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Zusammenfassung

Es wurde ein neuartiges Ultraschallmessverfahren entwickelt, mit dem die akustischen Streusignale
aus hochkonzentrierten Suspensionen erfasst und zum Zweck der Partikelcharakterisierung ausge-
wertet werden kénnen. Der Sensor ist als Einstecksonde konzipiert und erlaubt eine schnelle, einfa-
che und minimalinvasive Prozessankopplung. Anstelle eines Einzelsignals im Zeitbereich wird ein
statistischer Kennwert (Standardabweichung n(t)) aus einer Anzahl N von Einzelmessungen der lauf-
zeitabhangigen akustischen Ruckstreusignale ermittelt. Dadurch kann neben der Schallddmpfung, die
mafgeblich von der vorhandenen Partikelkonzentration beeinflusst wird, auch der Rickstreukoeffi-
zient bestimmt werden, der sensitiv gegenliber der Partikelgrofie ist. Diese Abhangigkeiten konnten
durch experimentelle und theoretische Untersuchungen im Frequenzbereich von 5 bis 20 MHz, fir
PartikelgréRen von 1 bis 500 um und Partikelkonzentration bis zu 50 Ma.-% belegt werden. Die Ver-
meidung eines Messspalts, wie im Fall der klassischen Transmissionsanordnung, pradestiniert das

Messverfahrens fir die Inline-Anwendung an sehr hochkonzentrierten Suspensionen.
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Motivation

Eine Reihe von verfahrenstechnischen oder
biotechnologischen Prozessen ist gepragt
durch die Charakterisierung der Feststoffphase
in hochkonzentrierten Suspensionen. So kén-
nen die inline gewonnenen Daten zur Partikel-
gréRenverteilung und -konzentration dazu bei-
tragen, die verschiedenen Prozesse optimal zu
steuern, Produktqualitdten gezielt zu steigern
oder Anlagenverfligbarkeiten zu erhéhen.

Eine der etablierten Methoden basiert auf der
akustischen Durchschallung der Suspension
und zeichnet sich durch eine schnelle, inline-
fahige Arbeitsweise aus, die im Gegensatz zu
optischen Methoden auch an hoch konzentrier-
ten, opaken Proben ohne Verdinnung ange-
wendet werden kann. Die Ultraschall(US)-
Technik ist auch unter rauen Prozessbedingun-
gen einsetzbar und erlaubt den Einsatz in ei-
nem weiten Konzentrations- und Partikelgré-
Renbereich.

Als primdre Messinformation nutzt das Verfah-
ren die frequenzabhangige US-Dampfung der
mit dem zu analysierenden Medium wechsel-
wirkenden Ultraschallwelle. Daraus lassen sich
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Informationen bezuglich der Dimension, Gro-
Renverteilung und Konzentration der Teilchen
in Suspensionen und Emulsionen ableiten.
Hierzu werden die US-Wandler haufig in einer
sich gegeniberliegenden Sender-Empféanger-
Anordnung positioniert. Aufgrund der erhebli-
chen Schallddmpfung ist es jedoch bei hoch
konzentrierten Stoffsystemen erforderlich, den
Abstand zwischen beiden Wandlern hinrei-
chend klein zu gestalten (0,5 mm - 2 mm), um
ein noch auswertbares Messsignal zu erhalten.
Dies fuhrt bei Inline-Anwendungen haufig zu
Verstopfungen innerhalb der Messstrecke (vor
allem beim Vorhandensein einzelner grof3er
Feststoffpartikel oder pastéser Medien), was
die Zuverldssigkeit und die Akzeptanz der Mes-
seinrichtung bei den Anwendern einschréankt.

Folglich besteht eine nicht unerhebliche Forde-
rung nach prozessfahiger und vergleichsweise
kostenglinstiger  (Partikel-)Messtechnik, die
auch unter Prozessbedingungen zuverlassig,
stabil und rlickwirkungsfrei arbeitet. Einen Er-
folg versprechenden Ansatz sehen die Autoren
in der Messung der von der Suspension ge-
streuten (statt transmittierten) Schallanteile in
Abhéngigkeit von der Frequenz.
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Messprinzip und Versuchsaufbau

Verschiedene minimalinvasive Sondenkonzepte
wurden entwickelt und getestet, die entweder
im Impuls-Echo-Modus mit einem einzelnen
Ultraschallwandler arbeiten oder zwei unter
einem Winkel angeordnete Ultraschallwandler
im Sender-Empfanger-Modus nutzen (vgl. Abb.
1). Der grundlegende Aufbau einer Sonde be-
inhaltet den (die) Schallwandler, die Vorlauf-
strecke (fest oder fliissig) sowie das akustische
Fenster als Zwischenschicht zur Suspension.
Die Vorlaufstrecke dient u.a. der Entkopplung
der empfindlichen Wandleroberflache(n) vom
abrasiven Partikelsystem, der Gewahrleistung
der Umschaltzeiten inklusive Nachschwingun-
gen des piezokeramischen Schallwandlers im
Impuls-Echo-Verfahren und der Ausblendung
des Nahfeldes.

Neben der Messsonde ist die Bereitstellung
homogener, gleichverteilter sich bewegender
Partikel entscheidend fir die Funktionalitdt des
Verfahrens. In diesem Zusammenhang wurden
unterschiedliche Anordnungen hinsichtlich der
nicht mit der Strémung korrelierten Gleichvertei-
lung der Partikel in der Messzelle untersucht.
Abb. 2 zeigt exemplarisch die Prinzipskizze
einer geschlossenen Labormesszelle mit der
ein Partikelgemisch hoher Konzentration bla-
senfrei mit verschiedenen Strémungsgeschwin-
digkeiten in Bewegung gehalten werden kann.

Als Anregungssignale und zu Gunsten einer
héheren Ortsauflésung im Empfangssignal sind
breitbandige Kurzzeitimpulse vorteilhaft, die

Abb. 1. Impuls-Echo-Sonde fiir Impulsbetrieb mit
verklirzter Vorlaufstrecke (a), mit 50 mm fester Vor-
laufstrecke (c) oder fliissiger Vorlaufstrecke (d). Die
Sender-Empfénger-Sonde unter (b) hat einen Ein-
schallwinkel von 12° und 50 mm-Vorlauf. Die Sonden
(a, b, d) nutzen ein akustisches Fenster (d = 1 mm).
Die  Bauform der verwendeten Immersions-
Ultraschallwandler (e) ist fiir alle Sonden gleich und
austauschbar fir den Frequenzbereich 2,25 MHz bis
25 MHz.
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Abb. 2. Schematische Darstellung des Messvolu-
mens flir winkelabhdngige Ultraschallstreuung
(oben: Draufsicht, unten: Seitenansicht).

entweder konventionell durch kurze Rechteck-
Spannungspulse oder Uber ein quasiperiodisch
kodiertes Signal [1] synthetisch erzeugt werden.

Signalanalyse

Nach Anregung ist am Empfanger ein charakte-
ristisches Rickstreusignal (Schalldruckamplitu-
de p(t)) messbar, das neben den Reflexionen
am Vorlaufstreckenfenster die interessierenden,
aber sehr schwachen Rickstreusignale an den
Partikeln enthalt. In einer statistischen Auswer-
tung wird die Standardabweichung zu jedem
Abtastzeitpunkt aus den jeweils N Amplituden-
werten ermittelt. Sie kann als AquivalenzmalR
fur die Amplitude der Rickstreusignale n(t)
aufgefasst werden (Abb. 3). Diese Form der
statistischen Signalauswertung erlaubt ein re-
présentatives Abbild des gesamten Stoffsys-
tems, da verschiedene Partikelkonstellationen
und eine grofle Partikelanzahl durch die
Zwangsbewegung (Rihrer) in der Messzone
erfasst werden.

Die vom Schallwandler detektierbare Ruck-
streusignalamplitude verringert sich aufgrund
der mit der zuriickgelegten Wegstrecke zuneh-
menden Dampfung Uber die Laufzeit. Die
Schallabschwachung wachst exponentiell mit
der durchschallten Wegstrecke bzw. der Lauf-
zeit an und wird u. a. von der Partikelgrof3e und
-konzentration bestimmt [2, 3]. Wird fiir die Dar-
stellung der Ruckstreuamplitude eine logarith-
mische Skalierung gewahlt, kann der Einfluss
der Schallddmpfung linearisiert dargestellt und
deren Verlauf Uber der Signallaufzeit mittels
einer Geraden der Form 77(1‘)=—A77-t+77max

beschrieben werden. Der Abfall der Geraden
(An) gibt die laufzeitabhédngige Schallab-

schwachung in der Form Dezibel pro Zeiteinheit
(z.B. dB/us) wieder. Der zweite Parameter der

Geradengleichung (77,,,x) wird als derjenige
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Abb. 3. Uber N =500 Einzelmessungen ermittelte
Riickstreuamplitude n fiir eine wéssrige Suspension
mit 10 Ma.-% CP3000 Partikeln (dso = 12um, SiO»-
Pigment der Firma Potters Ballotini).

Wert der Rickstreuamplitude definiert, der di-
rekt nach dem Vorlaufstreckenfenster, also zu
Beginn der Wechselwirkung zwischen der emit-
tierten Schallwelle und dem Partikelsystem
auftritt [4]. Eine vorherige FrequenZzfilterung der
Messdaten erlaubt zusatzlich die spektrale Be-
stimmung der beiden Fitparameter. Fiur den Fall
einer Impulsanregung bestimmt die Bandbreite
des verwendeten Wandlers den auswertbaren
Frequenzbereich.

Messergebnisse

Die messtechnischen Untersuchungen kon-
zentrierten sich zum einen auf Suspensionen
mit veranderlicher Partikelkonzentration bei
gleichbleibender Partikelgrofie. Demgegenuber
wurden weiterhin auch Messungen an Stoffsys-
temen konstanter Konzentration aber verénder-
licher Partikelgré3e durchgefihrt.

Im Ergebnis der ersten durchgefiihrten Riick-
streumessungen zeigt sich ein deutlicher Ein-
fluss der Partikelkonzentration auf die Schall-
abschwéachung An (Abb. 4). Im untersuchten

Konzentrationsbereich steigt die Schalldamp-
fung mit zunehmender Partikelanzahl im Mess-
volumen kontinuierlich an, wobei die Partikel-
grélRe den Anstieg zusatzlich derart beeinflusst,
dass sich dieser (im untersuchten GréRenbe-
reich) mit zunehmender PartikelgréRe ab-
schwécht.

Ein Vergleich der auf Basis der Rickstreumes-
sung gewonnenen Schallddmpfungswerte mit
jenen des in Transmission arbeitenden Ultra-
schall-Dampfungsspektrometers DT1200 [5] als
Referenzmessverfahren wurde zur Plausibili-
tatsprifung der Messergebnisse herangezogen
(Abb. 5). Es zeigt sich, dass die Messwertpaare
entlang der Paritatslinie angeordnet sind. Die
aus der relativen Anderung des Riickstreusig-
nals bestimmten Schallddmpfungswerte sind
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Abb. 4. Laufzeitabhdngige Schallabschwédchung An
als Funktion der Partikelkonzentration und bei ver-
schiedenen PartikelgréBenfraktionen.

Abb. 5. Vergleich der gemessenen Schalldémp-
fungswerte in Riickstreuung (f = 6 MHz) mit jenen des
Referenz-Ultraschall-Ddmpfungsspektrometers DT
1200.

folglich dquivalent den Referenzwerten aus der
Transmissionsmessung.

Neben der Schallddmpfung liefert die Ruick-
streumessung mit dem Maximalwert der Ruck-

streuamplitude 77,,,, einen weiteren Parameter.

Abb. 6 zeigt den experimentell ermittelten Zu-
sammenhang zwischen dieser Messgréfe und
der mittleren Partikelgré3e der jeweiligen Parti-
kelgréRenfraktion. Im untersuchten Partikelgro-
Renbereich steigt 7,,,, mit zunehmender Parti-

kelgrofte an. Zudem ist ein Einfluss der Parti-
kelkonzentration festzustellen. Fir die Ruck-
streuamplitude kann ein Vergleich mit etablier-
ten Messverfahren (dhnlich der Vorgehenswei-
se bei der Dampfung) nicht durchgefuhrt wer-
den, da ein entsprechendes Referenzmessver-
fahren/-gerét nicht verfugbar ist. Alternativ dazu
erlaubt ein Vergleich mit Modellvorhersagen
eine Plausibilitatsprifung. Das fur die
Schallstreuung an Partikeln entwickelte Modell
nach Faran bestatigt qualitativ den Anstieg der
(Rick)Streuamplitude mit zunehmender Parti-
kelgrofe so wie es qualitativ auch in Abb. 6
durch Messungen gezeigt werden kann [6, 7].
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Abb. 6. Maximalwert der Rlickstreuamplitude Nmax
als Funktion der mittleren Partikelgré3e bei ver-
schiedenen Partikelkonzentrationen (f= 10 MHz).

Zusammenfassung

Das vorgestellte Verfahren auf Basis der Ultra-
schallriickstreumessung an bewegten Partikel-
systemen bietet eine Erweiterung zur bislang
angewendeten Ultraschall-Dédmpfungs-
spektroskopie im Bereich der akustischen Par-
tikelcharakterisierung. Die statistische Auswer-
tung der laufzeitabhdngigen RUckstreusignale
liefert zwei unabhéngige Parameter 1., und
An, die (im Rahmen der hier untersuchten
Schallfrequenzen, Partikelgréfien und
-konzentrationen) mit den Eigenschaften der
Partikelkonzentration und -gré3e korrelieren.

Die Vermeidung eines Messspalts, wie im Fall
der klassischen Transmissionsanordnung, er-
héht das Potenzial des Messverfahrens zur
Inline-Anwendung und ist vor allem fur den Ein-
satz bei hohen Partikelkonzentrationen prades-
tiniert. Die offene Messanordnung erlaubt die
Konstruktion einer einfachen Stabsonde, die in
die Suspension eingetaucht oder direkt in Be-
halterwandungen eingebaut wird.

Die Ergebnisse zeigen, dass Partikel im unteren
Mikrometermaflstab auch bei schwacher
Schallstreuung auswertbare Signale liefern.
Grundsatzlich wird die detektierbare Partikel-
gréRe von der verwendeten Schallfrequenz
bestimmt, wobei kleinere Partikel eine hdhere
Frequenz (kleinere Wellenlédnge) erfordern. Mit
Schallfrequenzen grofler 20 MHz lassen sich
submikrone Partikel prinzipiell vermessen. Gro-
Rere Partikel liefern vergleichsweise stérkere
Ruckstreusignale, so dass der mit dem Verfah-
ren detektierbare PartikelgréRenbereich nach
oben keine Beschrankung aufweist.

Md&gliche Zielanwendungen der Messmethode
sind Prozesse mit flissigkeitsgetragenen Parti-
kelsystemen, deren Konzentration von wenigen
bis hin zu 50 Ma.-% (hochgefiillte Suspensio-
nen) reicht. Hierzu zahlen beispielsweise
Nasszerkleinerungsprozesse, wie sie bei der
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Herstellung von Farben und Lacken oder bei
der Aufbereitung von Erz- und Klarschlammen
zu finden sind. Im Sinne eines Prozess-
Monitoring ist eine Korrelation zwischen akusti-
scher Messgrofe und ZielgréRe (hier: Partikel-
gréRe) oftmals schon ausreichend, um eine
entsprechende Prozesssteuerung, wie zum
Beispiel die Mahlpunktenderkennung umzuset-
zen. Ferner ist in der Halbleiterfertigung das
Monitoring von hochgeflllten Sage- und
Schleifsuspensionen zur Qualitatssicherung
des Herstellungsprozesses ebenso ein potenzi-
elles Anwendungsfeld fur diese Form der akus-
tischen Partikelmesstechnik.
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