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Einleitung

Die meisten technischen Kunststoffe bestehen aus einem
Polymer, das mit Fiillstoffen versetzt ist, um die Eigen-
schaften des Materials (z. B. Farbe, Entflammbarkeit,
Mechanik) individuell anzupassen. Diese werden als
Compounds bezeichnet und bei den nachfolgenden form-
gebenden Prozessen zum Halbzeug- oder Endprodukt
verarbeitet. Ein wesentlicher Qualititsparameter dabei ist
die Homogenitét der Ver- und Zerteilung der eingearbeite-
ten Fillstoffpartikel, die sog. Dispergiergiite. Bei der
Kunststoffaufbereitung wird das Basispolymer aufge-
schmolzen und in einem Extruder mit den Feststoffparti-
keln der Additive und Fiillstoffe vermischt (Abb. 1). Typi-
sche Kunststoffcompounds enthalten Additive und Fiill-
stoffe mit Partikelgrofen bis zu einigen 100 um. Die Parti-
kelverteilung dieser Fiillstoffe in der Polymerschmelze
stellt eines der zentralen Qualitétskriterien bei der Kunst-
stoffaufbereitung dar.

Die in der Praxis iiblicherweise eingesetzten Offline-
Analysemethoden sind arbeits- und zeitaufwindig und
ermoglichen keine liickenlose 100 %-Prozesskontrolle [1].
Bei den Labormessungen zur Bestimmung der Material-
kennwerte werden vorrangig optische oder Elektronenras-
ter-Mikroskopie eingesetzt, die jedoch bei hohem Proben-
priaparationsaufwand nur einen ausgewéhlten Bereich des
Polymers abbilden.

Alternativ kann iiber die Messung der Schlag- oder Zug-
festigkeit auf die Verteilung der Feststoffe im Compound
geschlossen werden [1...3]. Neben der aufwéindigen Pro-
benvorbereitung fithren hier Querempfindlichkeiten der
mechanischen Eigenschaften bzgl. anderer EinflussgroBen
zu einer ungeniigenden Reproduzierbarkeit.

Die bislang einzige standardisierte Methode zur Bestim-
mung der Dispergiergiite stellt der Druckfiltertest nach
DIN EN 13900-5 dar [4]. Diese Methode ist hauptsdachlich
fiir Pigmente (< 1 um) und nicht fiir grobkdrnige (10...100
um) Fillstoffe geeignet. Zudem liefert sie keine Informati-
onen zur Menge und Grofle von Agglomeraten. Von dem
Druckfiltertest existiert auch eine Online-Variante [1], die
iber einen Bypass am Extruder realisiert wird und zeit-
gleich zum Prozess stattfindet. Zu weiteren Prozessmess-
methoden [1, 2] zahlt u. a. die optische Kleinwinkellicht-
streuung. Diese in anderen Industriebereichen etablierte
Methode kann zur Partikelcharakterisierung  von
transluzenten Schmelzen mit zwei polymeren Phasen [3, 5]
eingesetzt werden.

1011

Basispolymer

sy Compound

/f Granulierung @
as B
| [ ®

Offli
e
der Linie

Abbildung 1: Schema eines Extruders: Das Polymer (blau)
wird durch Scherung in der Forderschnecke aufgeschmolzen und
mit Fillstoffen und Additiven zum gezielten Verdndern der
gewlinschten Materialeigenschaften vermischt.

Labor

Eine weitere Inline-Methode stellt die Uberwachung mit
optischen Zeilenkameras direkt am extrudierten Endpro-
dukt dar. Hiermit lassen sich Fremdstoffe, Agglomerate
und Inhomogenititen detektieren, wobei die Transparenz
des Polymers eine wesentliche Voraussetzung ist und
somit vorrangig bei der Folienextrusion angewendet wird.
Bisher beschriebene Inline-Ultraschall-Verfahren liefern
anhand der in Transmission durch die Partikelstreuung
erzeugten Extinktion eine Aussage iliber das Materialsys-
tem [3, 6 ... 9]. Der gemessene effektive Dampfungsfaktor
ist im Wesentlichen das Resultat von vier Ddmpfungsme-
chanismen: der thermischen Partikelpulsation, der visko-
inertialen Oszillation, der Absorption und der Streuung an
den Partikeln. Im Gegensatz zu optischen Methoden [10]
konnen diese Verfahren auch an hoch konzentrierten und
opaken Schmelzen angewendet werden und sind fiir einen
weiten PartikelgroBenbereich geeignet. Aufgrund der er-
heblichen Schalldimpfung der Polymermatrix in Kombi-
nation mit hoch konzentrierten Partikelsystemen ist es
jedoch auch hier erforderlich, die Extinktionsverfahren auf
Bypass-Anwendungen oder kleinere Laborextruder zu
beschrinken, was beim Anwender nur zu geringer Akzep-
tanz fiihrt.

Zur Losung der genannten Probleme wird im Beitrag ein
inlinefdhiges Verfahren vorgestellt, mit dem die prozess-
fahige Charakterisierung der Dispergiergiite in industrie-
relevanten Extruderanlagen moglich ist. Der methodisch
neue Ansatz basiert auf der statistischen Analyse der an
den Fillstoffen gestreuten (reflektierten) Schallsignalen
[11]. Gegeniiber bekannten Transmissionsverfahren wird
die an Fiillstoffpartikeln zuriickgestreute akustische Welle
— ohne Bypass — direkt im Compoundierprozess erfasst.
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Riickstreumessung

Zur Charakterisierung von Dispersionen und Suspensionen
existieren bereits Messgerite, die auf der Analyse der
Schallstreuung an einzelnen Partikeln beruhen [UPM,
Netherlands Organization for Applied Scientific Research
TNO], [AS3, Galvanic Applied Sciences Inc.]. Diese
Messgerite sind fiir den Einsatz in gering konzentrierten
Partikelsystemen konzipiert, da sie einzelne und voneinan-
der unabhéngige Streuereignisse auswerten und meist zur
Einzelpartikeldetektion genutzt werden.

Ahnlich der klassischen Reflexionsanordnung stehen bei
der neuen Methode die Schallwandler iiber eine Vorlauf-
strecke im Kontakt mit der Dispersion. Die aktive Oberfld-
che der Wandler ist durch die Vorlaufstrecke aus Kunst-
stoff (PI) sowohl thermisch als auch abrasiv geschiitzt.
Zum Einsatz kommen Wandler mit Mittenfrequenzen von
2...5 MHz. Die Anregung erfolgt konventionell als Impuls
(US-Pulser/Receiver UT340, Utex Scientific Instruments,
Inc.). Die direkte Ultraschallriickstreumessung liefert nach
Anregung des Schallwandlers ein Echosignal, das neben
stationdren Reflexionen ebenfalls die Riickstreusignale der
Partikel enthélt. Das angewendete Verfahren setzt voraus,
dass sich die Verteilung der Partikel innerhalb des Schall-
feldes und damit die Streucharakteristik zwischen zwei
aufgenommenen Einzelsignalen &ndern. Dies ist i.d.R.
beim Compoundierprozess durch den Massestrom gege-
ben. Letzteres bestimmt u. a. die maximal zuldssige Mess-
geschwindigkeit.

Die Schallwellen (f = 2 MHz) haben in der fliissigen Po-
lymerschmelze (z. B. PE, Tab. 1), wie auch annéhernd in
der Dispersion, eine Wellenlinge A von etwa
250...500 um. Die Partikelgrofle der Fiillstoffe liegt mit
d=1...100 um eine Gréfenordnung unterhalb der Wellen-
lange. Entsprechend schwach ausgepriagt ist die
Schallstreuung durch die Partikel [12]. Folglich lassen sich
die durch Partikel erzeugten Signale aufgrund ihrer gerin-
gen Amplitude typischerweise nur unzureichend von stati-
ondren Signalanteilen und dem Systemrauschen trennen.
Nutzt man alternativ einen statistischen Wert, wie bspw.
die Standardabweichung mehrerer Signale, zeigen die
Untersuchungen, dass selbst bei schwacher Streuung die
messtechnische Erfassung und Auswertung der partikelbe-
zogenen akustischen Reflexions- bzw. Riickstreusignalen
moglich ist [11]. Im entsprechenden Messverfahren wird
nach Erfassung von N Einzelmessungen zu jeder Laufzeit ¢
die Standardabweichung o der jeweils N Amplitudenwerte
bestimmt (Abb. 2). Stationdre Signalanteile wiirden hier
keinen Anteil zur Standardabweichung liefern. Demge-
geniiber erzeugen die zeitlich verdnderlichen Partikelsigna-
le infolge der Bewegung der Partikel durch das Messvo-
lumen eine deutliche Standardabweichung. Diese zeitab-
hiangige Standardabweichung korreliert mit der Wahr-
scheinlichkeit der Messbarkeit der Streuung an einem
Einzelpartikel zu einem bestimmten Zeitpunkt. Folglich
reprasentiert eine hinreichende Anzahl von N Einzelmes-
sungen die integrale homogene Verteilung des bewegten
Partikelsystems. Aus der Bewertung der frequenzabhingi-
gen Streuamplitude 6., und deren Verringerung Ao in
Abhingigkeit der Zeit erhdlt man Informationen zur Parti-
kelkonzentration und -groBenverteilung der Fiillstoffe.
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Abbildung 2: Prinzipskizze zur Auswertung der direkten
Schallstreuung an einer idealen Dispersion mit bewegten Parti-
keln

Tabelle 1: Materialparameter

Material p [kg/m?] ClLongitudinal [1V/5]
PP (fliissig) 920 1045
Hydrocarb. 95T 2700 7400
Spheriglass 3000CP 1590 6790

Auswertung und Verifizierung

Zur Verifikation wurden Inline-Messungen an einem La-
borextruder mit Polyolefinschmelzen (PP, PE) und Fiill-
stoffen (Glaskugeln, Kreide) mit Partikelgroen von
d=1...100 um bis zu einem Feststoffgehalt von 20 Ma.%
(Masseprozent) durchgefithrt. Abb. 3 und 4 zeigen den
Extruder und die wechselbaren Ultraschallsonden mit einer
Mittenfrequenz von f=2..5 MHz.

Wie vorhergehend skizziert werden beim Durchlaufen der
Dispersion die emittierte und die an den Partikeln gestreu-
ten Schallwellen in Abhéngigkeit von der zuriickgelegten
Wegstrecke gedampft. Die vom Schallwandler detektierba-
re Echosignalamplitude verringert sich demnach mit zu-
nehmender Laufzeit — gleiches gilt fiir die Standardabwei-
chung. Die Schallamplitude fallt dabei exponentiell mit der
durchschallten Wegstrecke bzw. der Laufzeit ab und wird
u. a. von der Partikelgrole und -konzentration bestimmt
[12, 13] (vgl. Abb. 2 und 4 unten).
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Abbildung 3: Laborextruder und Messadapter mit Ultra-
schall-, Temperatur- und Drucksonden fiir Hochtemperaturan-
wendungen (T <300°C).
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Abbildung 4: (oben) Ultraschall-Sonde (Olympus SE-

Schallkopf + PI-Vorlauf) und Schmelzekanal inklusive Dispersi-
on; (mittig) N =500 Ultraschallreflexionssignale (f=2 MHz,
Bandbreite B=1MHz) an einer stromenden Polypropylen-
Schmelze (PP) (T'=286°C) mit 6 Ma.% SiO,-Partikeln (Partikel-
grofe: dsp = 100 um); und (unten) laufzeitabhingige Stan-
dardabweichung o (in [dB]) aus N = 500 Einzelmessungen bei
Variation der Partikelkonzentration von 3 bis 20 Ma.% (Mas-
seprozent).

Bei logarithmischer Skalierung der Standardabweichung
kann der in Abb. 2 und 4 gezeigte Verlauf abschnittsweise
durch eine lineare Funktion approximiert werden:

o(t)dB)=-Ac -f|us]+ o, ()
Die Standardabweichung o liefert damit einen einfachen
Parameter, dessen Amplitude (bzw. Maximum G, U. a.
von der Streuamplitude (d. h. PartikelgroBe) und der Gra-
dient der Kurve Ao von der Anzahl der Mehrfachstreuun-
gen (d.h. Konzentration) abhidngen. Mit Hilfe dieser zwei
Kennwerte ist es bereits moglich, ohne Kalibrierung, die
Anderung der Konzentration von Fiillstoffpartikeln zu
messen und im Bereich bis 10 Ma.% eineindeutig zuzu-
ordnen (Abb. 5). Die Trennung fiir hohere Konzentratio-
nen oder die Bewertung eines Gemischs aus verschiedenen
PartikelgroBBen (z. B. als Folge von Agglomerationen)
erfordert die — hier nicht gezeigte — spektrale Verarbeitung
der Daten in einem erweiterten Frequenzbereich [13].
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Abbildung 5: Kennwerte (G, Ao) der Schmelze im
Extruderkanal in Abhédngigkeit der Partikelkonzentration; Mate-
rialdaten siehe Tab.1

Zusammenfassung

Der Beitrag stellt die Kombination der Ultraschall-
Reflexions-Methode mit einer statistischen Signalauswer-
tung zur Charakterisierung der Dispergiergiite von Fiill-
stoffen in Kunststoffschmelzen vor. Das Verfahren basiert
auf der Erfassung der Streuung an bewegten Partikeln bei
hohen Konzentrationen oder Medien hoher Grundddmp-
fung. Anhand der linearen Approximation der Stan-
dardabweichung der zeitabhéngigen Amplitude der Refle-
xionssignale lassen sich zwei Kennwerte (o, - Streuleis-
tungsédquivalent und Ao - Dampfungsdquivalent) ableiten.
Diese korrelieren mit der Partikel-Streudimpfung und
liefern dhnliche Informationen wie die Extinktionsddmp-
fung konventioneller Transmissionsverfahren ohne deren
Limitierungen hinsichtlich des Messspalts. Mit der Reduk-
tion auf eine Messsonde entsteht ein einfacher Messauf-
bau, der nur den einseitigen Zugang zum Schmelzekanal
am Extruder erfordert und die Probleme bekannter Trans-
missionsanordnungen umgeht. Zudem ermdglicht die Mes-
sung in Riickstreuung die Analyse hoher konzentrierter
Stoffsysteme.

Als Ergebnis der Arbeiten im Rahmen des geforderten
Projektes liegt ein kompaktes Messsystem vor, das die
akustische Inline-Messung an industriellen Extrudern mit
realen Polymerschmelzen erlaubt. Das System ist mit einer
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Software (Abb. 6) ausgestattet, die neben der Inline-
Messung und Datenspeicherung gleichzeitig die direkte
(online) Auswertung und Darstellung der aktuellen Mess-
ergebnisse erlaubt. Im Rahmen von Messkampagnen an
einem Laborextruder und einem industrienahen Mo-
dellextruder liegen hierzu umfangreiche Messdaten fiir
verschiedene Polymerschmelzen mit Ultraschall-, Tempe-
ratur- und Druckdaten vor.

Anhand dieser Daten ist nachweisbar, das das System die
Erkennung folgender Zustinde erlaubt: a) homogene Mat-
rix (getestet fiir PE und PP), b) Auftreten von Luftblasen
im Extruder, c¢) Auftreten von Fiillpartikeln / Verschmut-
zungen und d) Erkennung der Anderungen der Partikel-
konzentration bzw. -verteilung eineindeutig (bisher) bis
15Ma.% [PP + Fillpartikel (Kalk, Glas)]. Folglich konnte
das beschriebene System u.a. bereits zur Erkennung und
Quantifizierung von Verunreinigungen bspw. bei der
Kunststoffaufbereitung und Auftreten von Agglomeraten
verwendet werden, das derzeitige Messsysteme nicht leis-
ten.

Abbildung 6: Software zur Erfassung und Verarbeitung der
Inline-Riickstreumessungen am Extruder (in Echtzeit); oben:
aktuelles Messsignal, mittig: Standardabweichung, unten: Ver-
lauf der Parameter fiir aufeinanderfolgende Messungen innerhalb
der vorgegebenen Schranken (rot gepunktet)
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