300°C).
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Abb. 8: US-Sonde und Schmelzekanal inklu-
sive Dispersion (oben); Ultraschallre-
flexionssignale (unten) mit N = 500
(f=2 MHz, Bandbreite B=1MHz)
einer  strémenden  Polypropylen-
Schmelze (PP) (T =286°C) mit
6 Ma.% SiO,-Partikeln (Partikelgré-
Be: d50 = 100 uym) und laufzeitab-
héngige Standardabweichung o (in
[dB]) aus N = 500 Einzelmessungen
bei Variation der Partikelkonzentrati-
on von 3 bis 20 Ma.% (Massepro-
zent).
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Bei logarithmischer Skalierung der Stan-
dardabweichung kann der in Abb.6 und 8
gezeigte Verlauf abschnittsweise durch eine
lineare Funktion approximiert werden:

o(0)dB]= -Ac - tus]+ o, (1)

Die Standardabweichung o liefert damit einen
einfachen Kennwert, dessen Amplitude (bzw.
Maximum oax U.a. von der Streuamplitude
(d. h. Partikelgrée) und der Abfall der Kurve
Ao von der Anzahl der Mehrfachstreuungen
(d.h. Konzentration) abhangen. Mit Hilfe dieser
zwei Kennwerte ist es bereits mdglich, inline
die Konzentration von Fillstoffpartikeln zu
messen und im Bereich bis 10 Ma.% einein-
deutig zuzuordnen (Abb. 9). Die Trennung flr
hoéhere Konzentrationen oder die Bewertung
eines Gemischs aus verschiedenen Partikel-
gréen (z. B. als Folge von Agglomerationen)
erfordert die — hier nicht gezeigte — spektrale
Verarbeitung der Daten in einem erweiterten
Frequenzbereich [13].
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Abb. 9:  Kennwerte (o2, Ac) der Schmelze

im Extruderkanal in Abhédngigkeit der

Partikelkonzentration; Materialdaten:
PP (flissig): p = 920 kg/m® c.
1045 m/s, Spheriglass CP3000: p
1690 kg/m?, ¢, = 6790 m/s.
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Ausblick: Optimierung der Sonde

Das erste Funktionsmuster der Sonde (Abb. 8)
wurde gemal der Vorgabe typischer Sensor-
zugange am Extruder und in Anlehnung an
bestehende Verfahren, die in Transmission
arbeiten, ausgelegt. Fur dieses Design treten
jedoch neben der Reflexion am Ende der Vor-
laufstrecke im Messbereich zusatzliche (stati-
sche) Storsignale in Folge der Abspaltung
sekundarer Transversalwellen (T-Moden) an
den Randern im vorderen Bereich der Vorlauf-
strecke auf. (Mit fortschreitender Welle bzw.
Lange der Vorlaufstrecke gilt die Naherung
planarer Wellenfronten mit geringer Kopplung
zur Wand.) Bei Berechnung der Standardab-
weichung sollten diese statischen Signale kei-
nen Einfluss zeigen, jedoch treten bereits
durch geringe Temperaturschwankungen im
Extruder (+/-1°C) Laufzeitdnderungen (Pha-
senrauschen) auf, die einen Beitrag zur Stan-
dardabweichung liefern. Das temperaturab-
hangige Phasenrauschen der genutzten L-
Mode lasst sich hinreichend durch eine Korre-
lation und Synchronisation kompensieren. Fur
die abgespaltenen T-Moden gelingt dies nicht.
Fir die Linearisierung der Standardabwei-
chung ist es erforderlich, dass im Messbereich
nach der L-Moden-Reflexion am Ende der
Vorlaufstrecke vorrangig variable Signale auf-

treten, die mit der Partikelstreuung korrelieren.
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Abb. 10: 3D-Simulationsstudie der aktuellen
Sonde (oben) und Intensitéats-
darstellung im  Querschnitt  bei
variabler Sondengeometrie (unten).
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Durch die geringere Laufzeit treten die T-
Moden im Messbereich auf und verhindern
u. a. eine abschnittsweise Linearisierung (Abb.
8) zur ortsaufgeldsten Partikelcharakterisie-
rung — statt der bisher integralen Auswertung.
Zur Verringerung der Stdérung ist es entspre-
chend notwendig, zeitlich kurze Messintervalle
mit geringer Temperaturdrift zu wahlen oder
die Vorlaufstrecke hinsichtlich der T-Moden-
Unterdriickung neu zu optimieren (Abb. 10).
Abb. 10 zeigt eine 3D-Simulationsstudie des
aktuellen Sondendesign (oben) inklusive der
lllustration eines Ausschnitts der multimodalen
Impulsantwort aus L-Moden und
abgespaltenen T-Moden (ohne Dampfung);
und (unten) die Momentaufnahmen der
Druckverteilung bei Anregung mit einem
Gaussimpuls mit 1 MHz-Mittenfrequenz fir
eine Auswahl angepasster Sondenformen zur
diffusen Streuung der LT-Modenkonversion im
vorderen Sondenbereich. Aus dieser einfachen
Darstellung ladsst sich anhand  des
Verhaltnisses der Maximalamplituden der
Moden (L/T)  erkennen, dass  eine
Dreieckstruktur  in  Grolenordnung  der
Wellenlange geeignet ist, die T-Moden
hinreichend zu unterdrucken.

Zusammenfassung

Der Beitrag stellt die Kombination der Ultra-
schall-Reflexions-Methode mit einer statisti-
schen Signalauswertung zur Charakterisierung
der Dispergiergiite von Fllstoffen in Kunst-
stoffschmelzen vor. Das Verfahren basiert auf
der Erfassung der Streuung an bewegten Par-
tikeln bei hohen Konzentrationen oder Medien
hoher Grundddmpfung. Anhand der linearen
Approximation der Standardabweichung o der
zeitabhangigen Amplitude der Reflexionssigna-
le lassen sich zwei Kennwerte (0y.x - Streuleis-
tungsaquivalent und Ao - Dampfungsaquiva-
lent) ableiten. Diese reprasentieren den Ein-
fluss der Partikel auf die Streudampfung und
liefern &hnliche Informationen wie die Extinkti-
onsdampfung konventioneller Transmissions-
verfahren. Die statistische Verarbeitung meh-
rerer Signale liefert zudem ein homogenes
Abbild des bewegten Partikelsystems.

Mit der Reduktion auf eine Messsonde entsteht
ein einfacher Messaufbau, der nur den einseiti-
gen Zugang zum Schmelzekanal am Extruder
erfordert und die Probleme bekannter Trans-
missionsanordnungen umgeht.

Als Ergebnis der Arbeiten im Rahmen des
gefoérderten Projektes liegen am ifak und SKZ
zwei vollstandig nutzbare Systeme vor, die die
Ultraschallreflexions- und  —transmissions-
messung an realen Polymerschmelzen erlau-
ben. Das System ist mit einer Software ausge-
stattet, die neben der Inline-Messung am
Extruder und Datenspeicherung gleichzeitig
die direkte (online) Auswertung und Darstel-
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lung der aktuellen Messergebnisse erlaubt.
Messungen mit kodierten Sequenzen zur Er-
héhung der Eindringtiefen fir Industrieextruder
mit grofReren Querschnitten sind ebenfalls
vorgesehen.
Im Rahmen von Messkampagnen an einem
Laborextruder (ifak) und einem industrienahen
Modellextruder (SKZ) liegen umfangreiche
Messdaten fir verschiedene Polymerschmel-
zen mit Ultraschall-, Temperatur- und Druckda-
ten vor. Mit diesen Daten werden erste Kon-
zepte fur die praxisrelevante Evaluierung und
der Ableitung einer Dispergiergite untersucht.

Forderhinweis

Das IGF-Vorhaben 18220 BG der Forschungs-
vereinigung Fordergemeinschaft fur das
SKZ e. V. wird Uber die AiF vom BMWi gefér-
dert.
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