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KAPITEL 1
EINLEITUNG

1.1 Hintergrund

Die Charakterisierung von Dispersionen hinsichtlich Partikelgro3enverteilungen und Konzentration der
dispersen Phasen ist eine der Hauptaufgaben der Partikelmesstechnik. Diese Information wird zur Uberwa
chung und Einstellung von Produkteigenschaften sowohl in prozessbegleitenden Probenahmen als auch |
deron-linebzw. Echtzeit-Messung herangezogen.

Zu diesem Zweck wird haufig auf spektroskopische Methoden zurtickgegriffen. Spektrometrische Mess-
verfahren beruhen auf der Interpretation eines Signals, welches aufgeltst Gber einem Spektrum (Frequer
zen, raumliche Anordnung oder Zeit) gemessen wird. Optische spektrometrische Messverfahren, wie zur
Beispiel die Laserbeugungsspektrometrie gehdren zu den am haufigsten verwendatetfidhigen Mes-
sprinzipien. Bei der Anwendung optischer Messprinzipien besteht allerdings die Gefahr, dass im Bereich
hoherer Partikelkonzentrationen Informationen infolge von Konzentrationseffekten (Mehrfachstreuung, Ko-
inzidenzfehler) verloren gehen. Die Auswertung gemessener Spektren ergeben in solchen Fallen zuminde:
stark verfalschte Resultate.

Aus diesem Grunde wird in jungster Vergangenheit der Ultraschallspektroskopie erhéhte Aufmerksam-
keit zuteil. Dieses Messprinzip erlaubt die integrale Messung von Dispersionen bei hdheren Konzentrationen
und damit den Verzicht auf Probenahme und Probenaufbereitung. Das Messprinzip beruht auf der Bestim-
mung des Dampfungsverhaltens einer Suspension zwischen einem Ultraschallgeber und -empfanger tbe
einem definierten Frequenzspektrum. Um aber von der Dampfung des eingestrahlten Schalls durch eine Di
spersion auf deren Eigenschaften schlieBen zu kdnnen, ist es erforderlich, genaue Kenntnis Giber den Zusar
menhang zwischen PartikelgroRenverteilung, Konzentration und der Schallddmpfung zu erlangen. Wéahrenc
diese Zusammenhange fiur Partikel mit Durchmessern sehr viel kleiner oder sehr viel gro3er im Vergleich
zur verwendeten Ultraschallwellenlange relativ gut beschreibbar sind, bestehen in dem Frequenzbereich
in dem die Wellenlange des Ultraschalls von derselben GréRenordnung wie die betrachtete Partikelgrof3e
ist, Limitationen der bisher verwendeten Modelle. Es ist das Ziel dieser Arbeit, einen Weg zur besseren
Auswertung von Ultraschall-Dampfungsspektren in diesem Messbereich zu finden.

1.2 Problembeschreibung

Als Ultraschall wird derjenige Spektralbereich des Schalls bezeichnet, in dem die Frequenz der Schall-
wellen groRRer als 20 kHz ist. Die Ausbreitung des Schalls geschieht liber die wellenférmige Verformung
eines Volumenelements des schalliibertragenden Mediums.

Schallausbreitung in realen Systemen ist von der Abnahme der Intensitat und Amplitude mit zunehmen-
dem Abstand von der Quelle des Signals gekennzeichnet. Diese Dampfuisggbhéngig von Art, Form,
Konzentrationgp und maf3geblich den Dimensionen (Partikelgr&iend Laufstrecke des Schalid) des
durchlaufenen Stoffes. Sie ist aulerdem abhangig von der FrequwSchallsignals.

o= oAl f,x¢) (1.1)

Auf dieser Grundlage basiert die Messung von PartikelgroRenverteilungen und -konzentrationen mittels
Ultraschall: wird Schall mit variierenden Frequenzen in eine raumlich definierte Probe eingestrahlt, kann
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ein charakteristisches Dampfungsspektrum
a=a(f,x9) (1.2)

gemessen werden. Uber die Inversion eines bekannten Schalldampfungsspektrum und der Kenntnis der zt

grunde liegenden Mechanismen der Dampfung kann auf die Partikelgré3enverteilung geschlossen werden
Mehrere Mechanismen werden fir die DAmpfung des Schalls in Dispersionen verantwortlich gemacht.

Der Einfluss der einzelnen Dampfungsmechanismen auf die Gesamtdampfung wird maf3geblich von derr

Verhéltnis der Partikelgré3e zur Wellenléange des Schalls bestifijnziyr Beschreibung dieses Verhaltnis-

ses wird die dimensionslose Wellenz&hlverwendet:

X TX

ka= ===, (1.3)

wobeiA der Wellenlange und der Schallgeschwindigkeit entspricht. Je nach Gro3e diese Parameters trifft
man eine Unterscheidung des Arbeitsregime der Ultraschallspektroskopie in das Langwellenregime (LWR),
das Kurzwellenregime (KWR) und einen Ubergangsbereich. In jedem dieser Bereiche dominieren andere
Dampfungsmechanismen. Im Langwellenregimeast< 1 bzw. A > x und Absorption in der kontinuier-

lichen Phase sowie Oszillation und Pulsation der Partikel im Schallfeld sind die vorrangigen Dampfungs-
mechanismen. Sind die Partikel hingegen gro3 gegenlber der Wellenldnge des Schalls (im so genannte
Kurzwellenregimeka>> 1 bzw.A < x), wird der Schall durch die Schattenwirkung der Einzelpartikel bzw.
Beugung an deren Randern beeinflusst. Im Ubergangsbereich, in dem die Wellenlange des Schalls dieselt
GroRRenordnung wie der Partikeldurchmesser besitzt, tritt vordergriindig Streuung des Schalls auf.

1000
Kurz
Ubergangsregime
— 100— gangsreg
T
2,
S
) 10 —
5
L
1
Langwellenregime
X<<A
0.1 w w w w
0.01 0.1 1 10 100 1000

Partikeldurchmesser x fum]

Abbildung 1.1. Arbeitsregime der Ultraschallspektroskopig. [

1.3 Zielstellung der Arbeit

Das Ziel dieser Arbeit besteht darin, quantitative Zusammenhange zwischen den Schallddmpfungsei-
genschaften grobdisperser Systeme und den Materialeigenschaften der beteiligten Phasen zu bestimme
Anhand ausgewahlter Stoffsysteme soll die akustische Extinktionsfunktion aus den Schalldampfungsei-
genschaften enger GréRRenfraktionen experimentell bestimmt und mit einfachen Stoffeigenschaften tbe
empirische oder halbempirische Ansétze korreliert werden. Folgende Teilschritte ergeben sich aus diese
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Zielstellung:

e Literaturrecherche zur Schalldampfung grobdisperser Suspensionen oder Emulsionen

Praparation und Charakterisierung von grobdispersen Referenzmaterialien

Experimentelle Untersuchung unterschiedlicher PartikelgroBen und -konzentrationen zur Gewinnung
von Ausgangsdaten fur die Modellierung der Schalldampfung unter Gewahrleistung einer homogenen
Probenzufuhr

Entwicklung oder Optimierung von Modellansétzen zur Beschreibung des Stoffverhaltens auf die
Schalldampfung

Ermittlung von Anwendungsgrenzen fur schallspektroskopische Partikelmesstechnik im grobdisper-
sen Bereich und Entwicklung einer entsprechenden Auswertemethode

1.4 Aufbau und Gliederung der Arbeit

Im Anschluss an die kurze Einfiihrung in das Thema der Arbeit und die Beschreibung des Lésungsansat:
zes in Kapitel 1 werden in Kapitel 2 die existierenden Modelle der Schallausbreitung in Dispersionen vor-
gestellt. Dabei stehen die den Modellen zugrundeliegenden Annahmen und Ergebnisse sowie ein Vergleicl
der Modelle im Vordergrund. Im Abschluss des Kapitels werden Schlussfolgerungen zur Beschreibung der
Ultraschalldampfung im Bereich grobdisperser Partikel gezogen.

In Kapitel 3 werden die Planung, Durchfiihrung und die Ergebnisse der Schallspektroskopischen Mes-
sungen im interessierenden PartikelgréRenbereich beschrieben. Das Kapitel enthalt Uberlegungen zur Aus
wahl der Stoffsysteme, sowie Beschreibungen der verwendeten Methoden und Materialien. Im Abschluss
von Kapitel 3 wird ein zusammenhangender Uberblick tiber die Ergebnisse der Untersuchungen gegeben.

Kapitel 4 beschreibt die Ansatze und erste Ergebnisse der Modellanpassung an die vermessenen Stof
systeme.

Kapitel 5 enthélt eine Zusammenfassung der Ergebnisse und die Schlussfolgerung fur die Anwendung
der gefundenen Form zur Beschreibung der Ultraschallausbreitung in grobdispersen Systemen.



KAPITEL 2
MODELLE ZUR BESCHREIBUNG DER ULTRASCHALLAUSBREITUNG

2.1 Grundlagen der Schallausbreitung

Schall entsteht infolge einer sich fortpflanzenden mechanischen Verformung des Ubertragungsmedi-
ums, dessen Parameter und Zustandsgrof3en durch eine physikalische Einwirkung (Schallquelle) haufig pe
riodisch aus dem Gleichgewicht gesteuert werddn\fon einem Schwingungsgenerator ausgehend, wird
beispielsweise ein Volumenelement des schallibertragenden Mediums verformt. Diese Verformung kann
sich aufgrund der Kopplung der Molekiile untereinander fortpflanzen. Die Geschwindigkesier Bewe-
gung wird als Schallschnelle bezeichnet. Uber die allgemeine Kontinuitatsbeziehung sind Dichteanderung
und Schallschnelle miteinander verkntipft

Dp
o = ¢ (pV) (2.1)
Die Schallgeschwindigket, eine Materialkonstante, beschreibt das Verhaltnis zwischen Druck- und Dich-

teanderung:
dp _

dp C (2.2)
Basierend auf dieser Zustandsgleichung, der Kontinuitatsgleichung und einer Beziehung fur die Impuls-

erhaltung lasst sich die Wellengleichung formulieren. Unter Nutzung der Formulierung tGber das Geschwin-
digkeitspotentiafp lautet diese

1 9%
i
Die Losung der Wellengleichung kann z.B. mithilfe des Schallwechseldmpi¢ésr Abweichung des mo-
mentan herrschenden Drucksvom statischen Zustanpl,) und dem Zusammenhang zwischen Schall-
wechseldruck und Geschwindigkeitspotential

AD (2.3)

fL0)
—p— 2.4
P=p— (2.4)
beschrieben werden:
ﬁ: P — Pstat (2-5)

Eine partikuléare Lésung der Wellengleichung unter Verwendung dieser Schallfeldgré3e ist die harmonische
Welle (Sinuswelle)

pt.x) = Po-e (@) (2.6)
= py-cos(wt —kx) mit p(0,0) = f, 2.7)

mit der Kreisfrequenzo = 27 f und der Wellenzalk. Dieses Ergebnis beschreibt den Schallwechseldruck
am Ortx zum Zeitpunkt in einer harmonischen Welle. Die von einer periodischen Schwingung Ubertragene
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Intensitat berechnet sich aus dem Schallwechseldoustd der Schallschnelleliber der Periodendau&r

;
|:%Apmumm 2.8)

Fiar harmonische Wellen in der betrachteten partikularen Losung der Wellengleichund (&lgst die
Intensitat proportional zum Quadrat der Schalldruckamplit3gle [

1 p?
| = 2pC (2.9)
Fur die ungedampfte Ausbreitung des Schalls gilt
ke 2 (2.10)

c

In realen Systemen treten hingegen Schwachungen (Dampfungen) der Intensitaten und Amplituden auf. De
fur ein homogenes Medium charakteristische Dampfungskoeffizigitit an, wie stark diese Abnahme mit
zunehmender Entfernung von der Schallquelle ist. Es gilt

b _ (2.11)

o

Die Dampfung des Schalls Giberlagert die Losung der Wellengleichung. Fur die Beschreibung der gedampf-
ten Schallausbreitung wird daher die Wellenzahl um einen imaginaren Anteil erweitert:

k:%+ha (2.12)

Vier Mechanismen werden fir die Dampfung der Schallausbreitung in Dispersionen verantwortlich ge-

macht. An erster Stelle beinhaltet dies die Dampfung durch Absorption in den beteiligten Medien selbst:

Schallenergie wird auf Ebene der Atome und Molekile, abhéangig von der Art des Stoffes, dissipiert. Die

Absorption in der jeweiligen Phase ist unabhéngig von der Partikelgro3e einer vorhandenen dispersen Phg
se, und wird oft auch als intrinsische Absorptidmtiinsic losg bezeichnet. Eine weitere Form der Schall-

)

(a) Oszillati- (b) Pulsation

: 8

(c) Streu-
ung/Reflektion

Abbildung 2.1. Schalldampfungsmechanismen in dispersen Systemen



2.2. DAS STREUUNGSMODELL 6

dampfung besteht in der Streuung der Schallwellen, d.h. der Ablenkung der Schallausbreitungsrichtung
durch Phasengrenzflachen im Medium. Die Mechanismen Beugung, Brechung und Reflexion beeinflusset
die Ausbreitungsrichtung des Schalls und die zum Ultraschallempfanger transmittierte Energiemenge. Da:s
Verhéltnis von Schallstreuung und -transmission zwischen Fluid und Partikel wird maf3geblich von den

Stoffeigenschaften der beteiligten Phasen beeinflusst. Neben der stoffbedingten Streumechanismen kar
auch die durch Schalldruckwirkung verursachte Volumenanderung und Verformung der Partikel bedingten
Einfluss auf das Streuverhalten habéh [

Daneben treten in dispersen Systemen dissipative Wechselwirkungen zwischen der kontinuierlichen
Phase und der dispersen Phase auf. Diese manifestiert sich teilweise in einer Pulsation der Partikel, un
damit verbunden in einer lokalen Druck- und Dichtednderung. Uber den Zusammenhang der thermischer
Zustandsgroflen Druck und Temperatur wird die Bildung von thermischen Wellen erkléart. Diesen so genann-
ten thermischen Verlusten stehen zusatzlich die visko-inertialen Verluste gegenuber, die durch Oszillation
der Partikel und die mechanische Kopplung von disperser und kontinuierlicher Phase entstehen.

Die Dampfung des Ultraschalls in einer Suspension oder Emulsion wird aus der additiven Uberlagerung
der vier Mechanismen gebildet:

— gt (2.14)

Diese Uberlegung setzt voraus, dass keine gegenseitige Beeinflussung der unterschiedlichen Mechanism
auftritt.

2.2 Das Streuungsmodell

Epstein und Carhard] untersuchten Modelle zur Beschreibung der Streuung, basierend auf Annahmen
bezlglich der viskosen und elastischen Eigenschaften der dispersen Phase. In einer Studie Uber Schalldam
fung durch Wassertropfchen in Luft betrachteten die Autoren die Streuung von Schallwellen in viskosen und
thermisch leitfahigen Fluiden. Ausgehend von den Erhaltungsséatzen fur Energie, Masse und Impuls fir ein
infinitesimal kleines Volumenelement wurden Ausdricke fir den Dampfungskoeffizientariwickelt.

Allegra und Hawley §] erweiterten diesen Ansatz in ihren theoretischen Untersuchung der Schalldampfung
durch elastische kugelférmige Festkorper. In weiteren Studien wurden umfangreiche experimentelle Arbei-
ten durchgefihrt, welche die in der Theorie gewonnenen Ergebnisse bestatigten. Die von Epstein, Carhar
sowie Allegra und Hawley entwickelten Modelle stellen die Grundlage vieler nachfolgender Betrachtungen
der Schalldampfung in Suspensionen dar. In Erinnerung an ihre Schopfer wird diese Basis als die ECAH-
Theorie bezeichnet.

Der Ansatz der Theorie nach ECAH beschreibt die Beeinflussung der Schallwellen durch viskoiner-
tiale und thermische Dampfungsmechansimen fir glatte, ideal kugelférmige bzw. zylindrische Partikel im
Langwellenbereich. AuRerdem wird vorausgesetzt, dass die Partikel vereinzelt vorliegen, wodurch Konzen-
trationseffekte ausgeschlossen werden. McClemétsdnennt die Stoffgrol3en der partikularen und der
kontinuierlichen Phase, die in diesem Bereich fiir die Ausbreitung des Schalls bedeutsam sind:

Dichte und Kompressibilitat

spezifische Warmekapazitat

Warmeleitfahigkeit

thermischer Expansionskoeffizient
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Lin und Raptis 8] fihrten Modellrechnungen auf der Basis der ECAH-Theorie zum Einfluss der Viskositét
der kontinuierlichen Phase sowie der Elastizitat der dispersen Phase auf die Schallstreuung an Zylindern un
Kugeln durch. Im Ergebnis stellen die Autoren der Studie fest, dass sowohl Elastizitat als auch der Einfluss
der Viskositat des den streuenden Korper umgebenden Fluids auf die Streuung vernachléassigbar gering is
Der Einfluss des dimensionslosen Wellenparamedaist um ein Vielfaches bedeutender im betrachteten
Messbereich, dem Ubergangsbereich.

In einer Fortsetzung ihrer Arbeit untersuchten Lin und Ra@jslgn Einfluss des Warmeibergangs
und der Temperaturabhéngigkeit der thermischen Zustandsgréf3en. Die auf der Basis der ECAH-Theorie
formulierten Beziehungen fir die Schalldampfung lautet

a=—-2 S (2n+1)-ReA) (2.15)
2k?ad n;)

Die ParameteA,, beschreiben die Wechselwirkung des Partikels mit der Schallwelle. Die inneren Verluste,
sowie Pulsation des Partikels und daraus folgende thermische Verluste werden Gber den Monopolkoeffi-
zientenA,, ausgedruckt. Die durch viskoinertiale Interaktion ausgeldste Oszillation des Partikels um seine
Ruheposition kann durch den Dipolkoeffizien#®&preprasentiert werden. Im Langwellenregime existieren
explizite Loésungen der Monopol- und der Dipolkoeffizienten flr Suspensionen und Emulsidhéh [

(ka)® Pekp 2 2
Ay = i 3 1- P —k“ac:Tt-peA°-H (2.16)
. C
i(ka)3 — 1+C+i ¢
A - I(k;) .(PP Pr)( I.c a)p) (2.17)
Pp+ppCi+ig
mit dem Reibungskoeffiziented) (basierend auf der Tragheit)
_1 9,1
C = 5 1+ 2Y ) (2.18)
und dem dissipativen Reibungskoeffizienten
C,= e 14y 2.19
d_ﬂ'( +Y), (2.19)
sowie mit
A= <ﬁ> - (ﬁ) (2.20)
PCp )k PCp/p
und
1 Anp  tan(zp) - a
H= — - yz=(1+1i) =— (2.21)
(1_IZF Aihp tan(zp)—zp) S
Dabei istY = /%= das Verhaltnis von Partikeldurchmesser zur Eindringtiefe des hydrodynamischen

2N
Scherfeldes.

Die Summenform von Gleichurigy15erlaubt die Zerlegung des Dampfungskoeffizienten in Anteile, die
den zugrunde liegenden Mechanismen entsprechen. Fiir die viskoinertiale Damgjfunglie thermische
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Dampfung (,,.,,,) und die Schallstreuungx,,) gilt

3¢

Cherm = _2k2a2’Re(A0) (2.22)
9%

Uis = ~pam0 REAY) (2.23)
3 (o]

g — Zkz‘f;znzo(znu)mnyz. (2.24)

Thermische und viskoinertiale Dampfungsmechanismen sind die vorherrschenden Dampfungsmecha
nismen im Definitionsbereich der ECAH-Theorie, dem Langwellenregime. In dem im Rahmen dieser Ar-
beit betrachteten Ubergangsbereich tritt der Anteil dieser Mechanismen an der Gesamtdampfung in der
Hintergrund gegenuber der Dampfung durch Schallstreuung, verursacht durch Beugung und Reflexion.

2.3 Das Phasenkopplungsmodell

GewissermalRen um die in der ECAH-Theorie enthaltenen Limitationen bezlglich der Anwendbarkeit
im Bereich hoherer Konzentrationen auszugleichen, wurden die Phasenkopplungsmodelle entwickelt. Del
Ansatzpunkt dieses Modells beruht auf der von den Dimensionen der Partikel und des Fluids abstrahierter
Unterteilung der Suspension in eine dem dispersen Stoff und einer dem umgebenden Fluid entsprechende
Phase und der Betrachtung der Wechselwirkungen zwischen diesen Phasen.

Mehrere Ansatze auf der Basis dieser Unterteilung sind entwickelt wotdehZ, 13]. An dieser Stelle
soll das von Dukhin und Goet24, 15] aufgestellte Modell im Uberblick vorgestellt werden. Diese Autoren
haben im Gegensatz zu anderen eine Betrachtung der PartikelgrélRenverteilungen in die Entwicklung einflie:
Ren lassen. Uber die Kombination mit einem Zellenmodell wird zudem der von den Abmessung der Partikel
losgeléste Phasenkopplungsansatz wieder mit den Dimensionen des Systems in Verbindung gebracht ur
der Einfluss von Impuls- und Warmeaustausch zwischen Partikeln und Suspension bertcksichtigt. Es isi
auRerdem maoglich, die konkrete Partikelform tber die gewahlte Kopplungsbeziehung zwischen den Phasel
zu betrachten.

Als Nachteil der Phasenkopplungsmodelle gilt, dass nur die im Langwellenregime interessanten dissipa-
tiven Phdnomene, insbesondere die viskoinertialen DAmpfungvorgange, betrachtet werdenkérimsgn [
Andere Autoren 16, 17] geben zwar Ausdriicke fur die thermischen Verluste an, beim Versuch , diese rein
theoretischen Arbeiten zur Interpretation gemessener Spektren heranzuziehen, wurden jedoch bisher keir
befriedigenden Resultate erzielt. Die Streuung des Schalls kann mithilfe des Phasenkopplungsmodells nich
erfasst werden.

Ausgehend von den Bewegungsgleichungen der Phasen sowie der Kontinuitatsbeziehung fur ein Vo-
lumenelement der betrachteten Dispersion wird eine Bestimmungsgleichungen fur die Welleanghl
wickelt, in der ausschlief3lich viskoinertiale Effekte auftreten.

pePe 4 ;G
2 _ a)zps_ (1_¢>;7SF+|5R

S K (1-g)p+i%

(2.25)

Uber den Zusammenharg= Im(k) wird der viskoinertiale Dampfungskoeffizient bestimmt. Gleichung
2.25enthalt mit dem Kompressionsmod(y sowie den Dichteps undp’ mehrere effektive Systemgrof3en:

ke T Ke
ps = 9pp+(1—9¢)pe (2.27)

p' = ¢pe+(1-9)pp (2.28)
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Mit C wird die sowohl die dissipative als auch die inertiale Reibung erfasst

Liegt dem System eine PartikelgroR3enverteilung zugrunde, kann das Phasenkopplungsmodell nach Dukhil
und Goetz mit den Reibungskoeffizienten

und
0, =605 (x;) A (2.31)

wie folgt beschrieben werden:

¢JCRJ

(1-9)pr+pp Z

®
Ks. s, ’ 0,
<1 ¢+ 2 ) —i(o-<(l ¢)PF+PPZ J RJ)‘J

J

kg (2.32)

2

9
.Dj

Mz

2.4 Modelle fir den Ubergangsbereich
2.4.1 Beschreibung der Schalldampfung mittels Extinktionsfunktionen

Fir die Beschreibung der Schwéachung von Strahlung beim Durchgang durch ein Partikelkollektiv ist das
Lambert-Beer'sche Gesetz allgemein eingefib#}.[UItraschall kann als Strahlung im Sinn dieser Gesetz-
maRigkeit verstanden werden. Die Grundlagen der Beziehung nach Lambert und Beer wurde auf der Basi
der Ausbreitung von Licht entwickelt. Unter der Bedingung, dass die disperse Phase verdinnt in der Suspen
sion vorliegt, ist die Extinktion der Intensitat durch das Partikelkollektiv proportional zu der durchlaufenen
Messstrecké\l, zu der Projektionsflachenkonzentration (dem Verhaltnis von Partikelprojektionsflache
zu Suspensionsvolumen) und zu dem bezogenen Extinktionsquerschnitt bzw. Extinktionskoeffizignten
Die Extinktion ist definiert als das Verhaltnis zwischen Intensitat bei durch die Partikeln beeinflusstem Fluid
(It) zu der Intensitat der emittierten Strahlungsenerye Damit lautet das Lambert-Beer'sche Gesetz im
Bereich der optischen Wellenausbreitung

I
—Ini = Keyg CaAl.
I, kann meist nur mit erhohtem messtechnischen Aufwand erfasst werden, beispielsweise Uber die Messun
der Intensitat bei unterschiedlichen definierten AbstarileDies erfordert jedoch eine genaue Justierung
von Emitter und Detektor. Da aber die kontinuierliche Phase in der optischen Doméane eine nur geringe

Dampfungswirkung aufweist, wird}, in praktischen Anwendungen der Extinktion bei Abwesenheit der
Partikel (; 5, c, = 0) gleichgesetzt. Damit lasst sich das Lambert-Beer'sche Gesetz schreiben als

l¢ l o
Eg=-INT)=-In = —In Nt o (2.33)
IO ItO I0
S (2.34)



2.4. MODELLE FUR DEN UBERGANGSBEREICH 10

In der Akustik weisen jedoch die fluiden Phasen haufig eine Dampfungswirkung in derselben GroéRRenord-
nung wie die zu untersuchenden Partikel auf. Dieser Einfluss muss bei der Ableitung einer Extinktionsfunk-
tion fiir den Schall bertcksichtigt werden.

Die Messung der Schalldampfung erfolgt Gber die Auswertung der Intensitat oder der Amplitude eines
eingestrahlten Impulses mit bekannter Intensitat nach dem Durchlaufen einer definierten Sitréike
Schallddmpfung einer Dispersion wird dann tGber das Verhaltnis der gemessenerpGrdféd; hach dem
Durchlaufen der Messstrecke der Ladgeim Vergleich zur Schallfeldgrof3e bei Eintritt in die Messstrecke
(By bzw. 1,) angegeben (vgl. Gleichuriy11):

a=— Pl (2.36)

In der mit Gleichung?.36zusammengefassten Vorgehensweise der Ultraschallspektroskopie wird nicht
nur die DAmpfung durch die partikulare Phase, sondern die durch die gesamte Suspension erzeugte Dam
fungswirkung berucksichtigt. Diese kann mit Glgl4den Dampfungsmechanismen entsprechend separiert
werden:

|
—Int = 2aAl (2.37)

— 20, A + 20 A + 204+ 204 o (2.38)

Wie bereits erwdhnt, wurde das Lambert-Beer'sche Gesetz anhand der Wellenausbreitung sichtbarel
Lichts entwickelt. Weil nur der gestreute Anteil des Schallg, § ein Aquivalent in der optischen Doméne
besitzt, muss zur Formulierung des Lambert-Beer'schen Gesetzes in der Akustik gelten

I
—In-4 =20, Al (2.39)
lio
Damit lautet die Beziehung zur Beschreibung der Extinktionswirkung eines Einzelpartikels fur Ultraschall-
wellen

—In = 2(a— Oyis — Gtherm™ OF )Al (2.40)
= KgyCaAl (2.41)

Im Ubergangsbereich treten im Fall von wassrigen Suspensionen mit hohen Dichteunterschieden zwische
Partikel und Fluid im Vergleich zu anderen Dampfungsmechanismen nur geringe thermische Verluste auf.
Deshalb kann dieser Anteil in der Bestimmung des Extinktionskoeffizienten aus gemessenen Dampfungs:
spektren in der Regel vernachlassigt wer@egn, ., ~ 0). Die visko-inertiale Dampfung muss bei der Aus-
wertung solcher Spektren berilicksichtigt werden. Des weiteren kann die Dampfung der kontinuierlichen
Phase ¢;) aus der Messung des reinen Fluids direkt bestimmt werden. Sie findet Gber die Multiplikation
mit ihrem Volumenanteil Eingang in Gleichu2g4Q

o = (1—¢)y (2.42)

Damit lasst sich eine Beziehung fiir die Bestimmung des Extinktionskoeffizienten aus gemessenen Schall
dampfungsspektren ableiten
2(a—oyis— (1-¢) )

Ca

Kex = (2.43)
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Die Projektionsflachenkonzentratiop lasst sich mithilfe von

3
durch die Volumenkonzentratighersetze, so dass gilt:
4(o— o — (1— - XY2
Ky = o s (3¢ $)) X (2.45)

In den Arbeiten von Riebel3] 19, 20, 21] wurden die Grundprinzipien der hier beschriebenen integralen
Erfassung von Ultraschalldampfungsspektren zur Analyse der PartikelgroR3enverteilung zusammengestells
Neben der Untersuchung der physikalischen Grundlagen und deren Auswirkungen auf die Analyse von
Schallddmpfungsspektren beschaftigen sich die Arbeiten auch mit der Auswertung gemessener Dampfungs
spektren zur Charakterisierung von Partikelsystemen im Ubergangsbereich.

2.4.2 Modellansatze fir den Ubergangsbereich

Beide der in den Abschnitteh2 und 2.3 dargestellten Modelle besitzen unterschiedliche Limitationen
beziglich ihrer Anwendung. Wéhrend der Ansatz auf der Basis der Streutheorie auf rigorosen Ableitungen
aus den Zustandsgleichungen fir einzelne, von anderen Korpern in einer Suspension nicht beeinflussten Kt
geln oder Zylindern basiert, beruht das Phasenkopplungsmodell auf der Reduzierung der beteiligten Phase
auf Punktmassen und bertcksichtigt nur die im Langwellenregime auftretenden Schalldampfungsph&nome
ne. In dem im Rahmen dieser Arbeit betrachteten Ubergangsbereich treten viskoinertiale und thermische
Dampfung sowie intrinsische Absorption in den Partikeln gegentber der Streuung des Schalls beim Pas
sieren der Phasengrenze in den Hintergrufjddwar kann die Streuung des Schalls an Partikeln mit der
ECAH-Theorie erfasst werden, jedoch ist deren Anwendung aufgrund der Vielzahl der zu berticksichtigen
StoffkenngréRen (vgl. Abschniit2) zu komplex.

Streuung und Brechung sind Phanomene, die durch Untersuchung in anderen Wellenbereichen, vor
rangig der Ausbreitung von Licht in Suspensionen, eingehend beschrieben worden sind. Die Mie-Theorie
[22] ist die Grundlage der Berechnung der Streuungswirkung von Partikeln, deren Durchmesser in der
GrolRenordnung der Wellenlange des eingestrahlten Lichts legt ©O(x)). Mie erkannte, dass sich die
Streuph&nomene an sphérischen Partikeln mithilfe weniger charakteristischer Parameter darstellen lasse
Er entwickelte ausgehend von den Maxwell’schen Gleichungen und der Gleichung zur Beschreibung der La-
dungserhaltung eine Funktion der Amplitu8des an einem Partikel gestreuten Lichts in Abh&ngigkeit von
Stoffeigenschaften, Wellenlange und Partikelgrof3e sowie StreuwifikedDas Verhaltnis von Wellenlange
A und Partikelgrof3e ist dabei der maRRgebliche GréRenparameter. Er findet in der Form der dimensionslo-
sen Wellenzahka(vgl. Gleichungl.3) Eingang in die Berechnung. Der Stoffeinfluss wird tGiber den relativen
Brechungsindex der beteiligten Phasem perticksichtigt. Der (absolute) Brechungsindex eines Stoffes be-
zeichnet dabei das Verhéaltnis der Lichtgeschwindigkeit im Stoff zur Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Er
setzt sich aus einem realen und einem imagindren Bestandteil zusammen. Wahrend der reale Anteil ein Ma
fur die Streuwirkung ist, beinhaltet der Imaginaranteil die Absorptionswirkung der Partikel.

Der Extinktionskoeffizient eines Einzelpartikels lasst sich aus dem Anteil der in Ausbreitungsrichtung
des einfallenden Licht®(= 0) gestreuten Lichtintensitat aus den Mie-Gleichungen ermitteln. Es gilt

[ee]

). (2.46)

KEXt ( ) (8(9 0

In Analogie zur Lichtausbreitung im Mie-Regime, bei der das Verhéltnis der spezifischen Brechungsin-
dizes der beteiligten Phasenfur die PhAnomene Brechung und Beugung bedeutsam ist, kann im Bereich
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der Schallstreuung das Verhaltnis der Wellenwiderstande beider Phasen, die relative Schallimpedanz

_%
m, = = (2.47)

als charakteristisch fur das Verhéltnis des in den Partikel transmittierten zu dem am Partikel reflektierten
Anteil betrachtet werder2[3]. Der als spezifische Impedanz bezeichnete StoffpararZeteschreibt das
Verhaltnis von Schalldruck zu Schallschnelle und besteht aus einem realen und einem imaginéaren Anteil,

z- PLY cp(l—i‘%c) (2.48)

= ReZ)—i-Im(2). (2.49)

Analog zum spezifischen Brechungsindex in der Optik ist der imagindre AnteilZveim Maf3 fur die
Dampfung der Wellen durch intrinsische Absorption im betrachteten Medium. Damit ist auch die relative
Schallimpedanm, eine komplexe GréRRe. Der reale Anteil umfasst die Richtungs- und Phasenanderung der
Welle beim Passieren der Phasengrenze (refraktiver Bestandteil), der imaginére Anteil ist ein Maf3 fur die
Dampfung der Welle aufgrund von Streueffekten und der Absorption (absorptiver Bestandteil).

Die spezifische Schallimpedanz ist temperaturabhéngig, weil sowohl Dichte als auch Schallgeschwin-
digkeit von Temperaturdnderungen beeinflusst werden. Fur Festkorper gilt weiterhin der Zusammenhanc
zwischen Elastizitditsmod#l, Dichtep und Poisson-Querzahlzur Beschreibung der Schallgeschwindigkeit

B E(1-v)
€= \/p(1+ V)(1—2v) (2.50)

wahrend bei Flissigkeiten und Gasen der Kompressionsmodul zur Berechnung der Schallgeschwindigkei

herangezogen werden kanfj:[
o \/K _ |1 (2.51)
P Kp

In MessungenZ1] der Schalldampfung in Suspensionen unterschiedlicher Feststoffpartikel (Glas/Wasser,
Polystyrol/Wasser und Stahl/Wasser) mit einheitlichen PartikelgréRen und Schallfrequenzen wurden abhan
gig von den beteiligten Phasen unterschiedliche Anstiege der Extinktionsfuldigika) und eine veran-
derte Uberhdhung der ersten typisch auftretenden Oszillation festgestellt. Eine Korrelation des Anstiegs unc
der Starke der Uberhéhung mit dem Transmissionsgrad der beteiligten Phasen,

ILt - Yl (2.52)

o (Zg+2Zp)
konnte als Ansatzpunkt fir die Ursachenbeschreibung gegeben werden: das System Polystyrol/Wasser, we
ches den hochsten Transmissionsgrad aufweist, zeigte den gréf3ten Anstieg der gebildeten Extinktionsfunk
tion.

Der Einfluss der Partikelform auf den Verlauf der Extinktionsfunktion wurde ebenfalls untersucht. In
zwei Systemen mit nahezu gleichen akustischen Eigenschaften - einem Glaspartikel-Wasser-System m
annahernd kugelférmigen Partikeln und einem System mit in Wasser dispergiertem Sand derselben GrolZer
klasse - traten die typischen Oszillationen der Extinktionsfunktiggp(ka) nur im Ergebnis der Vermessung
der Glaspartikel auf. Auch andere von der Kugelform abweichende Partikelfraktionen, wie z.B. Polyamidfa-
sern und PVC-Plattchen zeigten eine im Vergleich zur Vermessung von Polystyrolkugeln geglattete Funktion
der Ultraschall-Extinktion.
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Die zur Bildung der Wellenzahl benétigte Grol3enangabe der betrachteten unregelmaiigen Stoffsystem:
wurde mit dem Partikeldurchmesser aquivalenter spezifischer Oberflache gebildet:

\Y/

Durch die Verwendung dieses Parameters war es mdglich, den Bereich des starksten Anstegskan
anndhernd unabhangig von der Partikelform und den Materialien in dem Interval-h < 3 zu loka-
lisieren. Das Intervall korreliert mit dem des starksten Anstieges der Extinktionsfunktion in der optischen
Domane.

2.4.3 Empirische Ansatze auf Basis der Extinktionsfunktion

Die Ahnlichkeit der Formulierung des Dampfungskoeffizienten (Gleichu2gdund2.16sowie2.17)
zu den von Mie entwickelten Extinktionsfunktionen flir die Lichtstreuul#,[sowie die Existenz eines
dem Brechungsindex aquivalenten Parameters - dem Verhéltnis der Schallimpedanzen - geben Anlass z
einer analogen Betrachtung der beiden Streuungsphanomene. Daraus ergibt sich die Méglichkeit, geeigne
te Funktionen aus der optischen Doméne zur weiteren Analyse im Bereich des Schalls auszuwahlen unt
weiterzuentwickeln.

Wie im vorherigen Abschnitt erwahnt, gilt im Bereich des sichtbaren Lichts die Mie-Beziehung zur
Berechnung der Streukoeffizienten. Zur Ergdnzung fur eine praktische Anwendung der umfassenden Mie-
Theorie sind anhand verschiedener Definitionsbereiche mehrere empirische Naherungslésungen entwicke
worden. Diese ermdglichen eine direkte Berechnung der optischen Extinktionswirkung des Einzelpartikels
anhand der charakteristischen optischen Parametend ka unter Umgehung der aufwéandigen Berech-
nung der Streukoeffizienten. Die Unterscheidung bezliglich des Definitionsbereichs der Mie-Theorie wer-
den anhand der Parametaundka sowie der Absorptionseigenschaft (Imaginaranteil mgrder Partikel
durchgefuhrt@?].

Eine mogliche Losung wurde fir den Fall absorbierender Kugeln, besonders metallische Materialien,
mit moderaten refraktiven (bis maximal @@ = 20) und moderaten absorptiven Anteilen des relativen
Brechungsindex’ entwickelt. Grundlage ist eine Reihenentwicklung der Mie-Ldsung.

m-1 4 m?—1\ % mf+ 272+ 38
Kew = _Im{4kamz+2+15(ka)3<mz+2) 207 +3 }
A [8/mP—1\?
+ (ka) Re{3<n12+2> } (2.54)

Die Lésung gibt nur den Fall bisa < 3 in guter Naherung wieder. Die Funktion steigt monotonkaitlihr
Verlauf ist zusammen mit der Mie-Losung fiir= 4 — 2i in Abbildung2.2 dargestellt.

Eine weitere Lésung in der optischen Domane betrachtet den Fall nichtabsorbierender Kugeln. Damit
wird der Anteil der intrinsischen Absorption in den Partikeln vernachlassigt. Dies ist fiir viele praktische
Anwendung (Glas in Wasser, Wassertropfen in Luft) eine zuldssige Vereinfachung. Die empirische Lésung
in diesem Fall lautet

KEHZZ—ssinp+p42(1—cosp) (2.55)

mit
P :2-ka(”"—1> (2.56)
Ne
Der Gultigkeitsbereich beschrankt sich auf den Fafl inh < 2 (niedrige Streuwirkung). Der resultierende

Verlauf der Extinktionsfunktion ist gekennzeichnet durch eine Reihe von Oszillationen, deren Amplitude
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——@——  Naherungsfunktion m=4-2i
— O — Mie-Theorie

KExt

ka

Abbildung 2.2. Naherungsldésung der Mie-Theorie fur absorbierende Partikel mit moderaten refraktiven
Eigenschaften (Glg2.549

mit steigender Wellenzalda abnimmt und um den WeK¢,, = 2 schwankt.

2.5 Effekte im Bereich hoherer Feststoff-Konzentrationen

Alle auf der ECAH-Theorie basierenden Modelle gelten in realen Stoffsystemen nur fir niedrige Parti-
kelkonzentrationen, in denen der Abstand zwischen einzelnen Partikeln grof3 genug ist, um die gegenseitig
Beeinflussung der Streufelder einzelner Partikel zu minimie2dnZ5). In diesem Fall kann der in Glei-
chung2.24angedeutete lineare Zusammenhang zwischen Partikelvolumenkonzentration und Dampfungsko-
effizienten vorausgesetzt werden. In Systemen mit héheren Konzentrationen missen mehrere Mechanisme
der Mehrpartikeleinfllisse, die zur Abweichung von der linearen Abhéngigkeit des Konzentrationseinflusses
beitragen, zusatzlich berlcksichtigt werd@s][ Weil die Untersuchung des Konzentrationseinflusses auf
die Ultraschalldampfung Bestandteil der weiter gefassten Ziele dieser Arbeit ist, sollen die Modellvorstel-
lungen hier nur kurz vorgestellt werden.

Generell wird zwischen drei verschiedenen Mechanismen unterschieden:

Mehrfachstreuung (multiple scattering. Wéahrend im Bereich niedriger Konzentrationen davon ausge-
gangen werden kann, dass jedes Partikel in dem uniformen initialen Kompressionsfeld eingebettet
ist, werden benachbarte Partikel bei hdheren Konzentrationen von den gestreuten Schallwellen be-
nachbarter Partikel beeinflusst. Es ergibt sich eine Uberlagerung priméarer und sekundarer Wellen.

direkte Wechselwirkungen (steric interaction3. Der Ansatz dieses Wechselwirkungsmechanismus beruht
auf der Beobachtung, dass die Anordnung von Partikeln in Suspensionen hdherer Konzentrationen
nicht zufalliger Natur ist, sondern aufgrund ihrer endlichen Ausdehnung und durch Kontakt der Par-
tikel bei steigender Konzentration einen hoheren Grad der Ordnung einnmDlamit wird der
Versuch unternommen, die in Messreihen von Glaskugeln beobachtete Verringerung des Anstiegs in
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——@—— Naherungsfunktion m=15
— O — Mie-Theorie je

ka

Abbildung 2.3. Naherungslésung der Mie-Theorie fir nicht-absorbierende Partikel mit geringen
refraktiven Eigenschaften (GI8.55

der Abhangigkeit zwischen Konzentration und Extinktionswirkung ab Volumenkonzentrationen von
¢ = 0.05 zu erklaren.

kollektive Wechselwirkung (dependent scatterirjg Stoffwerte, wie zum Beispiel die Viskositat der kon-
tinuierlichen Phase, konnen sich im Nahfeld um die Partikel aufgrund von Wechselwirkungen zwi-
schen den hydrodynamischen Feldern von benachbarten Partikeln signifikant von den Eigenschafter
des reinen Stoffes unterscheidéh Weil die Streuung an den Partikeln von den Stoffeigenschaften
beeinflusst wird, fihren kollektive Wechselwirkungen zu veréanderten Schallstreueigenschaften der
gesamten Suspension.

Mehrere Anséatze sind fiir die Uberlagerung der Streuungsfelder (Mehrfachstreuung) entwickelt worden.
Waterman und Truelld6] verwendeten eine statistische Formulierung der Verteilung von Partikelgréf3en
und -positionen als Ausgangspunkt in einem einfachen Modell der Mehrfachstreuung. Dieser Ansatz wurde
kombiniert mit der Beschreibung der Streuungskoeffizienten fir jedes Element dieser Verteilung. Die Mehr-
fachstreuung wird mathematisch derart beschrieben, dass Energie, die von einem Partikel aus der Ausbre
tungsrichtung abgelenkt wird, von einem weiteren Partikel wieder in Richtung des Sensors gestreut werder
kann und demzufolge mit detektiert wird. Da die Lésung der resultierenden Gleichungssysteme komplex ist
oder iterativ gefunden werden muss, gehen die Autoren zur integralen Beschreibung der Suspension tbe
indem die Berechnungen der Streuung auf einen Mittelwert der rAumlichen Anordnung und der daraus re-
sultierenden akustischen Eigenschaften der Partikel angewendet werden. Dabei werden die Wirkung de
Partikel auf die Schallausbreitung als einfache Interferenz der gestreuten mit der anregenden Welle betract
tet. Das Modell schlief3t die gegenseitige Durchdringung der Partikel in der Suspension nicht explizit aus
und bleibt daher nur auf niedrige Konzentrationen beschrankt.
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Im Ergebnis ergibt sich eine Funktion fir die WellenzZighlbei Beruicksichtigung der Mehrfachstreuung
in Abhangigkeit von der Wellenzahl in der reinen kontinuierlichen Phkase

<k|24>2 = (14 ¢Ky)(1—3¢K,) (2.57)

mit
K, — ii;% (2.58)
K, = (?:2)13. (2.59)

Fur den Fall, dase < w/c kdnnen die Gleichungen auf eine effektive komplexe Dichte und eine effektive
(scheinbare) adiabatische Kompressibilitat zuriickgefihrt werden:

K = K <1—w§> (2.60)
p = pe (1) (2.61)

Ma et. al. nutzen eine Paar-Korrelationsfunktion fur ihre Bestimmung der Mehrfachstreuungseffekte. Im
Langwellenregime wird die folgende Beziehung angegeBéh |

k) 1- 9K,
(k) = (10K ok,

McClements 28] fihrte eine Bewertung der beiden genannten und eines weiteren Mazigider Mehr-
fachstreuung im Langwellenregime durch. Experimentell gewonnene Dampfungsspektren und Schallge-
schwindigkeiten in Emulsionen wurden mit den Ergebnissen der Modelle von Waterman und dsjell [
Lloyd und Berry p9] sowie Ma R7] verglichen. Fiir niedrige Konzentrationef € 0.13) bestand eine gute
Ubereinstimmung aller Modelle mit den experimentellen Ergebnissen, fur héhere Konzentrationen hingegen
wurden Abweichungen sowohl zwischen den Modellvorhersagen als auch zwischen Modell und Experiment
festgestellt. Diese Differenzen kdnnen dem Autor der Studie zufolge sowohl auf direkte Partikelwechsel-
wirkungen als auch auf die ungewollte Messung des inkoharenten (nicht phasenverschobenen) Anteil de:
Schalls zurlickgefuhrt werden.

Riebel B] untersuchte ebenfalls den Einfluss der Partikelkonzentration auf die von ihm entwickelte
Beschreibung der Schalldampfung mittels einer integralen Extinktionsfunktion. In den im Rahmen der Ar-
beit durchgefiihrten Messungen und Berechnungen des Extinktionskoeffizienten war eine Skalierung del
Schallddmpfungsspektren in Abh&ngigkeit von der Konzentration zu beobachten. In der anschlieRender
Interpretation der Ergebnisse werden die Konzentrationseffekte vor allem auf direkte Wechselwirkungen
zurlckgefuhrt, da Mehrfachstreuung durch den Messaufbau (wiederholte Messung bei veranderter Apertu
des Schallempfangers) ausgeschlossen werden konnte. Die direkten Wechselwirkungen &uf3ern sich na
Angabe der Autoren0] in der Form zweier Mechanismen. Einerseits wird aufgrund von Schatteneffekten
im Nahfeld eines Partikels die Extinktionswirkung anderer Partikel beeinflusst, wenn diese regelméafiiig ange-
ordnet sind. Dieses Phanomen kdnnte die Menge der auf den Empfanger auftreffenden Energie beeinflusse
Andererseits wird angenommen, dass aufgrund der Ordnung ein ,winkelabh&ngiger” Interferenzeffekt auf-
treten kann, der jedoch die Gesamtmenge der Strahlungsenergie nicht verandert. Die Untergrenze fiir de
Konzentrationsbereich, in dem direkte Wechselwirkungen auftreten, betea @05 [20].
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In Abhangigkeit von der Extinktionswirkung der verdiunnten Susperi§ignin der Suspension kénnen
KorrekturfunktionenF (¢, Kg,;) zur Anpassung des Lambert-Beer'schen Gesetzes @38 formuliert
werden:

E=F(¢,Key) Eip (2.62)

—InA-P9)  \wenn 1<K <2

_ P-¢
F(¢7Kext)—{ —IN(1-KecP-0) \vann Koo < 1. (2.63)

KoxtP
P ist ein die Suspensionsstruktur beschreibender Faktor. Der erste Fall kann fir nicht durchlassige Partikel
der zweite Fall beinhaltet das Kurzwellenregime, sowie Partikel, deren Schalldurchlassigkeit &hnlich der des
umgebenden Mediums is2()]. Eine Herleitung der Beziehungen ist in Anhalgusformuliert .

Fur Volumenkonzentrationef < 0.1 verlauftF (¢, Key) Nnahezu linear. Experimentelle Ergebnisgg [
haben zur Bestatigung der Korrekturfunktion gefuhrt, jedoch muss der stoffsystemabhangige Paramete
P durch Regression bestimmt werden. In einer Untersuchung der Phasengeschwindigkeit des Schalls i
Suspensioner8[] grobdisperser Partikel greifen Khatichikian, Riebel und Krauter auf die Analogie der von
Hay und Mercer entwickelten Ausdriicke der Extinktionskoeffizienten im Bereich der Lichtstreuung und fur
den Bereich der Schallausbreitung zurtick, um eine Beziehung fir den Verlauf der Schallgeschwindigkeit in
der Suspension zu entwickeln.

2.6 Zusammenfassung

Wie in den vorangegangenen Abschnitten gezeigt, sind in wahrend der Entwicklungsgeschichte der
Ultraschallspektroskopie mehrere Modelle zur Beschreibung der Ultraschalld@mpfung durch Dispersionen
entworfen worden. Diese unterscheiden sich primar hinsichtlich des Glltigkeitsbereichs, aber auch durch
die getroffenen Annahmen und Ausgangspunkte der Modellentwicklung.

In dem in dieser Arbeit im Mittelpunkt stehenden Bereich grobdisperser Partikelfraktionen bestimmt
die Schallstreuung die Ausbreitung des Schalls beim Durchgang durch Suspensionen. Bisher entwickelte
analytische Modelle sind nur unzureichend geeignet, eine Auswertung der Dampfungsspektren im Bereich
streuender Partikel vorzunehmen. Die Streuungstheorie ist zwar in der Lage, die Schallstreuung zu berick
sichtigen; ihre Anwendung erfordert jedoch die Kenntnis einer groRen Anzahl von Messwerten und ist damit
nicht praktikabel. Dieses Vorgehen ignoriert aul3erdem die Mdglichkeiten, die darin liegen, dass die fir die
Schalldampfung in grobdispersen Systemen als verantwortlich angesehenen Mechanismen auf3er von Pg
tikelgréf3e und -form nur noch von dem Verhaltnis der spezifischen Wellenwiderstadde beteiligten
Phasen beeinflusst sind.

Qualitative Untersuchungen des Stoffeinflusses auf die Schalldampfung haben einen Einfluss der Wel-
lenwiderstande prinzipiell bestatigt. AulRerdem kann der Schallausbreitung verwendete dimensionslose Wel
lenparameteka zur normierten Beschreibung des Einflusses der PartikelgroRe verwendet werden. Damit
stehen zwei Parameter zur Verfliigung, die zur Entwicklung von empirischen bzw. halbempririschen Funk-
tionen auf der Basis in der Optik existierender Naherungsfunktionen der Extinktion durch Schallstreuung
verwendet werden kénnen.
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KAPITEL 3
SCHALLSPEKTROSKOPISCHE MESSUNGEN DES STOFFEINFLUSSES

3.1 Hintergrund

Die im vorangegangenen Kapitel vorgestellten theoretischen Uberlegungen zur Modellierung des Damp-
fungsverhaltens mussen durch praktische Untersuchungen an systematisch ausgewahlten Stoffsystemen \
rifiziert werden.

Zum einen sollten Daten gewonnen werden, um eine Parametrierung der entwickelten funktionellen
Beziehungen vornehmen kdnnen, andererseits sollte der Funktionsansatz mithilfe unabhangig bestimmte
Messdaten Uberprift werden. In diesem Kapitel wird die Vorgehensweise bei der Durchfiihrung entspre-
chender Versuche dargestellt.

Wie im vorigen Kapitel dargestellt, besteht im interessierenden PartikelgréRenbereich eine Abhangigkeit
der Dampfungswirkung der Suspension von den bestimmenden akustischen Stoffeigenschaften. Analog de
Optik lasst sich die Dampfung des Schalls durch ein einzelnes Partikel in einer Suspension in Form einer
akustische ExtinktionsfunktioKg,, als Funktion eines dimensionslosen Paramekamarstellen, der aus
der auf die Wellenl&ange bezogenen rdumlichen Abmessuiey Partikelfraktion gebildet wird.

Zur Bestimmung der Stoffabhangigkeit der Extinktionsfunktion tiber den gewinddsareich mus-
sen Messungen an verschiedenen Stoffsystemen fur mehrere Partikelgrof3en durchgefihrt werden. Zur Be
urteilung und Modellierung des Konzentrationseinflusses auf die Extinktionsfunktion miissen die Partikel-
systeme in mehreren Konzentrationsstufen untersucht werden.

Ausgehend von dem zur Verflgung stehenden Messgerat ergeben sich Messbereich und Stoffauswal
sowie die Anforderungen an die Probenpraparation.

3.2 Aufbau und Funktionsweise des Ultraschall-Spektrometers DT 1200

Das fir die Ultraschallmessungen verwendete Spektrometer wird von der Firma Dispersion Technolo-
gies gefertigt. Der zentrale Bestandteil des Gerates ist eine zylindrische Messzelle aus PTFE, die im Boden
Bereich einen Magnet-Ruhrer halt. Im mittleren Drittel dieser Messkammer befinden sich der Ultraschall-
Sender (auf der einen Seite der Zelle) und auf der gegentberliegenden Wand der Empfanger fir das Ultra
schallsignal. Ein Prazisionsmotor bewirkt die Einstellung gewiinschter Abstande (Laufstrecken des Schalls)
zwischen Sender und Empfanger (vgl. ABH).

Ein Temperaturfihler im unteren Segment der Messzelle kann zur Erfassung der Suspensionstempere
tur genutzt werden. In diesem Bereich befinden sich zusatzlich Sender und Empfanger zur Messung de:
Kolloidal-Vibrationspotenzials (CVP). AuRerdem kann ein pH-Sensor in der Messzelle betrieben werden.
Uber Schlauchanschliisse oberhalb und unterhalb des Sensorbereichs kann die Messzelle befiillt, entlee
und gereinigt werden. Es ist dartiber hinaus méglich, die Zelle tber diese Anschlussstutzen ioreinem
line-Messaufbau zu betreiben.

Die Umwandlung der Messsignale in normierte elektrische GréfRen wird vom Sensor und einer ange-
schlossenen Datenerfassungs-Schnittstelle (DAQ-Karte) ibernommen. Die Auswertung der Signale erfolg
durch eine Mess-Software, die auch die Ansteuerung des Frequenzgebers und Motorstellaufgaben tbe
nimmt. Uber diese Software kénnen die gewiinschte Schrittweite des Motors und das Frequenzspektrun
ausgewahlt werden. Der Frequenzbereich des Sensors wird vom Hersteller mit 3 MHz bis 100 MHz ange-
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Messkammer Anschlussstutzen
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Schallgeber, Schallempfanger
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Abbildung 3.1. Skizze des Aufbaus und des Messprinzips des Ultraschallspektrometers DT 1200

geben.

Fur jede Kombination von Schall-Laufstrecke und Frequenz werden Wiederholungsmessungen durch-
gefuhrt, deren Anzahl sich nach der Variabilitédt der gemessenen Dampfungsspektren richtet. Die Software
bewertet die Qualitat des gemessenen Signals anhand statistischer Parameter und flhrt bei Bedarf Wiede
holungsmessungen durch. Damit konnen zufallige Schwankungen des Messsignals kompensiert werder
Die Ermittlung des Dampfungsspektrums als Funktion des Dampfungskoeffiziemetbhangigkeit von
der Messfrequenz erfolgt Uber Bildung des Mittelwerts Uber die Einzelmessungen bei allen eingestellten
Spaltéffnungen.

Die Ergebnisse der Messung kénnen in Form eines Schallddmpfungsspektrums ausgewertet werder
oder - falls Kalibrierungs- und Stoffwerte fir das zu untersuchende Stoffsystem vorliegen - zur Bestimmung
der Partikelgréf3enverteilung herangezogen werden.

Alle erfassten Messdaten der Ultraschalldampfung, sowie der ermittelte zufallige Messfehler werden in
einer Datenbank (Microsoft Access) archiviert. Auf der Basis von Abfragen kdnnen die Messwerte extra-
hiert und weiterverarbeitet werden. Stoffwerte der zu untersuchenden dispersen und kontinuierlichen Phase
missen zur Auswertung der PartikelgroRenverteilung in der Datenbank eingetragen sein. Eine grafische Da
stellung der Dampfungsspektren oder PartikelgréRenverteilungen kann mit einem beigefligten Programm
Modul erzeugt werden.

Eine Messung der PartikelgroRenverteilung mit dem DT 1200 Ultraschall-Spektrometer muss Uber die
Kalibrierung des Messgerates auf die intrinsische Absorption der reinen kontinuierlichen Phase gestarte
werden. Das Gerat korreliert das gemessene Kalibrierungsspektrum mit einem empirischen Ansatz zur Be
schreibung der Schalldampfung in den meisten fliissigen Stoffen:

o f) =Ky f2 (3.1)

Der in der Auswertungssoftware implementierte Algorithmus benutzt die Werte der Kalibrierung zur Si-
gnalanalyse - durch einen Vergleich der intrinsischen Absorption des Fluids mit der bei Anwesenheit eines
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Partikelsystems gemessenen Dampfungsspektren wird die Auswertbarkeit des Signals, in Form des Verhall
nisses des Signals zum Hintergrundrauschen, beurteilt.

3.3 Auswahl der Stoffsysteme

Wie bereits in Abschnit?.4.2erwahnt, besteht im Ubergangsbereich der Ultraschallspektroskopie eine
Korrelation zwischen dem Transmissionsgrad bzw. dem Verhaltnis der Wellenwiderstande einer Suspensior
und dem Verlauf der Extinktionsfunktion. Um die zugrunde liegende Reprasentation des stofflichen Einflus-
ses festzustellen, sollten im Rahmen der Arbeit Messungen an ausgewdahlten Stoffsystemen durchgefih
werden.

Die akustischen Eigenschaften einiger Feststoffe sind in TaBdllaufgefiuihrt. Eine analoge Darstel-
lung der Eigenschaften verschiedener Flussigkeiten ist in Tab@lnthalten. Zur Durchfiihrung der Mes-
sungen wurden Stoffsysteme ausgewabhlt, die sich hinsichtlich der Verhaltnisse der Schallimpedanzen signi
fikant unterscheiden. Neben diesen flir das Ziel der Untersuchung wichtigen Eigenschaften der Stoffsystem:
wurde auch auf die Handhabbarkeit, chemische und physikalische Besténdigkeit und arbeitsschutzmalig
Unbedenklichkeit Wert gelegt. Anhand dieser Merkmale wurden fur die nachfolgenden Untersuchungen
neben einer Glaskugelfraktion (Potters-Ballotini SPHERIGLASH])[ein metallischer Feststoff (Stahl
42CrMo4) ausgewahlt. Stahl besitzt im Vergleich zur Glas einen signifikant hdheren Realanteil der Schal-
limpedanz, der auf eine starkere Streuwirkung hindeutet. Auch die Imaginaranteile unterscheiden sich.

Das Glaskugelsystem kann als Referenzsystem betrachtet werden, da seine Eigenschaften aufgrur
langjahriger Erfahrung gut bekannt sind. Die spharischen Stahlpartikel wurden von der Fa. Nanoval GmbH
& Co. KG bezogen. Diese Partikel werden durch Verdiisung der Metall-Schmelze unter Zuhilfenahme eines
Inertgases hergesteli?).

Da neben den Stoffeigenschaften auch Partikelform und Oberflachenbeschaffenheit Einfluss auf die
Schallstreuung haben, missen diese Merkmale zunéchst weitestgehend ausgeschlossen werden, wenn
nachst der Zusammenhang mit den Stoffeigenschaften quantifiziert werden soll. Zu diesem Zweck wurden
Fraktionen annahernd sphéarischer Partikel ausgewahlt. Zusétzlich wurde die Tatsache beriicksichtigt, das
sich die aus unterschiedlichen Materialien bestehenden und mit unterschiedlichen Herstellungsprozesse
produzierten Partikel in Form und Oberflacheneigenschaften unterscheiden kdnnen. Damit ist auch der Ein
fluss dieser GroRRen auf die Schalldampfung verschiedener Stoffsysteme unterschiedlich. Um diesen Effek
zu eliminieren wurde zur Durchfiihrung der Messungen vorrangig die fluide Phase variiert und dieselben
Partikelfraktionen verwendet.

Bei der Auswahl der kontinuierlichen Phase stand im Vordergrund, dass die gewéhlten Stoffe eine mdg-
lichst niedrige intrinsischen Absorptivitétaufweisen, damit auch bei niedrigen Konzentrationen eine klare
Unterscheidung der Schalldampfung durch die Partikel von der des Fluids gewéhrleistet ist. Die ausgewahl-
ten Stoffe sollten sich zudem wiederum hinsichtlich ihres Wellenwiderstandes unterscheiden, um so den
Einfluss der akustischen Eigenschaften untersuchen zu kénnen. In den Auswerteroutinen des akustische
Spektrometers DT-1200 wird eine quadratische Abhangigkeit der intrinsischen Absorptivitat der kontinuier-
lichen Phase von der Messfrequenz vorausgesetzt. Daher sollten auch die gewéhlten Stoffe ndherungswei:
dieses Verhalten aufweisen. Im Ergebnis dieser Uberlegungen wurden Ethanol, Wasser und eine wassrig
Salzlésung zur Untersuchung ausgewahilt.

Das zur Messung verwendete Wasser wurde aus der Destillieranlage des Zentrums fir Partikeltech:
nik/Granulometrie an der TU Dresden gewonnen. Die Salzldsung wurde mit destilliertem Wasser aus der-
selben Quelle und festem NaCl (Hersteller: Fluka, NaCl p.A.) eingewogen und mithilfe einer Thermowaage
(s. Abschnitt3.4) hinsichtlich der gewlinschten Konzentration Uberprift. Die zur Bestimmung der Schall-
dampfung in den Ethanol-Suspensionen ausgewahlte Menge des Fluids wurde aus der Destillieranlage de
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TU Dresden bezogen (Ethanol, vergallt). Weil die Stoffwerte der verwendeten Ethanol-Menge, insbesondere
die Dichte, stark von den tabellierten Werten abweichen, wurden diese Werte selbst bestimmt.

Aufgrund der zur Verfiigung stehenden Bearbeitungszeit konnten nicht alle Kombinationen von Parti-
kelsystemen und fluiden Phasen vermessen werden. Hauptaugenmerk wurde deshalb auf die Untersuchul
der Glaskugelfraktion in allen gewdahlten Flussigkeiten gelegt. Die Stahlkugelfraktion wurde in destilliertem
Wasser untersucht. Die sich aus den Stoffkombinationen ergebenden relativen Wellenwidenstaimde
in Tabelle3.3 aufgefuhrt.

Die Analyse vorm, fir die ausgewahlten Stoffsysteme zeigen eine Dominanz des refraktiven Anteils
dieses Koeffizienten. Dampfungsanteile (imagindrer Bestandteil) sind sehr gering gegentiber dem realel
Anteil. Der Realanteil ist oft deutlich grof3er als 1. Dies ist ein Hinweis auf ein grundlegend anderes Streu-
verhalten von Partikeln im Ubergangsbereich der Ultraschallspektroskopie gegeniiber dem Streuverhaltel
von Partikeln in sichtbarem Licht. In der Optik treten meist geringere refraktive Anteile auin{Re1),
die absorptiven Anteile befinden sich nahe 0 (Glas), oder im Gré3enbereich des refraktiven Anteils (Metalle
und andere optisch undurchléssige Stoffe).

Fur die Kombination Stahl-Wasser wurde bei 10 MHz ein positiver absorptiver Anteil bestimmt. Dies
deutet auf ein geringe intrinsische Absorptivitéat des Stahls hin. Das System Stahl-Wasser besitzt zudem de
hochsten refraktiven Anteil vom,.

Die Verhaltnisse der spezifischen Wellenwiderstdnde der Glasfraktionen in Wasser und NaCl-L6sung
sind sehr ahnlich, und lassen auf &hnliche Schalldampfungseigenschaften schliel3en.
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Tabelle 3.3.Verhéaltnis der Schallimpedanzemfur die vermessenen Stoffsysteme lhei 10 MHz

Stoffsystem m, =2Z,/Z¢
Glas/Ethanol 142—i.2.89-10°
Glas/Wasser 88—i-1.03-10°3
Glas/NaCl-Lésung ®4—i-8.14-10°%
Stahl/Wasser 286+i-9.00-10°°

3.4 Weitere verwendete Gerate und Materialien

Partikelfraktionen wurde aus den zur Verfligung stehenden Chargen der ausgewahlten Stoffsysteme mit
hilfe einer Kombination aus Zick-Zack-Sichter (Alpine MultiPlex-Kanalrad-Sichter 100 MZR) und Sieb-
kaskade (Siebe: Retsch Stahlgewebe-Analysesiebe nach DIN ISO 3310/1, Siebmaschine: HAVER EML
200 Digital) gewonnen.

Zur Kontrolle der PartikelgroZenverteilungen aller Partikelfraktionen wurde das Laserbeugungsspektro-
meter (Sympatec HELOS) eingesetzt. Das HELOS (Helium-Neon-Laser) ist pradestiniert fiir eine schnelle
offlineMessung von PartikelgroR3enverteilungen. Die Auswertung der Laserbeugungsspektren konnte in al-
len Messungen mit dem HRLD-Modus durchgefiihrt werden. Alle Partikel bis zu einer GroRe~ 80w m
wurden mit einer Linsenbrennweite von 100 mm vermessen. Die groberen Partikelfraktionen (Potters-
Ballotini 1922CP) mussten bei einer Brennweite von 200 mm bestimmt werden. Sofern méglich, wurde
wahrend der Messungen auf das Dispergiersystem Suspensionszelle (CLCELL) zurlickgegriffen. In die-
sem System wird die zu vermessende Suspension aus einer Ultraschallwanne mit Rihrereinsatz nach de
Einfullen einer Probe durch das Gerat gepumpt.

Allerdings konnte aufgrund des hohen spezifischen Gewichts der Stahlkugeln Sedimentation in der Ul-
traschallwanne der Suspensionszelle selbst bei erhdhter Rihrerleistung und Ultraschalldauer nicht vermie
den werden. Auch Sedimentation und Haftung der Stahlpartikel an den Schlauchwénden beeinflussten da

Messergebnis signifikant.
! Glas-
Ruhrer

Klvette

Die trockene Vermessung der Stahlkugel-Fraktionen ko
te mithilfe des Dispergiersystems RODOS reproduzierbar d
gefuhrt werden. Um die dem Anwendungsfall der Ultrasch
spektroskopie besser entsprechende Vermessung in der
pension durchfihren zu kénnen, war ein hoherer Aufwa

erforderlich. Zur PartikelgréfRenbestimmung der Stahlparti
und grober Glaspartikel konnten mit der Verwendung der St
kuvette reproduzierbare Ergebnisse erzielt werden. Es
ste jedoch auf die bei diesem System Ubliche Dispergier lfa[ﬁ’eertﬁ%%_
mithilfe des Magnetrihrers verzichtet werden, weil die v
wendeten Stahlpartikel vom Magnetfeld des Ruhrers in der

Klvettenhalterung beeinflusst wurden. Eine modifizierte KuAbbildung 3.2. Klvettenhalterung beim
vettenhalterung, gefertigt aus Holz, ist in AbbilduBg@ dar-  Einsatz im Laserbeugungsspekirometer
gestellt. Die Homogenisierung in der Klvette wurde mithilfe

eines aul3erhalb des Laserstrahls positionierten Glas-Ruhrers erreicht. Zuséatzlich wurde die Messzeit auf 4
heruntergesetzt, um den Einfluss des Absinkens grober Partikel zu minimieren. Mit dieser Vorgehensweise
wurden sehr gut reproduzierbare Partikelgré3enverteilungen erzielt, die zudem denen mit dem Dispergier-
system RODOS gewonnenen Ergebnissen entsprachen.

Die Messparameter bei den HELOS-Messungen wurden den zu vermessenden Stoffsystemen angepas
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und sind zusammen mit den jeweiligen Untersuchungen und deren Ergebnissen aufgelistet.

Partikelform und Oberflachenbeschaffenheit wurden auflerdem mit einem Rasterelektronenmikroskor
(REM) Uberprift. Das verwendete Gerat der Firma Zeiss, DSM 982, ermdglicht eine 10- bis 700 000-fache
VergroRerung und ist damit sowohl fiir die Untersuchung von Makro- als auch von Mikrostrukturen geeignet.
Die bildanalytische Auswertung fuhrte zu Erkenntnissen Uber die Beschaffenheit der Partikel.

Zur Konzentrationsmessung der Suspensionen kam eine Thermowaage (Mettler Toledo HG53 Haloger
Moisture Analyzer) zur Anwendung. Das Messprinzip des Gerats beruht auf der Verdunstung der fllissigen
Anteile der Suspension bei einer einstellbaren Temperatur . Ein Probenvolumen von maximal 2 ml wird
dazu auf ein in der Waagschale befindliches getrocknetes Proben-Vlies (Glasfaser) aufgebracht. Direkt irr
Anschluss wird die Ausgangsmasse der Probe bestimmt und die Temperaturerhéhung ausgelést. Danac
wird die Masse des Trocknungs-Ruckstands kontinuierlich gemessen, bis sich der resultierende Konzentra
tionswert wahrend einer einstellbaren Zeitdauer nicht mehr andert.

Dichtewerte von Fluiden wurden mithilfe eines auf der Basis der Schwingkorpermethode arbeitenden
Messgerats (Mettler Toledo DE40) bestimmt. Das in diesem Gerat implementierte Messprinzip wertet die
Anderung der Schwingungsdauer einer U-formigen fliissigkeitsgefiillten Kapillare im Vergleich zur Schwin-
gungsdauer der mit einer Referenzflissigkeit (Wasser) gefillten Kapillare in Abhangigkeit von der Tempe-
ratur aus.

3.5 Vorbereitung und Charakterisierung der Stoffsysteme
3.5.1 Fraktionierung und GroéRRenbestimmung

Die zur Analyse im Ultraschallspektrometer ausgewahlten Stoffsysteme sollen im Ubergangsbereich
der Ultraschallspektroskopie vermessen werden. Dies entspricht einem Messbereicth ¥okaG< 10.

Der zu vermessende Frequenzbereich ist durch das Gerét fest vorgegeben, deshalb muss die Variation b
zuglichka uber die Wahl entsprechender Partikelgrof3en erfolgen. Zudem soll ein relativ keeBereich
abgedeckt werden, so dass mehrere PartikelgroRen zur Bestimmung des Dampfungsverhaltens ausgewa
werden mussen. Auf der Basis von Vorversuchen mit den Stoffsystemen wurde ermittelt, dass der Partikel-
groRenbereich von ca= 10um bisx = 200um zu untersuchen ist.

Die ausgewahlten Feststoffe lagen in mehreren relativ breit verteilten Chargen in der GréRenordnung
vonx = 10um bisx = 70um vor. Aus diesen Ausgangsproben wurden fir die nachfolgenden Messungen
mehrere eng verteilte Fraktionen gewonnen. Je nach Stoff wurde eine optimale Strategie zur Gewinnung
der gewinschten Fraktionen entwickelt. In allen Fallen kam eine Kombination aus Sichtung und Kaska-
densiebung zum Einsatz. Die alleinige Verwendung des Zick-Zack-Sichters flhrte zu keinem verwertbaren
Trennerfolg, da das Gerat besonders wahrend der Fraktionierung des Stahlsystems nur Trennteilchengrof3e
zulieB3, die kleiner als die gewlnschte Partikelgrof3e waren (maxni)0

Potters-Ballotini Glaskugel sind in mehreren Fraktionen erhéltlich. Die zur Verfugung stehende Charge
2000CP deckt den unteren Bereich bis ca. @@0ab, die Charge 1922CP konnte zur Gewinnung einer
Fraktion mitxs, ; ~ 190um verwendet werden.

Aus der Charge 2000CP wurde zunachst eine Abtrennung des vorhandenen Feinanteils durch Sichtun
mit dem Zick-Zack-Sichter (Trenngrenze: 3, Drehzahl: 4200 mint, V: 50.8 m?/h) vorgenommen. Aus
dem Feinanteil wurde in zwei weiteren Sichterdurchlaufen eine Fraktion mit enger Verteilungsbreite und
X503 = 9.76um gewonnen. Nachfolgend wurde der Grobanteil der ersten Sichtung Uber die Siebkaska-
de'weiter fraktioniert. Uber Siebe mit der nominalen Maschenweite von 32, 40, 50 ynah 6&irde in
dieser Kaskade 10 Minuten der Grobanteil aus dem Sichtungsergebnis getrennt. Eine anschlieRende Lufl
strahlsiebung der Siebriickstdnde diente der weiteren Entfernung der eventuell vorhandenen Feinanteile. Di
entstandenen Fraktionen wurden mit Priifsieben und der Laserbeugungsspektrometrie untersucht. In diese
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Untersuchungen wurde festgestellt, dass jede der Glaskugelfraktionen einen Anteil an feinen Partikeln im
Bereich vonxy, ; = 2um (unterhalb der Trenngrenze von Sichter und Siebkaskade) enthalt, der auch durch
wiederholte Trennversuche im Zick-Zack-Sichter nicht abgeschieden werden konnte. Dieser Anteil betragt
je nach mittlerer PartikelgroRe der Fraktion bis zu 10 Ma%. Untersuchungen am Lichtmikroskop lassen dar-
auf schlieRen, dass der Anteil aus Partikelbruchstiicken bzw. Abrieb zusammengesetzt ist, der in gasférmi
ger Umgebung an der Oberflache der groReren Partikel haftet, und somit Streueffekte (Mittelpunkstrahlen,
Brechung) bei der Laserbeugungsspektrometrie als Ursache der Beobachtung mit hoher Wahrscheinlichke
ausgeschlossen werden kénnen.

Tabelle 3.4 enthalt die am Laserbeugungsspektrometer ermittelten Parameter der Partikelgré3enver-
teilungen, unter Zugrundelegung einer Anpassung an eine logarithmischen Normalverteilung. Detaillierte
Partikelgréf3enverteilungen sind in Anha@gl aufgelistet. In Abbildung.3 sind alle gewonnenen Frak-
tionen in Form von Summenfunktionen und Dichtefunktionen des dekadischen Logarithmugaios
0z -In(10) - x) dargestellt.

Tabelle 3.4.Parameter der Partikelgré3enverteilungen der gewonnen Feststoff-Fraktionen

Stoffsystem Fraktion X503 wum o, =In (%) Trenngrenzen Sichtung/Siebung
Glaskugeln 1 9.76 0280 8 —12um Sichtung
Potters-Ballotini 2 36.20 0238 32— 40um Siebung

3 4799 0203 40— 50um Siebung

4 5937 0191 50— 63um Siebung

5 18727 0096 160—200um Siebung
Stahl 42CrMo4 1 1145 0393 Sichtung< 20um

Sichtung> 20um,

2 2502 0261 Siebung< 32um

3 386 0.149 32— 40um Siebung

4 4565 0147 40— 50um Siebung

5 57.60 0169 50— 63um Siebung

Der Chrom-Molybdén-Stahl lag in drei unterschiedlichen Chargen vor. Die Charge mit den kleinsten
Partikelgrofienxg, ; = 13.9 um) wurde im Zick-Zack-Sichter in zwei Fraktionen aufgeteilt (Trennteilchen-
groe: 12um, Drehzahl: 5000 mint, Volumenstrom 52 /yh). Die grébere der beiden Fraktionen wurde zur
schallspektroskopischen Messung weiterverwendet. Bei den Uibrigen Chargen diente der Zick-Zack-Sichte
nur der Abtrennung des Feinanteils ( Drehzahl: 2500hiNolumenstrom 52/yh). Im Anschluss wurde
der Grobanteil Uber eine Siebkaskade (Probexgit = 27.9 um: Siebe mit Trenngrenzen bei 20, 40 und
63 um, Probe mitx;,; = 44.9 um: Siebe mit Trehngrenzen bei 40 und &) fur 10 Minuten fraktio-
niert und der Siebriickstand mittels Luftstrahlsiebung (15 Minuten) weiter behandelt. Aus den zu diesem
Zeitpunkt bereits durchgefuhrten Schalldampfungsmessungen mit den Glaskugeln wurde ersichtlich, das:
diese Trenngrenzen (32, 40 und B8 zu grof3e Verteilungsbreiten bewirken. Daher wurden die gewonne-
nen Fraktionen (20-4@m und 40-63um) nochmals Uber eine Siebung in insgesamt vier Anteile zerlegt,
um den Glasfraktion entsprechende Verteilungen zu erhalten. Die so ermittelten Fraktionierungsergebniss:
dieses Prozesses sind in Tabélld aufgefiihrt. Die Details der am Laserbeugungsspektrometer bestimm-
ten PartikelgréZenverteilungen sind in Anhad@ tabellarisch aufgelistet. Die Resultate der Messung mit
der Standkivette wurden zur Auswertung der Dampfungsspektren verwendet. Abl8ldwarghéalt eine
grafische Darstellung dieser Daten in Form von Summenverteilung und Dichteverteilung des dekadischer
Logarithmus vorx.

Auch die Stahlkugelfraktionen weisen einen Anteil Feingut auf, der nicht durch Behandlung mit dem
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Abbildung 3.3. PartikelgréRenverteilungen der verwendeten Glaskugel-Fraktionen
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Sichter abgetrennt werden konnte. Er ist mit einem AntefVol% jedoch nicht signifikant.
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(b) Dichtefunktion des dekadischen Logarithmus von x

Abbildung 3.4. PartikelgroRenverteilungen der verwendeten Stahlkugel-Fraktionen

3.5.2 Untersuchungen der Fraktionen am Rasterelektronenmikroskop und Lichtmikroskop

Um die Variationen der Partikelform und der Oberflachenbeschaffenheit beurteilen zu kbnnen, wurden
die gewonnenen Fraktionen einer Untersuchung am Rasterelektronenmikroskop (REM) unterzogen. Zuden
erlauben visuelle Beurteilungen der Partikelgro3en eine Aussage Uber die Verteilungsbreite der Fraktionen
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Die grobere Glaskugelfraktion 5 wurden mithilfe des Lichtmikroskops charakterisiert.

In den in Abbildung3.5dargestellten REM-Aufnahmen der Glaskugel-Fraktion 3 ist die schmale Vertei-
lungsbreite gut zu erkennen. Auch die Form der Partikel erweist sich als nahezu spharisch. In der Detailauf-
nahme (Abb3.5b) ist ein Anteil an der Oberflache der Primarpartikel haftender Bruchstiicke zu erkennen.
Die Rauhigkeit der Partikel ist gleichm&Rig. Im dargestellten Ausschnitt (8i8b) der Partikelfraktion
haben alle Partikel Durchmesser innerhalb des durch die Siebung vorgegebenen GroRRenintervalls. Dies las
auf eine gutes Trennergebnis schliel3en, dessen Verteilungsbreite in der HELOS-Messung moglicherwei
se Uberbewertet wurde. Insgesamt entspricht die dargestellte Fraktion den Anforderungen an die Auswah
der Stoffsysteme. Ahnliche Ergebnisse wurde in den REM-Aufnahmen der anderen Glaskugelfraktionen
festgestellt.

Die Lichtmikroskop-Aufnahme der Glaskugel-Fraktion 5 zeigt, dass in dieser Fraktion mit einem re-
lativ hohen Anteil nicht spharischer Partikel gerechnet werden muss. Die Verteilungsbreite hingegen ist
ausreichend gering, und die Oberflache dieser grobsten Glaspartikelfraktion weist keine am Lichtmikroskop
unterscheidbaren Unregelmafigkeiten auf. Auch der Anteil feiner Partikel ist geringer als in den restlichen
Glaskugelproben.

e 1 4 .00KU Z21mm
GLASK .40-50UH MUT TU-DRESDEN

500 pm
GLASK .40-50UM

(a) REM-Aufnahme Fraktion 3 - Ubersicht (b) REM-Aufnahme Fraktion 3 - Detall

o
00

B . N

(c) Lichtmikroskop-Aufnahme Fraktion 5 - Uber- (d) Lichtmikroskop-Aufnahme Fraktion 5 - Detalil
sicht

Abbildung 3.5. REM- und Lichtmikroskop-Aufnahme der Glaskugelfraktionen 3 und 5

In den REM-Aufnahmen der Stahlpartikel der Fraktionen 1, 3 und 4 (8).weisen die meisten
Partikel ebenfalls eine nahezu sphéarische Form auf. Erkennbar sind allerdings auch Partikel, an denen Ku
gelsegmente haften (AbB.6a), oder deren Oberflache ,Beulen” aufweis8rég), die beim Erstarren der
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Metallschmelze nach dem Verdiisen angelagert worden sind. Die Oberflache der Partikel ist nicht gleichma-
Big rauh - vorhandene Strukturen kénnten ebenfalls durch den Erkaltungsprozess gepragt sein.

Diese Abweichungen von der Idealform sind jedoch eher unbedeutend im Vergleich zu einer anderen
Eigenschaft der Partikel: alle Fraktionen scheinen einen hohen Anteil Hohlkdrper zu enthalten, deren Schale
teils groRe Offnungen aufweisen. In den Untersuchungen am Rasterelektronenmikroskop war eine Zunah
me des Anteils beschadigter Partikel mit Zunahme des Partikeldurchmessers erkennbar. In den Hohlrdume
kénnen kleinere Partikel eingelagert sein (ABl&d). Hohle Partikel weisen auch Eindellungen der Ober-
flache auf (Abb3.6).

Auch der Anteil von an der Oberflache haftenden Bruchsticken erhdht sich mit steigender Partikel-
groRe (vgl. Abb.3.6). Der in den Abbildungen festgestellte Anteil an Hohlpartikeln und Offnungen in
deren Oberflache erheblichen Einfluss auf die Schalldampfungseigenschaften haben, weil die betrachtete
Modelle von der Fortpflanzung des Schalls in Vollkugeln ausgehen. In Abh&angigkeit von den akustischen
Eigenschaften kann dies sowohl in einer Erhéhung als auch in einer Verringerung der Dampfungsspektrer
resultieren. Ist der Transmissionsgrad des Stoffsystems gering bzw. der refraktive Anteil hoch, muss mit
hoherer Streuwirkung und dadurch mit einer hheren Dampfungswirkung des Partikels gerechnet werden
Der Schall kann durch die verénderten Phasengrenzflachen starker gestreut werden. Besitzt jedoch der Fe:
stoff im Vergleich zum Fluid hohe absorptive Eigenschaften bei einem hohem Transmissionsgrad, kann die
Dampfung in einem Partikelsystem mit hohem Hohlkugelanteil niedriger ausfallen als in einem Partikel-
system mit Vollkugeln (unter der Voraussetzung, dass die Hohlpartikel in der Suspension Uberwiegend mit
dem Fluid gefillt sind und der Volumenanteil des Wassers dadurch zunimmt).

Mit dem gefundenen Ergebnis wird auch die Validitéat der zu Bestimmung der akustischen Eigenschaften
ermittelten Stoffdaten in Frage gestellt. Die Feststoffdichte kann von der des Vollkugelsystems abweichen,
wenn eine hohe Anzahl unbeschéadigter, gasgefliliter Partikel existiert.

Die hier dargestellten REM—-Aufnahmen wurden erst nach Abschluss der ultraschallspektroskopischen
Messungen an allen Partikelfraktionen erzeugt, so dass diese Messungen ungeachtet der diskutierten Effek
auch mit den Stahlkugeln ausgefuhrt wurden. Eine ausfihrliche Diskussion der Auswirkungen der mithil-
fe der REM-Aufnahmen festgestellten Partikeleigenschaften erfolgt in Abs@®itzusammen mit der
Beurteilung der gemessenen Extinktionsfunktionen.

3.5.3 Dichtebestimmung

Zur Uberprufung einer eventuellen Abweichung der Partikel-Stoffeigenschaften aufgrund der nichtidea-
len Partikelform wurden Dichtemesswerte ausgewahlter Fraktionen mithilfe eines Pyknometers bestimmit.
Dazu wurde eine kleine Menge des Feststoffes in das definierte Volumen des Pyknometers eingewogen un
mit Wasser aufgefillt. Durch Wagung vor und nach dem Befullen l&sst sich der Dichtewert der Partikel
ermitteln. Die in den Glas- und den Stahlfraktionen gemessenen Dichtewerte sind in Babalfgelistet.

Die dargestellten Werte jeder Fraktion sind aus dem Mittel zweier Einzelmessungen bestimmt.

Tabelle 3.5.Dichtemesswerte ausgewahlter Partikelfraktionen

Glaskugel-Fraktion  Dichte Stahlkugel-Fraktion  Dichte

g/cn?] g/cn?]
1 250 1 747
3 251 3 7445
5 256 5 7665
Mittelwert 252 753

Sowohl die Dichtemesswerte der Glaspartikel als auch die Werte der Stahlkugeln stimmen mit den
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Angaben der jeweiligen Hersteller.62 bzw. 74 g/cm?) gut Uberein. Ebenso wenig ist eine systematische
Anderungen der Dichte mit steigender PartikelgréRe feststellbar. Die Schwankung der Einzelwerte ist in den
Ergebnissen der Stahlkugelfraktion héher. Allerdings sind auch die Absolutwerte der Dichte hoher, so dass
eine annahernd gleiche relative Schwankungsbreite in beiden Stoffsystemen zu erwarten ist.

Die Ergebnisse lassen den Schluss zu, dass die Stoffeigenschaften der Stahlpartikel nicht Gbermafig vo
dem festgestellten Hohlpartikelanteil gepréagt sind. Entweder sind die Hohlrdume der Partikel in der Suspen-
sion mit Flussigkeit geftillt, oder der Hohlkugelanteil ist zu gering, um eine Dichteanderung zu bewirken.

3.6 Durchfuhrung der schallspektroskopischen Messungen
3.6.1 \Versuchsplanung

Zur Untersuchung der Abhangigkeit der Schalldampfung im Ubergangsbereich von den Stoffeigenschaf-
ten der beteiligten Phasen sollten die nach den im AbscBritbeschriebenen Methoden gewonnenen
Fraktionen in verschiedenen Konzentrationen und unter konstanten thermischen Bedingungen vermesse
werden.

Gemald dem Anwendungsbereich der Ultraschallspektroskopie sollten hochkonzentrierte Suspensione
vermessen werden. Es existieren jedoch Konzentrationsobergrenzen, die zum einen aus Problemen mit d
Handhabung hochkonzentrierter Systeme resultieren, zum anderen die Auswertung der Ergebnisse betreffe
Sedimentation und daraus resultierende Verstopfung der Schlauche und Durchflisse, sowie starke Konzer
trationsgradienten innerhalb der Messkammer sind dem ersten Problemkreis zuzuordnen. Es musste bei di
Durchfiihrung darauf geachtet werden, diese Phanomene zu verhindern.

Bezuglich der Auswertung ist von Bedeutung, dass Dampfungsspektren von Suspensionen eine linear:
Abhangigkeit von der Konzentration im Bereich pis= 0.1 aufweisen kénnef]. Es wurde versucht, die
Konzentrationen in diesem Bereich zu variieren, da der stoffliche Einfluss im Vordergrund der Untersuchun-
gen stand.

Im Vorfeld der Arbeit waren bereits alle Untersuchungen der Glaskugel-Fraktionen 1 bis 4 in Wasser
durchgefihrt worden. Alle Fraktionen dieses Systems wurden mit Massenkonzentratiorgn=v0r025,

0.05, 015 und 025 vermessen. Die Extinktionswirkung einer Suspension ist aber proportional zu den
geometrischen Abmessungen der Partikel in der Suspensipbzw. ¢ fir spharische Partikel). Um die
Extinktionen verschiedener Stoffkombinationen vergleichen zu kénnen, miissen demnach diese Volumen:
konzentrationen nachgestellt werden. Die eingestellten Massenkonzentrationen des Systems Glas-Wass
entsprechen Volumenkonzentrationen pge- 1.01, 205, 655 sowie 117 Vol-%. In den nachfolgenden
Messungen der anderen Stoffkombinationen wurde daher versucht, dieselben Konzentrationswerte einzu
stellen. Tabell8.6listet die entsprechenden Massenkonzentrationen der Systeme.

Die mit den schallspektroskopischen Messungen zu bestimmenden empirischen bzw. halbempirischer
Funtionen der Extinktion bzw. Dampfung in Abhangigkeit von PartikelgréRenverteilung und Stoffeigen-
schaften beruhen auf der Annahme, dass eine lineare Uberlagerung der Dampfungsanteile verschieden
Partikelfraktionen vorliegt. Ist diese Uberlegung berechtigt, kann das Modell zur Bestimmung der Partikel-
groRBenverteilung herangezogen werden, weil dann empirische Funktionen (Schalldampfung und Extinktion)
genutzt werden kdnnen, um aus Dampfungsspektren polydisperser Systeme PartikelgrofR3enverteilungen z
ermitteln.Der Auswertung der Schalldampfungsspektren ist aber bislang zugrundegelegt, dass eine linear
Uberlagerung der Dampfung verschiedener Fraktionen existiert. Diese Annahme muss mithilfe von Mes-
sungen fir den Ubergangsbereich tiberpriift werden. Dieses Vorgehen erlaubt zudem Angaben zu Anwen
dungsgrenzen des gefundenen Modells, weil gegebenenfalls Abweichungen von der linearen Superpositio!
der Dampfungsspektren einzelner Fraktionen auch in realen Anwendungsféllen auftreten kénnen. Dies is
bedeutsam fur die Interpretierbarkeit der Dampfungsspektren zur Partikelgrof3enbestimmung.
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Aus diesen Grunden wurde die Untersuchung einer Suspension mit mehreren gut unterscheidbarel
PartikelgréRen durchgefiihrt. Die einfachste Manifestierung eines solchen Systems ist eine Suspensiol
mit bimodaler PartikelgréRenverteilung. Diese Suspension wurde aus dem eingehend untersuchten Systel
Glaskugel-Wasser hergestellt. Um mdglichst gut voneinander unterscheidbare Modi der Suspension zu er
halten, wurde die Suspension aus 50 Ma-% der Fraktion 2 (32r3@nd demselben Anteil der Fraktion 5
(160-20Qum) zusammengestellt. Die resultierende Suspension wurde in den zwei unteren gewahlten Kon-
zentrationsstufenpg = 1.01 Vol%, ¢, = 2.06 Vol%) vermessen, um die Ergebnisse mit denen der zugrunde
liegenden monomodalen Suspension vergleichen zu kénnen.

Tabelle 3.6.Massenkonzentrationen in den Experimenten zur Untersuchung des stofflichen Einflusses auf
die Schalldampfung

Volumenkonzentration Massenkonzentratog{%]
¢ [%0] Glas-Wasser Glas-Ethanol Glas-wéss. NaCl-Losung (20Ma%) Stahl-Wasser
1.01 25 315 218 742
2.05 5 627 438 1413
6.55 15 1834 1331 3556
117 25 2974 225 510

3.6.2 \Versuchsdurchfiihrung
3.6.2.1 Gewabhrleistung der optimalen Dispergierung und Homogenisierung der Stoffsysteme

Die in dieser Arbeit betrachteten Partikelfraktionen in den untersuchten Fluiden neigen besonders im
Bereich der hohen Partikelgré3en zur Sedimentation. Dies kann die im Folgenden dargestellten Schalldamp
fungsmechanismen nachteilig beeinflussen. Zum einen kdnnen Sedimentationseffekte die Konzentration in
Bereich der Messzelle verandern. Es muss damit gerechnet werden, dass zuféllige Konzentrationsschwat
kungen oder auch systematische Abweichungen auftreten kbnnen, wenn ein Teil des Feststoffes im Mess
kreislauf sedimentiert. Des weiteren ist es moglich, dass Sedimentationseffekte zur Abtrennung eines Teils
der Fraktionen - insbesondere der groberen Partikel - fihren und somit die eingestellte PartikelgroRenvertei
lung beeinflussen. Dies wiederum kann in Fehlern bei der Auswertung der Dampfungsspektren resultieren.

Um diese Fehlerquellen weitestgehend zu eliminieren, sollte eine optimale Homogenisierung der Sus-
pensionen in der Messzelle des Ultraschallmessgerats sichergestellt werden. Aus Erfahrungen mit Vorunter
suchungen war bekannt, dass die Férderung der Suspension mithilfe einer Schlauchpumpe einen Beitrag z
Durchmischung leisten kann. AuRerdem ist am Boden der Messzelle ein Magnetriihrer angebracht. Diese
MalRnahmen haben bei der Messung der Glaskugel-Fraktionen 1-4 (s. Talleflefrieden stellende Ho-
mogenisierungseffekte bewirkt, im Bereich der groben Partikel (Fraktion 5) waren sie jedoch nicht ausrei-
chend. Die Vermessung der Stahlpartikel konnte mit diesen Methoden zudem Uberhaupt nicht durchgefuhr
werden, weil aufgrund ihrer magnetischen Eigenschaften der Einsatz des Ruhrers unterbleiben musste. Ve
suche, einen mechanisch bewegten Rihrer am Boden zu installieren verliefen erfolglos, da die Welle de:
Ruhrers entweder nicht ausreichend abgedichtet werden konnte oder das Wellen-Lager durch die Partike
der Suspension blockiert wurde.

Die Losung des Homogenisierungsproblem wurde mit der Schaffung eines verénderten Durchstro-
mungsverhaltens in der Messzelle gefunden: wahrend im normalen Betrieb der Messzelle die Suspensi
on Uber seitlich an der Messzelle angeordnete Schlauchanschluss-Stutzen durch die Zelle gefiihrt werde
muss, wurde zur Homogenisierung der Stahlkugelsuspensionen und der groben Glaspartikelsuspensione
durch eine Durchstromung der Zelle vom Boden aus nach oben erreicht. Dazu wurde ein trichterformiger
Pumpenanschlussstutzen konstruiert, der anstelle des Magnetruhrers installiert wurde. Aldoideng
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den Entwurf des Stutzen. Die Pumpe wurde mit 60% der maximalen Pumpenleistung durchgefuhrt. Dies
entspricht im verwendeten Messaufbau einem Volumenstronvver27.8 ml/s. Die Strdmung ist an jeder
Stelle des Kreislaufs turbulent.

Freistich DIN 509 - E0.6 x 0.3
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N

Abbildung 3.7. Entwurfszeichnung des Pumpenanschlussstutzen

3.6.2.2 Temperaturkonstanz

Wahrend der Planung der Versuche wurde beobachtet, dass die Suspension in der Messzelle durch di
Warmeentwicklung des Magnetriihrermotors um bis zu 10 K erwarmt werden kann. Zudem kdnnen auf-
tretende Schwankungen der Umgebungstemperatur die Temperatur in der Messzelle beeinflussen. Die fU
die Auswertung der Dampfungsspektren bedeutsamen Stoffwerte der Suspensionen, wie Dichte, Schall
geschwindigkeit und Viskositat, sind jedoch temperaturabhéangige GréRen. Auch die Schalldampfung wird
mafgeblich durch Temperaturschwankungen beeinflusst. Bei der Auswertung nicht beriicksichtigte Schwan
kungen in diesen Werte stellen eine vermeidbare Fehlerquelle dar.

Um konstante Bedingungen wéhrend der Messungen gewdhrleisten zu kdnnen, muss deshalb die Ten
peratur in der Messzelle reguliert werden. Zu diesem Zweck wurde die Temperatur durch eines rudimenta-
ren Doppelrohrwarmedibertrager eingestellt: Innerhalb eines Schlauchs (Innendurchmesser 1 cm) wurde ei
Stahlrohr (Durchmesser 4 mm) montiert, das Uber ein Wasserbad-Thermostat (Medingen, Modell K30C)
zum Zu- bzw. Abtransport der Warmeenergie genutzt wurde. Im Mantelraum, d.h. auf3erhalb des Stahlroh-
res, wurde die Suspension im Gegenstrom geférdert. Die zur Verfiigung stehende Warmedubertragerflach
und Volumenstréme kénnen als ausreichend fur den vorliegenden Zweck angesehen werden. Die Tempe
ratur wurde wahrend der schallspektroskopischen Messungen kontinuierlich mit einen Temperaturfihler in
der Schraubabdeckung der Messkammer beobachtet und konnte=m25.0 + 0.01°C konstant gehal-
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ten werden. Dies stellt einen erhebliche Verbesserung der Messwertqualitat dar, weil so ein signifikanter
Einfluss auf die Stoffwerte ausgeschlossen werden konnte.

Die vorgenommenen Anpassungen des Messgerats an die Probleme der Homogenisierung und Temp:
raturregelung sind in Bil@.8 dargestellt.
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Abbildung 3.8. Prinzipskizze des Messaufbaus am Ultraschallspektrometer

3.6.2.3 Herstellung der Suspensionen

Zunachst wurde versucht, die Suspensionen in einem Becherglas unter Einsatz von Ultraschalldisper
gierung und stadndigem Ruhren aus den eingewogenen Mengen des Feststoffes und dem entsprechend
Flissigkeitsvolumen zu suspendieren. Es wurde jedoch nach dem Einfiillen der Suspension in die Messzell
beobachtet, dass trotz Einsatz des Magnetriihrers bzw. erhohtem Pumpendurchsatz Sedimentation in B
reichen mit verminderter Flie3geschwindigkeit (z.B. in Schlauchbiegungen und Anschlissen) auftritt und
somit die eingestellte Feststoffkonzentration reduziert werden kann. Darlber hinaus bewirkte das Umftillen
der Suspension Verluste, die je nach Grol3e sowie Dichteunterschied zwischen Feststoff und kontinuierliche
Phase mehr oder weniger stark auftraten. Die Konzentration in der Ultraschallmesszelle wurde lGber iterative
Dosierung und Messung an den gewlinschten Wert angepasst. Damit konnte sichergestellt werden, dass i
Bereich des Ultraschallempfangers die Feststoffe in der vorgegebenen Konzentration vorliegen, obwohl del
Feststoffanteil in anderen Teilen des Kreislaufs von diesem Wert abweichen kann. Dieses Vorgehen kann al
essentiell zur Erlangung zuverlassiger Messwerte angesehen werden.

Das Ultraschallspektrometer erfordert eine Kalibrierung mit der verwendeten fluiden Phase vor Beginn
der Konzentrationsmessungen. Dazu muss die Fllssigkeit bei bekannter Temperatur durch die Messzelle g
fordert und das Dampfungsspektrum gemessen werden. Nach der Durchfiihrung der Kalibrierung wurde die
zur Vermessung des niedrigsten Volumenanteils bendtigte Menge des Feststoffes zudosiert und mittels Raf
rer und Pumpe dispergiert. Im Anschluss an die nachfolgende Bestimmung des Dampfungsspektrums de
Partikelfraktion bei der gewlinschten Konzentration wurde die nachsthéhere Konzentrationsstufe auf diesel-
be Weise gewahlt: durch abwechselnde Feststoffdosierung und Messung der resultierenden Konzentratio
mithilfe der Thermowaage konnte der Wert mit einer Genauigkeit, die im Bereich des Auflésungsvermogens
des MessgeratsH0.1 Ma%) liegt, bestimmt werden.

Dieses Vorgehen hat den Vorteil, dass Probenahme-Fehler bei der Herstellung von Suspensionen mi
unterschiedlicher Konzentrationen derselben Feststofffraktion vermieden werden, weil alle Suspensioner
auf derselben Ausgangsprobe beruhen.
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Zur Untersuchung der bimodal verteilten Glaspartikelfraktion wurden zunachst die benétigten Mengen
der Ausgangsfraktionen 2 und 5 in demselben Becherglas eingewogen (Prazdsdfri g). Zuerst wur-
den 14.0 g der feineren Partikelfraktion in das Becherglas gegeben, und anschlieend die Gesamtmasse d
Feststoffes durch Zufiigen der groben Fraktion auf 28.0 g erhdht. Das Material wurde mit einem Spatel wei-
testgehend homogenisiert. Die Herstellung der Suspensionen erfolgte analog zu der fir die Vermessung de
Ausgangsfraktionen beschriebenen Methode: Uber iteratives Dosieren des Feststoffes in das mit dem Flui
geflllte Ultraschallspektrometer und Kontrolle des Ergebnisses mit der Thermowaage wurde die Massen-
konzentration dem gewtlinschten Messwert angepasst.
3.6.2.4 Bestimmung des Dispergierfortschritts

Der Einfluss von Agglomerationseffekten auf die Schalldampfung eines Partikelkollektivs im betrach-
teten Ubergangsbereich ist nicht vollstandig gekla#.[Zur Beurteilung einer moglichen Beeinflussung
der zu bestimmenden Dampfungsspektren durch Agglomerate der Primarpartikel in den Fraktionen ist es
erforderlich, den Grad der Dispergierung der Suspensionen bei verédnderlichem Dispergierenergieeintrag z
ermitteln. Im betrachteten Partikelgrof3enbereich 10um ist jedoch das Verhdltnis der Haftkrafte zwi-
schen den Partikeln zur Stromungskraft (Widerstandskraft) in der Suspension deutlich kleiner als in feine-
ren GrofRenbereiche®f], so dass die Stabilitat von Agglomeraten gering sein dirfte. Aus diesem Grund
sind die Untersuchung des Dispergierfortschritts im Rahmen der Arbeit exemplarisch an zwei ausgewahlter
Fraktionen durchgefuihrt worden. Zur Beurteilung des Agglomerationszustandes der Glaskugelfraktionen
wurde Fraktion 2 (32-40um) in der Salzlésung untersucht. Repréasentativ fur das Verhalten der Stahlku-
gelfraktionen wurde die Ausgangs-Charge 2 mit dem vom Hersteller angege@g’@eNert von 279um
hinsichtlich des Dispergierfortschritts analysiert.

Fur jede der ausgewahlten Fraktionen wurden die Partikelgré3enverteilungen der ausgewahlten Stoffsy
steme in Abhangigkeit von der eingetragenen Dispergierenergie ermittelt. Mehrere Stufen des Dispergier-
fortschrittes wurden mithilfe der Rihrdauer und durch unterschiedliche Ultraschall-Desintegrationsdauer
im Ultraschallbad erreicht. Von der zu untersuchenden Fraktion wurde zunachst eine Masse von ca. 1¢
in 50ml des Fluids suspendiert und kurz aufgerthrt. AnschlieRend wurden aus dieser Suspension mehrer
Proben nach jeweils zunehmendem Dispergierenergieeintrag aus der Suspension entnommen (ca. 1 ml, Er
nahme mit Pipette) und hinsichtlich der PartikelgréRenverteilung am Laserbeugungsspektrometer HELOS
untersucht.

Zur Vermessung der Glaskugelfraktionen wurde das HELOS-Dispergiersystem CLCELL eingesetzt. Bei
der Verwendung dieser Suspensionszelle musste mit einem zuséatzlichen Eintrag von Ultraschall gearbeite
werden, um Sedimentation der Partikel in der Zelle zu verhindern. Die Dauer des Ultraschalleintrags betrug
30s.

In den Messungen des Dispergierfortschritts der Stahlkugelfraktionen ergab die Messung mit der Stand-
kivette die beste Strategie zur Gewinnung von PartikelgroRenverteilungen. Auch in diesen Versuchen mus
ste aufgrund der magnetischen Eigenschaften der Partikel eine Halterung aus Holz verwendet werden.
3.6.2.5 Ultraschalldampfungsmessung

Waren die Versuchsbedingungen wie gewilinscht eingestellt, wurde die Messung der Schalldampfungs
spektren ausgeldst. Fir alle Kombinationen der Feststofffraktionen und kontinuierlichen Phase wurde im
selben Frequenzbereich (3-100 MHz, 21 Messpunkte, logarithmisch gestuft) und mit derselben Kombination
der Spaltweiten zwischen Empfanger und Schallgeber (21 Stufen von 0 bis 20 mm) gearbeitet. Jede Frakti
on wurde in jeder Konzentration mindestens dreimal vermessen. Die fir ein einzelnes Dampfungsspektrun
bendtigte optimale Anzahl Wiederholungsmessungen wurde durch subjektive Beurteilung des auftretender
Messfehlers bestimmt. Der fur die Vermessung einer Fraktion in den gew&hlten Konzentrationsbereichen
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notwendige Zeitaufwand betrug inklusive Einstellung der Konzentration zirka neun Stunden.

Gleichzeitig mit der Messung des Schalldampfungsspektrums wurde die Schallgeschwindigkeit in der
Suspension erfasst. Das Ultraschall-Messgerat ermittelt diesen Wert am Anfang einer Messreihe bei eine
Frequenz vorf = 3MHz.
3.6.2.6 Konzentrationsmessung

Parallel zu den Ultraschalldampfungsmessungen wurde die Konzentration in der Messzelle Giberwacht
Zweck dieser Untersuchungen war die Uberprifung der Sedimentationsneigung der Partikel und die Kon-
stanz der Messbedingungen. Aus diesem Grund wurde zusétzlich zu den Messungen wahrend der Dosierur
der Partikel Proben im Verlauf der Ultraschallmessreihen enthommen.

Das zur Messung in der Thermowaage verwendete Probenvolumen betrug 0.9 ml. Dieser Wert wurde als
Kompromiss zwischen dem fiir eine genaue Konzentrationsmessung und fiir eine minimale Beeinflussunc
der Suspension notwendigen Wert gewahlt. Zur Bestimmung der Konzentration wurde die Thermowaage
(Mettler Toledo HG53 Halogen Moisture Analyzer) eingesetzt. Vor der Verwendung eines neuen Glasfaser-
Probenvlieses wurden eventuell vorhandene Feuchtigkeitsreste bei einer Temperatur’d@get8icknet.

Die Bestimmung der Konzentrationen in den Ethanol-Messreihen erfolgte bei einer Temperatur %6n 110
in den restlichen Messungen wurde mit einer Temperatur voAQ 8@arbeitet.
3.6.2.7 Messung der PartikelgroRenverteilung in der Ultraschallmesszelle

Sedimentation in Bereichen niedriger FlieRgeschwindigkeit kann neben der Beeinflussung der Massen:
konzentration auch die Modifikation der vermessenen PartikelgroRenverteilung zur Folge haben: aufgrund
der hoheren Sinkgeschwindigkeit und Tragheit grolRerer Partikel kann bei unzureichender Homogenisie-
rung der Suspension eine Reduzierung des Anteils grober Partikel erwartet werden. Dieser Fall kann zL
einer Fehlinterpretation der Dampfungsspektren flhren, falls die Abweichung der PartikelgroRenverteilung
signifikant ist. Fir die hauptsachlich untersuchten eng verteilten Systeme ist eine solche Abweichung nicht
zu erwarten. Die zusatzlich untersuchte bimodale Suspension kann jedoch von solchen Effekten mal3geblic
beeinflusst werden. Aus diesem Grund wurde fiir ausgewahlte Fraktionen eine Uberpriifung der Partikelgro-
RBenverteilung in der Messzelle durchgefiihrt. Die Ergebnisse dieser Untersuchung sind im Zusammenhan
mit Homogenisierung und Dispergierfahigkeit im Messgerét zu sehen.

Die zu Uberprifenden Suspensionen wurden nach sioest-caseBetrachtung selektiert: Systeme mit
hohem Dichteunterschied zwischen Fluid und disperser Phase sind besonders von dem beschriebenen Ei
fluss betroffen. Deshalb wurden solche Suspensionen vorrangig untersucht. Eine weitere Beschrankung de
Untersuchung aller Fraktionen bestand im Umfang des Messplans und der Verflgbarkeit des Laserbeu
gungsspektrometers.

Die Messungen der PartikelgréRenverteilungen in der Messzelle wurde im Anschluss an die Messung
des Dampfungsspektrums vorgenommen. Mithilfe einer Pipette (Eppendorf) wurde fir jede der ausgewahl-
ten Suspensionen ein Probenvolumen von ca. 1 ml direkt aus der Ultraschallmesszelle entnommen. Nach
folgend wurde diese Probe in das Dispergiersystem des Laserbeugungsspektrometers eingebracht und ve
messen. In allen Messungen mit der CLCELL-Dispergiereinrichtung wurde davon ausgegangen, dass ein
Beeintrachtigung des Fluids (Wasser) durch eine geringe Menge Ethanol bzw. NaCl-Lésung nicht beein-
trachtigt wird. Die Standkulvette wurde flr grobe Partikel (Glaskugelfraktion 5) sowie Stahlpartikel ange-
wendet.

Die Untersuchung der PartikelgroRenverteilung der bimodal verteilten Glaskugelsuspension wurde eben:
falls durch Probenahme aus dem Gerat vorgenommen. Weil die erzielte Verteilung von erhdhter Bedeutung
fur die Auswertung der Messergebnisse dieser Partikelfraktion ist, wurde mit der nicht zur Herstellung der
Suspension in der Ultraschallmesszelle bendtigten Feststoffmenge in einem Becherglas unter Einsatz ei
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nes Rihrers eine zweite Suspension hergestellt. Die Untersuchung der Partikelgré3enverteilung in diese
Suspension dient dem Vergleich des Homogenisierungsgrades und der Bewertung des Einflusses der Prob
nahme aus der Ultraschallmesszelle.

3.7 Auswertung der Schallddmpfungsspektren
3.7.1 Bemerkungen zur Auswertemethode

Die im Rahmen dieser Arbeit durchzuflihrende Analyse des Stoffeinflusses auf die Streuung des Schalls
unter Ausnutzung von Analogioebeziehungen zur Optik legen die Darstellung der gemessenen Schalldamp
fung in Form eines Extinktionskoeffizienten nahe: fur diese Darstellungsform existiert eine grol3e Anzahl
empirischer und halbempirischer Lésungsansétze.

Die Berechnung des Extinktionskoeffizienten aus den Schalldampfungsspektren setzt allerdings die
Kenntnis der Partikelgrof3e voraus (v@l40. In den Messungen wurden mdoglichst eng verteilte Partikel-
fraktionen verwendet, um die PartikelgroRe genau definieren zu kénnen. Aufgrund der Annahme der kleinen
Verteilungsbreite wurde dazu auf deg-Wert der Fraktionen zurlickgegriffen, weil dieser Wert direkt aus
der Bestimmung der Verteilungen zur Verfiigung steht und weil sich bei geringen Verteilungsbreiten die
Angaben verschiedener PartikelmaRe (28, x,,) nur geringfugig unterscheiden. Die Partikelfraktionen
sind jedoch den Einfliissen und Limitationen der Fraktionierungsmethode (Verteilung der Siebmaschenwei-
ten, Partikelform) unterworfen und liegen deshalb in der Form von Verteilungen unterschiedlicher Breite
vor. Es ist demzufolge sinnvoll, das die Verteilung charakterisierende GréRenmald zu definieren.

Zu diesem Zweck sollte das der Extinktionswirkung der Partikelfraktion proportionale Partikelmaf3 ver-
wendet werden. Aufgrund der Analogie der Extinktion durch Schallstreuung zur Lichtextinktion durch
Streuung an Partikeln wird die Entwicklung anhand der Begriffe der Optik vorgenommen.

Die Lichtextinktion E einer stark verdiinnten Suspension monodisperser Partikel ist proportional der
Partikelprojektionsflachenkonzentratiog, dem ExtinktionskoeffizienteKc,, und der Schichtdicke des
duchstrahlten Mediumal (vgl. Gleichung2.35

E :CA‘KEXt'AI (3.2)
Im Falle spharischer Partikel kaep durch die Volumenkonzentration ersetzt werden:
3
E =0 Ked. (3.3)

Mit der Erweiterung auf den Fall einer Partikelgro3enverteilung muss die Abhangigkeit des Extinktionsko-
effizienten von der PartikelgroRe beriicksichtigt werden. Damit kann geschrieben werden

3AI - o GgKeq(X)

E = 7 - X dX (34)
Xmax O, K

E ~ / q?’Eixt(X).dx (3.5)
Xmin X

Im unteren Bereich der Rayleigh-Streuung< A) ist der Extintinktionskoeffizient eines Einzelpartikels
proportional zur vierten Potenz des Partikeldurchmes$gsg ¢ x*) [22]. Damit folgt fiir die Proportiona-
litdt der Extinktion zur Partikelgrof3e in diesem Bereich

Xmax
E~/ X3 g dx (3.6)
Y Xmin

Das Integral ist die Definition des Momen, 5, und damit eine Definition der mittleren Partikelgroeg
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[37]. Dieser Wert kann somit im Bereioh A als das die Verteilung kennzeichnende GrolRenmal gelten.
Im oberen Bereich der Rayleigh-Streuung (UbergangsbereiehQ(1)) besteht Proportionalitat des
Extinktionskoeffizienten zur Partikelprojektionsflaclig (; ~ x2). Damit folgt

Xmax
Ew/ X-0g-dx (3.7)
Xmin
Dieses Integral ist die Definition des gewogenen Mittels der VolumenverteRpyagind kann im Uber-
gangsbereich als verteilungscharakteristisches Grol3enmerkmal verwendet werden
Analog gilt im Bereich der Fraunhofer’schen BeugurgX 1) fur den Extinktionskoeffizienten

Xmax
Xmin X

Aus dieser Definition kann der Reziprokwert des Sauterdurchmessgeysals das die Extinktionswirkung
im Bereich der Fraunhofer'schen Beugung kennzeichnende Verteilungsmerkmal ableiten.

Aufgrund der Analogie der Streuungsphanomene kénnen die Beziehungen auf den hier untersuchten Fal
der Schallstreuung Ubertragen werden. Der mafR3gebliche Mittelwert zur Erfassung der PartikelgroRenvertei
lung muss demnach aus dem Verhaltnis von Partikelgro3e zur Wellenlange gefunden werden. Beinhaltet de
zu untersuchende Wertebereich kirmehr als ein Streuphanomen, mussen fir unterschiedliche Definiti-
onsbereiche unterschiedliche mittlere PartikelgréRen verwendet werden. Nicht-Beriicksichtigung der rele-
vanten mittleren PartikelgroRe kann zur Fehlinterpretation der Dampfungsspektren fihren. Die Auswertung
der in dieser Arbeit gemessenen Dampfungsspektren wurde unter Annahme geringer Verteilungsbreiten mi
demxgq 3-Wert durchgefihrt. Die Annahme muss jedoch in der Analyse der Ergebnisse validiert werden.

Eine Umgehung der Definitionsproblematik der mittleren PartikelgroRe ergabe sich aus der ausschlief3li-
chen Betrachtung der Dampfungsspektren in Zusammenhang mit den PartikelgroRenverteilungen. Setzt ma
voraus, dass sich das Dampfungsspektrum einer Suspension aus der linearen Uberlagerung der Dampfunc
spektren der verschiedenen PartikelgroRen mit den Anteilen gemaf GréRenverteilung gewichtet beschreibe
lasst, kann die Anpassung der gemessenen Dampfungsspektren direkt mit Funktionsansatzen im Bereich d
Dampfungsspektren erfolgen. Der zugrunde liegende Funktionsansatz kann weiterhin mithilfe der Ahnlich-
keitsbeziehungen im Bereich der Extinktionsfunktion gesucht werden, die eigentliche Anpassung sollte je-
doch auf den Bereich der Dampfungsspektren verlegt werden. Das diesen Uberlegungen zugrunde liegenc
Modell ist in AnhangE skizziert.

3.7.2 Eliminierung der viskoinertialen und inneren Schallddmpfung in den Schallddmpfungsspek-
tren

und damit

Im Bereich mittlerer Wellenlangen (Ubergangsbereich) tiberwiegt Schalldampfung durch Streuung. Mit
kleinerenka-Werten bzw. kleineren Partikelgrof3en sind die intrinsische Absorption in der kontinuierlichen
Phase und die viskoinertialen Verluste nicht vernachlassigbar. Zur Bestimmung von Extinktionsfunktionen
aus den auf der Schallstreuung beruhenden gemessenen Dampfungsspektren miissen demnach die Verlu:
die auf anderen Mechanismen als der Schallstreuung beruhen, rechnerisch eliminiert werden.

Fur die Berechnung der visko-inertialen Verluste wurde im Rahmen dieser Arbeit auf das Phasenkopp-
lungsmodell nach Dukhin und Goet2q, 39] zuriickgegriffen. Mithilfe eines zur Nachbildung des im Ul-
traschallspektrometer enthaltenen Auswertemodells entwickelten MathCad-Arbeitsdligftés dem die
am Laserbeugungsspektrometer bestimmten PartikelgrélRenverteilung sowie die Stoffwerte der Suspensio
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als Eingabewerte eingesetzt wurden, konnte dieser Dampfungsanteil als Funktion der Frequenz bestimrr
werden.

Zur Ermittlung der absorptiven Verluste der kontinuierlichen Phase wurde das zur Kalibrierung des
Messgerates bestimmte Dampfungsspektrum des reinen Fluids verwendet. Diese Messwerte lagen fir jec
vermessenene Partikelfraktion als Funktion der Frequenz vor.

Die rechnerische Eliminierung der genannten Dampfungsmechanismen erfolgte anschlieend mithilfe
der aus Gleichung.45abgeleiteten Beziehung

Oy (f) = ae(F) — aig(F) — (1= @) () (3.9)

Das Ultraschallmessgerat stellt Dampfungsspektren in der auf die Frequenz bezogener( Forfrzur
Verfligung. Um die in Gleichun®.9 dargestellten Streuverlustg f) berechnen zu kénnen, wurden die
gemessenen Werte zunachst mit den Frequenzen multipliziert.
3.7.3 Berechnung der Extinktionskoeffizienten

Zur Bildung des Extinktionskoeffizienten wurde die in Absch@i#.2dargestellte Gleichung des Ko-
effizienten in Abhéngigkeit von Partikelgréf3e, Konzentration und Schallstreuung verwendet (Gleichung
2.49. Jedes gemessene Dampfungsspektrum wurde einzeln in eine Funktion des Dampfungskoeffizientel
umgewandelt, um Aussagen zur Variationsbreite und Genauigkeit der Schalldampfungsmessung im Uber
gangsbereich treffen zu kdnnen. Die zur normierten Darstellung benétigte Welld@zadlrde mithilfe
der fUr jede Messreihe bestimmten Schallgeschwindigkeit und der Frequenz sowigogeWert als dem
bestimmenden GrolRenmerkmal der Partikelfraktion gebildet:

X503 TX503

ka= f 3.10
a=-— c (3.10)
3.8 Ergebnisse
3.8.1 Dispergierfortschritt
50 A — -
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Abbildung 3.9. Dispergierfortschritt: Glaspartikel-Fraktion 2 in NaCl-Ldsung.

Abbildung3.9zeigt die Ergebnisse der HELOS-Messungen des Dispergierfortschritts in der Glaskugel-
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Abbildung 3.10. Dispergierfortschritt: Stahlpartikel (Ausgangs—Chaxg& =27.9um) in Wasser.

NaCl-Losung. Dargestellt sind die charakteristischen Parameter der VerteRyng, (o3 und Xgy 5-

Werte) in Abhéngigkeit von der Zunahme des Dispergierenergieeintrags. Hohere Dispergierenergien sind
durch Erhdéhung des Dispergierzeitraums im Ultraschallbad (in den Diagrammen: Bezeichnung ,US") er-
reicht worden.

Obwohl prinzipiell mit hdherem Energieeintrag Veranderungen der Verteilungen zu kleinere Partikel-
groRen erreicht werden, sind diese Anderungen eher unbedeutend. Auch die Breite der Verteilung nact
erhdhter Ultraschalldauer weicht nur unwesentlich von der Breite der Ausgangsverteilung ab. Das Vor-
handensein von Agglomeraten in der Suspension kann damit als unwahrscheinlich angesehen werden. Di
geringe Veradnderung der PartikelgrofRenverteilung ist vielmehr vorrangig auf die verbesserte Abldsung fei-
ner Partikel (Bruchstiicke, Mahlprodukte) von den Primarpartikeln bei erhéhtem Energieeintrag zurlickzu-
fuhren. Ferner muss jedoch auch berticksichtigt werden, dass der Ultraschallenergieeintrag in der HELOS
Suspensionszelle eine starkere Auflosung von Agglomeraten bewirkt und damit das Ergebnis der Messunge
verfalscht haben kdnnte. Obwohl nur geringe Agglomeratstabilitét zu erwarten ist, scheint eine systemati-
sche Wiederholung der Untersuchung des Dispergierfortschritts unter Einbeziehung weiterer Glaskugel-
Fraktionen in Kombination mit anderen ausgewahlten Flissigkeiten angebracht.

Abbildung 3.10stellt den Dispergierfortschritt der Stahlpartikel in Wasser im Ergebnis der Laserbeu-
gungsmesswerte dar. Obwohl hier der Energieeintrag geringfligig intensiver als in den Glaskugeluntersu-
chungen war, weisen auch diese Verteilungen eine nur geringe Veranderung der Breite und GréRe auf. An
ders als in den Ergebnissen der Glaspartikeldispergierung ist keine systematische Verénderung feststellbe
Die Verteilungsergebnisse dirften vielmehr von den bei der Messung der PartikelgréZenverteilungen von
Stahlkugeln auftretenden Problemen der Reproduzierbarkeit der Ergebnisse gepragt sein.

Nach Abschluss der Untersuchung des Dispergierfortschritts in der Stahlkugelsuspension wurde eine
braunliche Verfarbung des Wassers nach der Sedimentation der Partikel festgestellt. Eine Untersuchung de
im Ultraschallbad behandelten Proben am Rasterelektronenmikroskop zeigte sowohl regelmafig geformte
Ablagerung an der Partikeloberflache, als auch eine héhere Anzahl an durchbrochenen Partikelwanden (Abt
3.12 im Vergleich zu den nicht im Ultraschallbad dispergierten Proben. Es ist wahrscheinlich, dass der
Ultraschallenergieeintrag eine sonochemische Reaktion des Feinanteils zur Bildung von Oxiden ausgelds
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haben konnte.

Eine ahnliche Verfarbung konnte auch nach Abschluss der Messreihen mit den Stahlpartikeln (nach einel
Messzeit von ca. 8 Stunden) im Ultraschallspektrometer beobachtet werden. Auch hier kann die Bildung
von Eisenoxiden zugrundegelegt werden, die jedoch im Vergleich zur Ultraschalldispergierung langsamer
vollzogen wurde.

Eine Dispergierung der Probe auch wahrend der Messungen mittels Ultraschall sollte in jedem Fall
vermieden werden, denn die negativen Effekte des Energieeintrags (Auslosung sonochemischer Reaktionet
stehen in einem unguinstigen Verhaltnis zur Dispergierwirkung.

o L o
Lo gy,

L g

15 # -
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.

Abbildung 3.11. Verfarbung der Stahlkugelsuspensionen nach 1.5 min Ultraschalldispergierung(links) und
ohne Ultraschallbehandlung(rechts)

T . - _ L g
200um —————— .00k 1Zmm zopm ———
StS0-63UM NASS —DRESDEN St50-63UM NASS MUT TU-DRESDEN

3 .00KU 1zmm
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Abbildung 3.12. REM-Aufnahmen der Stahlpartikelfraktion 5 nach 1.5 min Ultraschallbehandlung

3.8.2 Konzentrationsmessung

Die parallel zu den Bestimmungen der Schalldampfungsspektren durchgefihrten Konzentrationsmes:
sungen lassen Aussagen zum Status der Homogenisierung in der Messzelle und der Zuverlassigkeit de
Schalldampfungsmessungen zu. Abbildunget8 und 3.14 enthalten die Ergebnisse der Konzentrations-



3.8. ERGEBNISSE 42

messungen in den Systemen Ethanol-Glaspartikel und NaCl-Losung-Glaspartikel, dargestellt als Abwei-
chung jedes Konzentrationsmesswertes vom jeweiligen Mittelwert, in Abhangigkeit von Partikelfraktion
und Konzentrationsmittelwert. Eine analoge Darstellung der Messergebnisse des Systems Stahl-Wasser i
in Abbildung3.15aufgefinhrt.

Bei der Vermessung einiger Stoffsysteme war es nicht mdglich, die Volumenkonzentrationen auf den
gewtlnschten Wert einzustellen. Im Falle der NaCl-Glaspartikel-Suspensionen wurde wahrend der Versuchs
planung der Massenanteil des Salzes, der bei der Messung mit bestimmt wird, fehlerhaft beriicksichtigt. Die
aus den gemessenen Massenkonzentrationen ermittelten (korrekten) Volumenkonzentrationen Ubersteige
damit die Werte aus TabelR26 um den Faktor 1.6.

Die Vermessung der Ethanol-Suspensionen wurde mit dem Tabellenwert der Dichte fur reines Etha-
nol vorbereitet; das zur Untersuchung eingesetzte Ethanol enthalt jedoch aus der Vergallung stammend
Zusatzstoffe. Die resultierenden Abweichungen der Dichtewerte schlagt sich in Abweichungen der be-
rechneten Konzentrationswerte nieder. Der Unterschied zu den in T@&ekrifgefiihrten Glaspartikel-
Volumenkonzentrationen in Ethanol ist jedoch kleiner als die Abweichung in den Salzldsung-Suspensionen
(Faktor 1.3). Die Abweichungen sind systematisch und erschweren die Vergleichbarkeit gemessener Damp
fungsspektren unterschiedlicher Stoffsysteme, haben jedoch auf die Ermittlung der Extinktionskoeffizienten
einen geringeren Einfluss, weil die Konzentration in die Berechnung einflief3t.

Bei allen Stoffkombinationen ist ein genereller Trend in den Konzentrationsmessungen feststellbar: mit
steigender Partikelgrof3e nimmt die Gré3e der Abweichungen vom Mittelwert zu. Die Schwankungen sind
zudem von der eingestellten Konzentration abhangig - bei hdheren Konzentrationen sind die Abweichunger
vom Mittelwert in den Wiederholungsmessungen gréf3er. Wahrend fur Glaskugel-Fraktion 1 in Ethanol die
Differenz zwischen Minimum und Maximum des gemessenenen Konzentrationswerigs+dh83 Ma%
(niedrigste Konzentration) auf, = 3.17Ma% (hdchste Konzentration) ansteigt, betragt die Differenz in
Fraktion 5¢;,, = 1.08 Ma% biscy, = 3.92 Ma%. Diese Abweichungen sind starker ausgepragt in Systemen
mit gréRerem Dichteunterschieden zwischen Partikeln und Fluid.
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Abbildung 3.13. Abhangigkeit der Konzentrationswerte in ausgewahlten Glaskugelfraktionen von
Partikelgréf3e und Konzentration (in Ethanol)

Diese Ergebnisse lassen den Schluss zu, dass Richtigkeit und Préazision der Konzentrationsmessung
der Messzelle mit steigender Partikelgro3e abnimmt. Zur Bestimmung der Ursachen sind zwei Mechanis-
men denkbar. Einerseits ist es moglich, dass der Probenahme-Fehler bei Enthahme der Suspension aus ¢
Messzelle mit steigender Partikelgrél3e zunehmen:

Eine Suspension einer groben Partikelfraktion beinhaltet im Vergleich zu einer Suspension mit klei-
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Abbildung 3.14. Abhangigkeit der Konzentrationswerte in ausgewahlten Glaskugelfraktionen von
PartikelgrofRe und Konzentration (in NaCl-Lésung)
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Abbildung 3.15. Abhangigkeit der Konzentrationswerte in ausgewahlten Stahlkugelfraktionen von
PartikelgréRe und Konzentration (in Wasser)
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nen Partikeln bei derselben Volumenkonzentration eine geringere Partikelanzahl. Damit bewirken Schwan-
kungen in der zur Messung aufgenommenen Partikelzahl in groberen Suspensionen eine gréf3ere Variatio
der Messwerte. Gleichzeitig sedimentieren grébere Partikel schnelle und entweichen damit auch schnelle
durch die Pipettendffnung bzw. werden bei der Pipettierung in nicht repésentativer Anzahl aufgenommen.
Dies wirde zu einer systematischen Unterbewertung der Konzentration in der Messzelle fiihren. Sowohl
Richtigkeit als auch Préazision der Messung kénnen somit beeinflusst sein.

Zweitens muss es als mdglich erachtet werden, dass die Konzentration in der Messzelle mit steigen-
der PartikelgroRe starkeren Schwankungen unterliegt. Wenn die hohere Sinkgeschwindigkeit grober Parti-
kel von der Homogenisierung trotz Einsatz des Ruhrers und turbulenter Stromung nicht ausgeglichen wird,
kdnnen Zonen mit geringerer oder hoherer Konzentration auftreten. Damit wiirde der gemessene Konzentra
tionswert vom Ort der Probenahme definiert werden. Die Schwankungen kdnnen als Abnahme der Prazisior
interpretiert werden.

Die Messungen der Glaspartikel in NaCl-Losung beinhalten eine zusatzliche Fehlerguelle in Form der
Salzkonzentration. Diese wird bei jeder Konzentrationsbestimmung in der Thermowaage mitgemessen, wei
wahrend der Verdunstung der Probe aul3er den Partikeln auch die Salzkristalle zuriickbleiben. Damit wird
der Konzentrationsanteil der Partikel an dem gemessenen Wert geringer. Abnahmen der Genauigkeit de
Konzentrationsmessung werden jedoch ausschlie3lich der Partikelkonzentration zugeschlagen, weil in de
Auswertung ein konstanter Wert der Salzkonzentration angesetzt wird. Damit wird der Fehler der Messung
besonders bei kleinen Partikelkonzentrationen grof3 im Vergleich zum genutzten Konzentrationswert.

Fir die Bestimmung des Konzentrationswert bedeutet dies, dass Wiederholungsmessungen notwendi
sind, um die eingestellte Konzentration hinreichend prazise erfassen zu kénnen. Basierend auf den Beok
achtungen der Konzentrationsmessung muss auf3erdem die Homogenisierung als eines der Hauptproblen
der Messung in der Ultraschallmesszelle angesehen werden.

Wahrend der Schalldampfungsexperimente wurde eine Uberprifung der Massenkonzentration jedel
Messreihe durchgefiihrt. Bei dieser Messung wurde festgestellt, dass die Konzentration je nach Abstanc
zwischen Schallgeber und Detektor variiert. Waren geringe Spaltabstande eingestellt, wurde die nominale
Konzentration um bis zu 1 Ma% unterschritten. Bei groReren Abstanden wurden die nominalen Konzentra-
tionswerte hingegen Uberschritten. Dies legt die Vermutung nahe, dass der Abstand zwischen Schallgebe
und Detektor die Stromungsverhaltnisse in der Messzelle so beeinflusst, dass dies zu lokalen Konzentra
tionsschwankungen fiihrt. Je nach Dichteunterschied zwischen disperser und kontinuierlicher Phase fie
die Abweichung der Konzentration mehr oder weniger stark aus. Durch die Bestimmung des Mittelwer-
tes aus den Dampfungsmessungen bei mehreren Spaltweiten kann allerdings der Einfluss der Schwankur
minimiert werden - das beobachtete Phdanomen muss jedoch bei der Betrachtung der Fehlerursachen d
Messung berticksichtigt werden.

3.8.3 PartikelgroRenverteilung

Die PartikelgréRenverteilungen ausgewahlter Glaskugel-Fraktionen nach der Enthnahme aus der Ultra-
schallmesszelle sind in Abbildury16 dargestellt. Bei diesen nach den in AbschBi&.2.7aufgefiihrten
Methoden bestimmten Grél3enverteilungen ist in den meisten Fallen eine Abweichung zu den Ausgangspro
ben feststellbar. Wahrend die Modalwerte der Verteilungen kaum voneinander unterscheidbar sind, weiser
die aus dem Ultraschall-Messgeréat entnommenen Proben einen héheren Feinanteil auf. Es ist jedoch nict
mdglich, einen Trend beziglich der PartikelgréRe in diesen Ergebnissen darzustellen, da z.B. Fraktion 4 im
Gegensatz zu Fraktion 2 und 3 geringere Abweichungen der aus dem Messgerat entnommenen Proben :
den Ausgangsfraktionen aufweisen.

Basierend auf diesen Ergebnissen ist keine signifikante Veranderung der Partikelgréf3e innerhalb de
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Ultraschall-Messzelle bei Vermessung einer monomodalen Partikelfraktion zu erwarten. Die beobachteten
Abweichungen kénnen neben Probenahmefehlern auch auf eine veranderten Dispergierwirkung zurtickge
fuhrt werden: der geringe Ethanol-Anteil in den aus dem Ultraschallmessgerat entnommenen Proben kan
eine bessere Ablésung feiner Bestandteile von der Partikeloberflache der vermessenen Fraktionen veru
sacht haben. Der Ethanol-Anteil kann jedoch auch die Brechungseigenschaften der vermessenen Suspen
on verandert haben, und somit am Laserbeugungsspektrometer zu einer fehlerbehaftete Bestimmung der
Ethanol gemessenen Proben gefiihrt haben. Da die Proben, die in Ethanol vermessen wurden, zu Beginn d
Messprogramms untersucht wurden, ist es allerdings auch denkbar, dass eine nicht optimale Handhabur
bei der zu den Abweichungen der Messwerte flhrte.

Wahrend der Schallddampfungsmessungen in Wasser, bei denen eine Probe der Glaskugel-Fraktion 3 zt
Uberpriifung ausgewahlt wurde, traten sehr geringe Abweichungen der Dampfungsspektren auf (Abbildung
3.17). Die Abweichungen in dieser Probe liegen in derselben GréRenordnung wie die Abweichung der zur
Uberpriifung der Stahl-Partikel ausgewahlten Fraktion 2 (dargestellt in Abbilldgy

Ein anderes Ergebnis wurde aus den Bestimmungen der PartikelgroRenverteilungen der bimodal ver
teilten Fraktion ermittelt. Bereits bei der Messung der Verteilung der Ausgangsfraktion (eine Halfte der
eingewogenen Feststoffmenge, suspendiert in einem Becherglas) mithilfe des Dispergiersystems Standki
vette wurde eine erhebliche Beeintrachtigung der Reproduzierbarkeit der Messungen festgestellt. Wahren
dieselbe Probe in Wiederholungsmessungen gut reproduzierbare GroRenverteilungen erzielte, variierten di
Ergebnisse verschiedener Proben aus dem Becherglas selbst nach identischem Vorbereitungs- und Dispe
gieraufwand (Becherglas mit konzentrierter Suspension im Ultraschallbad gerihrt, Ultraschalldauer direkt
vor Probenahme: 30 s, Probenvolumen 1 ml). Ahnliche Schwankungen wurden in den aus der Ultraschall-
messzelle entnommenen Proben der bimodal verteilten Suspension beobachtet. Um die in den utersuchte
Proben zufalligen Schwankungen der PartikelgroRenverteilung auszugleichen und die Verteilungskurven
dennoch vergleichen zu kénnen, wurden jeweils acht Proben aus dem Becherglas und aus der Ultraschal
messzelle entnommen und vermessen. Anschlielend wurden fur jeden Messpunk der Partikelgrofenve
teilung Mittelwert und Vertrauensintervall (Irrtumswahrscheinlichkeit 95%) ermittelt. Die resultierenden
PartikelgréRenverteilungen sind in AbbilduBd 9dargestellt.

Obwohl die bimodale Suspension zu gleichen Massenanteilen aus den Glaskugelfraktionen 2 und &
eingewogen wurde, liegt das Plateau zwischen den Modi der Verteilung oberhalb von 50 Prozent sowohl in
der Ausgangssuspension als auch in der aus der Ultraschallmesszelle entnommene Probe. Der Anteil feine
Partikel erscheint hoher. Dies deutet auf Fehler bei der Probenahme in beiden Fallen hin: bei der Entnahm
kénnen grobe Partikel aufgrund ihrer héheren Sinkgeschwindigkeit und Tragheit entweder nicht mit der
Pipette aufgenommen worden sein, oder bereits vor der Entfernung der Pipette aus der Suspension wied
durch die Pipettentffnung entwichen sein.

Aufgrund der gewahlten Anzahl von Wiederholungsmessungen sind die Abweichungen zwischen Aus-
gangsprobe und zur Ultraschalldampfungsmessung verwendeter Probe signifikant, so dass - zusatzlich z
dem beobachteten Probenahmefehler - in der Messzelle mit einer verstarkten Entmischung bzw. einer er
hohten Ablagerungsrate fur grobe Partikel im Kreislauf gerechnet werden muss. Aus den Partikelgro3enver-
teilungen lassen sich die Anteifg, der feinen Fraktion am Partikelvolumen anhand des Plateaus zwischen
den Modi ableiten. In dem Becherglas betragt der Anteil der feinen Partikelfraptien0.75 (Plateau be-
findet sich bei 75%der Verteilung), in der Ultraschallmesszelle wird ein Anteil pgra 0.62 (Plateau bei
Q; = 62V0I%) erreicht.
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Abbildung 3.16. Partikelgrof3enverteilung ausgewahlter Glaskugelfraktionen in Ethanol nach Probenahme
aus dem Ultraschall-Messgerat, im Vergleich zur Ausgangsverteilung
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Abbildung 3.17. PartikelgroRenverteilung der Glaskugel-Fraktion 3 in Wasser nach Probenahme aus dem
Ultraschall-Messgerat, im Vergleich zur Ausgangsverteilung
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Abbildung 3.18. PartikelgroRenverteilung der Stahlpartikel-Fraktion 2 in Wasser nach Probenahme aus
dem Ultraschall-Messgeréat, im Vergleich zur Ausgangsverteilung
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Abbildung 3.19. PartikelgrofRenverteilung der bimodalen Glaspartikelfraktion in Wasser, nach Probenahme
aus dem Ultraschall-Messgerat, im Vergleich zur Ausgangsverteilung (Mittelwerte und
Vertrauensintervalle, mit Irrtumswahrscheinlichkei= 95 %)
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3.8.4 Schalldampfungsspektren und Extinktionskoeffizienten der untersuchten Stoffsysteme

In den Abbildunger3.20 bis 3.23 sind die um die viskoinertialen und absorptiven Anteile bereinig-
ten Dampfungsspektrea(ka)/f und ExtinktionskoeffizientetKg,,(ka) der untersuchten Partikel-Fluid-
Kombinationen fiir eine Volumenkonzentration von~ 1Vol% grafisch dargestellt. Jeder Graph enthalt
den Mittelwert und das zugehdrige Konfidenzintervall des Messpunktes (Irrtumswahrscheinlichkeit 95%).
Die Darstellung mithilfe der Konfidenzintervalle wurde gewahlt, um trotz der variierenden Anzahl der Wie-
derholungsmessungen pro Messpunkt Aussagen tber Genauigkeit und Reproduzierbarkeit der Schalldam
fungsmechanismen zu ermdglichen.

Aus den Dampfungsspektren wurden vor der Darstellung diejenigen Messwerte als Ausreiler klassi-
fiziert, die um mehr als Faktor 10 vom Mittelwert abwichen. Diese Werte wurden von der nachfolgend
Auswertung ausgeschlossen.

Aufgrund der Ahnlichkeit der Kurvenverlaufe der weiterhin untersuchten Konzentrationen zu den hier
dargestellten Graphen beschrénkt sich die Analyse der Messwerte vorrangig auf die Konzentration von
¢ ~ 1\Vol%. Analoge Darstellungen der Dampfungsspektren und Extinktionskoeffizienten in anderen Kon-
zentrationen sind in Anharig enthalten.
3.8.4.1 Glaspartikel

Die Dampfungsspektren der Glaspartikelfraktionen (AbBObis 3.22) lassen die Schlussfolgerung zu,
dass die Normierung der Messdaten mithilfe der dimensionslosen Welldreaimnvoll ist: die Maxima
der Dampfungsspektren von Fraktion 2, 3 und 4 in demselben Fluid besitzen einen ahkdidtert. Auch
die Absolutwerte der Kurven-Maxima liegen in derselben GréR3enordnung. Auffallig erscheinen jedoch die
Abweichungen der Dampfungsspektren der Glaskugel-Fraktion 5 in allen Stoffkombinationen, die je nach
Stoffsystem unterschiedlich geartet sind. Wahrend das Dampfungsspektrum der Fraktion 5 in Ethanol im
Vergleich zu Fraktion 1-4 hohere Werte aufweist, ist dieser Sachverhalt in den Messwerten der NaCIl-Losung
umgekehrt. In Wasser hingegen koinzidieren die Minima der Kurvenziige der Fraktion 5 mit den Werten der
Ubrigen Fraktionen. Das Dampfungsspektrum von Fraktion 1 weicht ebenfalls geringfligig von den tbrigen
Kurvenziigen ab. Die Abweichungen sind besonders im Bereich hoher Frequenzen bzvkahdleste
signifikant. Im Bereich bika < 2 hingegen sind die Dampfungsspektren nahezu identisch. Das Damp-
fungsspektrum der Fraktion 1 in Ethanol erscheint geringfugig entlangal@chse zu kleineren Werten
verschoben sein.

Auch die Abhangigkeit der Schalldampfung von den Stoffwerten ist erkennbar. Form und Lage der
Kurven sind unterschiedlich bei Betrachtung unterschiedlicher Stofftkombinationen. In Ethanol werden im
Vergleich zu Wasser und NaCl-Lésung hohere Dampfungsspektren bei annéhernd gleichen Konzentratione
gemessen (fur 1 Vol% Glaspartikétt / f )max~ 1.3 in Ethanol~ 0.6 in Wasser une: 0.7 in NaCl-L6sung).

In den dargestellten Spektren scheint die Dampfung in Wasser und NaCl-Lésung nahezu identisch zu sein
Bei dieser Interpretation muss allerdings beriicksichtigt werden, dass die in NaCl-Lésung gemessenen Sus
pensionen bei etwas héheren Volumenkonzentrationen vermessen wurden.

Die Schwankungsbreite der Messungen, dargestellt in Form der Konfidenzintervalle, nimmt in den
Dampfungsspektren alle Glaspartikelfraktionen mit steigender PartikelgroRe zu. Wahrend die Intervalle der
Fraktion 1 vernachlassigbar gering sind, variieren die Dampfungsspektren der Fraktion um bis zu 10 %
um den jeweiligen Messpunkt. An den Randern des Messbereichs (hohe und niedrige Frequenzen) sind di
Fehler der Messung gréRer als im Ubrigen Wertebereich.

Die aus den Dampfungsspektren ermittelten Extinktionsfunktionen besitzen &hnliche Charakteristiken:
Prinzipiell folgen die Funktionen unterschiedlicher Fraktionen bei gleichem Stoffsystem ahnlichen Verlau-
fen. In dem Bereich bika < 2 steigt die Funktion monoton, im Anschluss an diesen Bereich tritt eine Folge
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von Maxima und Minima auf, die je nach Stoffsystem mehr oder weniger stark ausgepragt sein kénnen.
Eine Ahnlichkeit der Verlaufe zu den von optischen Phanomenen bekannten Extinktionsfunktionen (vgl.
Abbildungen2.2 und 2.3). Die Eliminierung der viskoinertialen Dampfung der Partikel sowie der intrinsi-
schen Absorption durch die fluide Phase sind gut erfasst, denn die Extinktionsfunktionen verlaufen in dem
Bereich, in dem Streuung eine untergeordnete Rolle spielkéir 0.3) in der Nahe deka-Achse.

Die Fraktion 5 weist auch in den Darstellungen der Extinktionskoeffizienten einen unterschiedlichen
Verlauf auf. Die Kurven ahneln zwar den Verlaufen der Ubrigen Fraktionen, zeigen aber zum einen eine
starkere Auspragung der Funktions-Maxima und -Minima. Zweitens weicht die Kurve je nach Stoffsystem
systematisch mehr oder weniger stark von den Kurvenverlaufen der anderen Fraktionen ab. Die relative
GroRRe der Abweichung zu den Extinktionsfunktionen der Gbrigen Fraktionen entspricht den in den Damp-
fungsspektren beobachteten Werten. Die Kurve der Fraktion 5 scheint allerdings das fukakBee
erwartete Limit des Extinktionskoeffizienten

lim Ke,q(ka) =2 (3.11)

bereits bei kleinereka-Werten zu erreichen.

Ein drittes Merkmal der Fraktion 5 in der Darstellung der Extinktionskoeffizienten ist das gréf3ere Kon-
fidenzintervall. Die Zunahme der Konfidenzintervalle scheint arkdié/erten gekoppelt zu sein: mit stei-
genden Werten nimmt auch der Schwankungsbereich zu.

Der stoffliche Einfluss ist auch in den Extinktionsfunktionen unterscheidbar: Die Amplitude der Os-
zillationen im Bereichka > 2 sind in den Extinktionsfunktionen der NaCl-Suspensionen grof3er als die in
Ethanol oder Wasser beobachteten Schwingungen. Bemerkenswert ist auch der Verlauf der Oszillationen
Die Extinktionfunktion der Ethanol-Suspensionen lassen fir Glasfraktionen 2-4 keine definitive Unterschei-
dung der Maxima und Minima zu - die Kurve steigt unter Auspragung kleiner Wellen biKgut= 3
(Grenze deka-Messbereichs). In Wasser, und starker ausgepragt in den NaCl-Suspensionen, steigen die
Extinktionsfunktionen zwar ebenfalls, aber auf geringere Werte (Maxinkpy:= 2.5) im Vergleich zu
den Extinktionsfunktionen der Ethanolsuspensionen. In den Ergebnissen der Fraktionen 2-4 der Wasser
und Salzlésungssuspensionen ist das zweite Maximunkéreil0) stets hoher als das erste Kurvenmaxi-
mum.
3.8.4.2 Stahlpartikel

Auch fur die Stahlpartikel ist die Normierung der Dampfungsspektren unterschiedlicher Fraktionen mit-
hilfe der dimensionslosen Wellenzahl gerechtfertigt. Die Maxima der Dampfungskurven lassen sich auf
denselberka-Wert lokalisieren. Der Kurvenverlauf inklusive kleinerer Oszillationen im Ber&h 2 ist
ahnlich.

Die Dampfungsspektren der Stahlpartikelfraktionen unterscheiden sich jedoch in einem Aspekt signifi-
kant von den Spektren der Glaspartikel: Die Dampfungsspektren scheinen von der Partikelgréf3e der Frak
tion abhéngig zu sein, denn im Gegensatz zu den Verlaufen der Glaspartikel-Spektren nimmt der gestreut
Anteil des Schalls in den Stahlkugelfraktion mit steigender Partikelgréf3e zu.

Mit der Skalierung der Dampfungskurven geht eine Skalierung der Extinktionsfunktionen einher. Klei-
nere Partikelgrof3en resultieren in geringeren Extinktionskoeffizienten. Die Unterschiede der Extinktions-
funktionen nehmen mit steigender Konzentration ab.@=i 11 Vol% ist gut zu erkennen, dass der Grenz-
wert kLian Keyi(ka) = 2 bereits bei geringeka-Werten erreicht werden kann, und der Bereich, in dem die
Schallausbreitung durch die Schattenwirkung der Partikel dominiert wird, einsetzt.
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Abbildung 3.20. Schalldampfungsspektrum (Streuanteil) und Extinktionskoeffizienten als Funktion der
Wellenzahl fur Glaskugeln in Ethanal,~ 1 Vol — %
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Abbildung 3.21. Schallddmpfungsspektrum (Streuanteil) und Extinktionskoeffizienten als Funktion der
Wellenzahl fur Glaskugeln in Wasser~ 1 Vol — %
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Abbildung 3.22. Schalldampfungsspektrum (Streuanteil) und Extinktionskoeffizienten als Funktion der
Wellenzahl fur Glaskugeln in NaCl-Losung,~ 1 Vol — %
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Abbildung 3.23. Schallddmpfungsspektrum (Streuanteil) und Extinktionskoeffizienten als Funktion der
Wellenzahl fur Stahlpartikel in Wasser,~ 1 Vol — %
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3.8.4.3 Bimodale Glaspartikelsuspension

Das um die viskoinertiale Dampfung der Partikel und die innere Absorption der fluiden Phase bereinigte
Dampfungsspektrum der bimodalen Glaspartikelsuspension ist in AbbiRl@ddargestellt. Auch in dieser
Darstellung ist das Konfidenzintervall (Irrtumswahrscheinlichkeit 95%) zur Beurteilung der Schwankungs-
breite der Messungen dargestellt. Die Prasentation der Ergebnisse erfolgt in 4 Graphen, um die unterschiec
lichen Einflusse der PartikelgréRenverteilung und der Konzentration zu diskutieren. Die Darstellung enthalt
neben den Dampfungsspektrum der Primarfraktionen und der vermessenen bimodal verteilten Suspensio
auch eine Darstellung des berechneten Dampfungsspektrums des bimodalen Systems. Die Berechnung d
Dampfungey,; erfolgt durch Addition der Dampfungsspektren der Primarfraktiey) {) nach der Wich-
tung entsprechend ihrer Anteile am Feststoffvolumen,

Hierbei ist pg ergibt sich aus dem Volumen der feinen Partikelfraktion im Verhaltnis zum Gesamtvolumen

des Feststoffs.
v,

EAVARYA
Gleichung3.12setzt voraus, dass die Dampfungsspektren der Primarfraktionen bei derselben Volumenkon-
zentration wie das Spektrum der bimodale Suspension bestimmt wurden.

Abbildung 3.24a) zeigt die gemessenen Dampfungsspektren der Glaspartikelfraktionen 2 und 5 im Er-
gebnis der separaten Messung pei 1Vol% zusammen mit dem Ergebnis der gemeinsamen Messung (bi-
modale Suspension) bei derselben Konzentration (rote Kurve). Aulzerdem enthalt AbBilgdaydas aus
den Einzelmessungen der Fraktionen 2 und 5 berechnete Dampfungsspektrum der bimodalen Suspensic
bei¢ = 1Vol% (blauer Kurvenzug). Der Berechnung wird die volumenparitatischga-(0.5) Zusammen-
setzung der bimodalen Fraktion aus den Primérfraktionen zugrundegelegt. Wie zu erkennen ist, stimmer
Messung und Berechnung in diesem Fall nur in den Minima der Kurve Uberein. Der Anteil der groben Frak-
tion erscheint unterbewertet. Der generelle Kurvenverlauf bestatigt jedoch die additive Uberlagerung der
Dampfungsspektren der Ausgangsfraktionen zur Bestimmung der Dampfungsspektren einer aus mehrere
Partikelgrof3en zusammengesetzten Suspension.

Wie in Abschnitt3.8.3ausgefihrt, ist der Anteil der feinen Partikelfraktion am Feststoffvolumen der bi-
modalen Suspension gréRRer als durch Einwaage vorgegeben. In der in einem Becherglas unter Einsatz ein
Ruhrers und mit Ultraschalldispergierung angesetzten Suspension der bimodal verteilten Partikelfraktion
gewonnen GrolRenverteilung wurde ein Anteil der feinen Fraktionpgoa 0.75 bestimmt. Der Graph in
Abbildung3.24b) beinhaltet die Darstellung der gemessenen Dampfungsspektren aus Abbildung a) zusam-
men mit dem berechneten Spektrum unter Zugrundelegung des Wgrte§.75. Die Ubereinstimmung
zwischen dem gemessenen und dem berechneten Spektrum besteht wiederum in Form und Verlauf der Ku
ven. Der Anteil der groben Fraktion erscheint jedoch deutlich unterbewertet, die Abweichung ist deutlicher
als die Differenz der berechneten und gemessenen Spektrpg+i0.5 (Abbildung3.24a).

In Abschnitt3.8.3wurde durch Wiederholungsmessungen festgestellt, dass sich der Anteil der feinen
Fraktion in den aus der Ultraschallmesszelle entnommenen Proben signifikant von dem Anteil der in einem
Becherglas suspendierten Menge derselben Fraktion unterscheidet. Fir die Proben in der Ultraschallmes
szelle wurde aus den PartikelgroRenverteilungen ein Wertpgon 0.62 ermittelt. In Abbildung3.24 c)
wurde die Darstellung des berechneten Spektrums mit diesem Wept, fiiiederholt. Die Ubereinstim-
mung der berechneten und gemessenen Dampfungsspektren ist in diesem Fall erheblich gro3er. Zwar be
steht noch geringe Uberbewertung des Feinanteils, das Ergebnis kann jedoch im Rahmen der beobachtet:

Ps (3.13)
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Variationsbreite der PartikelgroRenverteilung als gut bezeichnet werden.

Abbildung 3.24d) enthalt die Darstellung desselben Sachverhal{s<(0.62) fur eine hohere Konzen-
tration (¢ = 2Vol%). Alle gemessenen Schalldampfungsspektren (Fraktion 2, Fraktion 5 sowie deren Uber-
lagerung in der bimodal verteilten Fraktion) wurden bei diesem Wert vermessen. Die Anpassung (blaue
Kurve) ist wiederum die Addition der Dampfungsspektren der Priméarfraktionen entsprechend der Anteile
am Feststoffgehalt, in diesem Falle aber et 2Vol%. Auch in dieser Darstellung bildet das berechne-
te Dampfungsspektrum die gemessenen Werte gut ab. Der Einfluss des Feinanteils auf die Dampfung is
wiederum etwas Uberbewertet.
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3.8.4.4 Konzentrationseinfluss
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Abbildung 3.25. ExtinktionskoeffizienKg,, als Funktion der Wellenzahl in Abhangigkeit von der
Konzentration fur Glaspartikel in Ethanol

Abbildungen3.25bis 3.27 enthalten Extinktionsfunktionen der Glaskugelfraktionen 1-5 in den unter-
suchten Fluiden Ethanol, Wasser und NaCl-Lésung. Dargestellt ist die Abh&ngigkeit von der Volumen-
konzentrationen. Jeder Graph zeigt die Extinktionsfunktionen einer Partikelfraktion in demselben Fluid bei
unterschiedlichen Konzentrationen.

In allen Abbildungen sind die geringflgigen Veranderungen der Extinktionsfunktionen mit steigender
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Abbildung 3.26. ExtinktionskoeffizienKc,, als Funktion der Wellenzahl in Abhangigkeit von der
Konzentration fur Glaspartikel in Wasser
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Abbildung 3.27. ExtinktionskoeffizienKc,, als Funktion der Wellenzahl in Abhangigkeit von der

Konzentration fur Glaspartikel in NaCl-Losung (20 Ma%o)
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Konzentration erkennbar. Die beobachtete Abhangigkeit von der Konzentration ist nicht einheitlich im un-
tersuchten Wellenzahl-Messbereich. Wahrend in dem Bereidtakis?2 die Funktionen derselben Fraktion

bei unterschiedlichen Konzentrationen nahezu identisch sind, variieren dieselben Kurven ab dem erster
Maximum erheblich mit der Volumenkonzentration. Die Art und der Grad der Abhangigkeit von der Kon-
zentration erscheint im Uberblick aller Glaspartikel-Fluid-Stoffsysteme nicht systematisch:

Variationen mit der Konzentrationsanderung sind besonders in den Suspensionen Glas-Ethanol (Abb
3.25 ausgepragt; in diesem Stoffsystem bewirken héhere Konzentrationen ein Absinken der berechneter
Extinktionsfunktionen. Demgegenuber stehen die Beobachtungen aus den Glaspartikel-Wasser-Suspensior
und den Versuchen mit der Salzlésung. In der NaCl-Losung (Bi27) kann zwar ebenfalls eine Abnahme
des Extinktionskoeffizienten derselben Partikelfraktion mit der Konzentration beobachtet werden, die Varia-
tionen sind jedoch bedeutend geringer und verschwinden besonders bei den feineren Partikelfraktionen fas
vollstandig. Die Glaspartikel-Wasser-Suspensionen hingegen weisen einen umgekehrten Zusammenhan
des berechneten Extinktionskoeffizienten mit der Konzentration auf. Hier wird die Extinktionsfunktion mit
steigender Partikelvolumenkonzentration auf grof3ere Werte skaliert 8A26).

Die Ethanol- und Wasser-Suspensionen der Glaspartikel zeigen jedoch eine Gemeinsamkeit im Trenc
der Fraktion 5: hier kann generell von einer Abnahme der Extinktionswirkung mit steigender Konzentra-
tion ausgegangen werden. In der NaCl-Ldsung ist dieses Verhalten nicht erkennbar=18a/01% und
19.7Vol% sind ab dem ersten Kurvenmaximum erheblich niedrigere Extinktionswerte gemessen worden.

In Ethanol und in NaCl-Lésung haben aul3erdem die bei der niedrigsten Konzentration aufgenommenen
Extinktionsfunktionen der Glaspartikel in den meisten Fallen geringfiigig hohere Werte.

Die Stahlpartikelmessungen hingegen missen separat betrachtet werden, denn in den Ergebnissen dies
Messung sind wiederum andere Effekte evident (AbB8). Die Extinktionsfunktionen zeigen einen hohen
Grad der Ubereinstimmung mit steigender Konzentration. Nur in den Ergebnissen der Fraktion 5 sind Unter-
schiede zwischen den Extinktionskoeffizienten der Suspensionen verschiedener Konzentrationen erkennba
Wahrend der Vermessung der Stahlpartikel 5 musste auf die Bestimmung des Dampfungsspektrums be
einer hohen Konzentration verzichtet werden, weil Verschmutzung des Stellmotors am Ultraschallsender
zur Unterbrechung der Messreihe zwang. Die Verschmutzung diirfte bereits das Ergebnis der Messreihe be
¢ = 6.8V0l% beeinflusst haben, und eine Ursache fiir Abweichung der Extinktionsfunktion von den tibrigen
Kurven darstellen.

Im Gegensatz zu der Vermessung der Glaspartikel lasst sich im Fall der Stahlkugeln keine Abhangigkeit
des Extinktionsfunktionen von der Konzentration feststellen. In keinem der untersuchten Stoffsysteme sind
Zu- oder Abnahmen des Konfidenzintervalls um die Mittelwerte der Extinktion feststellbar.

3.9 Diskussion der Ergebnisse

Die in den vorangegangenen Abschnitten prasentierten Ergebnisse des Stoffeinflusses auf die Ultra
schalldampfung weisen interessante Merkmale auf, die hier im Zusammenhang ausgewertet werden soller
Neben den eigentlichen Dampfungsmessungen sollen dabei auch Konzentrationsmessergebnisse und Pal
kelgroRenverteilungen bericksichtigt werden.

Die untersuchten Feststoffe weisen in vielen Punkten erhebliche Unterschiede der Schallddmpfungsei
genschaften auf. Esist aus diesem Grunde sinnvoll, die Diskussion dieser Ergebnisse getrennt vorzunehme
Untersuchungen desselben Partikelsystems in unterschiedlichen Fluiden sind jedoch durchaus vergleichba

Die in den Messungen der Glaspartikel gewonnenen Extinktionsfunktionen &hneln in Form und Gro6-
RBenordnung prinzipiell den aus der Optik bekannten Funktionen. Eine Normierung der Dampfungsspektren
mithilfe der Wellenzahka st sinnvoll. Der Anstieg der Extinktionsfunktionen befindet sich in einem dem
Mie-Parameter vergleichbaré@a-Bereich. Oszillationen im Bereidka > 2 pragen die Extinktionsfunktio-
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Abbildung 3.28. ExtinktionskoeffizienK,, als Funktion der Wellenzahl in Abhangigkeit von der
Konzentration fur Stahlpartikel in Wasser
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nen, obwohl das 2. Maximum der Oszillation einen hdheren Wert als das erste Maximum aufweist. Fir
groRBeka-Werte wird ein Wert vorKg,; = 2 angenahert.

Unterschiede in Verlauf und Form der Extinktionsfunktionen wurden allerdings flr verschiedene Parti-
kelfraktionen erreicht. Die folgenden Phdnomene konnten herausgestellt werden:

e Mit steigender PartikelgroRe nimmt die Schwankungsbreite in Form des Konfidenzintervalls der Ex-
tinktionswerte flr denselbeta-Wert zu.

e Eine Verschiebung der Extinktionsfunktion entlang HatAchse (insbesondere Fraktionen 1 und 5)
konnte beobachtet werden.

e Bei der Fraktion der groben Glaspartikel ist der Anstieg der Extinktions-Funktion und die Hohe der
Oszillationen unterschiedlich.

Eine Erklarung der gréReren Schwankungsbreite der Extinktionsfunktion der Fraktion 5 I&sst sich aus der
Definition des Extinktionskoeffizienten (vgl. GleichuBgt5 und den gemessenen Dampfungsspektren ab-
leiten:

Im Bereich vonka > 2 nehmen die Dampfungsspektreri f rasch ab - die Schwankungsbreite der
Schalldampfung bleibt jedoch tber den gesamten Frequenzbereich konstant. Gleichzeitig steigt aber de
Anteil der Absorption der fluiden Phase (aufgrund des quadratischen Zusammenhangg, voi der
Frequenz) an der gemessenen Dampfung. Damit wird die GroRe der auswertbaren Dampiting
(a —05,)/ T Klein gegeniliber den Messfehlern. Die anschlieende Umrechnung zur Ermittlung des Damp-
fungskoeffizienten beinhaltet eine Skalierung der Messwerte (Uber die Multiplikation mit der gré3er wer-
denden Frequenz) und damit auch eine Aufweitung des gemessenen Schwankungsbereichs.

Dieser Sachverhalt ist anhand des Dampfungsspektrum der Glaspartikelfraktion 5 in Wasser dargestell
(Abbildung 3.29. Fir hohe Frequenzen wird das Dampfungsspektrum der Suspension hauptsachlich von
der intrinsischen Absorption im Fluid und der viskoinertialen Dampfung gepréagt.

1.0
—— O +0,tag,
—0— GF+avis
0.8
§ 06
N
T
=
e}
Z. 04
o}
0.2
0.0 M
10 100

f [MHZ]

Abbildung 3.29. Gemessenes Dampfungsspektrum der Glaspartikelfraktion 5 in Wasser im Vergleich zur
Summe aus intrinsischer Absorption im Fluid und viskoinertialen Dampfung in der Suspension.
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Damit bedeuten die gemessenen Schwankungen der Extinktionsfunktion hauptsachlich ein Problem de
Nutzbarkeit des Signals zur Bestimmung der PartikelgréRenverteilung besonders im Bereich grober Parti-
kelfraktionen. Eine Lésung konnte in der Wahl anderer Frequenzbereiche zur Vermessung der Fraktioner
bestehen.

Zur Untersuchung der Verschiebung der Dampfungsspektren und Extinktionsfunktionen beztglich der
ka-Achse (besonders bei Glaspartikel-Fraktion 1 in Ethanol), sowie der Deutung unterschiedlich hoher Os-
zillationen der Extinktionsfunktionen verschiedener Partikelfraktionen in demselben Fluid kann die Inter-
pretation der PartikelgroRenverteilungen herangezogen werden. Beim Vergleich der PartikelgréZenverteilun:
gen der Glas-Fraktionen (Abbildurdy3, sowie Tabelle8.4) sind unterschiedlich grol3e relative Verteilungs-
breiten feststellbar. Fraktion 1 besitzt die gro3te Verteilungsbreijte< 0.28), die Breite der Verteilung
5 ist mit g, = 0.096 erheblich kleiner. Die Dampfung einer Suspension kann jedoch durch die Uberlage-
rung der Dampfungsspektren der einzelnen zugrunde liegenden Partikelklassen erklart werden. Dies l&ass
sich auch fir den im Rahmen dieser Arbeit betrachteten Ubergangsbereich anwenden, wie das Ergebni
der Vermessung einer bimodalen Suspension zeigt. Eine breitere Verteilung bedeutet somit eine Uberlage
rung der Dampfungen starker voneinander verschiedener Partikelgré3en. Zusatzlich wird die Reduzierunc
unterschiedlich breiter Verteilungen in Form eines PartikelgroBenmittelweggts-{\ert) im Zuge der Be-
rechnung der Extinktionsfunktion angewendet. Im Ergebnis bedeuten diese Effekte eine Nivellierung vor-
handener Oszillationen sowohl der Dampfungsspektren als auch der Extinktionsfunktionen, selbst fiir die in
diesem Falle untersuchten Suspensionen mit bewusst eng gewéhlter Verteilungsbreite.

Mit der Reduzierung des Informationsgehaltes durch die Bildung eines PartikelgroRenmittelwerts 1&sst
sich auch die geringfugige Verschiebung der Kurven entlandaéchse erklaren: der berechnetg ;-

Wert muss nicht in jedem Fall der geeignete GrolRenparameter zur Beschreibung der Verteilungébreite sein
Je breiter die Verteilung, desto mehr unterscheiden sich auch die verschiedenen Verteilungsparameter (Mc
dalwert,xs-Wert, Momente der Verteilung). In diesem Zusammenhang kann auf den Abstinitver-

wiesen werden, in dem unterschiedliche Methoden zur Bildung eines charakteristischen Mal3es der Partikel
groRenverteilung diskutiert werden. Die Auswertung der Dampfungsspektren sollte mithilfe eines geeigne-
ten Verteilungsparameters wiederholt werden.

Neben den Verteilungsmerkmalen und der Wahl des reprasentativen Parameters kdnnen andere Phan
mene zur Erklarung der unterschiedlichen Amplitude der Oszillationen der Extinktionsfunktionen verschie-
dener Fraktionen in demselben Fluid beitragen. Ein Aspekt beruht auf der Tatsache, dass feinere Partikel
fraktionen einen hdheren Feinanteil enthalten als grébere Partikelfraktionen (vgl. Abbddurieser be-
lauft sich zwar auf einen Volumenanteil von maximal 5%, kénnte jedoch aufgrund grofRer Abweichung von
der Spharizitat (Partikelbruchstiicke, Mahlriicksténde) eine priméar von der Form bestimmte Streuwirkung
aufweisen. Die Bildung eines ,diffusen” Wellenbildes kdnnte die Folge sein. Zudem ist das Verhaltnis der
Rauhigkeit der Partikeloberflache zu Partikelgrof3e im Fall kleiner Partikel unglnstiger. Wenn die Oberfla-
chenbeschaffenheit die Streuwirkung eines Partikels beeinflusst, kann dies zu einer veranderten Dampfun
kleinerer Partikel fuhren. Diese Erklarung ist analog zu der von Rigldetobachteten Dampfungswirkung
einer Glas-Fraktion mit spharischen Partikeln im Vergleich zur Dampfung einer Sand-Fraktion (unregel-
maRige SiQ-Partikel). Auch in diesem Vergleich wiesen die unregelmaflig geformten Sandpartikel eine
beziglich der Oszillationen geglattete Form auf.

Die durchgefiihrten Messungen haben auch eine Untersuchung des Konzentrationseinflusses einge
schlossen. Obwohl in dieser Arbeit die Auswertung des Stoffeinflusses im Mittelpunkt der Auswertung
steht, lassen sich einige Aussagen aus der Untersuchung der Konzentrationsabhangigkeit der Extinktions
funktionen ableiten.

Generell kann festgestellt werden, dass ein Einfluss der Konzentration auf die Extinktionsfunktionen
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vorhanden ist. Er ist jedoch in verschiedenen Stoffsystemen unterschiedlich ausgepragt. Abhangig vor
Stoffkombination und Partikelgréf3e kann die Erh6hung der Konzentration sowohl verstarkend als auch re-
duzierend in die Extinktionsfunktion einflieRen. Es ist mdglich, das bereits in dem untersuchten Konzentra-
tionsbereich ¢ < 10Vol%) nichtlineare Abhéngigkeiten der Streuwirkung eines Partikelkollektivs von der
Konzentration zu berticksichtigen sind.

Es ist ebenfalls denkbar, dass die gemessenen Konzentrationswerte fehlerbehaftet sind. Systematisct
Fehler der Konzentrationsmessung mit steigengié®erten wiirden jedoch in einer systematischen Abwei-
chung der Extinktionsfunktionen aller Stoffkombinationen mit steigenden Konzentrationen resultieren. Es
muss ebenfalls als moglich erachtet werden, dass fehlerhafte Dichtewerte die Interpretation der gemessene
Massenkonzentrationen beeinflusst haben kdnnten. Mit unterschiedlich Dichtewerten verschiedener Flui-
de kénnen auch unterschiedliche Abweichungen (Uber- oder Unterbewertung der Dichte) einhergehen, die
dann eine vom Stoffsystem abhéngige Abweichung der Konzentration zur Folge haben kann.

Die fur Fraktion 5 in NaCl bei hohen Konzentrationen gemessenen variierenden Extinktionsfunktionen
konnen in einem Problem der Messwerterfassung begriindet sein: in der Auswertung konnten einige Punk
te der Dampfungsspektren der héheren Konzentrationen nicht berechnet werden, weil die Schwankungel
der Werte aus mehreren Wiederholungsmessungen sehr grof3 waren. Moéglicherweise ist die Schalldamg
fung der Suspension bereits so grof3, das eine sichere Detektion des Signals nicht mehr mdglich ist. Die
Dampfungsspektren der Salzlésungssuspensionen befinden sich im Maximum bei 10dB. Die Konzentratio-
nen dieser Suspensionen sind zudem sehr hoch (bis zu 19Vol%) eingestellt gewesen, so dass nichtlinea
Konzentrationseffekte in den Salzlésungssuspensionen besonders stark zu vermuten sind.

Eine Uberpriifung der Konzentrationsmessung und der darauf aufbauenden Interpretation gemessene
Dampfungsspektren erscheint im Licht dieser Fehlerquellen angebracht. Fur die Auswertung der Extink-
tionsfunktionen zur Modellbildung sollte eine moglichst niedrige Konzentration verwendet werden. Der
Wert sollte jedoch groR genug sein, um eine Unterscheidung der Schalldampfung der Partikel von der int-
rinsischen Absorption durch das Fluid vornehmen zu kénnen.

Eine Zunahme der Schwankungsbreite innerhalb jeder einzelnen Extinktionsfunktion mit steigender
Konzentration wurde nicht bestatigt, obwohl die Konzentrationsmessungen eine solche Schwankung del
Dampfungsspektren vermuten lieRen. In den Dampfungsspektren ist zwar eine Zunahme der Variations:
breite (Konfidenzintervall) fir jeden der Messwerte mit steigender Konzentration zu beobachten, durch die
Einbeziehung der Konzentration in die Berechnung der Extinktionsfunktion aus der Schalldampfung werden
jedoch hohe Variationen in den Wiederholungsmessungen auf kleinere Werte skaliert.

Die Ergebnisse der Vermessung der bimodale Glaspartikel-Suspension stellen klar, dass eine Uberla
gerung der Dampfungsspektren verschiedener Partikelfraktionen prinzipiell moglich ist. Damit ist die Aus-
wertbarkeit der Dampfungsspektren zur Gewinnung von Partikelgré3enverteilungen mdglich, denn die Wir-
kung (Schalldampfung) lasst sich auf eine eindeutige Ursache zurlckfuhren. Abweichungen zwischen der
gemessenen und berechneten Dampfungsspektren treten auf, sind aber sehr gering. Weil in den Berec
nungen besonders der Einfluss der feinen Partikelfraktion Uberbewertet wurde, kann vermutet werden, das
analog zu den aus der Optik bekannten Uberlagerungseffekten (Minderung der Extinktionswirkung kleinerer
Partikel durch die Extinktionswirkung groRer Partikel) Schattenwirkungen bei der Messung des Ultraschalls
auftreten kénnen. Weitere Untersuchungen z. B. die Einstellung einer sehr hohen Konzentration der grobel
Partikel im Vergleich zur Konzentration der feinen Partikel sollten dartber Aufschluss geben kénnen.

Die Erfahrungen mit der Vermessung der Glaspartikelsuspension zeigen jedoch auch die Problematik de
Vermessung grober Partikelfraktionen im Ultraschallspektrometer auf. Die wirkliche PartikelgréRenvertei-
lung innerhalb der Ultraschallmesszelle weicht offensichtlich signifikant sowohl von der eingestellten Ver-
teilung als auch von der au3erhalb der Ultraschallmesszelle dispergierten Probe ab. Dies kann eine Folge dé
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unterschiedlichen Sinkgeschwindigkeit der Partikel sein. Wenn die hohere Sinkgeschwindigkeiten gré3erer
Partikel durch die Homogenisierungswirkung der turbulenten Stromung in der Messzelle nur schlechter aus-
geglichen werden kann, wird eine Klassierung der Partikel in der Messzelle erreicht. Der Ultraschallgeber
und der Empfanger befinden sich im oberen Drittel der Messzelle und kdnnen also von diesem Klassieref-
fekt direkt betroffen sein. Aus dieser Erfahrung kann fur die zukinftigen Messungen empfohlen werden, der
Homogenisierung in der Messzelle noch grof3ere Bedeutung zukommen zu lassen. Versuche der Optimie
rung sind mit der Verbesserung der Stromungsverhaltnisse durch einen Pumpenanschlussstutzens bere
erfolgt (vgl. AbbildungerB.7und3.8).

Fur die Stahlpartikel kbnnen die vorangegangenen Aussagen nicht ohne Einschrankungen bestétigt wel
den. Wie bei der Beurteilung der Partikelfraktionen mithilfe des Rasterelektronenmikroskops aufgezeigt
(Abschnitt3.5), weisen die Stahlpartikel einen nicht zu vernachlassigbaren Anteil Hohlkugeln auf, deren
Hullen zudem teilweise durchbrochen sind.

Die hier beobachteten Variationen der Dampfungsspektren mit der Partikelgré3e kénnten mit dem Vor-
handensein hohler Partikel erklart werden: mit steigender PartikelgroRe nimmt die Streuwirkung der Stahl-
partikel zu, weil das Vorhandensein von hohlen Partikeln in einem hoéheren Anteil an (streuenden) Phasen:
grenzflachen resultiert. Die Streuwirkung der Phasengrenzflachen ist aufgrund des hohen Realanteils vol
m, (refraktive Eigenschaft) des Stahl-Wasser-Systems von grol3er Bedeutung fur die Schalldampfungsei-
genschaften der Suspension.
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KAPITEL 4
ANPASSUNG EMPIRISCHER MODELLANSATZE AN DIE MESSERGEBNISSE

In den nachfolgenden Ausfuihrungen soll der Versuch unternommen werden, die im vorigen Kapitel ge-
wonnen Messergebnisse zur Entwicklung eines Modellansatzes fir die Beschreibung der Extinktionswir-
kung grobdisperser Suspensionen zu verwenden. Aufgrund des begrenzten Bearbeitungszeitraums kann di
ser Problemkreis nicht abschlieRend untersucht werden, denn der Modellierung mussen vertrauenswurdig
Messwerte zugrunde liegen, deren Gewinnung den Hauptteil dieser Arbeit ausmacht.

Zur Durchfuihrung der Funktionsanpassung wurde in einer ersten Naherung der untere Messbereich bit
ka < 3 der Extinktionsfunktionen untersucht. In diesem Bereich steigen die Extinktionsfunktionen in allen
untersuchten Stoffsystemen monoton, der Bereich der Oszillationen mit abnehmender Amplitude wird somit
zunachst ignoriert. Fir die Anpassung einer Funktion in diesem Bereich bietet sich besonders die auf del
Basis einer Reihenentwicklung abgeleitete Naherungsfunktion der Mie-Theorie an (Glebdndie
in Abbildung 2.2 dargestellte Funktion gibt besonders den unteren Bereicka@8pektrums wieder. Die
Funktion besitzt mit dem refraktiven und absorptiven Anteil voawei Freiheitsgrade zur Anpassung an
Messwerte.

Wie im vorangegangenen Kapitel angedeutet, empfiehlt es sich, die Funktionsanpassung bei einer niedri
gen Konzentration durchzufiihren, um so den (nichtlinearen) Einfluss der Konzentration auf die Extinktions-
funktionen zu minimieren. In der vorliegenden Untersuchung wurden dazu die in Volumenkonzentrationen
von ca. 1Vol% bestimmten Ergebnisse der Glaspartikel-Messungen in Ethanol, Wasser und NaCl-Ldsung
ausgewahlt. Die Extinktionskoeffizienten sdmtlicher gemessener Spektren der Glaspartikel-Fraktionen 1-4
eines Stoffsystems wurden in einer Extinktionsfunktion zusammengefasst. Abbdduegthalt die re-
sultierenden Extinktionskoeffizienté},, in Abhangigkeit von der Wellenzalki. Die Funktionen zeigen
einen unterscheidbaren stofflichen Einfluss.

Die Funktionsanpassung wurde mit einer Datenanalysesoftware (SigmaPlot, SPSS Science) durchge
fuhrt. Die Software erlaubt die direkte Anpassung beliebiger Funktion an vorgegebene Messwerte. Ergeb-
nisse der Funktionsanpassung im vorliegenden Fall sind ebenfalls in Abbéddiudgrgestellt.

Aus der Darstellung kann abgeleitet werden, dass die durch Regression gefundene Funktion den prin
zZipiellen Verlauf des monotonen Anstiegs mit Zunahme des Wellenparameters bestétigt. Sie weist abel
systematische Abweichungen im unteren Funktionsbereich auf. Die Kurvenverlaufe der Suspensionen ir
NaCl und Wasser unterscheiden sich au3erdem nur geringfligig. Die in der Regression gefundenen Param
ter sind in Tabellet.1 aufgefuhrt. Die gefundenen Werte lassen jedoch keinen direkten Vergleich mit den

Tabelle 4.1.Parameter der Funktionsanpassung

Flassigkeit Ret) Im(m)
Ethanol 11305 —-0.8717
Wasser (8880 —0.9159
NaCl-Losung 11257 09136

akustischen Eigenschaften der Suspensionen zu, weil die hohe Anzahl der Freiheitsgrade (2 Parameter) |
jedem Fall eine relativ gute Anpassung ermadglichen.
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A Messung Glaspartikel-Ethanol, 1 VVol%
B Messung Glaspartikel-Wasser, 1 Vol%
® Messung Glaspartikel - NaCl-Lésung, 1.5 Vol% A

15 - . d
—— Regression, Ethanol
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Abbildung 4.1. Anpassung der N&herungs-Funktion (&4 an die gemessenen Extinktionsfunktionen
der Glaspartikelfraktionen 1-4 in verschiedenen Fluider, 1 Vol%

Aus der relativen Ahnlichkeit der Regressionsfunktion zu den Messwerten |4sst sich jedoch ableiten,
dass die Ubertragung und Erweiterung einer empirischen Funktion aus der optischen Domane moglich ist.

Die Auswahl relevanter Funktionen aus der optischen Domane ist jedoch stark eingeschrankt: die grofi3-
te praktische Relevanz der Mie-Theorie besteht in einem Bereich, der durch moderate refraktive Anteile
des Brechungsindex Ra) (im Bereich von 0.5 bis 10) gekennzeichnet ist. Die absorptiven Anteile der
Stoffe sind ebenfalls moderat bis gering. Die meisten empirischen Naherungsfunktionen der Mie-Theorie
sind fur diese Wertebereiche (moderate bis niedrige refraktive Eigenschaften, hohe bis moderate absorptiv
Eigenschaften) entwickelt worden.

Fir die Streuung des Schalls gelten jedoch zumeist andere Relationen zwischen absorptiven und re
fraktiven Eigenschaften der beteiligten Phasen. Feststoffe weisen im Vergleich zum Streuungsvermdager
eine sehr geringe Absorptivitat gegenuber Ultraschall auf (vgl. TaBe&dJelm Gegensatz zu der optischen
Lichtstreuung existieren zudem Stoffkombinationen, bei denen die absorptive Wirkung der Partikel kleiner
als die Dampfungswirkung des umgebenden Fluids sein kann. Die Suche nach geeigneten Funktionsansé
zen fir die Schallstreuung sollte daher nicht nur auf die Ubertragung von Modellen aus der Optik, sondern
auch auf die Neuentwicklung ultraschallspezifischer Extinktionsfunktionen ausgedehnt werden.
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KAPITEL 5
ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

Das Ziel dieser Arbeit bestand darin, quantitative Zusammenhange zwischen den Schallddmpfungseigen
schaften grobdisperser Systeme und den Materialeigenschaften der beteiligten Phasen aufzuspiren. Zu
Erreichen dieses Ziels wurde eine Reihe theoretischer Uberlegungen angestellt und daraus experimentell
Untersuchungen abgeleitet.

Im ersten Abschnitt der Arbeit wurde eine Darstellung der Modellvorstellungen der Schalldampfung in
Suspensionen unter besonderer Beachtung der Phanomene im Bereich grobdisperser Systeme gegeben.
hier untersuchten grobdispersen Partikelbereich dominiert die Schallstreuung die Dampfungswirkung der
Suspension.

Die Streuung von Wellen an kugelformigen Partikeln ist ein Phdnomen, dass besonders im Bereich der
Optik intensiv untersucht wurde. Fur die Streuung von Lichtwellen existiert mit der Mie-Losung ein komple-
xes Werkzeug zur Berechnung der Extinktionswirkung von Partikeln. Naherungsfunktionen der Mie-Ldsung
existieren, die es ermdglichen, die optische Extinktionswirkung eines Partikels in Abh&ngigkeit von einigen
wenigen Parametern - dem GroRenparameter (Mie-Parameter) und den Stoffeigenschaften (Brechungsir
dex) darzustellen.

Der Ansatz zur Beschreibung der Schallstreuung besteht in der Ausnutzung von Analogiebeziehunger
zwischen Schall- und optischer Wellenausbreitung. In der Arbeit wurde der Versuch der Ubertragung von
empirischen und halbempirischen Anséatzen aus der optischen Doméane auf die Schallstreuung unternon
men. Mit der dimensionslosen Wellenzahl und dem relativen Wellenwiderstand existieren zwei dem Mie-
Parameter und dem relativen Brechungsindex aquivalente Parameter. Diese ermoglichen eine Darstellun
der Schalldampfung durch Streuung in Form von Extinktionsfunktionen.

Im Mittelpunkt der Arbeit stand die Durchfiihrung schallspektroskopischer Messungen zur Quantifizie-
rung des Stoffeinflusses. Zu diesem Zweck wurden Versuche mit méglichst idealen Partikelsystemen (ku-
gelférmige Partikelfraktionen mit definierte Stoffeigenschaften und geringen Verteilungsbreiten) entwickelt
und durchgefihrt. Die Auswahl von Stoffsystemen erfolgte hinsichtlich ihrer akustischen Eigenschaften, die
durch den relativen Wellenwiderstand vorgegeben wurde Die Versuchsplanung konzentrierte sich besonder
auf die Vermessung der Schalldampfung von Glaspartikeln in verschiedenen Fluiden und der Bestimmung
des Dampfungsspektrums mehrerer Stahlpartikelfraktionen in Wasser. Die Variation der Fluide anstelle der
Partikel hat den Vorteil, dass zunéchst die nur eingeschrankt kontrollierbaren Eigenschaften der Partikel unc
der Fraktion (Oberflachenbeschaffenheit, Verteilungsbreite, Partikelform) in verschiedenen Stoffkombina-
tionen konstant bleiben und bei vorrangiger Untersuchung des Stoff- und Konzentrationseinflusses aus de
Betrachtung ausgeschlossen werden kénnen.

Die ausgewahlten Stoffsysteme wurden fraktioniert und eingehend charakterisiert. Fraktionen im Parti-
kelgréRenbereich von 10 bis 2@0dn wurden durch Siebung und Sichtung gewonnen. Die Ermittlung der
Eigenschaften dieser Fraktionen umfasst die Bestimmung der Partikelgré3enverteilung, der Dichte, des Di-
spergierfortschritt und eine qualitative Beurteilung am Rasterelektronen- und Lichtmikroskop. Zur Durch-
fuhrung der Partikelgrél3enbestimmung wurden Losungen flr Probleme der Sedimentation und der Partikel-
haftung an Schlauchen des verwendeten Messgeréts entwickelt.

Eine Optimierung des Messaufbaus zur Durchfihrung schallspektroskopischer Messungen wurde in
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Form einer Regelung der Suspensionstemperatur und damit dem Ausschluss des Einflusses der Temperat
auf Stoffeigenschaften und Schalldampfung erreicht. AuRerdem konnte eine Verbesserung der Homoge
nisierung innerhalb des verwendeten Ultraschallspektrometers durch Verdnderung der Durchstrémungsge
schwindigkeit und -richtung erreicht werden. Diese MalRnahme verbesserten besonders die Messbedingur
gen zur Schalldampfungsmessung mit groben Glaspartikelfraktionen und Stahlpartikeln.

Schallspektroskopische Messungen wurden im Rahmen der Arbeit bei 4 Volumenkonzentrationen durch:-
gefuhrt. Die Konzentrationen wurden vorrangig in dem Bereich linearer Konzentrationseinflisse (bis 10Vol%
variiert. Parallel zu den Messungen der Schalldampfungen wurden Kontrollen des Homogenisierungsgra-
des und der Konzentration durchgefiihrt. Wahrend dieser Messung wurde eine Zunahme der Schwankunge
in den Konzentrationswerten mit steigender PartikelgréRe und groReren Konzentrationen beobachtet wer
den. Gleichzeitig wurde eine Zunahme der Schwankungen der Schalldampfungsspektren mit Zunahme de
Partikelgréf3e beobachtet. Beide Beobachtungen konnten auf die schlechtere Homogenisierung in der Ultra
schallmesszelle zurtickgefuhrt werden.

Aus samtlichen gemessenen Dampfungsspektren wurden Extinktionsfunktionen entwickelt. Die Analy-
se der Extinktionsfunktionen zeigen einen Einfluss der Stoffeigenschaften in den Merkmalen der Kurven-
verlaufe (Amplitude und Frequenz der Oszillationen, sowie Kurvenanstieg). Die Extinktionsfunktionen der
Glaspartikel-Suspensionen sind aber auch vom Einfluss der Konzentration gekennzeichnet. Eine tendenz
elle Abhangigkeit der Extinktionswirkung von der Konzentration konnte nicht festgestellt werden. Grinde
hierfiir kbnnen sowohl aus einem nichtlinearen Konzentrationseinfluss als auch aus Messfehlern und Aus.
werteproblemen durch fehlerbehaftete Konzentrations- und Dichtemesswerte erwachsen.

In den Ergebnissen der groReren Partikelfraktionen wurden Limitationen der Ultraschallspektroskopie
in Suspensionen grober Partikel festgestellt. Aufgrund der Dominanz der intrinsische Absorption des Fluids
werden Fehler der Messung grof3 im Vergleich zum nutzbaren Dampfungssignal. Dies fuhrt zu Problemen
der Auswertbarkeit der Dampfungsspektren.

Die Ergebnisse der Stahlpartikelfraktionen weichen von den Ubrigen Resultaten ab. Ultraschallextink-
tionen dieser Fraktionen steigen mit Zunahme der PartikelgroRe. Das Vorhandensein von Hohlkugeln wird
als Ursache der Beeinflussung vermutet, denn der Anteil der Hohlkugeln erhéht sich nach qualitativer Ana-
lyse der REM-Aufnahmen mit steigender Partikelgré3e ebenso wie die Extinktion. Eine Auswertung der
Schalldampfungsspektren konnte deshalb nur eingeschrankt ausgefihrt werden.

Eine im Abschluss der Untersuchung durchgefiihrte Modellierung des Stoffeinflusses zeigte die Unter-
scheidbarkeit der Extinktionsfunktionen im unteren Messberdialx(1). Der gewéhlte Funktionsansatz
ist eingeschrénkt in der Lage, eine Abbildung der gemessenen Extinktionen in Form eines Modells vorzu-
nehmen.

Empfehlungen flr die Fortsetzung der Arbeit ergeben sich aus den Limitationen der im Rahmen dieser
Arbeit durchgefuhrten Untersuchungen. Zum einen sollte eine weiterfihrende Untersuchung des Stoffe-
influsses betrieben werden. Zusatzlich zu den hier untersuchten Glas- und Stahlpartikelfraktionen sollten
weitere Stoffkombinationen schallspektroskopisch untersucht werden, um eine fundierte Datenbasis zur Pa
rametrierung des Modells und eine Uberpriifung hinsichtlich seiner Anwendbarkeit auf andere Stoffkom-
binationen zu gewinnen. Besonders die Untersuchung einer weiteren Stahlpartikel-Charge kann empfohler
werden, weil Stahl aufgrund seiner akustischen Eigenschaften fur das Ziel der Untersuchungen interessar
ist.

Des weiteren sollte die Verbesserung gefundener Modellansétze vorangetrieben werden. Die Modellie-
rung der Schalldampfungseigenschaften ist bisher nur im Ansatz geschehen. Die Anpassung von empiri
schen oder halbempirischen Ansatzen aus der Optik wird jedoch aus dem Riickblick auf die gewonnener
Erfahrungen als komplex erachtet, weil beziglich des Stoffparameters unterschiedliche Definitionsbereiche
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gelten: in der Optik sind Modellansatze vorrangig fir moderate bis geringe refraktive Anteile und mode-
rate absorptive Anteile entwickelt worden. Die Ausbreitung des Schalls beherrschen jedoch in erster Linie
grole refraktive Anteile und sehr kleine absorptive Eigenschaften. Die Anpassung empirischer Funktionen
sollte deshalb nicht nur auf die Auswahl relevanter Funktionen aus dem Bereich der Optik beschrénkt sein,
sondern sich auch mit der Entwicklung von Zusammenhangen fur die Ultraschallddmpfungseigenschafter
beschaftigen.

Im Rahmen der bereits durchgefihrten Messungen wird eine systematische Untersuchung des Dispel
gierfortschritts empfohlen, denn auf der Basis der vorliegenden Ergebnisse kann der Einfluss von Partike-
lagglomeraten nicht ausgeschlossen, allerdings auch nicht bestatigt werden.
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ANHANGE

A Modellierung der schallspektroskopischen Effekte direkter Wechselwirkungen in konzentrierten

SuspensionenZ(]

Direkte Wechselwirkungen entstehen aus den verénderten Interaktionen der Partikel aufgrund der Ab-
weichung von einer zufélligen Verteilung der Partikel in der Suspension. Die relative Ordnung der Suspen-
sionsstruktur (im Vergleich zur zufalligen Verteilung) entsteht durch Momentenaustausch und Kraftibertra-
gung, zum Beispiel beim direkten Kontakt der Partikel. Direkte Wechselwirkungen haben zweierlei Effekte:

e Zum einen kdnnen durch die Anordnung der Partikel Abschirmungseffekte auftreten. Dies beinhaltet,
dass gestreute Wellen auf benachbarte Partikel auftreffen kdnnen. Befindet sich die Suspension ir
einem hoheren Grad der Ordnung, werden die Abschirmungseffekte benachbarter Partikel grofRer sein
da die Wahrscheinlichkeit, dass sich mindestens ein Partikel zwischen dem verwendeten Detektor unc
dem ausgestrahlten Schallfeld befindet, mit dem Grad der Ordnung der Suspension steigt.

¢ Interferenz-Effekte werden bei statistisch gleichmafiger Verteilung ausgeglichen. Bei geordneter Sus-
pensionsstruktur hingegen bestimmen winkelabh&ngige Verstarkungen und Ausldéschungen die Uber-
lagerung. Diese Effekte beeinflussen jedoch nicht die Gesamtmenge der gestreuten Energie.

Ausgangspunkt fur die Modellierung der direkten Wechselwirkungen ist die Betrachtung einer monodisper-
sen Suspension mit definierte VolumenkonzentratioiRiebel entwickelt zwei Ausdriicke basierend auf
einem Schichten-Modell der Suspensionsstruktur. Zunachst wird das betrachtete Suspensionsvolumen m
der DickeAzin N_ gleich grof3e Segmente aufgeteilt, deren Dicke dem Durchmessees Partikels ent-
spricht. Im Anschluss wird die Extinktion jeder der Schichten separat betrachtet. Das fur die Transmission
dern-ten Schicht zugrundegelegte Modell ist abh&ngig von der Extinktionswirkung des Einzelpartikels: fur
1 < Kgy < 2 (Fraunhofer’'sche Streuung) gilt

To = (1 B)Kex, (A.1)

Fur den Fall sehr grof3er Partikel im Vergleich zur Wellenlange, teilweise durchléssige Partikel und Partikel
mit einer relative Schallimpedanz nahe 1 kann die Beziehung

Th= (1_ BKext) (A-Z)
zugrunde gelegt werden. In beiden Fallen wird Gber
B=P-9 (A-3)

und
1

T1-¢
die Suspensionsstruktur bertcksichtigtist der Anteil der von einer Monoschicht abgedeckten Projek-
tionsflache.e* bezeichnet die minimale Porositat, die bei hohen Konzentrationen auftreten kanB, und
kann demzufolge als ein die Suspensionsstruktur beschreibender Parameter aufgefasst werden. Die Gesar

(A.4)
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Extinktion ergibt sich durch die multiplikative Uberlagerung der Schichten,
T=TN (A.5)

Uber die genannten Beziehungari, A.2 undA.5 ist es mdglich, dem Lambert-Beer'schen Gesetz (Glei-
chung2.35 ahnliche Transmissions- bzw. Extinktionsfunktionen zu formulieren:

E:{ —%%Kextln(l—Pgb) falls 1<Kgr<2 (A.6)

—E2L3IN(1 - KeqP9) falls Kegq < 1.

X

Durch einen Vergleich mit dem Lambert-Beer'schen Gesetz kdnnen Korrekturfunkigpel,,;) gebildet
werden, die den Konzentrationsbereich oberhalbgen0.05 beschreiben:

E

F(¢? Kext) = E7|_87 (A7)

—In1-P-9) wenn 1<K.;<2
. =~ (R
F((])aKext) = { o &

(17 Kg P) (A-8)

KooP6 wenn Kgy < 1.
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B Einige wichtige Formulationen der Wellenlehre
B.1 Partikulare Losung der Wellengleichung

p = p-dkiton

B.1.1 Ungedampfte Schwingung
Fir die ungedampfte Schwingung kann kit @ /c geschrieben werden
.d(Ki+ot)
.ei(%l+a)t)
-do(ett)

©
I
o T O

B.1.2 Gedampfte Schwingung
Im Falle der gedampften Schwingung gilt

o .
k=—+ia
c

Herleitung mithilfe der Beziehung fur die Amplitude:

Daraus folgt

p = f)-e‘i(“’t_%')
= Py ei(0t=21) ool
_ ﬁo,eiw'e—ocx—iwt
— pped (1)
_ ﬁo'eil(%ﬂoc)ficot
_ ﬁo'ei(lkfwt)

= Py o (@t-1K)

und Uber die alternative Formulierung im Komplexen:
p(l,t) = Py-[cos(wt —kl)+ —i-sin(owt —kl)]

B.2 Extinktionsfunktion und Dampfungsspektrum

Die Entwicklung dieser Uberlegungen beruht auf der Annahme, dass Dampfungsspektrum bzw. die
Extinktionsfunktion einer Suspension aus der Addition der Dampfungen der beteiligten Fraktionen (Anzahl
n) ergeben.

Das gemessene Dampfungsspektrum liegt in der Form

o= a(f,x)=o(ka) (B.1)
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vor. Die Darstellung erfolgt durch die Reduzierung des Informationsgehalts der Verteilung auf den Lagepa-
rameterxs

a=o(f,x50) = a(k-ag) (B.2)
und der Ermittlung des Extinktionskoeffizienten
4- (k- .
KExt(ka50> = ( ;50) XSO? (B.3)

fur einemittlere PartikelgroRec, ;.
Das gesuchte Modell liegt jedoch in der folgenden Form vor:

Kex = Kexi(ka), (B.4)
und damit fur jeden Welka, (fir jede Fraktiom in der Suspension). Daraus folgt
Kexi, = Kext(kan)- (B.5)
Die Gesamt-Extinktionsfunktion ergibt sich aus der Uberlagerung der Extinktionsfunktionen aller Partikelgrof

Kext = z O3, AXnKg, = z O3, A% Ky (Kan) (B.6)
n n

Weil fiir das Dampfungsspektrum weiterhin gilt

o KEthrl.(j) ) (B.7)
und damit auch Key(kan) - ¢
PR (B.8)
mit
a= Z(Xn -Gz AXn ®9
kann man schreiben Kei(Kan) 0z Axq
a:¢; i (B.10)

Diese Formulierung entspricht dem gemessenen Dampfungsspektrum besser als die berechneten Extinl
tionsfunktionen, da die gemessene Extinktionsfunktion mit einem mittleren Partikeldurchmesser gebildet
wird.
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B.3 Definition der Dampfungsangaben mit ihren zugehdérigen Einheiten
1. Definition mit der Losung der Wellengleichung, bzw. dem Ansatz fir die gedampfte Schwingung (s.
AbschnittB.1.2)

dP_ i, pll=0) = B
p
rj:'\o‘efaAl
|n<P — —anl
Po
1 Po
(%)
und
k=—+ia
Damit gilt:
1
D B s
a_AII< > Alln<l o "
Einheit : [1/L]

2. Definition des Dezibels (dB):

aueldB = 71 -Ig ('IO) 08 = 2.1g ('T;) a5

damit kann geschrieben werden

20 In (%’) o

Ogp = 77 In(10) [dB] = 20- In(10) [dB] = 20-lge- o[dB]
und daraus folgt
_ 04p/1dB] Oge/[dB]  agp
= 20-Ige =1In(10) 20~ [dB 0.115129

3. Definition der Einheit Neper (Np):

Chyp =37 (',")%[Np]zz_lNln (%) mp =5 ( %)

damit gilt
aNp - OC[N p]
ay, = 110 'ZOS‘B/ CLIN a;g{ I[SS} INp = [((xdeB]o.llslqu o
20- a,./[N
Oy = I‘;‘N(i/ogp][ds] _ 20.Ige- m[dB] _ ms.asssqu]

[Einheit] bedeutet: Multiplikation mit dieser Einheit, ;. steht fur: Gro3e angegeben in dieser Einheit
(inkl. Einheiten-Zeichen - z.Ba,z = 10dB
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C GroBenverteilungen der verwendeten Partikelsysteme

C.1 Glaskugeln Potters-Ballotini

Tabelle C.1: PartikelgroRenverteilungen Glaspartikel-Fraktion 3-@®2um)

Xo Qs Xo Q3 Xo Qs Xo Qs

[um] % [um] % [um] % [um] %
0.62 0.73 250 9.62 10.20 55.93

0.18 0.00 0.74 1.41 3.00 9.62 1220 79.78
0.22 0.00 0.86 2.29 360 9.73 1460 93.76
0.26  0.00 1.00 3.49 420 10.04 17.40  100.00
0.30 0.00 1.20 527 5.00 10.98 20.60 100.00
0.36 0.06 1.50 7.54 6.00 13.14 2460 100.00
0.44 0.8 1.80 8.86 7.20  19.50 29.40 100.00
0.52 0.36 210 9.39 8.60 34.38 35.00 100.00

X503 = 9.76um X163 = 6.54um X103 =4.12um
S, =L13nP/em®  Xgp=1292um  xgyg = 1395um

Messbedingungen: Suspensionszelle, Brennweite 20 mm, Ultraschall-Dauer 60 s,
Messzeit 30 s, Zykluszeit 1000 ms

Tabelle C.2: PartikelgroRenverteilung Glaspartikel-Fraktion 2 {320um)

Xo Qs Xo Qs Xo Qs Xo Qs

[um] % [um] % [um] % [um] %
310 3.32 1250 3.89 51.00 93.73

0.90 1.31 3.70  3.40 15.00 4.13 61.00  98.22
1.10 1.77 430 3.40 18.00 455 73.00 99.61
1.30 213 5.00 3.40 21.00 557 87.00  100.00
150 2.42 6.00 3.40 25.00 9.60 103.00 100.00
1.80 274 750 3.48 30.00 23.24 123.00 100.00
2.20 3.02 9.00 3.60 36.00 49.17 147.00 100.00
2.60 3.19 1050 3.72 43.00 78.39 175.00 100.00

X503 = 36.20um
S, =0.365n7/cm®

X3 = 27.35um
Xga3 =45.92um

X103 = 25.15um

X903 = 49.05um

Messbedingungen: Suspensionszelle, Brennweite 100 mm , Ultraschall-Dauer 30 s,
Messzeit 30 s, Zykluszeit 1000 ms
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Tabelle C.3: PartikelgrofRenverteilung Glaspartikel-Fraktion 3 {4B0um)

X Q X Qg %o Qs %o Qs

um % [um] % [um] % [um] %
3.10 251 1250 2.87 51.00 62.05

090 1.01 3.70 251 15.00 3.11 61.00 90.22
1.10 1.35 430 251 18.00 3.43 73.00 97.06
1.30 161 500 251 21.00 3.76 87.00 100.00
150 1.83 6.00 251 25.00 4.26 103.00 100.00
1.80 2.06 750 251 30.00 5.47 123.00 100.00
220 2.28 9.00 2.60 36.00 10.79 147.00 100.00
260 241 10.50 2.71 43.00 29.99 175.00 100.00

X503 = 47.99um X163 = 37.90um X103 = 3511um

S =0.277n? /e Xg43 = 58.79um X903 = 60.92um

Messbedingungen: Suspensionszelle, Brennweite 100 mm , Ultraschall-Dauer 30 s,
Messzeit 30 s, Zykluszeit 1000 ms

Tabelle C.4: PartikelgrofRenverteilung Glaspartikel-Fraktion 4 {563um)

X Qg X Qg X Qg Xo Qs

um % [um] % [um] % [um] %
3.10 2.07 1250 2.29 51.00 24.57

0.90 0.81 3.70 2.07 15.00 2.48 61.00 54.96
1.10 1.09 430 207 18.00 2.75 73.00  87.02
1.30 1.31 5.00 2.07 21.00 3.06 87.00 97.21
1.50 1.49 6.00 2.07 2500 3.46 103.00 100.00
1.80 1.69 750  2.07 30.00 3.97 123.00 100.00
2.20 1.87 9.00 2.07 36.00 5.05 147.00 100.00
2.60 1.99 10.50 2.16 43.00 9.40 175.00 100.00

X503 = 59.37um X163 = 46.48um X103 = 4331um
S = 0.227n? /e’ Xgq3 = 7187um Xg03 = 77.09um

Messbedingungen: Suspensionszelle, Brennweite 100 mm , Ultraschall-Dauer 30 s,
Messzeit 30 s, Zykluszeit 1000 ms

Tabelle C.5: PartikelgroRenverteilung Glaspartikel-Fraktion 5 (36200um)

Xo Q3 Xo Qs Xo Qs Xo Q3
[um] % [um] % [um] % [um] %
6.20 0.56 25.00 0.56 102.00  0.56
1.80 051 740 056 30.00 0.56 122.00 0.75
220 056 8.60 0.56 36.00 0.56 146.00  2.77
2.60 0.56 10.00 0.56 42.00 0.56 17400  25.99
3.00 056 12.00 0.56 50.00 0.56 206.00 83.91
3.60 0.56 15.00 0.56 60.00 0.56 246.00 100.00
4.40 056 18.00 0.56 72.00 0.56 294.00 100.00
520 0.56 21.00 0.56 86.00 0.56 350.00 100.00

X503 = 187.27um X163 = 16195um X103 = 15472um
S, = 0.0611n?/cm? Xgq3 = 20622um Xg03 = 22114um

Messbedingungen: Schwerkraftdispergierung(GRADIS), Brennweite 200 mm, Fallhdhe 53 cm,
Messzeit 19 s, Zykluszeit 1000 ms
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C.2 Stahlpartikel 42CrMo4

Tabelle C.6: PartikelgroRenverteilung Stahlpartikel-Fraktion<1Z0um)

Xo Q3 Xo Q3 Xo Qs Xo Q3
[um] % [um] % [um] % [um] %
3.10 0.89 12.50 59.06 51.00 100.00
0.90 0.69 3.70 094 15.00 76.25 61.00 100.00
1.10 0.82 4.30 1.14 18.00 88.09 73.00 100.00
1.30 0.89 5.00 1.85 21.00 93.58 87.00 100.00
1.50 0.89 6.00 4.77 25.00 96.69 103.00 100.00
1.80 0.89 750 14.63 30.00 98.33 123.00 100.00
220 0.89 9.00 27.97 36.00 99.22 147.00 100.00
2.60 0.89 10.50 41.73 43.00 99.73 175.00 100.00
X503 = 1145um X163 = 7.65um X103 = 6.80um
S =0.624mP/cm®  xg, 3 =16964m  xgo5 =19.05um
Messbedingungen: Standkulvette, Brennweite 100 mm,
Messzeit 4 s, Zykluszeit 100 ms
Tabelle C.7: PartikelgroRenverteilung Stahlpartikel-Fraktion 2 282um)
Xo Qs Xo Q3 Xo Q3 Xo Q3
[um] % [um] % [um] % [um] %
3.10 0.26 1250 1.34 51.00 100.0.0
0.90 0 3.70 0.26 15.00 3.34 61.00 100.00
1.10 0.06 430 0.26 18.00 11.12 73.00 100.00
1.30 0.06 5,00 0.26 21.00 26.21 87.00  100.00
1.50 0.06 6.00 0.32 25.00 49.87 103.00 100.00
1.80 0.16 750 0.47 30.00 76.79 123.00 100.00
220 0.16 9.00 0.64 36.00 94.17 147.00 100.00
2.60 0.26 10.50 0.85 43.00 98.63 175.00 100.00

X503 = 25.02um
S, = 0.261n?/cnm?®

X163 =18.97um
Xga3 = 32.49um

X103 = 17.57um
X903 = 34.56um

Messbedingungen: Standkivette, Brennweite 100 mm,
Messzeit 4 s, Zykluszeit 100 ms
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Tabelle C.8: PartikelgréRenverteilung Stahlpartikel-Fraktion 3 {320um)

X Q X Qg %o Qs %o Qs

um % [um] % [um] % [um] %
3.10 0.39 1250 0.83 51.00 97.82

0.90 0.0 3.70 0.5 15.00 1.06 61.00 100.0
1.10 0.08 430 0.59 18.00 1.38 73.00 100.00
1.30 0.08 5.00 0.59 21.00 1.77 87.00 100.00
150 0.08 6.00 0.59 25.00 2.64 103.00 100.00
1.80 0.18 750 0.59 30.00 7.13 123.00 100.00
220 0.18 9.00 0.59 36.00 32.23 147.00 100.00
260 0.28 10.50 0.68 43.00 80.03 175.00 100.00

X503 = 38.60um X163 = 32.12um X103 = 30.69um

S, =0.177n?/cm? Xgq3 = 44.79um Xg03 = 47.48um

Messbedingungen: Standkilvette, Brennweite 100 mm,
Messzeit 4 s, Zykluszeit 100 ms

Tabelle C.9: PartikelgroRenverteilung Stahlpartikel-Fraktion 4 {4B0um)

X Q3 X Qs %o Q; %o Qs

um % [um] % [um] % [um] %
3.10 0.89 1250 2.04 51.00 80.31

0.90 0.00 3.70 1.09 15.00 2.28 61.00 100.00
1.10 0.1 430 1.25 18.00 2.67 73.00 100.00
1.30 0.1 500 1.39 21.00 3.17 87.00 100.00
150 0.19 6.00 1.54 25.00 3.97 103.00 100.00
1.80 0.34 750 1.68 30.00 5.59 123.00 100.00
220 0.52 9.00 1.79 36.00 115 147.00 100.00
260 0.69 10.50 1.89 43.00 34.95 175.00 100.00

X503 = 45.65um X163 = 37.34um X103 = 34.47um

S =0.177n? /e Xg43 = 52.87um X903 = 55.92um

Messbedingungen: Standkulvette, Brennweite 100 mm.
Messzeit 4, Zykluszeit 50 ms

Tabelle C.10: PartikelgroRenverteilung Stahlpartikel-Fraktion 5 {563um)

Xo Q3 Xo Q3 Xo Qs Xo Q3

[um] % [um] % [um] % [um] %
3.10 0.09 1250 1.73 51.00 21.05

0.90 0.00 3.70 020 15.00 2.17 61.00  64.92
1.10 0.00 430 031 18.00 2.66 73.00 96.71
1.30 0.00 5.00 0.43 21.00 3.09 87.00  100.00
1.50 0.00 6.00 0.60 25.00 3.53 103.00  100.00
1.80 0.00 750 0.85 30.00 3.86 123.00 100.00
2.20 0.00 9.00 1.11 36.00 4.22 147.00  100.00
2.60 0.00 1050 1.37 43.00 6.23 175.00 100.00

X503 = 57.60um X163 = 4827um X103 = 45.03um
S = 0.124n?/cm? Xg,3 = 68.20um X903 = 70.47um

Messbedingungen: Standkulvette, Brennweite 100 mm,
Messzeit 4 s, Zykluszeit 50 ms
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Thesen zur Diplomarbeit

1. Unter Ausnutzung von Analogiebeziehungen zwischen Schall- und optischer Wellenausbreitung ist es
prinzipiell moglich, empirische und halbempirische Funktionen zur Beschreibung der Streuung des
Schalls aus Naherungsfunktionen fir die Streuung sichtbaren Lichts abzuleiten.

2. Die relevanten akustischen Parameter einer Suspension sind die Wellea@atilienparameter) und
relativer Wellenwiderstanah, (Stoffparameter). Daneben besitzen auch Verteilungsbreite, Konzentra-
tion, Partikelform, und Oberflachenbeschaffenheit Einfluss auf die Schallddmpfungseigenschaften

3. Die Messung der Schalldampfung idealer Partikelfraktionen (gekennzeichnet durch enge Partikelgro-
Renverteilungen, gut definierte Stoffeigenschaften und sphéarische Partikel) in ausgewahlten Fluiden
kann zur Quantifizierung des Stoffeinflusses herangezogen werden. Die vorrangige Variation der flui-
den Phase in den Stoffsystemen besitzt den Vorteil, dass die sekundaren Einfliisse der Partikelform un
der Oberflachenbeschaffenheit aus der Untersuchung des Schalldampfungsverhaltens ausgeschloss
werden kdnnen.

4. Die aus gemessenen Dampfungsspektren ermittelten Extinktionsfunktionen unterschiedlicher Stoffsy-
steme unterscheiden sich hinsichtlich des Merkmale des Kurvenverlaufs (Amplitude und Frequenz der
Oszillationen, Lage der Maxima und Minima sowie Hohe des Anstieg).

5. Die Breite der Verteilung ist von groRer Bedeutung fir die Auswertbarkeit des zugehdérigen Damp-
fungsspektrums. Fraktionen mit grof3er Verteilungsbreite weisen im Vergleich zu Fraktionen mit ge-
ringer Verteilungsbreite eine geglattete Extinktionsfunktion auf.

6. Messwertschwankungen im Bereich der Messgenauigkeit der Ultraschallspektroskopie treten beson:-
ders bei der Vermessung grober Partikel auf. Zum einen nimmt die Gite der Homogenisierung der
Suspension mit steigender Partikelgrof3e ab, zum anderen nimmt die Dampfung aufgrund von Streuef-
fekten an groben Partikeln im Vergleich zu der intrinsischen Absorption des Fluids in den Hintergrund.

7. Die Wahl des charakteristischen Verteilungsmittelwerts zur Umformung gemessener Dampfungsspek-
tren in Extinktionsfunktionen besitzt groBen Einfluss auf die Interpretierbarkeit der Extinktionsfunk-
tionen.

8. Anpassungen ausgewahlter empirischer Ansatze an ermittelte Extinktionsfunktionen sind aufgrund der
hohen refraktiven und geringen absorptiven akustischen Eigenschaften der Suspensionen nicht-trivial
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Eidesstattliche Erklarung

Hiermit versichere ich, dass ich die am heutigen Tage beim Prifungsamt der Fakultat Maschinenweser
der Technischen Universitat Dresden eingereichte Diplomarbeit zum Thema

~Schallspektroskopische Charakterisierung grobdisperser Systeme”
vollkommen selbstandig verfasst und keine als die angegebenen Quellen und Hilfsmittel benutzt habe.

Dresden, 6.12.2002

u4w C/{/*@CU Z{VKZ[]\(

Andreas Richter



	INHALTSVERZEICHNIS
	ABBILDUNGSVERZEICHNIS
	TABELLENVERZEICHNIS
	VERZEICHNIS VERWENDETER SYMBOLE
	Einleitung
	Hintergrund
	Problembeschreibung
	Zielstellung der Arbeit
	Aufbau und Gliederung der Arbeit

	Modelle zur Beschreibung der Ultraschallausbreitung
	Grundlagen der Schallausbreitung
	Das Streuungsmodell
	Das Phasenkopplungsmodell
	Modelle für den Übergangsbereich
	Beschreibung der Schalldämpfung mittels Extinktionsfunktionen
	Modellansätze für den Übergangsbereich
	Empirische Ansätze auf Basis der Extinktionsfunktion

	Effekte im Bereich höherer Feststoff-Konzentrationen 
	Zusammenfassung

	Schallspektroskopische Messungen des Stoffeinflusses
	Hintergrund
	Aufbau und Funktionsweise des Ultraschall-Spektrometers DT 1200
	Auswahl der Stoffsysteme
	Weitere verwendete Geräte und Materialien
	Vorbereitung und Charakterisierung der Stoffsysteme
	Fraktionierung und Größenbestimmung
	Untersuchungen der Fraktionen am Rasterelektronenmikroskop und Lichtmikroskop
	Dichtebestimmung 

	Durchführung der schallspektroskopischen Messungen
	Versuchsplanung
	Versuchsdurchführung
	Gewährleistung der optimalen Dispergierung und Homogenisierung der Stoffsysteme
	Temperaturkonstanz
	Herstellung der Suspensionen
	Bestimmung des Dispergierfortschritts
	Ultraschalldämpfungsmessung
	Konzentrationsmessung
	Messung der Partikelgrößenverteilung in der Ultraschallmesszelle


	Auswertung der Schalldämpfungsspektren
	Bemerkungen zur Auswertemethode
	Eliminierung der viskoinertialen und inneren Schalldämpfung in den Schalldämpfungsspektren
	Berechnung der Extinktionskoeffizienten 

	Ergebnisse
	Dispergierfortschritt
	Konzentrationsmessung
	Partikelgrößenverteilung
	Schalldämpfungsspektren und Extinktionskoeffizienten der untersuchten Stoffsysteme
	Glaspartikel
	Stahlpartikel
	Bimodale Glaspartikelsuspension
	Konzentrationseinfluss


	Diskussion der Ergebnisse

	Anpassung empirischer Modellansätze an die Messergebnisse
	Zusammenfassung und Ausblick
	Literaturverzeichnis
	ANHÄNGE
	Modellierung der schallspektroskopischen Effekte direkter Wechselwirkungen in konzentrierten Suspensionen RiebelTheorie 
	Einige wichtige Formulationen der Wellenlehre
	Partikuläre Lösung der Wellengleichung
	Ungedämpfte Schwingung
	Gedämpfte Schwingung

	Extinktionsfunktion und Dämpfungsspektrum
	Definition der Dämpfungsangaben mit ihren zugehörigen Einheiten

	Größenverteilungen der verwendeten Partikelsysteme
	Glaskugeln Potters-Ballotini
	Stahlpartikel 42CrMo4

	Konzentrationsmessergebnisse
	Dämpfungsspektren und Extinktionskoeffizienten
	Glaspartikel in Ethanol
	Glaspartikel in Wasser
	Glaspartikel in NaCl-Lösung
	Stahlpartikel in Wasser


	Thesen zur Diplomarbeit
	Eidesstattliche Erklärung

