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Big whirls have little whirls that feed on their velocity,
and little whirls have lesser whirls and so on to viscosity.

— Lewis F. Richardson [Ric22]
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Kurzfassung

Die vollsténdige Beschreibung fluiddynamischer und akustischer Vorgange
setzt voraus, dass die Eigenschaften des Fluids hinlanglich bekannt sind.
Wiéhrend Fluidkenngréfen, wie etwa die Schallgeschwindigkeit oder die
Scherviskositét, fiir viele Fliissigkeiten iiber weite Bereiche des thermodyna-
mischen Zustandsraums bekannt sind, existieren fiir die Volumenviskositét
nur eine geringe Anzahl Messdaten. In dieser Arbeit wird daher ein Messver-
fahren zur selektiven Bestimmung der Volumenviskositat von Fliissigkeiten,
basierend auf der Absorption von Ultraschallwellen, entwickelt und rea-
lisiert. Schwerpunkte bilden dabei der simulationsgestiitzte Entwurf von
Algorithmen zur Auswertung der Messsignale sowie die Analyse und Weiter-
entwicklung einer Messanordnung, basierend auf dem Puls-Echo-Verfahren.
Neben der Absorption im Fluid treten dabei weitere Effekte (zum Beispiel
Beugung oder unvollstiandige Reflexion) auf, die das akustische Signal
schwachen oder anderweitig beeinflussen. Die Entwicklung von Verfah-
ren zur Trennung dieser Effekte von der akustischen Absorption bildet
daher einen weiteren Schwerpunkt dieser Arbeit. AbschlieBend wird die
Volumenviskositat aus der gemessenen akustischen Absorption fiir unter-
schiedliche Fluide in verschiedenen thermodynamischen Zustidnden unter
Zuhilfenahme anderer bekannter Fluidkenngrofien bestimmt sowie eine
Unsicherheitsbetrachtung durchgefiihrt.

vii






Abstract

The prerequisite for a complete description of fluid dynamic and acous-
tic processes is that all properties of the fluid are known. While fluid
parameters such as the speed of sound or the shear viscosity are known
for many liquids over a wide range of thermodynamic states, only limited
measurement data exist for the bulk viscosity. In this thesis, a measure-
ment method for the selective determination of the bulk viscosity of liquids,
based on the absorption of ultrasonic waves, is developed and implemented.
The focus is on the simulation-driven design of algorithms for processing
the measurement signals as well as the analysis and further development
of a measurement set-up based on the pulse-echo method. In addition
to absorption in the fluid, there are other effects (for example diffraction
or incomplete reflection) that weaken or otherwise influence the acoustic
signal. Therefore, the development of procedures to separate these effects
from acoustic absorption is another focus of this work. The bulk viscosity
is determined from the measured acoustic absorption for different fluids in
different thermodynamic states. An uncertainty analysis of the measured
quantities concludes this thesis.
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1 | Einleitung

Der Begriff Viskositat wird bei der Beschreibung von Fluiden im allgemei-
nen Sprachgebrauch héufig als Synonym fiir die Scherviskositit verwen-
det. Die Scherviskositéit eines Fluids duflert sich makroskopisch in einem
zahfliissigen Verhalten. Mikroskopisch betrachtet ist die Scherviskositéat
is ein Mafl fiir Verluste, also der Umwandlung von Bewegungsenergie
in thermische Energie, die bei volumeninvarianter Formanderung eines
Fluidelements auftreten (Abbildung 1.1, links). Dem gegentiber steht die
Volumenviskositéat u,, die ein Maf fiir Reibungsverluste bei forminvari-
anter Volumenanderung ist (Abbildung 1.1, rechts) [Smi99; Vis07]. Hier
erschliefit sich, dass die Volumenviskositiat erst dann einen Einfluss auf
ein fluiddynamisches Problem hat, wenn das Medium als kompressibel
angenommen wird. Inkompressibilitdt wird jedoch insbesondere bei der
Betrachtung von stromungsmechanischen Vorgangen von Fliissigkeiten
héufig angenommen, nicht zuletzt, weil die Beschreibung kompressibler
Stromungen wesentlich schwieriger zu handhaben ist und weil die Volumen-
viskositdt der Medien haufig unbekannt ist. Dennoch zeigen analytische
sowie simulative Untersuchungen von stromungsmechanischen Problemen,
dass die Volumenviskositét einen nennenswerten Einfluss auf das jeweilige
Ergebnis hat [Wey49; Ema92; Bet98; Bah14]. Insbesondere das Verhal-
ten von Uberschallstromungen, welche zum Beispiel bei der Auslegung
atmosphérischer Eintrittskorper [Chil5| betrachtet werden miissen, und

]
) , 1
/ h |mm T |
7 ! I
/ / ! |
/ / ! |
/ / ! I
// /J’S / — ’LLV ]
ﬁ‘/ — l ‘
/ / I :
/ / | |
! /25 Y
/ s T

Abbildung 1.1: Zweidimensionale Prinzipdarstellung der volumeninvarian-
ten Forménderung (links) und der forminvarianten Volu-
menénderung (rechts) eines Fluidelements.
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von StoBwellen [Gil53] ldsst sich ohne Kenntnis der Volumenviskositat nur
bedingt vorhersagen.

Problemstellung

Auch bei akustischen Wellen kann die Annahme der Inkompressibilitit
nicht getroffen werden, da es sich bei einer akustischen Welle selbst um
ein Phdnomen handelt, das auf der lokalen Kompression eines Mediums
basiert [Ler09]. Im einfachsten Fall, der sogenannten ebenen akustischen
Welle, findet eine eindimensionale Kompression in Ausbreitungsrichtung
statt, bei der durch Scherviskositat und Volumenviskositat Verluste auftre-
ten, also Teile der Bewegungsenergie der akustischen Welle in thermische
Energie umgewandelt werden [Rud77]. Entsprechend stellen sowohl Scher-
viskositéit als auch Volumenviskositit Ursachen fiir akustische Absorption
dar. Beide Effekte tiberlagern sich stets, so dass aus einer gemessenen
akustischen Absorption immer nur auf die Summe der Effekte von Scher-
und Volumenviskositiat geschlossen werden kann. Die Bestimmung der
Volumenviskositat aus einer gemessenen akustischen Absorption bedingt
also unter anderem, dass die Scherviskositat fiir das Fluid im untersuchten
thermodynamischen Zustand bekannt ist.

Die Herausforderung bei der Realisierung eines Verfahrens zur Bestim-
mung der akustischen Absorption besteht primér in der Trennung der un-
terschiedlichen Effekte, welche das Messsignal beeinflussen. Abbildung 1.2
zeigt in Baumstruktur die wichtigsten Einfliisse auf. Zunachst sei dabei
der Schallwandler sowie der elektrische Signalweg genannt, die das Signal
durch ihre frequenzabhingigen Ubertragungseigenschaften beeinflussen.
Durch die endliche Grofie des Schallwandlers weitet sich ein emittiertes,
akustisches Signal durch Beugungseftfekte auf und bedingt so eine Verrin-
gerung der akustischen Signalstarke. Weiterhin werden im Messsystem
akustische Reflektoren eingesetzt, die in der Regel nicht ideal sind. Es wird
also ein Teil der Energie in das Material des Reflektors transmittiert und
so das akustische Signal weiter beeinflusst. Allen in dieser Arbeit durch-
gefithrten Untersuchungen liegt, wenn nicht anders vermerkt, weiterhin
die Annahme linearer Schallausbreitung und das Superpositionsprinzip
zugrunde. Entsprechend muss sichergestellt werden, dass im Messsystem
keine nichtlinearen Effekte auftreten. Soll eine messtechnische Bestimmung
der akustischen Absorption gelingen, miissen alle diese Einflussgrofien und
Effekte analysiert und behandelt werden. Aus der gemessen akustischen Ab-
sorption kann dann, sofern die Scherviskositidt und die Warmeleitfahigkeit
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Abbildung 1.2: Ubersichtsgrafik iiber die Beeinflussung eines Signals in
einem akustischen Absorptionsmesssystem.

bekannt sind, die Volumenviskositat bestimmt werden.

Wissenschaftliche Fragestellungen

Aufbauend auf der Problemstellung ergeben sich eine Anzahl wissenschaft-
licher Fragestellungen. Nach einer addquaten Beschreibung des Stands des
Wissens zur Volumenviskositit der in dieser Arbeit untersuchten Fluide
sollen zunachst theoretische Fragen zur akustischen Wellenausbreitung in
verlustbehafteten Fluiden behandelt werden (Kapitel 4):

I. Wie éndern sich die Parameter eines akustischen Signals bei der
Transmission durch ein verlustbehaftetes, reines Fluid?

II. Wie kénnen ortsabhingige Anderungen unterschiedlicher Eigenschaf-
ten des Signals ausgenutzt werden, um die Parameter eines gegebenen

Absorptionsmodells zu ermitteln?

IIT. Beeinflusst die Absorption die Laufzeit eines akustischen Signals?
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Weiterhin werden Fragestellungen zum Einfluss des Experimentalaufbaus
auf eine gemessene akustische Absorption bearbeitet (Kapitel 5):

IV. Wie beeinflusst die Schallausbreitung einer gegebenen, nicht-idealen
Messanordnung das Ergebnis einer Absorptionsmessung?

V. Wie hdngen beobachtete Abweichungen durch die nicht-ideale Mess-
anordnung von den Parametern des Fluids ab?

VI. Wie kann die gegebene Messanordnung modifiziert werden, um Ab-
weichungen durch den experimentellen Aufbau zu minimieren?

Abschlielend werden Mafinahmen zur Korrektur der Einfliisse des Expe-
rimentalaufbaus sowie deren Auswirkungen auf den Messbereich und die
Messunsicherheiten des Messverfahrens behandelt (Kapitel 6):

VII. Welche Mafinahmen konnen ergriffen werden, um beobachtete Abwei-
chungen basierend auf Referenzdaten rechnerisch zu korrigieren?

VIII. Wie grof§ ist der Messbereich der jeweiligen Methode zur Absorpti-
onsmessung bzw. welche Fluide konnen untersucht werden?

IX. Wie grof§ sind die Messunsicherheiten der ermittelten Messgrofien?
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Im Folgenden werden einige ausgewéhlte theoretische Grundlagen fiir die
im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Betrachtungen dargelegt. Der
Fokus liegt dabei auf der mathematischen Beschreibung verlustbehafte-
ter akustischer Wellen, wobei zum einen die Frequenzabhéingigkeit der
unterschiedlichen Ausbreitungseigenschaften im Vordergrund steht. Diese
sollen in den folgenden Kapiteln zur Bestimmung der akustischen Ab-
sorption ausgewertet werden. Zum anderen soll durch eine schrittweise
Herleitung ausgehend von Grundgleichungen verdeutlicht werden, welche
Néaherungen zur Beschreibung akustischer Wellen getroffen werden. Da die
im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten akustischen Quellen stets endliche
Geometrien haben, wird abschlieBend auf Moglichkeiten zur Beschreibung
der Schallfelder dieser Quellen eingegangen.

2.1 Verlustbehaftete akustische Wellen

2.1.1 SchallfeldkenngroBen

Da die Ausbreitung von akustischen Wellen in fluiden Medien zentraler
Aspekt dieser Arbeit ist, sollen die Schallfeldkenngréfien zunéchst definiert
werden. Die Notation entspricht dabei weitestgehend der Empfehlung 101
der Deutschen Gesellschaft fur Akustik e.V. [DEG06]. Die GroBen, durch
welche ein Schallfeld beschrieben wird, sind die Dichte p, der Druck p und
die Schnelle ¢. Alle GréBen lassen sich in einen Gleichanteil und einen
Wechselanteil zerlegen [Ler09]:

p(t) = po + p(t) (2.1)
p(t) = po +p(t)
U(t) = vy + T(t). (2.3)

Die stationdren Anteile werden entsprechend mit einer 0 indiziert, wihrend
die zeitvarianten Anteile aufgrund ihrer hdufigen Verwendung keine weitere
Kennzeichnung erhalten. Weiterhin wird im Folgenden darauf verzichtet, die
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Abhéngigkeit von der Zeit ¢ zu notieren. Die zeitvarianten Anteile werden
Wechselgrofien, also Wechseldichte, Wechseldruck bzw. Schallwechseldruck
und Wechselschnelle, genannt.

2.1.2 Die verlustbehaftete Wellengleichung

An dieser Stelle soll die Wellengleichung fiir lineare, verlustbehaftete, akusti-
sche Longitudinalwellen in Fluiden hergeleitet werden. Die Herleitung stellt
dabei eine Zusammenfithrung der Darstellungen von Lerch et al. [Ler09]
und Rudenko et al. [Rud77] dar, wobei gelegentlich auf weitere Details einge-
gangen werden soll. Als Begriindung, warum von linearer Schallausbreitung
ausgegangen werden kann, wird angenommen, dass alle Wechselgrofien so
klein sind, dass deren Quadrat und hohere Potenzen vernachléssigt werden
konnen. Bei der Herleitung der Burgers-Gleichung [Bur74] fiir nichtlineare
Schallausbreitung wird von Rudenko et al. eine dhnliche Argumentation
gefithrt [Rud77]. Hier wird davon ausgegangen, dass die quadrierten Wech-
selgrofien nicht vernachlassigt werden kénnen, wohl aber die der dritten
Potenz. Eine derartige Annahme vereinfacht an vielen Stellen der Herlei-
tung die Argumentation, warum bestimmte Terme vernachlassigt werden
konnen. Dies ist gerade in Hinblick auf die grofle Anzahl an Naherungen,
welche im Folgenden zur Linearisierung der Wellengleichung gemacht wer-
den miissen, hilfreich. Insbesondere gilt dies nicht nur fiir das Quadrieren
einzelner Wechselgrofien, sondern auch fiir eventuell auftretende Produkte
zweier verschiedener Wechselgrofien, zum Beispiel das Produkt aus Dichte
und Schnelle in der Kontinuitétsgleichung.

Um die fiir die Beschreibung von akustischen Wellen angenommenen
Vereinfachungen der Navier-Stokes-Gleichung aufzuzeigen, wird diese hier
zunéchst in ihrer Grundform betrachtet:

- - 1 -
pdv = —grad p + pus V20 + (,uv + s,us> grad (div 7). (2.4)
Die Parameter p, und ps sind hier die Volumen- und die Scherviskositét.

Die substantielle Ableitung der Wechselschnelle d¢ kann mit Hilfe partieller
Ableitungen wie folgt notiert werden [Ler09]:

(2.5)

=1

dv = 8,0 + grad — — ¥ X 1ot

[\3‘ @[&)2

Es wird nun die Annahme getroffen, dass der stationire Anteil der Schnelle
vg nicht vorhanden ist, also keine stationére Stromung im Medium vorliegt.
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Unter dieser Voraussetzung muss nur noch die substantielle Ableitung des
Wechselanteils der Schnelle betrachtet werden:

i
dv = 0,v + grad 5~ U X rot v. (2.6)

Mit der zuvor getroffenen Annahme, dass quadrierte Wechselgrofien ver-
nachlédssigbar klein sind, muss der Ausdruck grad 772—2 nicht weiter mitgefithrt
werden. Wird das Schnellefeld ' weiterhin als wirbelfrei angenommen, so
kann auch der dritte Term ¢ x rot ¢’ vernachléssigt werden. Unter diesen
Annahmen lasst sich die substantielle Ableitung in der Navier-Stokes-
Gleichung durch die partielle Ableitung ersetzen:

1
PO = —grad p + ps V20 + <,uv + 3u5> grad (div 7). (2.7)

Weiterhin ist ersichtlich, dass der Druck nun nur noch in differenzierter
Form vorkommt. Entsprechend kann auch hier statt des Gesamtdrucks p
der Wechseldruck p eingesetzt werden. Auf der linken Seite der Gleichung
steht nun der Ausdruck:

Auch hier kann wieder die Annahme eingesetzt werden, dass quadrierte,
bzw. miteinander multiplizierte Wechselgrofien (hier zusétzlich abgeleitet:
p0,0), vernachlassigbar klein sind. Unter den bisher getroffenen Naherungen
nimmt die Navier-Stokes-Gleichung die folgende Form an:

1
P00 = —grad p + s V20 + (uv + 3,us> grad (div 7). (2.9)

Unter erneuter Annahme von Wirbelfreiheit des Schnellefelds konnen die

—,

beiden letzten Summanden mit Hilfe der Vektoridentitét rot (rot A) =
grad (div A) — V2A zusammengefasst werden:

4
P00, = —grad p + (3us + ,uv> V27 (2.10)

Als weitere Gleichung zur Beschreibung von Schallausbreitung kommt
die Kontinuitatsgleichung zum Einsatz:

dp = —div (pv). (2.11)
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Linksseitig steht die Dichte in differenzierter Form. Die stationédre Dichte pg
hat keinen Einfluss auf das Ergebnis der Ableitung. Entsprechend kann hier
die Wechseldichte p eingesetzt werden. Um den rechtsseitigen Ausdruck zu
vereinfachen, wird erneut davon ausgegangen, dass im betrachteten Feld
keine stationdre Stromung vorliegt, v also gleich Null ist. Der Ausdruck
nimmt entsprechend die Form

Oyp = —div ((p + po)?) (2.12)

an. Wird nun wie zuvor angenommen, dass miteinander multiplizierte
Wechselgrofien vernachlassigbar klein sind, ergibt sich die Kontinuitatsglei-
chung fiir den akustischen Fall:

Oip = —podiv v. (2.13)

Zur Herleitung der Wellengleichung wird weiterhin eine Zustandsglei-
chung fiir das zu beschreibende Fluid benotigt, die den Zusammenhang
zwischen Druck, Dichte und der Entropie § herstellt:

p=f(p,3). (2.14)

Linearisiert man diese Annahme im Arbeitspunkt mit Hilfe einer Taylor-
Reihenentwicklung im Punkt g = pp und § = sg (wobei auch fir die
Entropie gilt § = s + sg), ergibt sich folgender Ausdruck [Rud77]:

p = (05p),p + (95P) ;5. (2.15)

Der zweite Term der rechten Seite dieser Gleichung kann mit Hilfe thermo-
dynamischer Zusammenhénge weiter umgeformt werden und fiithrt letztlich
auf die Beriicksichtigung von Verlusten in der Schallausbreitung, die auf die
endlich kleine Warmeleitfahigkeit v des Fluids zurtickzufiihren sind. Dieser
Zusammenhang wird zuerst von Kirchhoff [Kir68] beschrieben. Ausgangs-
punkt ist hier eine Entropiebilanz in linearer Naherung [Gro62; Rud77]:

poTo0is = VAT, (2.16)

wobei analog zu den Schallfeldkenngréfien 7' die als klein angenommene,
lokale Temperaturdnderung und 7Ty die Ausgangstemperatur ist (T =
T +1Tp). v ist hier die Warmeleitfahigkeit des Fluids. Unter Annahme eines
ebenfalls linearen Zusammenhangs zwischen Druck und Temperatur

T = (1) p (2.17)



2.1 Verlustbehaftete akustische Wellen

ergibt sich aus Gleichung 2.16 der folgende Ausdruck fiir die Entropiednde-
rung o;s: .

Os = VPOTO (051") ,Ap. (2.18)
Um diesen Ausdruck in die linearisierte, allgemeine Zustandsgleichung
(Gleichung 2.15) einsetzen zu konnen, muss diese zunéchst nach der Zeit
abgeleitet werden. Da die in Gleichung 2.15 vorhandenen Ableitungen des
Drucks nach der Dichte und der Entropie als Materialkonstanten nicht
zeitabhéngig sind, nimmt der Ausdruck die folgende Form an:

atp = (3515)88tp + (8§ﬁ)p5’ts. (219)

Einsetzen von Gleichung 2.18 liefert dann:

s

Op = (95D) ,0up + (0510);;”@
Nach Rudenko [Rud77] gilt unter Annahme eines idealen Gases der folgende

Zusammenhang: .
. ~ Cp — Cy

7o (0),(05T), = T (2.21)
Hier stehen ¢, und ¢, fiir die isobare und die isochore spezifische War-
mekapazitiat des Fluids. Empirisch kann durch Einsetzen von Referenz-
daten [Lem13] gezeigt werden, dass dieser Zusammenhang auch fiir nicht-
ideale Zustéande in guter Naherung Giiltigkeit behélt [Vral9]. Im Weiteren
wird auBerdem ersichtlich, dass der Ausdruck (d,p),, also die Ableitung
des Drucks nach der Dichte bei konstanter Entropie, gerade der quadrier-
ten Schallgeschwindigkeit ¢ entspricht. Fiir die Linearisierung der nach
der Zeit abgeleiteten Zustandsgleichung ergibt sich dann der folgende
Zusammenhang:

UV Cp — Cy
op = op+ — 22—~
Po Cp - Cy

Ap. (2.22)

Aus den drei linearisierten Gleichungen (Navier-Stokes-Gleichung 2.10,
Kontinuitatsgleichung 2.13 und Zustandsgleichung 2.22) kann nun durch
Einsetzen eine akustische Wellengleichung hergeleitet werden. Zunéachst
wird die Navier-Stokes-Gleichung in die Zustandsgleichung eingesetzt. Dazu
muss der Gradient gebildet werden, um anschlieend den Ausdruck grad p
zu eliminieren. Nach der Umstellung liefert das Einsetzen der Navier-Stokes-
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Gleichung;:

4 - Ly —
p00uT = —c*0,grad p + (3,“5 ¥+ Cp — C 1/> V20,0
C

pCv
— ¢, /4 .
L C (us + ,uv) V4. (2.23)
Po Cp-Cy \3

Der letzte Term kann unter dem Gesichtspunkt der Linearisierung wie zuvor
aufgrund der vierten ortlichen Ableitung V* vernachlissigt werden. Wei-
terhin werden zur Verbesserung der Ubersichtlichkeit die thermoviskosen
Verluste in p zusammengefasst [Rud77]:

Cp — Cy

4
= —s + fiy + v. (2.24)

3

Cp - Cy
Die vorherige Gleichung lésst sich entsprechend kompakter notieren:
00U = —c*O,grad p + pV20,v. (2.25)

Hier kann nun die Kontinuititsgleichung 2.13 eingesetzt werden, um die
Wechseldichte p zu eliminieren. Dividieren durch die statische Dichte pg
liefert die Wellengleichung fiir die Wechselschnelle v

9T = VT + ;‘Waﬁ. (2.26)
0

Die Wellengleichung lasst sich in gleicher Form auch fiir den Wechseldruck
p aufstellen [Rud77; Ler09]:

Oup = 2Ap + [/antp. (2.27)
0

Alle bisher durchgefiihrten Betrachtungen beziehen sich auf akustische
Longitudinalwellen. Auf die Betrachtung von akustischen Transversalwellen
wird an dieser Stelle verzichtet, auch wenn diese prinzipiell aufgrund der
von Null verschiedenen Scherviskositat in den zu beschreibenden Fluiden
ausbreitungsfihig sind. Transversalwellen in Fluiden haben eine begrenzte
Eindringtiefe, die abhangig von der Frequenz, der Dichte und der Schervis-
kositét ist [Lan91]. Diese Eindringtiefe liegt bei den Gegebenheiten der im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente im Bereich einiger Mi-
krometer, so dass davon ausgegangen werden kann, dass Transversalwellen
im Fluid einen vernachlédssigbaren Einfluss haben.

10



2.1 Verlustbehaftete akustische Wellen

2.1.3 Dispersionsbeziehung fiir verlustbehaftete
akustische Wellen

Fir den Schallwechseldruck in kartesischen Koordinaten wird eine ebene
Welle als Ansatzfunktion gewéhlt:

p= poej(kxx-i-kyy-i-kzz—wt) — pOej(ke}F—wt)' (228)

Unter dieser Annahme liefert die Transformation der Wellengleichung 2.27
in den Frequenzbereich die Dispersionsbeziehung der durch absorbierende
Medien gedédmpften Welle:

W = (2 — jwE, (2.20)
Po
Der obenstehende Ausdruck kann nur erfiillt sein, wenn eine der enthaltenen
Groflen komplex ist. Es ist tiblich, die Kreiswellenzahl k£ als komplex anzu-
nehmen; die Absorption entspricht dann gerade dem Imaginérteil [Ler09;
Rud77]. Ohne weitere Naherungen hat der Ausdruck fiir die Kreiswellenzahl
die folgende Form:

= exp(j:‘]— arctan(%)). (2.30)

2 2
4f 4 4 w2/;72 2 pc
0

Fiir weitere Berechnungen, vor allem der Absorption sowie der Phasen-
und Energiegeschwindigkeit, bietet es sich an, die Dispersionsbeziehung fiir
die Wellenzahl £ in Real- und Imaginarteil zu zerlegen. Die entstehenden
Ausdriicke cos (% arctan (.. )) und sin (% arctan (.. )) lassen sich in Wur-
zelterme umformen (siehe Anhang A.1.1). Dadurch ergibt sich die unter
den gegebenen Annahmen weiterhin exakte Losung fir die Dispersionsbe-
ziehung:

w22

w
C\/§,/°;2‘C‘4+1 Po
0

2,2

w?p
1-1]. (231
Zo) e

2
0

+1+1iw

11
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Die Absorption a = Im (k) lasst sich nun direkt aus dem Imaginérteil

ablesen [Buc05]:
w\/,/@j +1-1
Poc
a= :

/2 ol |

2
poct

(2.32)

Es ist zu beachten, dass sowohl eine Dispersionsbeziehung mit positivem
Imaginarteil, als auch mit negativem Imaginarteil Losungen der verlustbe-
hafteten Wellengleichung im Frequenzbereich darstellen. In der Regel wird
a als positive Grofle dargestellt. Das Vorzeichen in der Dispersionsbezie-
hung wird entsprechend so gewéhlt, dass sich der physikalisch sinnvolle Fall
einer tiber die Entfernung abklingenden Welle ergibt. Buckingham [Buc05]
fithrt in seinen Arbeiten zur Kausalitat der Differentialgleichung fiir Wellen
in verlustbehafteten Fluiden Néherungen des obenstehenden Ausdrucks
fiir die Absorption auf. Fiir geringe Absorption und geringe Frequenzen

(“;3’:; < 1) liefert eine Reihenentwicklung in p fir 4 = 0 oder in w fir
0

w = 0 einen quadratisch frequenzabhingigen Ausdruck:

Wi
~~ ) 2.33

Fiir hohe Absorption bzw. hohe Frequenzen (% > 1) ergibt sich fur «
0
eine wurzelformige Frequenzabhangigkeit:

Po
20

o =~

(2.34)

Eine graphische Darstellung der Zusammenhange fiir ein stark absorbie-
rendes Fluid (Abbildung 2.1) zeigt die Giiltigkeitsbereiche der jeweiligen
Néherungen auf. Da im Rahmen dieser Arbeit primér schwach absorbie-
rende Fluide untersucht werden sollen, wird die erstgenannte Naherung
fiir alle weiteren Betrachtungen gewahlt.

Zerlegt man p nun wieder in die unterschiedlichen Verlustmechanismen,
wird insbesondere der Zusammenhang zwischen Scher- und Volumenvisko-
sitdat, Warmeleitfahigkeit, den Warmekapazitaten und Absorption deutlich:

w? (4 Cp — Cy
_ et . 2.35
“ 2poc? (3,u T cp-cvy (2:35)

12
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Abbildung 2.1: Frequenzabhéngigkeit der Absorption eines Beispielme-
diums mit hoher Absorption (¢ = 1500ms™!, py =
1000 kg m—3, u = 1Pas); exakte Losung und Niherungen.

2.1.4 Ausbreitungsgeschwindigkeiten akustischer Wellen

Auf Grundlage der Dispersionsbeziehung (Gleichung 2.31) kénnen Aus-
driicke fiir die verschiedenen Ausbreitungsgeschwindigkeiten, zum Beispiel
fiir die Phasengeschwindigkeit, akustischer Wellen im verlustbehafteten
Fall bestimmt werden. Die Phasengeschwindigkeit ergibt sich aus dem
Quotienten der Kreisfrequenz w und des Realteils der Kreiswellenzahl
ky [Buc05]:

(2.36)

Cph =

E .
Fiir die Phasengeschwindigkeit resultiert damit folgender Ausdruck [Buc05]:

/2 w2 4]

2
pOC4

Cph = (237)

W‘ZE’c‘f +141
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Fiir kleine Frequenzen und geringe Absorption konvergiert die Phasenge-
schwindigkeit erwartungsgemafl gegen die Schallgeschwindigkeit ¢ [Buc05]:

Cpoh R C. (2.38)

In diesem Fall wiirde die Absorption vollstandig vernachlassigt. Um jedoch
zumindest Abschétzungen fiir die Phasengeschwindigkeit durchzufiihren,
soll an dieser Stelle eine weitere Néherung des exakten Ausdrucks fiir die
Phasengeschwindigkeit (Gleichung 2.37) aufgefithrt werden. Diese ergibt
sich durch Reihenentwicklung des exakten Ausdrucks in u fir g = 0 oder
in w fiir w = 0, dhnlich wie fiir Gleichung 2.33, wobei die Reihe nach dem
quadratischen Glied abgebrochen wird:
3p2w?
8c3pg

Con A €+ (2.39)

Bei grofien Frequenzen und starker Absorption (4 > 1) schligt Buck-

2
o

ingham die folgende Naherung vor [Buc05]:

eon e (|22 (2.40)
Po

Beide von Buckingham vorgestellten Naherungen stellen Grenzfélle dar,
die, wie in Abbildung 2.2 beispielhaft gezeigt, asymptotisch den Verlauf der
Phasengeschwindigkeit fiir kleine und grofle Frequenzen beschreiben. Wie
Abbildung 2.2 zeigt, beschreibt Gleichung 2.39 die Phasengeschwindigkeit
fiir kleine Frequenzen, ohne den Einfluss der Absorption vollstandig zu
vernachlassigen. Die im Beispiel verwendeten Parameter beschreiben ein
Fluid mit der Dichte und der Schallgeschwindigkeit von Wasser, jedoch
mit einer um etwa zwei Groflenordnungen grofferen Absorption. Daraus
lasst sich schlieflen, dass fiir die in dieser Arbeit betrachteten Fluide die
Phasengeschwindigkeit als der Schallgeschwindigkeit gleich angenommen
werden kann.

Neben der Phasengeschwindigkeit wird fiir sich ausbreitende Wellen
héufig die Gruppengeschwindigkeit bestimmt. Diese ist iiber den bekannten
Zusammenhang

Cor = Opw (2.41)

definiert [Aul90]. Voraussetzung fiir die Herleitung der Gruppengeschwin-
digkeit aus der Ableitung der Kreisfrequenz nach der Wellenzahl ist jedoch,
dass beide Groflen reell sind, das Medium also verlustfrei ist. Die Gruppen-

14
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Abbildung 2.2: Verlauf der Phasengeschwindigkeit tiber die Frequenz fiir
ein Beispielmedium mit hoher Absorption (¢ = 1500ms™?,
po = 1000kgm 3, u = 1Pas); exakte Losung und verschie-
dene Naherungen.

geschwindigkeit in ihrer klassischen Form dient daher nur zur Beschreibung
von gefiihrten Wellen oder Wellen in Kristallen und verliert ihre physika-
lische Bedeutung, sobald das Medium verlustbehaftet ist [Aul90; Mai87].
Anstelle der Gruppengeschwindigkeit kann die Energiegeschwindigkeit
betrachtet werden. Der Ansatz dazu ist in Abschnitt 4.2.2 beschrieben.

2.2 Schallfelder lokal begrenzter Quellen

Wihrend zur Herleitung der Dispersionsbeziehung (Abschnitt 2.1.3) und
des Zusammenhangs zwischen akustischer Absorption und den Verlustter-
men der Ansatz einer ebenen Elementarwelle gewahlt wurde, werden in der
Realitat selten ebene akustische Wellen beobachtet. Der Grund dafiir liegt
primér darin, dass reale akustische Quellen eine endliche Ausdehnung ha-
ben und daher stets gekriimmte Wellenfronten aussenden. Eine Ausnahme
bilden hier die Grundmoden schallhart begrenzter, fluidgefiillter Wellenlei-
ter, die ndherungsweise als eben angenommen werden kénnen [M6s15]. Eine

15
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Methode zur analytischen Berechnung der Schallfelder ortlich begrenzter
Schallquellen besteht in der Uberlagerung von Punktquellen nach dem
Huygensschen Prinzip [Huy90]. Das von Huygens bereits 1678 beschriebene
Verfahren zur Beschreibung der Ausbreitung von Licht lasst sich analog
auch fiir Schallwellen anwenden. Voraussetzung ist die mathematische
Beschreibung einer Punktquelle, die unterschiedliche Formen annehmen
kann. An dieser Stelle soll von folgendem Ansatz ausgegangen werden,
um das Schallfeld abhéngig von den Ortskoordinaten 7" einer am Ort 7
befindlichen Quelle zu beschreiben [Mos15; Ler09]:

/
pP=—— Fo __edklr=ral, (2.42)
|7 =74

Ausgehend von dieser Beschreibung kénnen mit Hilfe von Integralen tiber
7q analytische Losungen von bestimmten Schallwandlerformen gefunden
werden. Gebréuchlich ist hier vor allem die Variante fiir flichenhafte
Schallwandler, welche auf Integrale iiber eine Flache im Raum fithrt. Der
Ausdruck fiir eine Punktquelle muss dafiir iiber eine Konstante angepasst
werden. Anstelle der Schallwechseldruckamplitude der Punktquelle pj,
welche die Einheit Pam hat, tritt nun eine auf die Flache bezogene Quel-
lendichte pj mit der Einheit Pam™ = Pam/m?. Das zu lésende Integral
fir eine Schallwandlerfliche A(ry), die iber die komplette Fliche mit
gleicher Phase und gleicher Amplitude schwingt, hat also die folgende
Form [Mos15; Ler09]:

=74l

p// L
p:/w 0 eJkV_Tq'dA(TQ). (2.43)
A

Fiir eine kreisformige Schallwandlerfliche, welche gleichphasig und mit
gleicher Amplitude schwingt, ergibt sich ein hiufig betrachteter Spezial-
fall von Gleichung 2.43: Der Kolbenschwinger [M&s15; Ler09]. Fur diese
spezielle Losung bietet es sich an, ein polares Koordinatensystem (r, 9, o)
zu verwenden. Die Losung des resultierenden Integrals ist direkt nicht
moglich [Ber90; Ler09], es gibt jedoch fir bestimmte Bereiche des Felds
des Kolbenschwingers Néaherungslosungen. Eine exakte Losung existiert fiir
den Schalldruck auf der akustischen Achse, also auf der Mittelsenkrechten
der Schallwandlerfliche [Ler09]:

2 /! . .
p= J Zp() (eJkT . eJk\/T2+R2> ’ (244>
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—— Exakte Losung
---- Nahfeldlange n
-—- Fernfeldnéherung

Schallwechseldruckamplitude |p|/mPa

P G P g’ g
R
-

0 5 10 15 20

Entfernung vom Schallwandler r/mm

Abbildung 2.3: Schallwechseldruckamplitude auf der akustischen Achse
eines Kolbenschwingers mit einem Radius R = 10mm
und einer Frequenz f = 1 MHz; Schallgeschwindigkeit des
umgebenden Mediums ¢ = 1500 ms™}; resultierende Kreis-
wellenzahl k ~ 4188,8m™!.

wobei R der Radius der Schallwandlerflache ist. Der Verlauf des Betrags
dieses komplexen Ausdrucks zeigt abhidngig von der Wahl der Parameter
mehrere lokale Minima und Maxima in der unmittelbaren Nahe des Schall-
wandlers (siche Abbildung 2.3), die durch konstruktive und destruktive
Interferenz der Elementarwellen entstehen. Die Position des letzten Maxi-
mums wird als Nahfeldldnge oder natiirlicher Fokus bezeichnet [Ler09]. Fir
die Nahfeldldnge n lasst sich durch Analyse des Betrags von Gleichung 2.44
der folgende Zusammenhang herleiten [Kra86|:

R?k%2 — 2 4AR? — )\?
= = 2.4
ok 4\ (2.45)

n

wobei die zweite Variante zur Berechnung iiber die Wellenldnge in der
Literatur gebrauchlicher ist.

Weiterhin kann eine Losung zur Beschreibung des Fernfelds gefunden
werden. Diese Art der Beschreibung des Felds einer bestimmten Quellen-
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Abbildung 2.4: Fernfeld eines Kolbenschwingers mit einem Radius R =
10 mm und einer Frequenz f = 1 MHz; Schallgeschwindig-
keit des umgebenden Mediums ¢ = 1500 m s™!; resultieren-
de Kreiswellenzahl k ~ 4188,8m™".

anordnung liegt dann vor, wenn sich die resultierende Feldstarke durch
ein (skaliertes) Feld einer Punktquelle multipliziert mit einem winkelab-
héngigen Term beschreiben lasst. Fiir den Kolbenschwinger nimmt die
Fernfeldbeschreibung folgende Form an:

ek J1 (Rk sin 9)

— //2 R
Po2m r ksind

(2.46)

Diese Winkelabhangigkeit, in diesem Fall Jl(]ngﬂ wird auch als Richt-
oder Abstrahlcharakteristik [Ler09] bezeichnet. Wie Abbildung 2.3 zeigt,
konvergiert die Fernfeldndherung auf der akustischen Achse gegen die
exakte Losung. Es ist jedoch auch ersichtlich, dass die Fernfeldnadherung
erst fiir Entfernungen deutlich grofler als die Nahfeldlange gilt.

Betrag und Realteil der Fernfeldbeschreibung sind in Abbildung 2.4
dargestellt (hier in kartesischen Koordinaten). Als dargestellter Ausschnitt
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beziiglich des Abstands vom Kolbenschwinger wird der Bereich z > 20 mm
gewahlt, da ab dieser Entfernung die Fernfeldbeschreibung der exakten
Beschreibung der Abstrahlcharakteristik naherungsweise entspricht (siehe
Abbildung 2.3). Im Betrag des Schallwechseldrucks zeigt sich deutlich die
sogenannte Hauptkeule der Abstrahlcharakteristik bei z = 0 mm, umgeben
von den Nebenkeulen. Der Realteil der Fernfeldbeschreibung zeigt weiterhin,
dass die Phasen benachbarter Keulen jeweils um 180° versetzt sind.

Neben den etablierten Losungen fiir das Fernfeld und fiir die akustische
Achse existieren auch analytische Ausdriicke fiir das Nahfeld des Kolben-
schwingers [Ber90], welche jedoch Kombinationen aus Hankel-Funktionen
und Fresnel-Integralen enthalten.
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3 | Stand des Wissens und der
Technik

Obwohl die Volumenviskositat p, als Parameter der Navier-Stokes-Glei-
chung auftritt, existiert nur eine geringe Anzahl an Messdaten. Begriindet
liegt dieser Umstand im Mangel eines etablierten Messverfahrens fiir die
Volumenviskositit. Im Folgenden werden zunéchst Messverfahren und der
Kenntnisstand fiir andere Verlustgroflen beschrieben, da diese nach Glei-
chung 2.35 bekannt sein miissen, um aus einer gemessenen akustischen
Absorption die Volumenviskositat zu bestimmen. Weiterhin wird auf die bis-
her bekannten Messverfahren zur akustischen Absorption eingegangen und
eine Ubersicht iiber die vorhandene Datenlage fiir die Volumenviskositét
in Flissigkeiten gegeben.

3.1 Stand des Wissens anderer
FluidkenngroBen

3.1.1 Scherviskositat

Wahrend fiir die Volumenviskositét kein etabliertes Messverfahren existiert,
kann die Scherviskositiat getrennt von den anderen Verlustmechanismen im
Fluid erfasst werden. Dies lasst sich auch anhand der zugrundeliegenden
fluiddynamischen Grundgleichungen erklaren. Bei genauerer Betrachtung
der Navier-Stokes-Gleichung

. . 1 .
pdv = —grad p + s V0 + <,uv + 3us> grad (div 7)) (3.1)

fallt auf, dass die Feldbeschreibung unabhéngig von der Volumenviskositét
wird, wenn die Divergenz des Geschwindigkeitsfelds gleich Null ist [Poz09]:

dive = 0. (3.2)
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Tabelle 3.1: Ubersicht iiber die verwendeten Zustandsgleichungen fiir die
Scherviskositat und deren Unsicherheiten.

Fluid Gleichung Unsicherheit
Wasser Huber et al. [Hub09] 1%..3%
Methanol  Xiang et al. [Xia06] 2%..5%
n-Hexan  Michailidou et al. [Micl3] 2%
n-Octan  Huber et al. [Hub05b)] 2%
n-Decan  Huber et al. [Hub05b) 2%

Toluol Avgeri et al. [Avgl5] 0,7%..3%

Unter dieser Annahme werden auch die durch die Warmeleitfahigkeit
hervorgerufenen Verluste vernachlissigt (siche Gleichung 2.22). Uber die
Kontinuitatsgleichung (Gleichung 2.13) folgt mit dieser Annahme dann,
dass die Ableitung der Dichte nach der Zeit gleich Null ist. Es handelt
sich hierbei um die Annahme eines inkompressiblen Fluids, das heifit es
wird davon ausgegangen, dass die Fluidbewegung derart ist, dass keine
Dichtednderungen auftreten [Poz09].

Basierend auf diesen Annahmen stehen unterschiedliche, etablierte Mess-
verfahren zur Verfiigung. Die Kapillarviskosimetrie wird fiir den groBten
Teil der Messungen, welche die Grundlage fiir die in dieser Arbeit verwen-
deten Zustandsgleichungen fiir die Scherviskositat bilden, verwendet und
soll daher an dieser Stelle kurz beschrieben werden. Das Messprinzip des
Kapillarviskosimeters basiert auf der Messung der Fliegeschwindigkeit
einer Fliissigkeit durch eine diinnes Rohr, die Kapillare, und ist in der
DIN 51562-1 [DIN99] beschrieben. Unter der Voraussetzung, dass die Fliis-
sigkeitsbewegung durch eine konstante Druckdifferenz hervorgerufen wird
und das Stromungsprofil laminar ist, kann die FlieBgeschwindigkeit des
Fluids durch die Kapillare als antiproportional zur kinematischen Viskositét
(us/po) der Flissigkeit angenommen werden. Der Proportionalitatsfaktor,
welcher die beiden Gréflen verkniipft, ist ein Parameter des jeweiligen
Messgerétes und nach dem Gesetz von Hagen-Poiseuille abhangig von der
Druckdifferenz und der vierten Potenz des Radius der Kapillaren [Sut93].

In dieser Arbeit werden zur Ermittlung der Scherviskositdt Zustands-
gleichungen verwendet, welche auf der Interpolation von Messdaten auf
Grundlage eines physikalisch motivierten Modells basieren. Die Quellen
dieser Gleichungen, die im thermodynamischen Kontext auch als Korre-
lationen bezeichnet werden, werden an dieser Stelle kurz in Tabelle 3.1
zusammengefasst. Die angegebenen relativen Unsicherheiten unterschei-
den sich abhéngig vom Fluid, liegen aber in der gleichen Grofienordnung.

22



3.1 Stand des Wissens anderer Fluidkenngrofien

Tabelle 3.2: Ubersicht iiber die verwendeten Zustandsgleichungen fiir die
Wiérmeleitfahigkeit und deren Unsicherheiten.

Fluid Gleichung Unsicherheit

Wasser Huber et al. [Hub12]  1,5%..2%
Methanol ~ Sykioti et al. [Syk13]  2%..4,4%
n-Hexan  Assael et al. [Ass13] 4,2 %
n-Octan  Huber et al. [Hub05a] 3%
n-Decan  Huber et al. [Hub05a] 3%
Toluol Assael et al. [Ass12] 3%

Bei Fluiden mit vergleichsweise geringer Scherviskositat, insbesondere bei
Methanol, ist die relative Unsicherheit am grofiten. Urséchlich hierfiir ist
der Umstand, dass der Messeffekt bei den meisten Messverfahren fiir die
Scherviskositidt mit der Messgrofie ansteigt. Dadurch werden konstante
Unsicherheitsbeitrage, etwa die der verwendeten Messgeréte, im Verhaltnis
bei groflerer Scherviskositat geringer.

3.1.2 Wairmeleitfahigkeit

Ahnlich wie bei der Scherviskositét stehen zur Messung der Wérmeleitfa-
higkeit unterschiedliche Ansétze zur Verfligung. Ein vor allem im Kontext
thermodynamischer Referenzmessungen verbreitetes Verfahren ist die so-
genannte transient hot-wire Methode [Gro74]. Bei diesem Ansatz wird
ein diinner Draht (zumeist aus Platin) in vertikaler Richtung im zu un-
tersuchenden Medium aufgehéngt. Durch einen konstanten elektrischen
Strom wird dieser Draht aufgeheizt, wihrend gleichzeitig dessen elektri-
scher Widerstand zur Bestimmung der Temperatur gemessen wird. Die
Wiérmeleitfahigkeit des zu untersuchenden Mediums kann dann aus der
Temperaturanderung des Drahts bestimmt werden. Sollen fluide Medien
vermessen werden, so muss weiterhin ausgeschlossen werden, dass der
Abtransport der thermischen Energie vom Draht ins Medium durch Kon-
vektion beeinflusst wird. Aus diesem Grund wird der Draht mit transienten
Signalen, zum Beispiel mit Strompulsen mit einer Dauer im Bereich einer
Sekunde [Gro74], betrieben. Konvektive Effekte setzen aufgrund der dazu
notwendigen Bewegung des Materials verzogert ein und konnen daher
eliminiert werden, wenn nur kurzzeitig thermische Energie eingebracht
wird. Weiterhin zeigt sich das Einsetzen der Konvektion im Zeitverlauf der
Drahttemperatur [Gro74].

Fiir die untersuchten Fluide liegen jeweils Zustandsgleichungen fiir die
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Tabelle 3.3: Ubersicht iiber die verwendeten Zustandsgleichungen zur Be-
stimmung der spezifischen isochoren und isothermen Warme-

kapazitaten.
Fluid Gleichung Unsicherheit
Wasser Wagner et al. [Wag02]  0,1%
Methanol Piazza et al. [Pial3] 1%
n-Hexan  Span et al. [Spa03] 1%..2%
n-Octan  Span et al. [Spa03] 1%..2%

n-Decan  Lemmon et al. [Lem06] 1%
Toluol Lemmon et al. [Lem06] 1%..2%

Wiérmeleitfahigkeit vor, die in Tabelle 3.2 zusammengefasst sind. Auch
hier liegt die von den Autoren angegebene Unsicherheit im Bereich einiger
Prozent. Die grofite Unsicherheit findet sich bei der Warmeleitfahigkeit von
Methanol und n-Hexan mit tiber 4 %. Um den Einfluss der Unsicherheit
der Warmeleitfahigkeit auf die Unsicherheit der zu messenden Volumenvis-
kositét zu beschreiben, muss auch die Unsicherheit der Warmekapazitaten
bekannt sein.

3.1.3 Isobare und isochore Warmekapazitat

Wahrend Scherviskositiat und Warmeleitfahigkeit zusétzlicher Gleichungen
bediirfen, kénnen die spezifische isobare Wéarmekapazitét c, und die spezi-
fische isochore Wiarmekapazitéit ¢, aus kalorischen Zustandsgleichungen
hergeleitet werden [Bael6]. Die verwendeten Zustandsgleichungen, welche
auch zur Bestimmung der Dichte aus Druck und Temperatur sowie der
Schallgeschwindigkeit verwendet werden, sind in Tabelle 3.3 aufgefiihrt.
Aufféllig sind hier vor allem die kleinen Unsicherheiten, welche aus dem
Umstand resultieren, dass die Zustandsgleichungen auf Basis einer teils sehr
groflen Menge an Messergebnissen aus unterschiedlichen Messmethoden
parametrisiert und identifiziert werden kénnen.

3.2 Messverfahren fiir akustische Absorption
und Volumenviskositat

Messverfahren fiir die Volumenviskositéit basieren aktuell ausschlieflich auf
einer Messung der akustischen Absorption im zu untersuchenden Fluid.
Hier wird stets vorausgesetzt, dass die Scherviskositit sowie die War-
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3.2 Messverfahren fiir akustische Absorption

meleitfahigkeit und die Warmekapazitédten des Fluids aus unabhéngigen
Untersuchungen bekannt sind. Zur Bestimmung der akustischen Absorption
werden jedoch unterschiedliche Ansétze gewéahlt.

3.2.1 Akustische Messverfahren

Wohl am verbreitetsten sind Messverfahren, bei denen die Abschwéchung
einer akustischen Welle bei der Transmission durch das zu untersuchende
Fluid betrachtet wird. Die am héufigsten angewandte Methode ist hier die
Puls-Echo-Messung, bei der ein Schallwandler sowohl zum Senden als auch
zum Empfangen der akustischen Signale verwendet wird. Mit Hilfe eines
Reflektors werden die Signale an den Schallwandler zuriickgesandt. Die
Vorgehensweise in dlteren Publikationen deutet auf einen Ursprung des
Puls-Echo-Verfahrens in der Radar-Technologie hin. So geben zum Beispiel
Pellam et al. [Pel46] die ebenfalls gemessene Laufzeit auch als dquivalente
Radar-Entfernung an. Ausgehend von dem Puls-Echo-Verfahren gibt es je
nach Entstehungszeitraum des Verfahrens einige Unterschiede in der Reali-
sierung der Messanordnung. Allen Experimentalaufbauten zur Messung der
akustischen Absorption gemein ist die Notwendigkeit, andere dissipative
Effekte zu korrigieren. Primér sind dies die Aufweitung der akustischen
Wellenfront sowie die unvollstandige Reflexion und Transmission dieser an
den Reflektoren. Zur Korrektur der Aufweitung gibt Born [Bor43] unter
Annahme eines Kolbenschwingers bereits 1943 einen Zusammenhang an.

Pinkerton [Pin47; Pin49] verwendet einen Aufbau mit variabler Reflek-
tordistanz, wobei der Reflektor im Nahfeld des Schallwandlers positioniert
wird. Schallfeldaufweitung sowie unvollstandige Reflexion werden nach
Born [Bor43] eliminiert. Weiterhin wird das Ergebnis der Messung iiber-
priift, indem der Schallwandler neben seiner Grundfrequenz auch auf
seinen Harmonischen betrieben wird, um die quadratische Abhéngigkeit
des Absorptionsmechanismus von der Frequenz auszunutzen.

Eine weitere Variante der Puls-Echo-Anordnung besteht aus einem fliis-
sigkeitsgefiillten Zylinder mit variabler Lange. Als Schallwandler dient auch
hier eine an einer Stirnflache vollflachig angebrachte Quarzscheibe. Litovitz
et al. [Lit55] verwenden einen derartigen Aufbau. Die Zylinderanordnung
wird hier als eine Art Wellenleiter betrachtet, in dem das akustische Si-
gnal ohne Verluste gefithrt wird. Johnson Jr. et al. [Joh68] greifen diese
Versuchsanordnung wieder auf, fithren jedoch eine umfangreiche Korrek-
turrechnung fiir parasitiare Verluste durch, bei der Mehrfachreflexionen
zwischen Schallwandler und Reflektor ausgenutzt werden. Eine weitere
Variante der Zylinderanordnung wird von Hawley [Haw67] im Rahmen
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seiner Dissertation entworfen und zusammen mit Allegra publiziert [All72].
Im Gegensatz zu den zuvor vorgestellten Versuchsanordnungen werden
zum Senden und zum Empfangen getrennte Schallwandler an beiden Stirn-
flachen eines Zylinders mit einstellbarer Lénge verwendet.

Alternativ zu diesen Verfahren existieren einige Ansétze, welche auf einer
Messung des akustischen Strahlungsdrucks bzw. auf einer Messung der
Schallstrahlungskraft basieren. Fox et al. [Fox46] beschreiben eine Methode,
bei der der Strahlungsdruck auf eine Kunststoffkugel im Schallfeld bei
kontinuierlicher Anregung ausgewertet wird. Smith et al. [Smi48] wéihlen
einen dhnlichen Ansatz, wobei hier die Kraft ausgewertet wird, die der
Schall bei verschiedenen Frequenzen auf eine ebene Flache ausiibt.

In jiingeren Publikationen werden des Weiteren kommerziell verfiighare
Geréte (zum Beispiel Malvern Panalytical GmbH Ultrasizer) zur Messung
der akustischen Absorption verwendet [Holll]. Das hier eingesetzte Mess-
prinzip basiert auf der Analyse der Resonanzeigenschaften einer mit dem
Messmedium gefiillten Kavitidt und ist primér fiir die Untersuchung von
Fluiden bei Atmosphérendruck ausgelegt.

3.2.2 Optische Messverfahren

Alternativ zu akustischen Verfahren zur Bestimmung der Absorption und
damit der Volumenviskositat kann auch ein optisches Messverfahren an-
gewandt werden. Fiir dieses Verfahren wird die Brillouin-Streuung ge-
nannte Interaktion zwischen akustischen und elektromagnetischen Wellen
ausgenutzt. Fiir die Beschreibung des zugrundeliegenden Effekts kann
eine teilchenphysikalische Modellbetrachtung durchgefiihrt werden [Mon68;
R6m09; Sut96]. Ausgangspunkt ist die Interaktion eines Photons mit einem
akustischen Phonon im zu untersuchenden Material. Die Interaktion kann
auf zwei unterschiedliche Arten erfolgen: Zum einen kann das Photon
bei der Interaktion mit dem zu untersuchenden Material ein akustisches
Phonon erzeugen und verliert so an Energie, was die Frequenz des Photons
verringert. Zum anderen kann das Photon die Energie eines im zu unter-
suchenden Material vorhandenen Phonons aufnehmen und so an Energie
gewinnen, wodurch die Frequenz des Photons erhoht wird. Der Betrag der
Frequenzverschiebung ist in beiden Fallen gleich, so dass sich im Spektrum
der gestreuten Strahlung neben der anregenden Strahlung zwei weitere
Linien zeigen. Der Abstand Q2a dieser so genannten Brillouin-Linien l&sst
sich durch Annahme von Energie- und Impulserhaltung der interagierenden
Teilchen bestimmen. Fiir eine Kreisfrequenz €2 des einfallenden Photons
und eine Kreisfrequenz w des wechselwirkenden Phonons ergibt sich iiber
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3.2 Messverfahren fiir akustische Absorption

den Energieerhaltungssatz die Kreisfrequenz des gestreuten Photons '
hQ + hw = AQY, (3.3)

wobei h das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum ist und die unter-
schiedlichen Vorzeichen jeweils die Energieauf- und Abnahme beschreiben.
Analog liefert der Impulserhaltungssatz einen Ausdruck fiir den Wellen-
zahlvektor des gestreuten Photons K’

hEK + hk = hK'. (3.4)

K und k sind hier die Wellenzahlvektoren des einfallenden Photons und
des wechselwirkenden Phonons. Unter Vernachléssigung von Dampfung
und der Annahme, dass die Schallgeschwindigkeit ¢ viel kleiner ist als die
Lichtgeschwindigkeit C' im Medium, liefert das Einsetzen der jeweiligen
Dispersionsbeziehungen

Q= C|K]|, (3.5)
w=clk| und
Q = C|K'|

einen Ausdruck fiir die Frequenzverschiebung Q2 der gestreuten Photo-
nen [Mou66]:

Q 0
QA=0' -Q= j:2c5 sin 2 (3.8)

wobei 6 der Winkel zwischen dem Wellenvektor der einfallenden und der
gestreuten Strahlung ist. Die lineare Abhangigkeit der Frequenzverschie-
bung von der Schallgeschwindigkeit ¢ ermoglicht die Auswertung von
Brillouin-Streuung zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit. Es ist wei-
terhin ersichtlich, dass der Ausdruck fir # = 180° maximal wird. Der
Messeffekt ist also am grofiten, wenn die direkt in Richtung der Quelle
zurilick gestreute Strahlung analysiert wird (Riickstreuung). In diesem Fall
ergibt sich die Frequenzverschiebung zu [Sut96]:

Q

Ist die Ausbreitung der akustischen Welle verlustbehaftet, so d&uflert sich
dies in einer Verbreiterung der Brillouin-Linien, die im verlustfreien Fall
ideal schmal sein miissen. Teilchenphysikalisch wird der dissipative Term
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in der akustischen Dispersionsbeziechung als Lebensdauer des Phonons
interpretiert. Dies wird vor allem dann ersichtlich, wenn man die Verluste
im Ansatz fiir die Dispersionsbeziehung nicht wie in Abschnitt 2.1.3 iiber
eine komplexe Wellenzahl, sondern tiber eine komplexe Frequenz modelliert.
Die Dispersionsbeziehung unter Annahme einer komplexen Kreisfrequenz
lautet dann wie folgt: B
2
w = [Fje — jFC# (3.10)
2p0
Der Imaginarteil hat hier gerade die Einheit s™"; sein Kehrwert entspricht
also einer Zeitkonstanten, die teilchenphysikalisch als mittlere Lebensdauer
interpretiert werden kann. Eine Menge Teilchen mit endlicher Lebensdauer
kann als energetisch unscharf betrachtet werden [Sch02]. Diese Unschérfe
wird bei der Interaktion mit Photonen als Resultat der Energieerhaltung
iibertragen und fithrt zu einer Verbreiterung der Brillouin-Linien. Die
Verteilung der Intensitdt im resultierenden optischen Spektrum lésst sich
fir eine Linie mit einer Cauchy-Verteilung beschreiben [Lan60]:

1

I r

T(Q—Qa)? -T2 (311)

1(Q)
Qa ist hier die zuvor bestimmte Frequenzverschiebung, wihrend I' Li-
nienbreite genannt wird. Diese ergibt sich unter Annahme von Energie-
und Impulserhaltung aus dem Imaginéarteil der Frequenz des gestreuten
Photons, wenn fiir das Phonon die Dispersionsbeziehung (Gleichung 3.10)
gilt.
p§2?
poC?
Die Breite dieser Linien I" ist also ein Maf fiir die thermoviskosen Verluste
p [Sut96; Lan60; Mey79]. Auch hier zeigt sich, dass der Messeffekt fiir
zurlickgestreute Photonen (f = 180°) am grofiten ist.

I' =

(1 — cos(h)). (3.12)

Messverfahren basierend auf Brillouin-Streuung sind im Vergleich zum
akustischen Ansatz vor allem deshalb weniger verbreitet, weil an die ver-
wendeten optischen Komponenten héchste Anforderungen hinsichtlich der
spektralen Auflosung gestellt werden. Ursdchlich hierfiir ist die geringe
Energie der akustischen Phononen und die daraus resultierende gerin-
ge Anderung der Energie der Photonen bei der Interaktion. Die durch
Brillouin-Streuung hervorgerufene Frequenzverschiebung liegt bei Experi-
menten zur Bestimmung der akustischen Absorption in Fluiden im Bereich
einiger Gigahertz [Xu03], wihrend die anregende Strahlung in der Regel
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im sichtbaren Bereich liegt (400 THz bis 789 THz). Entsprechend muss
die verwendete Strahlungsquelle sehr schmalbandig sein, um die Brillouin-
Linien nicht zu iiberlagern. Weiterhin muss das Spektrum der gestreuten
Strahlung im Frequenzbereich hoch aufgelost messtechnisch erfasst werden,
um die Breite der Brillouin-Linien mit geringer Unsicherheit bestimmen
zu koénnen. Die Methode hat jedoch den Vorteil, dass hier keine Effekte
wie akustische Aufweitung und unvollstdndige akustische Reflexion tiber
Referenzierung korrigiert werden miissen. Es ist daher weniger wahrschein-
lich, dass Ergebnisse von Absorptionsmessungen tiber Brillouin-Streuung
systematische Messabweichungen aufweisen.

Ausgehend von der Anzahl der Publikationen wird die Messung der
akustischen Absorption mittels Brillouin-Streuung héufiger in Gasen als in
Fliissigkeiten angewandt. Hier werden vorwiegend die Bestandteile von Luft
(zum Beispiel [Guldb; Gulda; Mal4]) und Edelgase (zum Beispiel [Fle69;
Bah75]) analysiert. Es existieren jedoch auch einige Untersuchungen an
(fliissigem) Wasser, die im folgenden Abschnitt mit aufgenommen wer-
den [Rou76; Xu03].

3.2.3 Messdaten

Fir das im Rahmen dieser Arbeit vorgestellte Messverfahren werden zur
Korrektur von systematischen Messabweichungen Referenzdaten benotigt.
An dieser Stelle sollen die Datenséatze, welche als Referenz verwendet wer-
den, nach der jeweiligen Fliissigkeit unterteilt iber den Zustandsraum
dargestellt werden. Dargestellt wird dabei die Volumenviskositét iiber Tem-
peratur und Dichte. Von der vielleicht gebrauchlicheren Darstellungsform
iiber Temperatur und Druck wird abgesehen, da kleine Dichtednderungen
fiir Fliissigkeiten in der Regel grole Druckénderungen bedeuten. Durch
die Darstellung tiiber die Dichte wird also vermieden, dass eine sich tiber
mehrere Groflenordnungen erstreckende Druck-Skala verwendet werden
muss. Zur Berechnung der Dichte im jeweiligen gegebenen Zustand werden
die in REFPROP [Lem13] gesammelten Zustandsgleichungen verwendet.
In nahezu allen in diesem Abschnitt referenzierten Publikationen wird
fiir die jeweiligen Messergebnisse ein Wert fiir die akustische Absorption
angegeben, um dann, in den meisten Fallen, daraus die Volumenviskositét
zu bestimmen. Wie in Abschnitt 2.1.3 beschrieben, miissen zur Bestim-
mung der Volumenviskositéit p, aus der akustischen Absorption o andere
Fluidkenngrofien (Scherviskositat s, Wéarmeleitfahigkeit v, isochore Wér-
mekapazitit ¢, und isobare Wérmekapazitiat c,) sowie Dichte p, und
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Abbildung 3.1: Veroffentlichte Messdaten fiir die Volumenviskositét von
Wasser.

Schallgeschwindigkeit ¢ bekannt sein:

4 Cp — Cy

= g 3.13

e = gl = Y (3.13)
2acdpy 4 Cp — Cy

= — —lg — . 3.14

CL)2 3/’LS Cp ey 1% ( )

Die dazu notigen Berechnungen sind in den aufgefithrten Publikatio-
nen ebenfalls durchgefithrt, werden aber hier, auf Basis der in REF-
PROP [Lem13] hinterlegten aktuellen Gleichungen fur die Verlust- und
Zustandsgroflen neu durchgefithrt. So wird dem aktuellen Stand der For-
schung beziiglich der anderen Verlustgrofien Rechnung getragen.
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Die Messdaten fiir die Volumenviskositiat von Wasser sind in Abbil-
dung 3.1 dargestellt. Sonderfille, wie etwa das in [Rou76] ebenfalls unter-
suchte unterkiihlte Wasser, sind nicht mit aufgefiihrt. Die Mehrzahl der
Messungen liegt fiir eine Dichte py von etwa 1000 kg m~3 bei unterschiedli-
chen Temperaturen vor. Diese Daten entsprechen gerade isobaren Messun-
gen bei Atmosphéarendruck. Ausnahmen sind die in [Lit55] und [Haw70)]
durchgefiihrten isothermen Messungen (beide mit einer geschlossenen Zylin-
deranordnung) bei zwei unterschiedlichen Temperaturen (jeweils 275,15 K
und 303,15 K bzw. 2°C und 30°C). Allgemein zeigt sich die Volumenvis-
kositat p, von Wasser nach den vorhandenen Untersuchungen als stark
temperaturabhéngig. Bei Atmosphérendruck betragt sie in der Néhe des
Tripelpunkts etwa 7mPas, wihrend Pinkerton (Anordnung mit variablem
Reflektor) bei 363,15 K (90°C) weniger als 1 mPas misst [Pin49]. Auch
wenn die Datenlage beztiglich der Dichteabhéangigkeit (bzw. Druckabhén-
gigkeit) der Volumenviskositat nicht umfangreich ist, zeigt sich ein geringer
Trend hin zu einer groBeren Volumenviskositat bei groBerer Dichte. Weiter
sind die Ergebnisse von Hall (variable Reflektoranordnung, [Hal48]) und
einige der Ergebnisse von Rouch (Brillouin-Streuung, [Rou76]) hervorzuhe-
ben, die jeweils vergleichsweise stark von den anderen Messungen abweichen.
Vor allem Hall zeigt in allen Ergebnissen eine grofiere Volumenviskositét
als andere Autoren bei d&hnlichen Zustdnden. Rouchs Messergebnisse wei-
chen nur teilweise ab, hier jedoch stark nach unten. Weiterhin sind die
ebenfalls auf Basis von Brillouin-Streuung erlangten Messergebnisse von
Xu zu nennen [Xu03], die trotz des anderen Messprinzips gut mit den
Ergebnissen anderer Autoren iibereinstimmen.

Fiir Methanol ist die Literaturdatenbasis deutlich kleiner als fiir Was-
ser (Abbildung 3.2). Es liegen jeweils zwei Messreihen bei konstantem
Druck (Atmosphéarendruck; Reflektor im Fernfeld [Awa77] und geschlosse-
ner Zylinder [Kor71c]) und bei konstanter Temperatur (303,15 K; beides
geschlossene Zylinderanordnungen [Kor71la; Haw70]) vor. Die Temperatur-
und Dichteabhangigkeit der Volumenviskositat von Methanol zeigt sich
nach der vorliegenden Datenlage &hnlich der von Wasser: Eine Erhohung
der Temperatur fithrt zu einer geringeren Volumenviskositat, wahrend eine
steigende Dichte in einer hoheren Volumenviskositat resultiert.

Es liegen weiterhin einige Messdaten fiir n-Hexan und Toluol (Methylben-
zen) vor. Fir n-Hexan ist nur ein Datensatz aus den Untersuchungen von
Allegra [All70] verfigbar (Abbildung 3.3 a). Er zeigt die Volumenviskositét
bei konstanter Temperatur (303,15 K) in Abhéangigkeit des Drucks. Auch
wenn aufgrund der geringen Datenlage fiir n-Hexan keine Aussage zur Tem-
peraturabhangigkeit der Volumenviskositat gemacht werden kann, zeigt
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Abbildung 3.2: Veroffentlichte Messdaten fir die Volumenviskositét von
Methanol.
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Abbildung 3.3: Verdffentlichte Messdaten fiir die Volumenviskositét von
n-Hexan a) und Toluol b).
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3.3 Versuchsaufbau zur Schallgeschwindigkeitsmessung

sich die Dichteabhangigkeit dhnlich den zuvor betrachteten Fliissigkeiten.
Fiir Toluol existieren zwei Datensétze mit jeweils vier Messungen (Abbil-
dung 3.3 b). Die beiden ebenfalls von Allegra publizierten Datensétze zeigen
die Volumenviskositat in Abhangigkeit der Temperatur bei Atmosphéren-
druck [All72] und in Abhéngigkeit des Drucks bei konstanter Temperatur
303,15 K [All70]. Trotz der geringen Datenlage deuten die Messungen auf
eine Dichte- und Temperaturabhangigkeit der Volumenviskositat hin, die
den zuvor betrachteten Fliissigkeiten entspricht. Allegra setzt fiir alle hier
genannten Messungen eine geschlossene Zylinderanordnung mit getrennten
Sende- und Empfangsschallwandlern ein [All70; All72].

Es existieren weiterhin einige Messungen fiir die Volumenviskositat von
weiteren Alkoholen (Ethanol [Kor7le; Awa77; Pin49; Kor71d; Haw70],
1-Propanol und 1-Butanol [Car55]). Der Datensatz fiir 1-Propanol wird
nicht als Referenz verwendet, jedoch zum Vergleich mit den ermittelten
Ergebnissen herangezogen.

3.3 Versuchsaufbau zur
Schallgeschwindigkeitsmessung

Grundlage fiir die in dieser Arbeit beschriebenen Untersuchungen ist ein vor-
handener Experimentalaufbau zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit
in Fluiden in unterschiedlichen Zustdnden. Den Kern dieses Messsystems
bildet eine Anordnung aus einem Quarz-Schallwandler und zwei akus-
tischen Reflektoren, die zuerst von Kortbeek et al. [Kor85] beschrieben
wird. Der scheibenférmige Quarzkristall (X-Schnitt) wird dabei nur am
Rand fixiert, so dass akustische Wellen in beide Richtungen abgestrahlt
werden konnen. Die akustischen Reflektoren befinden sich im Abstand
von etwa 20mm und etwa 30 mm zu beiden Seiten des Schallwandlers.
Beim Anlegen eines elektrischen Signals an den Schallwandler sendet dieser
akustische Signale in Richtung beider Reflektoren aus. Nach der Reflexion
an den Reflektorflichen werden die akustischen Signale mit unterschiedli-
chen Verzogerungszeiten wieder vom Schallwandler empfangen. Aus diesem
Laufzeitunterschied kann, bei bekannter Lauflangendifferenz, die Schallge-
schwindigkeit bestimmt werden.

Aufbauend auf den Arbeiten von Kortbeek et al. [Kor85] realisieren
Dubberke et al. [Dubl14] ein dhnliches Messsystem fiir die Schallgeschwin-
digkeit in Fluiden. Der Aufbau der Messanordnung ist in Abbildung 3.4
schematisch dargestellt. Zum Einstellen unterschiedlicher thermodynami-
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3 Stand des Wissens und der Technik

Fluideinlass
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Durchbruch der Messzellenwand
Distanzstiick 30 mm
Quarz-Schallwandler
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Unterer Reflektor
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Abbildung 3.4: Aufbau des Messsystems zur Schallgeschwindigkeitsbestim-
mung nach Dubberke et al. [Dub14].

scher Zustande befindet sich das Messsystem in einem thermostatisierten
Druckbehalter. Weiterhin werden fiir die Realisierung des Messsystems
thermisch stabile Materialien (zumeist Edelstahl) gewéhlt, so dass neben
dem Druck auch die Temperatur variiert werden kann. Diese Mafinahmen
ermoglichen die Untersuchung von Fluiden bei einem Druck bis zu 100 MPa
und Temperaturen von 220 K bis 480 K.

Bis auf einige Elemente ist die Anordnung beztiglich der akustischen Ach-
se rotationssymmetrisch. Der Quarz-Schallwandler liegt einseitig auf einem
invers-konischen Element auf und wird von Federelementen (nicht einge-
zeichnet) gehalten und elektrisch kontaktiert. Der Schallwandler wird mit
Hilfe eines Halbleiterschalters [Het16] je nach Sende- oder Empfangsbetrieb
entweder mit einem Signalgenerator oder einem Oszilloskop verbunden.
Sowohl der Ausgang des Signalgenerators als auch der Eingang des Oszil-
loskops sind mit einer Impedanz von 50 €2 terminiert. Der Schallwandler
ist also in beiden Betriebsfillen elektrisch gleich belastet. Als Sendesi-
gnal wird eine Folge von zwei Rechteck-modulierten Sinussignalen mit
der Resonanzfrequenz des Schallwandlers (8 MHz) verwendet, wobei das
zweite Signal angepasst wird, um das Nachschwingen des Schallwandlers
zu unterdriicken [Dub15]. Das elektrische Empfangssignal (Abbildung 3.5)
wird digital erfasst und die reflektierten Signalgruppen werden beziiglich
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Abbildung 3.5: Mit dem Messsystem zur Schallgeschwindigkeitsbestim-
mung (Abbildung 3.4) aufgenommenes Messsignal. Das
Messmedium ist Wasser bei Umgebungsdruck und 300 K.

der Laufzeitdifferenz ¢t ausgewertet. Wie Abbildung 3.5 zeigt, folgen auf
die eigentlichen Nutzsignale weitere Signalgruppen, die durch Mehrfachre-
flexion in der Messanordnung entstehen. Diese bleiben unberiicksichtigt,
da zum Beispiel Doppelreflexionen an den beiden Grenzflichen des Quarz-
Schallwandlers die Einhiillende des Signals beeinflussen (siehe t = 55 pis
und ¢t = 82ps). Das vergleichsweise starke Signal bei t = 68 us kommt
durch die konstruktive Uberlagerung zweier Signalgruppen zustande (siehe
Abschnitt 4.3 bzw. Abbildung 4.2).

Die zur Bestimmung der Schallgeschwindigkeit verwendete Lauflingen-
differenz wird zunachst durch Referenzmessungen an einer bekannten
Fliissigkeit (Wasser) bestimmt. Die durch Temperatur- und Druckvariation
hervorgerufene Anderung der Lauflingendifferenz wird iiber eine Korrektur-
vorschrift beriicksichtigt [Jav19]. Fiir die so ermittelte Schallgeschwindigkeit
geben die Autoren eine erweiterte, relative Unsicherheit von etwa 0,1 %
an [Dubl4; Jav19].
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4 | Signalverarbeitung zur
Absorptionsbestimmung

In diesem Kapitel werden verschiedene Ansétze zur messtechnischen Be-
stimmung der akustischen Absorption vorgestellt und anhand von simulativ
erzeugten Signalen evaluiert. Zunachst soll zur Abgrenzung kurz die Mog-
lichkeit diskutiert werden, die Volumenviskositat direkt und unabhangig
von anderen Verlustgrofen zu messen. Bei den Verfahren zur Ermittlung
der akustischen Absorption handelt es sich primar um Ansétze, welche
durch die Absorption hervorgerufene dispersive Eigenschaften akustischer
Wellen ausnutzen. Dabei wird die Annahme getroffen, dass die spéter
zu realisierende Messanordnung auf dem Puls-Echo-Prinzip basiert. Von
einem Schallwandler wird also ein zeitlich begrenztes akustisches Signal
abgestrahlt, welches durch das zu untersuchende Medium transmittiert.
Die Versuchsanordnung soll so aufgebaut sein, dass das Signal in einer oder
mehreren Distanzen zum Schallwandler wieder aufgenommen werden kann.
Realisiert werden kann dies zum Beispiel durch akustische Reflektoren,
welche das akustische Signal zuriick zum Schallwandler senden.

Neben der Beschreibung der einzelnen Verfahren soll zusatzlich un-
tersucht werden, inwiefern sich die Ansétze eignen, bestimmte Einfliisse
(siehe Abbildung 1.2) direkt durch geschickte Verarbeitung der Signale
zu eliminieren. Weiterhin fithrt die Frequenzabhangigkeit des Absorpti-
onsmechanismus bei Signalen endlich kleiner Bandbreite dazu, dass zur
Bestimmung des Absorptionsparameters a = % nicht die Absorption a
bestimmt werden kann, um dann durch w? zu teilen. Stattdessen werden
Verfahren zur Auswertung im Frequenzbereich vorgestellt. Da die genaue
Form der Messanordnung zunéchst nicht festgelegt werden soll, wird im
Rahmen der Beschreibung der einzelnen Verfahren erléutert, welche Rand-
bedingungen (zum Beispiel Messung im Fernfeld, siehe Abbildung 2.3)
fir die Anordnung gelten miissten, um bestimmte Effekte minimieren zu

kénnen.
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

4.1 Unabhangige Messung der
Volumenviskositat

Sowohl fiir die Scherviskositat als auch fiir die Warmeleitfihigkeit exis-
tieren von anderen Verlustgroflen des Fluids unabhédngige Messverfahren.
Entsprechend stellt sich die Frage nach einer unabhéngigen Messung der
Volumenviskositéit, da die Bestimmung iiber eine Messung der akustischen
Absorption immer die Kenntnis der anderen Verlustgrofien voraussetzt.
Diese Frage soll an dieser Stelle diskutiert werden.

Es lédsst sich zunéchst einschranken, welche Art der Fluidbewegung fir
ein hypothetisches Messsystem fiir die Volumenviskositéit in Frage kommt.
Wie in Abschnitt 2.1 gezeigt, hdngen akustische Phdnomene von allen
drei Verlustmechanismen ab. Daher kommt eine rein akustische Messme-
thode fiir eine unabhéngige Volumenviskositdtsmessung nicht in Frage.
Inkompressible Fluidbewegungen kénnen zur unabhangigen Bestimmung
der Scherviskositat verwendet werden (siehe Abschnitt 3.1.1) und zeigen
demnach keine Abhéngigkeit von der Volumenviskositat. Fiir eine unabhén-
gige Messung der Volumenviskositat kommt also nur eine Messanordnung
mit einer kompressiblen Fluidbewegung in Frage, die den im Folgenden
beschriebenen Bedingungen geniigen muss.

Als Ausgangspunkt dient wieder die Navier-Stokes-Gleichung:

- - 1 -
pdv = —grad p + pus V20 + (,uv + 3,u8> grad (div 7). (4.1)

Zur Bestimmung der Scherviskositédt kann gezeigt werden, dass unter An-
nahme von Inkompressibilitét (div ¢ = 0) die Abhéngigkeit der Gleichung
von der Volumenviskositat verschwindet (sieche Abschnitt 3.1.1). Durch
Ausklammern von pg in Gleichung 4.1 lésst sich weiterhin eine Bedingung
aufstellen, die fiir ein von der Scherviskositdt unabhéngiges, aber von der
Volumenviskositéit abhéngiges Schnellefeld gelten muss:

| .
V20 + ggrad (divd) =0, (4.2)
bzw. iiber den Rotationsoperator ausgedriickt
4 S jat
ggrad (div ¥) — rot (rot ¥) = 0. (4.3)

Die doppelt angewandte Rotation des Schnellefelds muss also gerade einem
Ausdruck gentigen, der anschaulich etwa einer skalierten zweiten o6rtlichen
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

Ableitung des gleichen Schnellefelds entspricht, wobei die Terme ungleich
Null sein miissen. Losungen, bei denen beide Terme zu Null werden, zum
Beispiel ein Schnellefeld, fiir das gilt divo # 0, aber grad (dive) = 0
sowie rot ¥ = 0, stellen zwar Losungen der Differentialgleichung 4.3 dar,
bewirken aber bei genauerer Betrachtung der Navier-Stokes-Gleichung
(Gleichung 4.1), dass die Losung ebenso unabhéngig von der Volumen-
viskositat wird. Neben dieser Bedingung muss das Schnellefeld aulerdem
dem Gleichungssystem aus Navier-Stokes-Gleichung, Kontinuitatsgleichung
und Zustandsgleichung (Abschnitt 2.1.2) geniigen. Die Losung dieses Glei-
chungssystems ist in vielen Fallen nur numerisch moglich und stellt schon
in der inkompressiblen Form (welche die Effekte der Volumenviskositat ver-
nachléssigt) eins der bis dato ungelosten Millennium-Probleme dar [Car06].
Entsprechend anspruchsvoll gestaltet sich die Losung des Gleichungssys-
tems unter der oben beschriebenen Nebenbedingung (Gleichung 4.2), bzw.
das Ableiten einer geeigneten Messanordnung aus einer gefundenen Losung.
Dies zeigt, warum zum aktuellen Zeitpunkt kein direktes Messverfahren
fiir die Volumenviskositéit existiert und die Auswertung der akustischen
Absorption den einzigen Losungsansatz darstellt. Eine Moglichkeit sich
dem Problem der Realisierung eines Messsystem zu néhern, wére die simu-
lationsgestiitzte Auslegung, zum Beispiel eines Stromungskanals, bei dem
die obenstehende Bedingung (Gleichung 4.2) als Zielfunktion im inversen
Verfahren minimiert wird [Sch20].

4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen
Absorption

Im Folgenden werden verschiedene Anséitze zur Ermittlung der akustischen
Absorption aus den Parametern empfangener Signale beschrieben. Neben
dem klassischen Ansatz iiber die Abnahme der Signalintensitéit stehen
Verfahren im Vordergrund, die auf den dispersiven Eigenschaften akus-
tischer Wellen in verlustbehafteten Fluiden basieren. Es wird weiterhin
untersucht, inwiefern die Energiegeschwindigkeit einer akustischen Welle
zur Bestimmung der Absorption ausgewertet werden kann.
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

4.2.1 Absorptionsbestimmung iiber die akustische
Signalintensitat

Aus der in Kapitel 2 hergeleiteten Dispersionsbeziehung ergibt sich unter
Annahme einer ebenen Welle eine exponentiell abklingende Amplitude
iiber den Ort:

(krz—wt)

P = poe’ e %, (4.4)

Eine Messung des Schallwechseldrucks an zwei unterschiedlichen Positionen

(z1 und z3) ermoglicht demnach die Bestimmung der Absorption o durch
Betrachtung des Betrags von p:

a = L In <|p(zl)]> : (4.5)

2 — 21 Ip(22)]

Zur Auswertung realer Messsignale ldsst sich dieser idealisierte Ansatz nur
bedingt verwenden. Zum einen gilt Gleichung 4.5 nur fiir monofrequente
Signale, da « fiir Fluide frequenzabhéngig ist. Im Puls-Echo-Messverfahren
folgt alleine aus der Tatsache, dass die ausgesendeten Signale endlich lang
sein missen, dass der Ansatz in dieser Form nur bedingt verwendet werden
kann. Wird dennoch die Néherung getroffen, dass die Signale monofre-
quent sind, und zur Bestimmung der thermoviskosen Verluste aus einer
gemessenen Absorption « etwa die Mittenfrequenz des akustischen Signals
angenommen, so ergeben sich, abhéngig von der Bandbreite des Signals,
systematische Abweichungen (siehe Anhang A.6). Zum anderen ldsst sich
die Annahme einer ebenen Welle im realen Versuchsaufbau meist nicht
halten. Ein endlich groler Schallwandler erzeugt ohne weitere Randbedin-
gungen ein sich aufweitendes Schallfeld (geometrische Dispersion), welches
dazu fithrt, dass die akustische Signalstérke zuséatzlich beeinflusst wird
(Abschnitt 2.2). Eine Moglichkeit, den daraus resultierenden Abfall der
Schallwechseldruckamplitude zu beschreiben, besteht in der sogenannten
Fernfeldnédherung (siche Abschnitt 2.2). Diese ist jedoch erst ab einem be-
stimmten Abstand (etwa dem zwei- bis dreifachen der Nahfeldlénge n) zum
Schallwandler giiltig, wie Abbildung 2.3 zeigt. Auf der akustischen Achse
nimmt die Schallwechseldruckverteilung im Fernfeld dann die folgende
Form an:

/!
p(z) 0 g ilkez—ut) g —az (4.6)
z

Analog lasst sich auch in diesem Fall die Absorption bestimmen, indem in
zwei unterschiedlichen Absténden (z; und z9) zur Quelle der Schallwech-

40



4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

seldruck gemessen wird.

o= 1 1n<’p<zl)‘zl>. (4.7)

Z2 — 21 Ip(22)] 22

Voraussetzung hierbei ist dann, dass beide Messstellen im Fernfeld liegen.

Die Einschrankung, dass dieser Zusammenhang strenggenommen nur
fiir monofrequente Signale gilt, ist jedoch noch nicht aufgehoben. Im
Folgenden werden Verfahren zur Bestimmung der Absorption iiber die
durch Absorption hervorgerufenen dispersiven Eigenschaften akustischer
Wellen vorgestellt.

4.2.2 Auswertung der Energiegeschwindigkeit

Da auch der Realteil der Kreiswellenzahl k. durch die Absorption im Fluid
beeinflusst wird, verandert sich die Ausbreitungsgeschwindigkeit akusti-
scher Wellen. Dies zeigt sich unter anderem in einer frequenzabhéangigen
Phasengeschwindigkeit ¢, (siehe Gleichung 2.37), die aber messtechnisch
in einer Puls-Echo-Anordnung nur schwer zugénglich ist. Die Gruppenge-
schwindigkeit ist fir verlustbehaftete Medien nicht definiert [Aul90; Mai87].
Einen alternativen Ansatz stellt die Auswertung der Energiegeschwindig-
keit dar, fiir die jedoch fiir den vorliegenden Fall der Wellenausbreitung
zunachst ein Ausdruck hergeleitet werden muss.

Die Energiegeschwindigkeit ist definiert als das Verhéltnis der mittleren
akustischen Energieflussdichte S zur mittleren akustischen Energiedichte
E [Hay79; Mai87]. Aufgrund der Betrachtungsweise mit einer komplexen
Ansatzfunktion wird sich aus diesem Zusammenhang ein ebenfalls komple-
xer Ausdruck fiir die Energiegeschwindigkeit ergeben. Wéhrend der Realteil
die Ausbreitungsgeschwindigkeit der Energie beschreibt, korrespondiert
der Imaginarteil mit den Verlusten. Es soll daher an dieser Stelle nur der
Realteil des Ausdrucks betrachtet werden:

ce = Re (Z) . (4.8)

Zur Bestimmung energetischer Groflen ist es in der Regel notwendig, dass
beide Feldgrofien (hier Schnelle- und Wechseldruckfeld) bekannt sind. Da es
aufgrund der Anwesenheit von Verlusten im Feld nicht trivial ist, aus einem
gegebenen Schnellefeld ein Wechseldruckfeld (oder umgekehrt) zu bestim-
men, bietet es sich an, die weiteren Schritte auf Basis des Skalarpotenzials
¢ (sieche Anhang A.2) durchzufiihren. Weiterhin werden die Betrachtungen
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

in diesem Abschnitt der Ubersichtlichkeit halber auf einer eindimensionalen
Losung der Wellengleichung fiir das Skalarpotenzial durchgefiihrt. Diese
lautet:

¢ = el = g eil(kitia)z—wt) (4.9)

Der Realteil der komplexen Wellenzahl k& wird hier mit Re (k) = k, be-
zeichnet. Zur Bestimmung der mittleren Energieflussdichte S, in Ausbrei-
tungsrichtung z der akustischen Welle kann der folgende Zusammenhang
genutzt werden [Sut84]:

S, = pu,*. (4.10)

Dieser Ausdruck ist etwa vergleichbar mit einer Komponente des Poynting-
Vektors in der Elektrodynamik, bei dem die jeweils beteiligten Feldgro-
Ben ebenfalls miteinander multipliziert werden. Zunéachst miissen Druck-
und Schnellefeld aus der gegebenen Losung fiir das Skalarpotenzial (Glei-
chung 4.9) bestimmt werden (Gleichungen A.18 und A.19):

v, = —j(jo+ k) ¢ (4.11)
p= (—jwpo + <§us + uv> (jo + kr)Q) &
= (—jwpo + es(io + )*) &, (4.12)

wobei die auf Scher- und Volumenviskositét zuriickzufithrenden Terme als
Leis zusammengefasst werden. Da sich die mittlere Energiedichte E als
reell herausstellen wird (Gleichung 4.15), geniigt es, nur den Realteil der
mittleren Energieflussdichte zu bestimmen. Dieser ergibt sich zu:

Re (51) = (—a3uvis — ks + k:rwp()) qﬁge —2az, (4.13)

Die mittlere Energiedichte F ldsst sich fiir ein gegebenes Schnelle- und
Druckfeld unter Annahme von Schallausbreitung in z-Richtung wie folgt
bestimmen [Ler09]:

_ 1 1 1
B=—[v.?+ 5 5—Ipl* (4.14)
Po 0

Anschaulich entspricht der erste Term des Ausdrucks gerade der im Schnel-
lefeld gespeicherten kinetischen Energie. Der zweite Term entspricht der
im Wechseldruck gespeicherten potenziellen Energie. Angewandt auf die
vorliegende Losung fiir das Skalarpotenzial (Gleichung 4.9) ergibt sich der
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

folgende Ausdruck:

E =(a' i + a®pg + 207k il
2672az

- 4akr;uviswp0 + C2kr2p(2) + kf:“’?/ls + w2pg) gcgp . (415)
0

Einsetzen in Gleichung 4.8 liefert dann:

2¢%po (krwpo — a3 piyis — akZ piis)
ot + 022 pE + 202k2 P2 — Aakypieiswpo + k2% + kipde + w?pg
(4.16)
Hier miissen nun noch die zuvor bestimmten Ausdriicke fiir den Real-
teil k, der Wellenzahl und die Absorption « (Gleichung 2.31) eingesetzt
werden. Damit ergibt sich die Energiegeschwindigkeit ebener Wellen im
verlustbehafteten Fluid zu:

w? [w
— - 5 — . (4.17)
02(2)54 +14+1 pact <'u o 'uViS) + pict +1+1

Ahnlich wie bei der Phasengeschwindigkeit zuvor, sollen nun einige Grenz-
fille betrachtet werden. Der Ausdruck fiir die Energiegeschwindigkeit wird
vor allem dann kompakter, wenn die durch Scher- und Volumenviskositét
hervorgerufenen Verluste die thermischen Verluste deutlich iiberwiegen
(i = fyis) oder nur thermische Verluste das Verhalten bestimmen (pi5 = 0).
Er nimmt dann fiir beide Falle die folgende Form an:

V2e
\/,/“§“f+1+1
Po€

Fir kleine Frequenzen und geringe Absorption (% < 1) ergibt sich
0

Ce =

Ce —

(4.18)

Ce =

gerade wieder der dispersionsfreie Fall
Co R C, (4.19)

bei dem die Energiegeschwindigkeit der Schallgeschwindigkeit entspricht.
Unter der fiir Gleichung 4.18 getroffenen Vereinfachung kénnen weitere
Néaherungen hergeleitet werden. Als Approximation fiir kleine Frequenzen
und Absorption liefert analog zur Phasengeschwindigkeit eine Reihenent-
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THI —— Gleichung 4.17, exakt
104 o ---- Gleichung 4.18

Tw ~ -—- Gleichung 4.19

g MNE - - Gleichung 4.20

? AN - - - Gleichung 4.21

'M ~

= {

e

= N

2 N I 1 A A
= == !

% X \\ \\\ ~

g-)o 103 A oS -

= s

2 [ S

g g T

= 1 Sry
- 1 Ts

107 108 10° 1010

Frequenz f/Hz

Abbildung 4.1: Verlauf der Energiegeschwindigkeit iiber die Frequenz fiir
ein Beispielmedium mit hoher Absorption (¢ = 1500 ms™1,
po = 1000kgm™3, p = 1Pas, uy = 0,5Pas); exakte
Losung und verschiedene Naherungen.

wicklung in p fiir 4 = 0 oder in w fiir w = 0 einen Ausdruck, der dispersive
Effekte nicht vollstéindig vernachléssigt:

1202

83}

Co R C (4.20)

Weiter ergibt sich fiir grofle Frequenzen und starke Absorption (“’2“2 > 1)

P2
der folgende Zusammenhang;: ’

/2 2
Co poc (4.21)
NoT
Eine graphische Darstellung zeigt die Giiltigkeitsbereiche der jeweiligen
Niherungen (Abbildung 4.1). Ahnlich wie bei der Phasengeschwindig-
keit (Abbildung 2.2) zeigen sich erst bei hohen Frequenzen signifikante

Unterschiede zwischen Energiegeschwindigkeit und Schallgeschwindigkeit.
Der Ubergangsbereich liegt dabei fiir die Energiegeschwindigkeit bei deut-
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

lich hoheren Frequenzen als bei der Phasengeschwindigkeit (1 GHz vs.
100 MHz). Da die Absorption im dargestellten Beispielmedium etwa zwei
Groflenordnungen grofler als in den untersuchten Fluiden ist, kann davon
ausgegangen werden, dass fiir die untersuchten Fluide keine nennenswerte
Beeinflussung der Energiegeschwindigkeit durch die Absorption zu erwar-
ten ist. Eine Auswertung der Energiegeschwindigkeit stellt also keinen
geeigneten Ansatz zur Bestimmung der akustischen Absorption in den
zu untersuchenden Fluiden dar. Dennoch ist dieses Ergebnis vor allem
im Kontext der Schallgeschwindigkeitsmessung von Relevanz, da nun der
Einfluss der Verluste im Fluid auf die Ausbreitungsgeschwindigkeit eines
akustischen Signals abgeschatzt werden kann.

4.2.3 Auswertung des Absorptionsspektrums

Kuc et al. [Kuc79] stellen ein Verfahren zur Bestimmung der Absorption
von Lebergewebe mit Hilfe der logarithmischen spektralen Differenzen vor.
Dieses Verfahren kann angepasst werden, um die Absorption von Fluiden
zu ermitteln. Grundlegend fiir dieses Auswertungsverfahren ist die Verande-
rung im Betragsspektrum |U(jw, 2)| = U(w, z) des Signals u(t, z), welches
die Entfernung z zurtickgelegt hat, hervorgerufen durch die Frequenzabhén-
gigkeit der akustischen Absorption a(w). Die Verlustmechanismen werden
hier jedoch zunéchst nicht getrennt betrachtet. Stattdessen soll o in Ab-
héangigkeit der Frequenz bestimmt und dann nur der quadratische Anteil
isoliert werden. Grundannahme fiir die ortsabhéngige spektrale Verteilung
ist hier also:

Ulw, z) = Up(w)e @)=, (4.22)

Betrachtet werden zunédchst die Betragsspektren zweier Signale, welche die
Strecken z; und z, zuriickgelegt haben:

U(w, z1) = Up(w)e ~*@)= und U(w, 2) = Up(w)e "2 (4.23)
Im Vergleich der beiden Betragsspektren kann Up(w) eliminiert werden:

Ulw,z1)  Uw,z2)

e —a(w)z - e—a(w)zz (424)
Damit ldsst sich die akustische Absorption wie folgt bestimmen:
1 —1
a(w) = — nU(w, z1) nU(w,zz). (4.25)

21 — 22
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

Anders notiert, zeigt sich die Verwandtschaft zum klassischen Ansatz iiber
die Abnahme der akustischen Signalstérke:

o(w) = — 1n<U(”’Zl)>. (4.26)

Z2 — 21

Letztlich handelt es sich bei dieser Variante zur Absorptionsbestimmung
um eine frequenzabhéngige Modifikation von Gleichung 4.5.

Wird nun angenommen, dass die Elemente der Messkette (zum Beispiel
Schallwandler und Verstérkerschaltungen) einen Einfluss auf die spektrale
Verteilung haben, so lasst sich deren Einfluss durch Annahme eines unbe-
kannten Amplitudengangs G(w) modellieren. Die empfangene spektrale
Verteilung entspricht analog zu Gleichung 4.22 folgendem Ausdruck:

Ulw,2) = Gw) - U(w, 2) = G(w) - Up(w)e @)=, (4.27)

Da G(w) fiir alle Empfangssignale gleich ist, lasst es sich rechnerisch
eliminieren. Dies kann gezeigt werden, indem U’(w, z) statt U(w, z) in
Gleichung 4.25 eingesetzt wird:

- InU'(w,21) —InU'(w, 22)

) = (4.28)
_ In(G(w) lef (_W;zil)) —In(G(w) - U(w, 22)) (4.29)
_ G + U (w,zzl_) inn G(w) —InU(w, 22) (4.30)
_ Uw,z)-In U(EZ_Q)Z2 (4.31)
ol aTE (4.32)

Die Auswertung des Absorptionsspektrums ist also demnach unempfindlich
gegeniiber nachgelagerten Einfliilssen der Messkette auf das Signalspektrum.

Unter idealen Bedingungen (ebene Welle, reines Fluid) ergibt sich fiir
a(w) ein quadratisch mit w ansteigender Zusammenhang. Teilt man diesen
durch das Quadrat der Kreisfrequenz, so ergibt sich der Absorptionspara-
meter a = . Im realen Messaufbau zeigen sich jedoch in der Regel weitere
iiberlagerte Dampfungseffekte. Fir die Auswertung bietet es sich daher
cher an, den frequenzabhéngigen Verlauf von a(w) weiter zu untersuchen.
Im realen Aufbau kann sich zum Beispiel eine iiberlagerte frequenzunab-
héngige Dampfung durch die geometrischen Parameter des Schallfelds
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

zeigen. Fir eine Bestimmung des quadratischen Anteils kann folgender
Ansatz fur a(w) gewéhlt werden:

a(w) = ag + a- w?. (4.33)

Mit Hilfe der Methode der kleinsten Abweichungsquadrate kann der Ansatz
auf den aus den gemessen Daten nach Gleichung 4.25 gewonnenen Verlauf
fir a(w) abgeglichen werden, um a zu bestimmen.

4.2.4 Gewohnliche Momente des Signalspektrums

Aus der Dispersionsbeziehung, bzw. aus dem daraus bestimmten Zusam-
menhang zwischen Viskositdt und Absorption, folgt, dass der Absorptions-
mechanismus eine quadratische Frequenzabhéingigkeit zeigt. Der Einfluss
der frequenzabhéngigen Absorption a(w) auf die spektrale Verteilung
U(w, z) eines Signals lasst sich wie folgt beschreiben:

Ulw, 2) = Uj(w)e )2, (4.34)

wobei Uj(w) das als unbekannt angenommene Betragsspektrum des ur-
springlich vom Schallwandler emittierten Signals ist.

An dieser Stelle konnen Einfliisse des empfangenden Schallwandlers sowie
die Einfliisse der elektrischen Signalkette im Empfangszweig berticksichtigt
werden. Voraussetzung hierfiir ist, dass sich diese durch eine Ubertra-
gungsfunktion mit dem Amplitudengang G(w) modellieren lassen. Da das
Betragsspektrum des gesendeten Signals Uj(w) ohnehin als unbekannt
angenommen wird, kénnen die beiden Gréflen zusammengefasst werden:

Up(w) = Uj(w) - G(w). (4.35)

Als Zusammenhang fiir das empfangene Betragsspektrum ergibt sich dem-
nach:
Ulw, 2) = Up(w)e @)=, (4.36)

Ahnlich wie es Fink [Fin83] und Quan [Qua97] zur Bestimmung des
Einflusses der Dampfung auf die Mittenfrequenz beschreiben, kann ein
Zusammenhang zwischen Absorption a(w) und der Anderung der gewdhn-
lichen Momente des Signals hergestellt werden. Das gewohnliche Moment

47



4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

der Ordnung ¢ wird dabei definiert durch:

mi(U(w, 2)) = / W' Ulw, 2)dw = / W' Up(w)e ™ @dw.  (4.37)

Fiir die weiteren Schritte soll a(w) zunéchst allgemein als Polynom in w
aufgefasst werden:
alw) =) aw" (4.38)

Dieser allgemeinere Ansatz fir die Absorption kann in spateren Betrach-
tungen dazu dienen, andere dissipative Effekte zu berticksichtigen. Fiir das
gewOhnliche Moment der Ordnung ¢ des Signalspektrums gilt dann der
folgende Zusammenhang:

o0

ma(U(w, ) = / Wi - Up(w)exp (—zzn:anw”) dw. (4.39)

—0o0

Die Ableitung dieses Ausdrucks nach der zuriickgelegten Entfernung z
ergibt dann:

o0

0.m;(U(w, 2)) = / w' - (— Xn:anw”> - Up(w)exp <—zzn:anw"> dw
- (4.40)
= — ;an / W Up(w)exp (—z ; anw"> dw. (4.41)

Der Integralausdruck entspricht gerade wieder dem Moment der Ordnung
© + n des Signalspektrums:

0.mi(U(w, 2)) = =Y an - Misn(U(w, 2)). (4.42)

Demnach ist die Ableitung eines gewohnlichen Moments ein Maf§ fiir
die Absorption im Medium. Aus Gleichung 4.42 lassen sich je nach An-
wendungsfall unterschiedliche weitere Zusammenhéange herleiten. Fiir die
Identifikation von mehrparametrigen Absorptionsmodellen kann das in
Anhang A.5 beschriebene Verfahren verwendet werden. Fiir einparametrige
Absorptionsmodelle mit dem Parameter a,,, welcher eine Frequenzabhéan-
gigkeit des Absorptionsverhaltens zur Potenz n beschreibt, ergibt sich eine
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

vereinfachte Form von Gleichung 4.42:
0.m;(U(w, 2)) = —a, - miyn(U(w, 2)), (4.43)
bzw.
~0m(U(w, 2))
Mitn(U(w, 2))
Es soll nun davon ausgegangen werden, dass das Signal in zwei unter-
schiedlichen Entfernungen z; und 25 aufgenommen wird. Dementsprechend

liegen auch die Spektren der Signale und deren gewthnliche Momente vor.
Abktirzend sollen hier wieder folgende Bezeichnungen gefithrt werden:

(4.44)

Ay =

m;(U(w, z2)) = m;(22). (4.45)

Gleichung 4.44 enthilt jedoch weiterhin die Ableitung eines Moments.
Naherungsweise liele sich diese Ableitung durch das Einsetzen des Diffe-
renzenquotienten annahern:

mi(zl) — mi(ZQ)
(21— 22) - Mign(2)

(4.46)

ap ~ —

Wird diese Schétzvorschrift verwendet, so werden implizit mehrere Nahe-
rungsannahmen tiber die Signalspektren sowie die zugehorigen gewohnli-
chen Momente getroffen. So geht man bei der Verwendung finiter Differen-
zen davon aus, dass der Verlauf der gewohnlichen Momente tiber den Ort
linear ist. Berechnet wird die Ableitung dann allerdings fiir z = (29 — 21) /2,
wobei dies fiir den angenommenen linearen Verlauf unerheblich ist. Wei-
terhin ist jedoch problematisch, dass das Moment der Ordnung i + n in
dieser Form entweder bei z; oder z; eingesetzt werden kann. Man konnte
nun auch hier Linearitidt annehmen und m;,(z = (22 — 21)/2) durch den
arithmetischen Mittelwert bestimmen. Genauere Betrachtung von Glei-
chung 4.43 zeigt jedoch, dass fiir den Fall, dass m;(z) linear in z ist, m;,(2)
aufgrund der Ableitung konstant in z sein muss. Demnach miisste m,;,(2)
fiir beliebige ¢ > 0 und z identische Werte liefern. Dass dies nicht der Fall
ist, lasst sich numerisch zeigen. Um Gleichung 4.44 dennoch anwenden zu
konnen, muss also zundchst aufgeklart werden, welchen Verlauf m;(z) bzw.
0.m;(U(w, z)) nimmt.

Auswertungen von Simulationsdaten zeigen, dass die gewohnlichen Mo-
mente der Spektren bandbegrenzter Signale bei Annahme quadratischer
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

Frequenzabhéingigkeit des Absorptionsmechanismus (a,, = a; = a) nahe-
rungsweise exponentiell iiber z abklingen. Fiir Signale mit gauiférmigem
oder rechteckigem Ausgangsspektrum Uy(w) kann man dies auch analy-
tisch zeigen (siehe Anhang A.4). Da mit den vorangegangenen Annahmen
Messungen der gewohnlichen Momente fiir zwei unterschiedliche Entfer-
nungen z; und z; vorliegen, kann somit eine Exponentialfunktion fiir jedes
gewOhnliche Moment identifiziert werden:

my(z) = AjePi*. (4.47)

Einsetzen der bekannten Groflen m;(z1) und m;(22) sowie z; und 2o liefert:

mi(21>
A = 4.48
exp <1n(mi(z1z)3:1zr;(mi(z2)) 21) ( )
und
5 _ In(mi(21)) — n(m;(22)) (4.49)
Z1 — 29

Die Bestimmung der Ableitung des gewohnlichen Moments der Ordnung ¢
nach z ist nun analytisch moglich:

asz(Z) = AZ-BZ-eBiz. (450)

Mit Hilfe dieser Ausdriicke kann nun Gleichung 4.44 erneut untersucht
und ausgewertet werden:

AZ'BZ'G Biz

a@=——— .
AjjoeBivez

(4.51)
Zur Bestimmung von a muss nun durch Festlegung von i entschieden
werden, welche gewohnlichen Momente ausgewertet werden. Es bietet
sich hier wieder an, ¢ = 0 zu verwenden, zusatzliche Unsicherheit durch
Multiplikation mit w zu vermeiden und die notwendige Rechenleistung zu
minimieren. Weiterhin muss festgelegt werden, fiir welche Entfernung z die
Gleichung ausgewertet werden soll. Hier bietet es sich an, z entsprechend
einer der beiden Messstellen z; oder 25 einzusetzen. Wird z = z; gewahlt,
ergibt sich als Schétzvorschrift fiir @ nach Vereinfachung des Ausdrucks
der folgende Zusammenhang [Cla19b]:

oot el (m‘)(zl)>. (4.52)
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4.2 Verfahren zur Bestimmung der akustischen Absorption

Man erkennt hier eine Ahnlichkeit zum klassischen Ansatz iiber das loga-
rithmische Verhéaltnis der Schallwechseldriicke (Gleichung 4.5). Zusétzlich
kommt hier der Ausdruck mg(z1)/mso(z1) hinzu, welcher dazu fihrt, dass
nicht a sondern a bestimmt wird und somit die Frequenzabhéngigkeit von
a auflost.

4.2.5 Verschiebung des spektralen Schwerpunkts

Wie es von Fink [Fin83] fiir Humangewebe und von Quan [Qua97] fiir
Gestein gezeigt wird, soll an dieser Stelle der Zusammenhang zwischen
akustischer Absorption in Fluiden und dem spektralen Schwerpunkt, bzw.
der Schwerpunkt- oder Mittenkreisfrequenz ws(z) eines Signals, gezeigt
werden [Clal7a]. Diese ist iiber die gewdhnlichen Momente des Signalspek-
trums mit der in Gleichung 4.45 beschriebenen Kurzschreibweise wie folgt
bestimmt:

m(z)
ws(z) = 4.53
()= (1.53)
Einsetzen der Bestimmungsgleichung fiir die Momente ergibt
Ofo w-Uw, z)dw
ws(2) = == (4.54)
[ U(w,2)dw
Ofo w - Up(w)e ™ **dw
== . (4.55)

39 Up(w)e«*ezd w

An dieser Stelle kann man zeigen, dass ein frequenzunabhangiger Damp-
fungsterm d(z) den spektralen Schwerpunkt nicht beeinflusst, da dieser
durch Kiirzen eliminiert werden kann:

o0

—L w-d(z) - Up(w)e ™ *dw

ws(z) = (4.56)

_Ofo d(z) - Up(w)e«*ezd w

Ofo w - Up(w)e " **d w

- (4.57)
[ Up(w)e~+*2=d w
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

Die ortsabhiingige Anderung von wy(z) soll nun als Ma$ fiir die Absorp-
tion im Medium verwendet werden. Um diese zu bestimmen, muss die
Ableitung des spektralen Schwerpunkts nach dem Ort 9,ws(z) gebildet
werden. Diese ergibt sich tiber die Quotientenregel zu:

a

(Ofo Up(w)e —«*azd w)

O.ws(z) =

-(/wQUO(w)e_“ﬂ‘”dw- /wUO(w)e_“’zazdw

- /w3Ug(w)e_w2a‘zdw- / Uo(w)e_”%'zdw). (4.58)

Die Integrale entsprechen dabei jeweils den gewohnlichen Momenten der
spektralen Verteilung, so dass sich der Ausdruck kompakter notieren lésst:

ma(2)mq(z) — ma(z)me(2)
mg(z)

O.ws(2) = a (4.59)

Der Absorptionsparameter a kann dann aus der Anderung der Mitten-
frequenz und den gewohnlichen Momenten des Signalspektrums wie folgt
bestimmt werden:

mg(2)

a = 0.(w,(2)) (4.60)

ma(2)my(2) — ma(z)me(z)

Der Ansatz zur Bestimmung der akustischen Absorption iiber die Ver-
schiebung des spektralen Schwerpunkts hat vor allem den Vorteil, dass
frequenzunabhangige Absorptionsmechanismen das Ergebnis nicht beein-
flussen. Da zur Berechnung der Mittenfrequenz wieder gewoéhnliche Mo-
mente des Signalspektrums verwendet werden, wird auch der Einfluss
der Empfangsiibertragungsfunktion eliminiert (sieche Gleichungen 4.35
und 4.36).
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Schallwandler

Fluid \ X '

Reflektor l o

Abbildung 4.2: Schema eines Messaufbaus mit zwei Reflektoren zur Schall-
geschwindigkeitsbestimmung.

4.3 Simulative Evaluation der Algorithmen zur
Absorptionsbestimmung

In diesem Abschnitt soll die Leistungsfihigkeit der zuvor hergeleiteten Al-
gorithmen zur Absorptionsbestimmung unter idealen Bedingungen anhand
simulativ erzeugter Messsignale bewertet werden. Als Simulationsumgebung
dient das in Anhang B beschriebene Werkzeug auf Basis finiter Differenzen
im Zeitbereich [Cla19¢]|. Der Simulationsaufbau ist dabei angelehnt an die
in Abbildung 4.2 gezeigte Anordnung zur Schallgeschwindigkeitsmessung
nach [Dubl4]. Um geometrische Einfliisse des Schallfelds auszuschlielen,
werden die Betrachtungen in diesem Abschnitt auf Basis einer eindimensio-
nalen simulativen Reprasentation der Messanordnung durchgefiihrt, was
einer Annahme ebener Wellenausbreitung gleichkommt. Der Schallwandler
wird dabei zunachst nicht weiter modelliert; es wird direkt ein Schall-
wechseldruck eingepragt. Weiterhin wird der Schallwandler als akustisch
transparent angenommen. Diese Annahme ist insofern realitdtsnah, als
dass scheibenférmige Schallwandler, die auf beiden Seiten vom Zielmedi-
um umgeben sind, fiir akustische Wellen mit der Resonanzfrequenz des
Schallwandlers gerade eine A/2-Schicht darstellen. Die Reflektoren werden
ebenfalls als ideal angenommen.

Abbildung 4.3 zeigt beispielhaft ein mit dem eindimensionalen Simu-
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=
Ut

0 i
i

|
=)
w

Schallwechseldruck (normiert)

-1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

Zeit t/ns

Abbildung 4.3: Simulativ erzeugtes Messsignal aus einer eindimensiona-
len Simulationsumgebung (Doppelreflektoranordnung, ¢ =

1500ms™!, p = 1000kgm™3, u = 5mPas).

lationsaufbau erzeugtes Messsignal. Als Sendesignal wird ein gauféormig
moduliertes Sinussignal (Gaufipuls) mit einer Mittenfrequenz von 8 MHz
und eine relativen Bandbreite von 0,1 verwendet. Deutlich zu erkennen sind
die einfach reflektierten Signale, welche bei etwa 15 ps und 30 ps aufgezeich-
net werden. Da der Schallwandler als akustisch transparent angenommen
wird, laufen die beiden Signale nach der Transmission durch den Schall-
wandler weiter in Richtung des jeweils anderen Reflektors (schematisch
dargestellt in Abbildung 4.2). Dort werden sie reflektiert und treffen zur
gleichen Zeit wieder am Schallwandler ein und iiberlagern sich konstruk-
tiv. Dies erklart die hohe Signalstarke bei 60 pus. Von diesem Zeitpunkt
an wiederholt sich der Vorgang, da nun wieder simultan zwei Signale in
Richtung der beiden Reflektoren ausgesandt werden. Die korrespondieren-
den Entfernungen, die die Signale zuriickgelegt haben, sind jeweils 40 mm,
60 mm, 100 mm, 140 mm, 160 mm, 200 mm usw. Ahnliche Signale kénnen
am realen Messaufbau beobachtet werden (Abbildung 3.5). Fiir die weiteren
Betrachtungen wird das vorliegende Gesamtsignal als eine Anzahl einzelner
Signale betrachtet, die die entsprechende Entfernung zuriickgelegt haben.
Das erste Empfangssignal, welches nach etwa 15 pus beobachtet wird, wird
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4.3 Evaluation der Algorithmen zur Absorptionsbestimmung

als p(t, z; = 40 mm) bezeichnet, das zweite als p(t, zo = 60 mm), usw.

Im Folgenden werden die zuvor vorgestellten Verfahren zur Bestimmung
der akustischen Absorption auf die simulativ erzeugten Messsignale an-
gewandt. Dabei sollen anwendungstechnische Aspekte der Algorithmen
betrachtet werden, wie etwa die Wahl der Grenzen der Integrale zur Be-
stimmung der gewOhnlichen Momente der Amplitudenspektren und die
Methoden zur Bestimmung der Ableitung der gewthnlichen Momente bei
Auswertung des spektralen Schwerpunkts.

4.3.1 Abnahme der akustischen Signalintensitat

Bei der Anwendung der Methode zur Bestimmung der akustischen Absorp-
tion iiber eine beobachtete Abnahme in der Signalintensitat miissen die fiir
ebene Wellen in Abschnitt 4.2.1 gemachten Annahmen auf die simulativ
erzeugten Empfangssignale iibertragen werden. Intuitiv kann zum Beispiel
das Maximum der Signalstérke der ersten beiden Signale p(t, z1) und p(t, z2)
ausgewertet werden. Falls das Sendesignal schmalbandig gewéhlt werden
kann, fithrt dieser Ansatz ndherungsweise zu dem richtigen Ergebnis. Es ist
jedoch auch ersichtlich, dass Storungen, wie etwa tiberlagertes Rauschen,
bei der Auswertung des Maximums einen direkten Einfluss auf das Ergebnis
haben. Weiterhin fiithrt die durch Absorption hervorgerufene Dispersion
dazu, dass sich die Form des akustischen Signals wahrend der Transmission
durch das Medium andert.

Fir eine robustere Auswertung kann alternativ das Maximum der Einhiil-
lenden der Signale zur Bestimmung der Absorption verwendet werden. Die
Einhiillende kann fiir vorliegende Messsignale zum Beispiel mit Hilfe des
Betrags des analytischen Signals bestimmt werden [Bed63], vorausgesetzt
Tréager und Einhiillende sind spektral hinreichend getrennt.

Als weitere Alternative zur Steigerung der Robustheit kann das Verhélt-
nis der Energien der Empfangssignale ausgewertet werden. So wird die
Bildung eines Maximums vermieden, welches in realen Messanordnungen
zum Beispiel durch Rauschen beeinflusst wird. Die Signalenergie lésst sich
als Integral iber das quadrierte Signal bestimmen [Opp97]:

e(zn) = /pQ(t, zp)d t. (4.61)

Es handelt sich hierbei nicht um die physikalische Energie, sondern um
eine dazu proportionale Signalenergie, welche im Kontext von Signalverar-
beitung eine héufig verwendete Grofle ist. Die Gleichung zur Bestimmung
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

der Absorption aus der Signalenergie muss im Vergleich zu Gleichung 4.5
um den Faktor % erganzt werden, um das Quadrat in der Gleichung zur
Bestimmung der Signalenergie zu kompensieren:

o= 2<Z21_ i (ZEZ;) . (4.62)

Von den untersuchten klassischen, nicht-spektralen Ansétzen zeigt sich die
Auswertung der Signalenergie am robustesten. Zur Bestimmung der ther-
moviskosen Verluste p wird neben der Dichte und der Schallgeschwindigkeit
noch die Kreisfrequenz w benoétigt. Hier wird die anregende Kreisfrequenz
(2m - 8 MHz) eingesetzt und somit die spektrale Abhéngigkeit vernach-
lassigt. Dennoch liefert dieser Ansatz fiir das Signal in Abbildung 4.3
thermoviskose Verluste von p = 4,967 mPas, also eine Abweichung von
etwa 0,7 % von den in der Simulation angenommenen 5mPas. Diese kann
jedoch auch auf numerische Dispersion sowie auf die in der Simulation
getroffenen Annahmen (siehe Anhang B) zurtickzufiithren sein. Sind die Si-
gnale also hinreichend schmalbandig, zeigt sich der klassische Ansatz ohne
Beriticksichtigung spektraler Eigenschaften des Dampfungsmechanismus
als zielfithrend.

4.3.2 Auswertung des Absorptionsspektrums

Zur Bestimmung des Absorptionsspektrums werden die ersten beiden Emp-
fangssignale (sieche Abbildung 4.3) in den Frequenzbereich transformiert
und dann in Gleichung 4.25 eingesetzt. Zur Erhohung der Frequenzauf-
l6sung werden die Zeitsignale auf eine Linge von 10° Abtastwerten mit
Nullen erweitert. Die Ergebnisse sind fiir unterschiedlich grofie thermo-
viskose Verluste p in Abbildung 4.4 dargestellt. Fiir u # 0 zeigt sich
erwartungsgeméfl ein mit der Frequenz steigender Verlauf der Absorption.
Ein Vergleich mit dem erwarteten Ergebnis fiir 4 = 5mPas (gestrichelte
Linie) zeigt, dass die ermittelten Absorptionsspektren den erwarteten Ver-
lauf aufweisen. Es ist weiterhin ersichtlich, dass auflerhalb des spektralen
Bereichs des Sendesignals (f < 6,2MHz und f 2 9,8 MHz) kein plausi-
bles Absorptionsspektrum bestimmt werden kann. Sollen also aus dem
ermittelten Absorptionsspektrum die thermoviskosen Verluste p berech-
net werden, muss die Auswertung iiber eine Approximation des Verlaufs
mit einer quadratischen Funktion auf einen plausiblen Frequenzbereich
eingeschrankt werden. Im hier beschriebenen Beispiel wird der Bereich
7TMHz < f < 9 MHz ausgewertet, wobei eine rein quadratische Funktion
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8 ----u=0mPas E}
—— pu =5mPas ::'
--- 1 = 10mPas i
¢ |~-— m=>5mPas, ideal -\ :.:

Absorption «a(f)/m™!

Frequenz f/MHz

Abbildung 4.4: Absorptionsspektren bestimmt aus simulativ erzeugten Si-
gnalen (siehe Abbildung 4.3) fir unterschiedlich grofie ther-
moviskose Verluste .

angesetzt wird. Das Verfahren liefert als Ergebnis fiir die thermoviskosen
Verluste p = 4,965 mPas, also eine Abweichung von 0,7 %. Die einzig ge-
troffene Naherung bei der Auswertung mit diesem Verfahren ist die gut
haltbare Annahme, dass die Absorption fir geringe Verluste eine quadrati-
sche Frequenzabhangigkeit zeigt [Buc05]. Demnach liegt die Vermutung
nahe, dass die Abweichung auf numerische Effekte, zum Beispiel numeri-
sche Dispersion in der Simulation, zuriickzufithren ist. Um die Methode
gegeniiber Dampfungsmechanismen mit nicht-quadratischer Frequenzab-
hédngigkeit robust zu machen, kann statt einer rein quadratischen Funktion
auch ein beliebiges Polynom angesetzt werden. Dies fiihrt jedoch dazu,
dass die Schatzung des quadratisches Teils starker vom erwarteten Wert
abweicht. So kann zum Beispiel ein zuséatzlicher konstanter Term aq fir
die Absorption angesetzt werden (siehe Gleichung 4.33). Minimierung der
Abweichungsquadrate liefert fir das gegebene Beispiel erwartungsgemafl
einen sehr kleinen, wenn auch negativen Wert fiir ag = —56,7 - 1073 m~!.
Durch den zusétzlichen Freiheitsgrad weicht der Schéatzwert fir p mit
5,118 mPa s nun deutlich starker ab (etwa 2,3 %).

Das Verfahren zur Bestimmung der thermoviskosen Verluste tiber die
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

Auswertung der Absorptionsspektren liefert unter idealen Bedingungen
die erwarteten Ergebnisse. Ansétze zur Steigerung der Robustheit fiihren
jedoch schnell zu erh6hten Abweichungen. Gerade beziiglich der Robustheit
gegeniiber frequenzunabhingigen Verlustmechanismen zeigt der Ansatz
iiber die Verschiebung der Mittenfrequenz unter idealen Bedingungen bes-
sere Ergebnisse (siehe Abschnitt 4.3.4). Da ein ermitteltes Absorptionsspek-
trum jedoch direkt die spektrale Abhéngigkeit des Dampfungsmechanismus
aufzeigt, kann es verwendet werden, um zum Beispiel das Auftreten von
Strukturrelaxation auszumachen, wenn ein atypischer Verlauf fir a(w) bzw.
a(f) beobachtet wird.

4.3.3 Gewohnliche Momente des Signalspektrums

In Abschnitt 4.2.4 wird ein Ansatz zur Bestimmung der akustischen Absorp-
tion durch Auswertung der gewohnlichen Momente des Signalspektrums
aufgezeigt. Im Fall eines einparametrigen Dampfungsmodells geniigen zwei
Empfangssignale, welche auf Basis von Gleichung 4.52 ausgewertet werden
konnen. Als Grenzen fiir die Integrale zur Bestimmung der gewthnlichen
Momente werden 7MHz und 9 MHz gewéahlt. Vor der Berechnung des
Betragsspektrums der Signale iiber die diskrete Fourier-Transformation
wird das Signal auf eine Linge von 105 Abtastwerten mit Nullen erweitert,
um die Frequenzauflosung zu steigern. Fir das vorliegende Signal ergibt
sich mit p = 4,966 mPa s eine dhnlich kleine Abweichung (etwa 0,7 %) wie
bei der Anwendung des klassischen Ansatzes (Abschnitt 4.3.1) und bei der
Auswertung des Absorptionsspektrums (Abschnitt 4.3.2).

4.3.4 Verschiebung des spektralen Schwerpunkts

An dieser Stelle soll der in Abschnitt 4.2.5 hergeleitete Zusammenhang
zwischen Absorption und der Verschiebung des spektralen Schwerpunkts
anhand simulativ erzeugter Messsignale validiert werden. Der umzuset-
zende Zusammenhang zwischen dem Absorptionsparameter ¢ und den
Parametern der spektralen Verteilung des Signals lautet:

mg(2)

mo(2)m1(2) — m3(2)me(z)

a=0,(ws(2)) (4.63)

Es miissen also die Ableitung des spektralen Schwerpunkts ws(z) nach der
zuriickgelegten Strecke z sowie die zentralen Momente mg(z) bis ms(z)
des Betragsspektrums des Signals aus den gemessenen Daten bestimmt
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4.3 Evaluation der Algorithmen zur Absorptionsbestimmung
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Abbildung 4.5: Spektraler Schwerpunkt der Empfangssignale nach zuriick-
gelegter Entfernung z (siehe Abbildung 4.3) fir unterschied-
lich grofle thermoviskose Verluste pu.

werden. Untersucht werden soll zunéchst nur der spektrale Schwerpunkt
der in Abbildung 4.3 dargestellten Empfangssignale. Dazu werden die ein-
zelnen Empfangssignale via Fourier-Transformation in den Frequenzbereich
transformiert, um dann den jeweiligen Schwerpunkt zu bestimmen. Es
wird zero-padding im Zeitbereich angewandt, um eine hinreichend grofle
Frequenzauflosung zu erzielen. Abbildung 4.5 zeigt die Mittenfrequenz der
einzelnen Empfangssignale, aufgetragen iiber die zuriickgelegte Entfernung,
fiir unterschiedlich stark absorbierende Medien. Der spektrale Schwerpunkt
ist in der Grafik zur besseren Interpretierbarkeit nicht als Kreisfrequenz
angegeben (ws = 27 - f;). Es ergeben sich, abhéngig von den thermovis-
kosen Verlusten pu, augenscheinlich lineare Zusammenhange zwischen der
zuriickgelegten Entfernung z und dem spektralen Schwerpunkt der Signale.
Demnach ist die ortliche Ableitung des spektralen Schwerpunkts 0, (ws(z))
in diesem Fall gerade eine Konstante, die Aufschluss tiber die Absorption
gibt.

Sollen die thermoviskosen Verluste p aus dem Messsignal bestimmt wer-
den, so ergibt sich die folgende Problematik: Die ortliche Ableitung des
spektralen Schwerpunkts 0, (ws(2)) kann bei dieser Art der Auswertung nur
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

iiber Differenzenquotienten bestimmt werden'. Die Differenzenquotienten
ergeben sich dann jedoch zwischen den Abstidnden z, an denen der spek-
trale Schwerpunkt bestimmt wird. Der Ausdruck m2(z)/(ma(2)m4(2) —
mg(2)mg(2)) lasst sich jedoch nur fiir die Werte von z bestimmen, an
denen zuvor der spektrale Schwerpunkt berechnet wurde. Es ergeben sich
unterschiedliche Moglichkeiten, mit dieser Problematik umzugehen. Aus-
wahlkriterien fiir ein geeignetes Verfahren sind vor allem die Anzahl der
auswertbaren Empfangssignale.

So kann im Fall der Simulation bei einem ndherungsweise linearen
Abfall des spektralen Schwerpunkts und vielen aufgenommenen Signa-
len eine Ausgleichsgerade mit Hilfe der Methode der kleinsten Fehler-
quadrate bestimmt werden. Deren Steigung dient als Naherung fiir die
Ableitung des spektralen Schwerpunkts nach dem Ort. Der Ausdruck
m3(2)/(ma(2)my(z)—ms(2)mg(z)) wird fiir alle Empfangssignale bestimmt,
um dann einen Mittelwert zu bilden.

Alternativ kann der zentrale Differenzenquotient fiir 0, (ws(z)) fir alle
nicht am Rand des Wertebereichs gelegenen Punkte mit Hilfe der benach-
barten Werte bestimmt werden. Diese konnen dann direkt mit dem an der
gleichen Stelle ausgewerteten Ausdruck m3(z)/(ma(2)mq(z) —mz(2)mo(z))
verrechnet werden. Man erhélt so fiir jeden Empfangspuls (den ersten und
den letzten ausgenommen) einen Wert fir a bzw. p.

Sind nur zwei Empfangssignale verfiighar, bleibt nur die Moglichkeit
den Differenzenquotienten zwischen den beiden zu bestimmenden spek-
tralen Schwerpunkten zu bilden. Da der Zusammenhang zwischen Ort
und Mittenfrequenz ndherungsweise linear ist, ist die auf diese Art be-
stimmte Ableitung auch am Ort der Signale selbst giiltig. Der Ausdruck
ma(2)/(ma(z)my(z) — mz(2)mg(z)) kann fiir beide Empfangssignale be-
rechnet werden und sollte sich fiir die beiden Signale nicht zu stark un-
terscheiden. Eine Mittelwertbildung liefert dann einen Wert fiir den Ab-
sorptionsparameter a bzw. fiir die thermoviskosen Verluste . Da diese
Art der Auswertung der Anwendung im realen Messaufbau am néchs-
ten kommt, wird sie zur Untersuchung der Simulationsdaten verwendet.
Die oberen und unteren Grenzen der zur Bestimmung der gewohnlichen
Momente verwendeten Integrale werden auf 7 MHz und 9 MHz festgelegt.
Fiir die Fouriertransformation werden die Signale auf eine Lange von 10°
Abtastwerte mit Nullen erweitert. Die Auswertung der Mittenfrequenz-

Im Differenzenquotienten kann die Differenz der Schwerpunkte der Spektren aus

dem Schwerpunkt der Kreuzkorrelation beider Spektren bestimmt werden (siehe
Anhang A.1.2).
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4.4 Auswahl eines Verfahrens zur Absorptionsbestimmung

verschiebung der vorliegenden Simulationssignale resultiert in geschatzten
thermoviskosen Verlusten von = 5,060 mPas, also in einer Abweichung
von etwa 1,2 %. Wahrend die zuvor betrachteten Verfahren zur Absorptions-
bestimmung den vorgegebenen Wert unterschétzen, zeigt die Auswertung
der Mittenfrequenz eine Abweichung nach oben. Da dieses Verfahren als
einziges diese Eigenschaft zeigt, liegt die Vermutung nahe, dass fiir die
beobachtete Abweichung urséchlich das Verfahren selbst ist und nicht etwa
numerische Dispersion in der Simulation. Mogliche Ursachen kénnen zum
Beispiel numerische Probleme aufgrund der grofien Gleitkommazahlen sein,
welche bei der Berechnung der gewohnlichen Momente hoherer Ordnung
auftreten. Weiterhin wird die Ableitung des spektralen Schwerpunkts nur
approximativ bestimmt, so dass dadurch die beobachtete Abweichung
ebenfalls erklart werden kann. Dennoch kann die Auswertung des spek-
tralen Schwerpunkts in einigen Féllen sinnvoll sein, da sie im Gegensatz
zu anderen Verfahren nicht von frequenzunabhéngigen Dampfungseffekten
beeinflusst wird.

4.4 Auswahl eines Verfahrens zur
Absorptionsbestimmung

Im Folgenden soll festgelegt werden, welcher von den zuvor beschriebenen
Ansétzen zur Absorptionsbestimmung fiir die weiteren Untersuchungen
genutzt wird. Alle vorgestellten Verfahren liefern fiir simulativ erzeugte
Signale unter idealen Bedingungen (Annahme ebener Wellenausbreitung)
gute Schitzwerte fiir die thermoviskosen Verluste fiyess- Es ist jedoch zu
klaren, inwiefern Einfliisse eines realen Messsystems, wie etwa Rauschen
und temperaturbedingte Anderungen der Schallwandlereigenschaften, zum
Beispiel eine Anderung der Resonanzfrequenz, die Ergebnisse beeinflussen.
Zau diesem Zweck werden Messsignale ausgewertet, die mit dem unveran-
derten Messsystem zur Schallgeschwindigkeitsbestimmung (Abbildung 3.4)
aufgenommen werden. Es wird dafiir Methanol in unterschiedlichen ther-
modynamischen Zustdnden untersucht. Da der Quarz-Schallwandler eine
Resonanzfrequenz von 8 MHz aufweist, werden die Spektren der beiden
Echosignale symmetrisch um diese Mittenfrequenz ausgewertet. Gewohnli-
che Momente und Mittenfrequenz werden im Bereich von 7 MHz bis 9 MHz
bestimmt. Bei der Betrachtung des Absorptionsspektrum werden die Gren-
zen von 7,5 MHz bis 8,5 MHz gewahlt, da sich schon bei der Auswertung
von simulativ erzeugten Signalen gezeigt hat, dass das Absorptionsspek-
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4 Signalverarbeitung zur Absorptionsbestimmung

trum in Bereichen mit geringer Signalenergie einen oszillierenden Verlauf
zeigt (Abbildung 4.4).

Erwartet wird bei dieser Untersuchung noch kein Messwert fiir die
akustische Absorption bzw. die thermoviskosen Verluste, da die Signale
noch durch die Schallausbreitung in der Messanordnung beeinflusst werden
(siche hierzu Abschnitt 5.1). Stattdessen soll gezeigt werden, ob sich das
jeweilige Verfahren robust gegeniiber den Storeinfliissen in einem realen
Messsystem zeigt und Messungen in einem dhnlichen thermodynamischen
Zustand ahnliche Ergebnisse liefern. Im Idealfall zeigen sich erste qualitative
Hinweise auf eine Temperatur- bzw. Druckabhangigkeit der thermoviskosen
Verluste pu.

Die Ergebnisse fiir die unterschiedlichen Verfahren zur Auswertung der
Empfangssignale sind in Abbildung 4.6 gegeniibergestellt. Es werden Mes-
sungen bei verschiedenen Temperaturen (221 K, 244 K, 300 K, 350 K und
400 K) bei variablem Druck bis 100 MPa ausgewertet. Weiterhin werden
zur Evaluierung der Stabilitdt der verschiedenen Verfahren in jedem Zu-
stand mehrere Messsignale aufgenommen. Der Ansatz zur Bestimmung
der akustischen Absorption iiber die Auswertung der Signalintensitat (Ab-
bildung 4.6 a) zeigt klar die Temperatur- und Druckabhingigkeit der
Messwerte auf. Lediglich die Messreihen bei 350 K und 400 K liefern bei
geringen Driicken sehr dhnliche Ergebnisse. Grund hierfiir kann jedoch
auch die geringe Absorption in diesem Zustand im Vergleich zum Einfluss
der Schallausbreitung in der Messanordnung sein. Qualitativ entspricht die
beobachtete Temperatur- und Druckabhangigkeit der thermoviskosen Ver-
luste den erwarteten Verlusten (vgl. Abbildung 3.2). Wiederholmessungen
zeigen bei Auswertung der Signalintensitéit keine signifikante Streuung.

Bei Auswertung des Absorptionsspektrums (Abbildung 4.6 b) zeigt sich
keine klar erkennbare Temperaturabhangigkeit. Lediglich fiir hohe Driicke
zeigen sich tendenzielle groflere thermoviskose Verluste. Die Streuung von
Wiederholmessungen liegt im Bereich einiger Millipascalsekunden und
ist damit deutlich auszumachen. Dieser Ansatz scheint demnach nicht
robust genug fiir eine quantitative Auswertung der Signale. Urséchlich
fir die beobachtete Abweichung ist die Form der Amplitudenspektren
der Empfangssignale. Wahrend diese in der vorangegangenen Auswertung
von simulativ erzeugten Signalen nahezu gaufBférmig sind, weisen die
Amplitudenspektren realer Messsignale durch Uberlagerung von sonst
vernachlassigbaren Storsignalen einen tiberlagerten oszillierenden Verlauf
auf. Die Quotientenbildung (Gleichung 4.26) verstarkt diese Effekte, so
dass auch durch die Approximation des Absorptionsspektrums mit einer
quadratischen Funktion keine robusten, quantitativen Ergebnisse erzielt
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a) Signalintensitét b) Absorptionsspektrum
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Abbildung 4.6: Gemessene thermoviskose Verluste fiir Methanol bei un-
terschiedlichen Temperaturen (» 221K, » 244K, + 300K,
= 350 K und * 400 K) bestimmt mit den zuvor vorgestell-
ten Verfahren zur Auswertung der Empfangssignale einer
Puls-Echo-Messung.
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werden konnen.

Die Auswertung der gewohnlichen Momente des Signalspektrums (Ab-
bildung 4.6 c) liefert d&hnliche Ergebnisse wie die Betrachtung der Signal-
intensitat. Die Temperatur- und Druckabhéngigkeit der thermoviskosen
Verluste ist deutlich zu erkennen und die Streuung von Wiederholmes-
sungen ist gering. Urséchlich fiir die Ahnlichkeit zum klassischen Ansatz
ist der Umstand, dass die Auswertung der gewohnlichen Momente des
Signalspektrums eine Erweiterung des klassischen Ansatzes darstellt, mit
dem auch breitbandige Signale ausgewertet werden kénnen. Da die Signale
im realen Messsystem aufgrund der hohen Giite des Quarz-Schallwandlers
eine verhéltnisméfig geringe Bandbreite haben, fithren beide Ansétze zu
sehr dhnlichen Ergebnissen. Die Messabweichung, die sich zeigt, wenn breit-
bandige Signale verwendet werden und dennoch nur die Signalintensitéat
ausgewertet wird, wird in Anhang A.6 genauer beschrieben.

Wird die Verschiebung des spektralen Schwerpunkts als Ma8 fir die akus-
tische Absorption verwendet, zeigen sich die in Abbildung 4.6 d dargestell-
ten Ergebnisse. Ahnlich wie bei der Auswertung des Absorptionsspektrums
ist die Temperaturabhangigkeit der thermoviskosen Verluste nicht auszu-
machen. Auch Wiederholmessungen streuen in einem ahnlichen Maf}. Die
Verwandtschaft beider Verfahren (Annahme eines quadratischen Absorpti-
onsmechanismus und Unempfindlichkeit gegeniiber frequenzunabhéngiger
Signalbeeinflussung) fiihrt dazu, dass teilweise dhnliche Ergebnisse wie bei
der Auswertung des Absorptionsspektrums erzielt werden. Als mogliche
Ursache fiir die starke Streuung der Messungen kann der geringe Messef-
fekt beztiglich der Verschiebung des spektralen Schwerpunkts angenommen
werden: Bei der Untersuchung simulativ erzeugter Signale (Abbildung 4.5)
betragt die relative Frequenzverschiebung fiir thermoviskose Verluste in
der Groflenordnung, wie sie auch bei Methanol erwartet werden, deutlich
weniger als 1 %.

Basierend auf dieser Betrachtung wird nun ein Verfahren fiir die Be-
stimmung der akustischen Absorption ausgewéhlt. Die Auswertungen des
Absorptionsspektrums und der Verschiebung des spektralen Schwerpunkts
zeigen sich fiir die vorliegenden Fluide numerisch zu instabil. Die Ergebnis-
se bei Auswertung der Signalintensitat und der gewohnlichen Momente des
Signalspektrums sind sehr dhnlich. Da die Auswertung der gewohnlichen
Momente unabhangig von der Bandbreite des akustischen Signals ist und
nicht auf der Annahme einer diskreten Frequenz im akustischen Signal
basiert, wird dieses Verfahren fiir die weiteren Auswertungen verwendet.
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Fazit

Bedingt durch die Frequenzabhéngigkeit des Absorptionsmechanismus von
akustischen Wellen in Fluiden verdndern sich die Eigenschaften eines akus-
tischen Signals wiahrend der Transmission (Fragestellung I). So kann zum
Beispiel gezeigt werden, dass sich der spektrale Schwerpunkt eines gegebe-
nen Signals hin zu niedrigeren Frequenzen verschiebt. Basierend auf einer
Betrachtung der Energiegeschwindigkeit wird geschlossen, dass die Laufzeit
eines akustischen Signals in den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Fliissigkeiten in vernachlissigharem Mafle durch die Absorption beeinflusst
wird (Fragestellung IIT). Zur messtechnischen Bestimmung der Absorption
(Fragestellung II) stellt sich die Auswertung der gewohnlichen Momente
des Signals als am geeignetsten heraus. Neben der Anwendung auf die
eigentlichen Messsignale kommt dieses Verfahren damit auch bei der im
folgenden Kapitel beschriebenen simulativen Analyse der Messanordnung
zum Einsatz.
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5 | Analyse und
Weiterentwicklung der
Messanordnung

Wihrend einige Storeinfliisse auf das Ergebnis einer akustischen Absorpti-
onsmessung im Puls-Echo-Verfahren durch Mafinahmen der Signalverar-
beitung eliminiert werden (Kapitel 4), muss zur Behandlung geometrischer
Effekte des Schallfelds die physikalische Messanordnung analysiert werden.
In diesem Kapitel soll daher zunachst untersucht werden, wie das Ergebnis
der Absorptionsmessung durch die Schallfeldgeometrie beeinflusst wird.
Ausgegangen wird dabei zundchst von der in Abschnitt 3.3 beschriebenen
Anordnung zur Schallgeschwindigkeitsmessung, welche in unterschiedlichen
Detailgraden simulativ abgebildet und untersucht wird. Darauf aufbauend
werden mogliche Modifikationen und alternative Messanordnungen disku-
tiert und beziiglich ihrer Realisierbarkeit bewertet. Abschlieend werden
unterschiedliche Elemente der realisierten, iiberarbeiteten Messanordnung
beschrieben.

5.1 Einfluss der Schallfeldgeometrie auf die
Absorptionsmessung

Zur Untersuchung des Einflusses der geometrischen Parameter des Schall-
felds (Beugungseffekte und unvollstandige Reflexion bzw. teilweise Trans-
mission), werden Feldsimulationen basierend auf finiten Differenzen im
Zeitbereich (siche Anhang B) mit unterschiedlichen Simulationsmodellen
durchgefithrt [Clal9c¢]. Zunéchst wird dafiir ein frei schwingender Schall-
wandler mit resultierend ideal symmetrischer Abstrahlcharakteristik in
beide Richtungen untersucht. Im Sinne einer worst-case-Betrachtung wird
ein an die Ausgangsform der Messanordnung (Abschnitt 3.3) angelehnter
Aufbau mit schallharter Schallwandlerfassung simulativ untersucht, bei
dem ein Teil des Schallwandlers einseitig akustisch abgeschattet wird. Beide
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Simulationsmodelle werden als axialsymmetrisch angenommen.

Der Fall des Simulationsmodells mit frei schwingendem Schallwandler
ist in Abbildung 5.1 links dargestellt. Der Bilanzraum der Simulation hat,
wie der Innenraum des physikalischen Aufbaus, einen Radius von 12 mm
und eine Lénge von 100 mm, ist mit einem Fluid mit variabel wahlbaren
Parametern gefiillt und schallhart berandet. Als Reflektoren sind zwei
Regionen mit einem Radius von 6 mm vorhanden, die ein Material auf-
weisen, welches das akustische Verhalten von Edelstahl approximiert. Da
die Simulationsumgebung nur Schall in fluiden Medien abbilden kann und
die Verwendung alternativer Simulationsumgebungen etwa eine Grofien-
ordnung mehr Berechnungszeit bedeuten wiirde (siehe Anhang B.4 bzw.
Abbildung B.3), wird fir die Reflektoren ein Fluid mit einer Dichte von
8050 kg m~3 und einer Schallgeschwindigkeit von 2000 ms—! angenommen.
Da hier nur die Teiltransmission der akustischen Wellen in die Reflektoren
betrachtet werden soll, nicht etwa die Ausbreitung dieser transmittier-
ten Wellen, erscheint diese Naherung zugunsten einer deutlichen kiirzeren
Berechnungszeit angebracht. Weiterhin erfolgt der Schalleinfall an den
Reflektoren nahezu senkrecht, so dass eventuell durch Wellenartenkonver-
sion [Kra86] entstehende Transversalwellen im Festkorper nur in geringem
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Maf} angeregt wiirden. Die akustische Impedanz des Reflektormaterials
liegt mit 16,1 - 10°kg s~ m~2 unterhalb der von Edelstahl [Mar05], jedoch
in der gleichen GroBenordnung. Im Vergleich zum realen Messsystem ergibt
sich im Simulationsmodell damit eine erhohte Transmission von akustischen
Wellen in das Reflektormaterial, wodurch die durch die nicht-perfekten
Reflektoren verursachten Abweichungen tendenziell iiberschétzt werden.
Der Schallwandler wird als vernachlassighbar diinn angenommen und hat
einen Radius von ebenfalls 6 mm. Angelehnt an die Signale im realen Mess-
system wird als Sendesignal ein gauférmig moduliertes Sinussignal mit
einer Mittenfrequenz von 8 MHz und einer relativen Bandbreite von 0,1
verwendet.

Um den Einfluss der Schallfeldgeometrie und damit der Messanord-
nung auf das Ergebnis einer Absorptionsmessung abzuschétzen, werden
Simulationen fiir verschiedene Schallgeschwindigkeiten ¢, Dichten pg und
thermoviskose Verluste p des zu untersuchenden Fluids durchgefithrt. Der
Bereich, in dem diese Parameter variiert werden, entspricht den experi-
mentell zu untersuchenden Fluiden. Aus den simulativ erzeugten Signalen
werden, entsprechend den Ergebnissen aus Kapitel 4, die gemessenen ther-
moviskosen Verluste fiyess durch Auswertung der gewohnlichen Momente
des Signalspektrums bestimmt (Abschnitt 4.2.4). Der Zusammenhang
zwischen dem aus den Signalen ermittelten, quadratischen Absorptionspa-
rameter apess und den thermoviskosen Verlusten fiess folgt dabei aus der
Dispersionsbeziehung bzw. Gleichung 2.35 [Rud77]:

Hmess = 2amessp003' (51)

Die so ermittelten thermoviskosen Verluste sind abhangig von den Pa-
rametern des Fluids in Abbildung 5.1 aufgetragen. Die Darstellung der
gemessenen thermoviskosen Verluste jiyess (anstelle des gemessenen qua-
dratischen Absorptionsparameters amess 0der der gemessenen akustischen
Absorption auess bei 8 MHz) wird hier bevorzugt, da die thermoviskosen
Verluste p fiir ein gegebenes Fluid keine Funktion der Dichte und der
Schallgeschwindigkeit sind und sich in der Darstellung so im Idealfall par-
allele Ebenen ergeben sollten. Die Abweichung eines Messwertes von dieser
Ebene ist in der Darstellung einfacher zu erkennen als die Abweichung
von einer gekriimmten Flache, die sich zum Beispiel fiir die idealisierte
Messung eines quadratischen Absorptionsparameters a ergeben wiirde.

Erwartungsgeméaf zeigt sich, dass die aus den Signalen ermittelten Werte
fiir die thermoviskosen Verluste von den Parametern des Fluids in der Si-
mulation abweichen. Die beobachteten Abweichungen vom erwarteten Wert
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5 Analyse und Weiterentwicklung der Messanordnung

zeigen sich sowohl abhéngig von der Schallgeschwindigkeit, der priméaren
Einflussgrofie auf das Auftreten und die Auspriagung von Beugungseffekten,
als auch von der Dichte, der Einflussgrofie des Reflexionsfaktors. In der
dargestellten Form lasst sich die Dichteabhdngigkeit besonders bei kleinen
Schallgeschwindigkeiten ¢ = 900 ms~! beobachten, auch wenn diese im
Vergleich zum Einfluss der Schallgeschwindigkeit klein ist. Als Ursache fiir
den Einfluss der Schallgeschwindigkeit auf das Ergebnis kann der Umstand
genannt werden, dass mit steigender Schallgeschwindigkeit die Nahfeld-
lange (Gleichung 2.45) des Schallwandlers kleiner wird. Dadurch wird
der Offnungswinkel des abgestrahlten Schallfelds gréer [Ler09], wodurch
das Schallfeld starker aufgeweitet wird (Beugung) und sich die akustische
Energie stéarker im Raum verteilt. Die Dichteabhéngigkeit bei konstan-
ter Schallgeschwindigkeit kann tiber den Reflexionsfaktor [Ler09] an den
akustischen Reflektoren erklart werden. Fiir grofle Dichten nahert sich die
akustische Impedanz des Fluids der der Reflektoren an. Daraus resultiert
ein geringer werdender Reflexionsfaktor; das akustische Signal wird also
starker in das Reflektormaterial transmittiert. Weiterhin zeigen sich die
beobachteten Abweichungen abhéngig von den thermoviskosen Verlusten p
selbst. Diese lassen sich vor allem fiir ¢ = 900ms~* und py = 800 kg m 3
ausmachen. Wahrend fiir diese Fluidparameter und p = 0 nur eine geringe
Abweichung von piess gegentiber p beobachtet wird, steigt fiir groflere u
die Abweichung von fipess. Eine mogliche Erklarung hierfiir kann in der
Tatsache gefunden werden, dass die thermoviskosen Verluste im Medium
iiber die Dispersionsbeziehung (Gleichung 2.31) neben der Absorption «
auch den Realteil der Wellenzahl k beeinflussen. Die Zusammenhéange der
beobachteten Abweichungen zeigen sich dabei im untersuchten Parameter-
bereich stetig und monoton, obwohl sich die Reflektoren im Nahfeld des
Schallwandlers befinden. Urséchlich fiir das monotone Verhalten kann das
im Zeitbereich begrenzte Signal und die daraus resultierende endlich kleine
Bandbreite sein (siehe Anhang A.3).

Um den Einfluss von asymmetrischen Abstrahlcharakteristiken zu unter-
suchen, wird die Fassung des Schallwandlers, angelehnt an die Ausgangs-
form der Messanordnung, in der Simulation beriicksichtigt (Abbildung 5.2,
links). Im Vergleich zum zuvor betrachteten Simulationsmodell wird ein
Schallwandler mit einem gréfieren Radius (7,5 mm) verwendet. Durch die
Fassung mit einem Innenradius von 6 mm wird der Schallwandler einseitig
teilweise abgeschattet. In ihrer Form folgt die Fassung der des Aufbaus in
seiner Ausgangsform (Abbildung 3.4). Nach der zylinderférmigen Offnung
mit einem Radius von 6 mm und einer Tiefe von 1 mm folgt ein konischer
Teil mit einem Offnungswinkel von 45°. Der Rest des Simulationsmodells
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Abbildung 5.2: Aufbau des Simulationsmodells mit Schallwandlerfassung
und thermoviskose Verluste bestimmt aus simulativ erzeug-
ten Messsignalen

sowie der untersuchte Fluidparameterbereich entsprechen der vereinfachten
Variante (Abbildung 5.1).

Die aus den simulativ erzeugten Signalen ermittelten thermoviskosen
Verluste fimess sind in Abbildung 5.2 rechts abhéangig von den fiir das Fluid
angenommenen Parametern dargestellt. Auffallig ist zunéchst, dass fimess
iiber weite Bereiche des untersuchten Parameterraums negativ ist. Dies
auflert sich auch in den Zeitsignalen, bei denen das erste aufgenommene
Signal schwacher ausgepragt ist als das zweite, welches eine langere Stre-
cke zuriickgelegt hat. Dies ist gerade einer der Effekte, welche durch die
Schallwandlerfassung hervorgerufen werden. Da diese den Schallwandler
einseitig, in Richtung des 20 mm entfernten Reflektors, akustisch abschat-
tet, ist die ausgesandte akustische Energie in diese Richtung geringer. Im
Empfangsfall verstérkt sich dieser Effekt, da der &uflere Bereich des Schall-
wandlers aus Richtung des 20 mm entfernten Reflektors durch akustische
Wellen nicht erreicht werden kann. Entsprechend wird somit die Stérke
des zuerst eintreffenden akustischen Signals reduziert, wihrend die des
zweiten Signals nahezu unveréndert im Vergleich zum vereinfachten Aufbau
(Abbildung 5.1) bleibt. Entsprechend liefert eine Berechnung der thermo-
viskosen Verluste iiber die gewohnlichen Momente des Signalspektrums

71



5 Analyse und Weiterentwicklung der Messanordnung

(Abschnitt 4.2.4) teilweise negative Ergebnisse. Gerade fir 4 = 0mPas
ist fmess Stets negativ. Es ist jedoch auch ersichtlich, dass sich Effekte der
Messanordnung und der Effekt der Absorption im Fluid in einer dhnli-
chen Weise wie beim vereinfachten Simulationsmodell tiberlagern. Fiir jedes
Schallgeschwindigkeit-Dichte-Tupel liefert jiess fiir hohe thermoviskose Ver-
luste p den groBten Wert. Umgekehrt sind die ermittelten thermoviskosen
Verluste fiir 4 = 0 am geringsten. Auch wenn die durch die Versuchsanord-
nung hervorgerufenen Abweichungen zwischen ermittelten thermoviskosen
Verlusten fipess und angenommenen thermoviskosen Verlusten im Fluid g
deutlich grofler als beim vereinfachten Simulationsmodell sind, zeigen sich
auch hier fiir den betrachteten Bereich stetige Zusammenhénge zwischen
der Abweichung und den Fluidparametern.

5.2 Ansatze zur Behandlung systematischer
Messabweichungen bei der
Absorptionsmessung

Die in Abschnitt 5.1 beobachteten, aus der Schallausbreitung in der Messan-
ordnung resultierenden Abweichungen zwischen ermittelten thermoviskosen
Verlusten und dem erwarteten Ergebnis lasst sich als systematische Mess-
abweichung beschreiben. Sie ist jedoch abhéingig von den Parametern des
Fluids. Im Folgenden sollen unterschiedliche Ansétze vorgestellt werden,
wie die beobachteten Abweichungen reduziert und korrigiert werden kon-
nen, um eine Messung der akustischen Absorption bzw. der thermoviskosen
Verluste zu realisieren. Dabei werden sowohl rechnerische Ansatze als auch
alternative Versuchsanordnungen diskutiert.

5.2.1 Geschlossene Zylinderanordnung

In Anlehnung an die verschiedenen aus der Literatur bekannten Ansétze zur
Messung der akustischen Absorption mit einer geschlossenen Zylinderan-
ordnung [Lit55; Joh68; All72] kann die Messanordnung modifiziert werden.
Eine direkte Ubernahme der Ansitze aus der Literatur ist aufgrund der
Randbedingung, dass die Versuchsanordnung ohne bewegte Teile aufgebaut
werden soll, nicht moglich. Stattdessen konnen zwei unterschiedlich lange
Zylinder auf beiden Seiten des Schallwandlers angebracht werden. Um den
Einsatz einer solchen Anordnung zu evaluieren, werden zunachst akustische
Feldsimulationen durchgefiithrt. Das Simulationsmodell ist schematisch in

72



5.2 Ansiétze zur Behandlung systematischer Messabweichungen

Edelstahl g% epy=0mPas apy=5mPas ¢pu=10mPas
g }
= * 1 *
8 ¢ ¢ . Y 3
: £ . o o <« .
: S 101 g e
| 4(2 1 .
; Schallwandler = 75 = t o | |
E_é g & . 4 A 4 A A
A
é Mantel % 5% 4 J ° J a
i | (schallhart) = . . “
' s 2,5 . . ° .
! CED ] o . . . . 3
: 554) 0 L 4 ° © ® ° © [ ]
| —— Fluid £ C e U 1200
I g 1000 1200 1000
! 2 14001600 1800 ggp
} Edelstahl § Schallgeschwindigkeit Dichte ,
H c/ms! po/kgm™

Abbildung 5.3: Simulationsmodell fiir die geschlossene Zylinderanordnung
und thermoviskose Verluste bestimmt aus simulativ erzeug-
ten Messsignalen fiir unterschiedliche Fluidparameter.

Abbildung 5.3 links dargestellt. Unter Bezugnahme auf die Abmessungen
der Reflektoren in der urspriinglichen Anordnung werden Zylinder mit
einem Radius von 6 mm gewahlt. Die Berandung der Zylinder wird zu-
néichst als ideal schallhart angenommen. Die schallwandlerabgewandten
Grundflachen der Zylinder werden als nicht-perfekte akustische Reflektoren
realisiert, die wie in Abschnitt 5.1 aus einem Material mit einer Edelstahl
dhnlichen Impedanz aufgebaut sind. Die Parameter des Sendesignals blei-
ben unverdndert (gauBformig moduliertes Sinussignal mit Mittenfrequenz
8 MHz und relativer Bandbreite 0,1).

Die Auswertung der simulativ erzeugten Signale zeigt, dass die ermit-
telten thermoviskosen Verluste fiyess Sehr nah an den in der Simulation
vorhandenen Verlusten p liegen (Abbildung 5.3, rechts). Rechnerisch ergibt
sich die Wurzel der mittleren quadratischen Abweichungen (RMSD) bei
dieser Messanordnung zu etwa 62,7 p1Pas. Damit liegen die beobachteten
Abweichungen im selben Bereich wie bei der idealisierten, eindimensionalen
Betrachtung (Abschnitt 4.3.3). Es kann also davon ausgegangen werden,
dass eine Anordnung mit geschlossenen Zylindern direkt Messwerte fiir
die akustische Absorption liefern kann, obwohl ein Teil der akustischen
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5 Analyse und Weiterentwicklung der Messanordnung

Energie in die Reflektoren transmittiert wird. Da diese Verluste jedoch
multiplikativ sind, und an beiden Reflektoren der gleiche Transmissions-
bzw. Reflexionsfaktor vorliegt [Ler09], werden diese durch den verwendeten
Auswertealgorithmus (hier Auswertung der gewohnlichen Momente des
Signalspektrum, Abschnitt 4.2.4) eliminiert.

Die Umsetzung einer geschlossenen Zylinderanordnung in einem realen
Messsystem bringt verschiedene Herausforderungen mit sich. So kann in
einem realen Zylinder nicht davon ausgegangen werden, dass die Berandung
ideal schallhart ist, also keine Energie in den Mantel transmittiert wird.
Das Material der Berandung wird eine akustische Impedanz aufweisen,
welche grofer ist als die des zu untersuchenden Fluids. So findet auch bei
flachen Einfallswinkeln keine Totalreflexion statt [Ler09]. Weiterhin stellt
das Simulationsmodell der Zylinderanordnung einen geschlossenen Behélter
dar, so dass ein Austausch des Fluids im zusammengesetzten Zustand nicht
moglich ist. Ein moéglicher Ansatz zur Losung dieses Problems ist die Ver-
wendung von offenen Zylindern unter Ausnutzung von Reflexion am offenen
Ende. Dafiir missten allerdings Freifeldbedingungen an beiden offenen
Enden geschaffen werden. Auflerdem ist die Reflexion am offenen Ende fiir
den vorliegenden Fall, bei dem die Zylinderabmessungen deutlich grofier
sind als die akustische Wellenlange, sehr klein, so dass mit sehr geringen
reflektierten Signalstarken gerechnet werden muss [Ler09]. Beztiglich der
Anwendung bietet sich eine solche Anordnung also vor allem dann an,
wenn die Wellenldnge grof3, also zum Beispiel die Frequenz klein gewéahlt
werden kann, und der Impedanzunterschied zwischen Mantelmaterial und
Fluid grof} ist. Dies ist zum Beispiel bei der Untersuchung von Fluiden im
gasformigen Zustand der Fall, die jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht
betrachtet werden.

5.2.2 Symmetrische Abstrahlcharakteristik

Der Vergleich der Simulationsergebnisse des vereinfachten Modells (Abbil-
dung 5.1) mit denen des Modells mit Schallwandlerfassung (Abbildung 5.2)
legt nahe, dass die systematischen Abweichungen der Absorptionsmessung
signifikant kleiner sind, wenn die Abstrahlcharakteristik des Schallwandlers
in Richtung beider Reflektoren symmetrisch gestaltet werden kann. Fir
das reale Messsystem muss der Schallwandler dafiir entweder an seiner
Mantelfldche gehalten werden, oder alternativ auf beiden Seiten im gleichen
Mafle akustisch abgeschattet werden [Cla20a]. Der zweitgenannte Ansatz
ist, zum Beispiel durch das Anbringen eines zusétzlichen Bauteils, einfacher
zu realisieren und daher zu bevorzugen.
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5.2.3 Erhohung der Sendefrequenz

Fiir die folgende Betrachtung sei noch einmal auf die Simulationsergebnisse
in Abschnitt 5.1 verwiesen. Sowohl die Auswertung der simulativ gene-
rierten Messsignale des vereinfachten Aufbaus (Abbildung 5.1) als auch
des Aufbaus mit Schallwandlerfassung (Abbildung 5.2) zeigen, dass die
beobachteten Abweichungen in den ermittelten thermoviskosen Verlusten
[mess fur kleine Schallgeschwindigkeiten ¢ gegen null gehen. Die Schall-
geschwindigkeit legt zusammen mit der Frequenz f mit dem bekannten
Zusammenhang

A 7 (5.2)
die Wellenldnge A fest [Kra86; Ler09; Mos15], die maBgeblich fir die
geometrischen Parameter des Schallfelds ist (siehe Abschnitt 2.2). Die
Simulationsergebnisse in Abschnitt 5.1 zeigen also auch, dass die Abwei-
chungen in den ermittelten thermoviskosen Verlusten dann klein werden,
wenn die Wellenlénge ebenfalls klein ist. Wahrend nun die Schallgeschwin-
digkeit vom untersuchten Fluid und dessen thermodynamischem Zustand
abhéngig ist und somit kein freier Parameter in der Auslegung des Mess-
systems ist, kann alternativ die Sendefrequenz f erhéht werden. Da im
Versuchsaufbau piezoelektrische Scheiben als Schallwandler verwendet wer-
den, kann die Sendefrequenz zum Beispiel etwa verdreifacht werden, um
den Schallwandler auf der ersten Harmonischen der Dickenresonanzfre-
quenz zu betreiben [Kra86]. Bei einer Frequenz von 24 MHz ergibt sich
fiir eine Schallgeschwindigkeit von 1000 ms™! dann eine Wellenlinge von
etwa 41,7 pm. Bei Annahme des Schallwandlers als Kolbenschwinger mit
einem Radius von 6 mm ergibt sich bei harmonischer Anregung eine Nah-
feldlange (Gleichung 2.45) von 864 mm. Damit sind beide Reflektoren
weit im Nahfeld der Anordnung. Zusammen mit dem Umstand, dass bei
nicht-kontinuierlicher Anregung eines Kolbenschwingers die Signalamplitu-
de nah am Schallwandler zunéchst ndherungsweise konstant bleibt (siehe
Anhang A.3), kann so erklart werden, warum die gemessene Abweichung
vom erwarteten Ergebnis fiir kleine Wellenldngen geringer wird. Da die in
Abschnitt 3.2.3 aufgefiihrten Messwerte ebenfalls mit Messsystemen ermit-
telt werden, die Ultraschall bei Frequenzen deutlich oberhalb von 10 MHz
einsetzen, kann so erklart werden, warum unterschiedliche Autoren (zum
Beispiel [Awa77] und [Kor71c]) zu dhnlichen Ergebnissen kommen, ohne den
Einfluss der Schallausbreitung in der Messanordnung zu berticksichtigen.
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5.2.4 Bezugnahme auf Referenzdaten

Da der in Abschnitt 5.1 simulativ untersuchte Zusammenhang zwischen
erwartetem Wert fiir die thermoviskosen Verluste 1 und dem tatsachlichen
Messwert fimess stetigen Zusammenhéngen folgt, scheint es prinzipiell mog-
lich, eine Abbildungsfunktion u = f(c, po, ftmess) zu entwickeln, die den
Zusammenhang mathematisch beschreibt. Die Simulationsmodelle koén-
nen den realen Versuchsaufbau nicht umfanglich beschreiben, so dass die
am Simulationsmodell beobachteten Zusammenhénge nicht direkt genutzt
werden konnen, um die Abbildungsfunktion zu bestimmen. Es ist also
notig, dass am physikalischen Versuchsaufbau Messungen durchgefiihrt
werden konnen, bei denen das Ergebnis im Vorhinein bekannt ist. Wie in
Abschnitt 3.2.3 dargestellt, existieren einige Messdaten fiir die Volumenvis-
kositéat von verschiedenen Fluiden. Diese Fluide miissen in den thermody-
namischen Zustanden vermessen werden, fiir die Referenzdaten existieren.
Aus den dann beobachteten Abweichungen lasst sich u = f(¢, po, fimess)
identifizieren. Dieser Ansatz hat den Nachteil, dass zunéchst eine grofie
Anzahl an Messungen durchgefiihrt werden muss. Weiterhin ist eine der-
artige Abbildungsvorschrift nur fiir einen bestimmten Bereich des durch
Schallgeschwindigkeit ¢, Dichte pg und gemessene thermoviskose Verluste
[mess aufgespannten Raums giiltig. So konnen also nur Fluide in Zustéan-
den untersucht werden, bei denen die genannten Parameter denen der
Referenzfluide dhneln. Andere Fluidparameter, insbesondere Druck und
Temperatur, konnen jedoch durchaus von denen der Referenzmessungen
abweichen. Zudem gilt die identifizierte Abbildungsvorschrift nur fir die
jeweilige Messanordnung. Werden groBere Anderungen am Aufbau durch-
gefiihrt, miissen die Referenzmessungen erneut durchgefiithrt werden. Im
Vergleich zu anderen vorgestellten Ansétzen zeigt die Bezugnahme auf
Referenzdaten jedoch gute Erfolgsaussichten, da hier (abgesehen von der
Zeit-Invarianz des Messsystems) keine weiteren vereinfachenden Annahmen
getroffen werden miissen. Sie wird daher im Folgenden (Kapitel 6) als pri-
marer Ansatz zur Korrektur der systematischen Messabweichungen gewéhlt.
Es werden jedoch parallel auch Modifikationen an der Messanordnung vor-
genommen, die das Ziel haben, die systematischen Messabweichungen zu
reduzieren.
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5.3 Modifikation der Messanordnung zur
Verringerung der systematischen
Messabweichungen

Basierend auf den vorangegangenen Betrachtungen sollen Modifikatio-
nen an der Messanordnung vorgenommen werden, die zum einen dazu
dienen, die simulativ (Abschnitt 5.1) und experimentell (Abschnitt 6.2)
beobachteten schallgeschwindigkeits- und dichteabhéngigen systematischen
Messabweichungen zu reduzieren. Zum anderen sollen gleichzeitig andere
experimentell beobachtete Storeffekte unterdriickt werden. Dazu werden
zum einen Anderungen in der Geometrie der Schallwandlerfassung vorge-
nommen. Zum anderen werden Diffusorstrukturen eingesetzt, die Storungen
durch gerichtet reflektierte akustische Wellen an konstruktiven Elementen,
wie etwa der Aufhingung der akustischen Reflektoren, minimieren sollen.
Als Material fiir die iiberarbeiteten Bauteile wird, aufgrund der notwen-
digen Temperatur- und Formbestandigkeit, primar Edelstahl verwendet.
Vom Einsatz von Kunststoffteilen wird weitestgehend abgesehen.

5.3.1 Diffusorstrukturen

Aufgrund der Forderung, dass sich das Fluid im Messsystem im ther-
modynamischen Gleichgewicht befinden muss, ist eine moglichst kleine
Messanordnung vorteilhaft. Daher ist es im Allgemeinen nicht moglich,
passive Konstruktionselemente so weit von den Schallwellenausbreitungs-
wegen zu entfernen, dass sie diese nicht beeintriachtigen. Bedingt durch die
hohen Anforderungen, die beziiglich der Temperatur und des Drucks an die
Messanordnung gestellt werden, ist auflerdem die Auswahl der Materialien,
aus denen konstruktive Elemente hergestellt werden konnen, stark einge-
schrankt. Zur Unterdriickung unerwtinschter Echosignale innerhalb der
Messanordnung kénnen daher keine kommerziell verfiigbaren akustischen
Absorberplatten auf Polymerbasis (zum Beispiel Acoustic Polymers Ltd
AptFlex F28 [Apt19]) verwendet werden. Das Wirkungsprinzip dieser Ab-
sorber basiert zudem auf einer Anpassung der akustischen Impedanz an das
umgebende Medium (zum Beispiel Wasser). Da mit der Messanordnung
jedoch Fluide mit variierender Schallgeschwindigkeit und Dichte untersucht
werden sollen, ist die Impedanzanpassung nur in einigen wenigen Féllen
naherungsweise gegeben. Als alternativer Ansatz zur Unterdriickung von
Storsignalen werden Diffusorstrukturen fiir den Ultraschallbereich unter-
sucht [Clal8b; Clal8a]. Die Strukturen werden aus Metall additiv gefertigt,
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0

Abbildung 5.4: Modell fiir den Probekorper fiir die Struktur mit Quaderan-
ordnung mit stochastisch gleichverteilten Hohen (Skyline).
Maximale Hohe eines Quaders betragt 4 mm.

um einen Einsatz in einem groflen Temperaturbereich zu ermoglichen. Ziel
ist es dabei nicht, dass die akustische Welle in das Metall der Diffusorstruk-
turen transmittiert; der grofie Unterschied in der akustischen Impedanz
an der Grenzfliche zwischen Fluid und Diffusormaterial fithrt zu einem
ebenfalls grolen Reflexionsfaktor. Stattdessen soll die akustische Energie
der Storsignale durch diffuse Reflexion im Raum zerstreut werden. Vor-
aussetzung fiir diese Funktionsweise ist, dass die Oberflichen im Bereich
der Wellenlénge der zu reflektierenden Welle strukturiert werden. Je nach
Fluid liegt diese im Bereich einiger Zehntelmillimeter, so dass sich hier die
Fertigung mittels additiver Verfahren anbietet [Gib14]. Als Ausgangspunkt
fiir die zu realisierenden Strukturen dienen hierbei aus der Raumakustik
bekannte Konzepte [Sch79; Cox16]. Von den in [Clal8a] vorgestellten,
strukturierten Oberflachen soll an dieser Stelle nur die Skyline genannte
Struktur (Abbildung 5.4) néher beschrieben werden, da sie aufgrund ihrer
Eigenschaften fiir den Einsatz in der Messanordnung am geeignetsten ist.

Fiir die Untersuchung der Eigenschaften der Strukturen werden zunéchst
Probekorper mit einer quadratischen Grundfliche mit einer Kantenlan-
ge von 80 mm hergestellt. Fiir den Herstellungsprozess werden zunéchst
dreidimensionale Gittermodelle benotigt, die mit Hilfe von Computergrafik-
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Software [Blel9] erstellt werden. Die stochastischen Elemente der Probe-
korper werden iiber das Programmiersprachen-Interface der Software pro-
zedural generiert. Die Probekorper werden aus Edelstahl durch selektives
Laserschmelzen [Gib14] (SLS) gefertigt.

Zur Charakterisierung und Verifikation des diffusen Verhaltens der Struk-
turen werden die folgenden Untersuchungen in Wasser durchgefiihrt: Puls-
Echo-Messungen mit senkrechtem Einfall sollen quantitativ zeigen, wie viel
akustische Energie gerichtet reflektiert wird. Schlierenaufnahmen sollen
qualitativ zeigen, wie die Abstrahlcharakteristik der diffus reflektierten
akustischen Wellen ist. Fiir die Puls-Echo-Messungen werden mit einem
kommerziell erhéltlichen Schallwandler (Olympus Corporation C306-SU)
gauBiformig modulierte Sinus-Signale mit unterschiedlichen Mittenfrequen-
zen senkrecht zur Probenoberfliche ausgesandt. Der Abstand von der
aktiven Flache des Schallwandlers zur Probenoberfliche betragt 75 mm.
Das reflektierte akustische Signal wird vom Schallwandler wieder aufgenom-
men und beziiglich der maximalen Signalstiarke uy,,, und der Signalenergie
e ausgewertet. Da die Sensitivitdt des Schallwandlers frequenzabhéngig ist,
werden die jeweiligen Werte fiir Signalstirke und -energie auf Referenzmes-
sungen (Umaxret UNd eyef) einer gerichtet reflektierenden Oberfliche (der
ebenen Riickseite des Probekorpers) normiert:

Umax €
und Crel =

Umax,ref Cref

(5.3)

Umax,rel =

Gewtinscht ist hier, dass beide Grofien iiber den gesamten Frequenzbereich

moglichst klein sind. Eine geringe maximale Signalstarke tmax rer ist ein
Indikator dafiir, dass keine grofien, im Zeitbereich konzentrierten Signale
auftreten, wahrend eine geringe Energie auf eine geringe gerichtete Reflexion
ungeachtet einer Streuung im Zeitbereich hindeutet. Die Ergebnisse dieser
Betrachtung fiir die Skyline-Struktur sind in Abbildung 5.5 dargestellt.
Neben der Mittenfrequenz f,, des bei der Untersuchung verwendeten
gauBformig modulierten Sinussignals werden die Ergebnisse zuséatzlich
tiber die auf die Strukturgroe des Diffusors (1 mm) normierte, mittlere
Wellenlénge A des akustischen Signals im Fluid aufgetragen:

A c

lmm fm - 1mm’

Avel = (5.4)

Als Schallgeschwindigkeit ¢ im Wasser wird hier vereinfacht von 1500ms™!

ausgegangen. Die maximale Signalstarke u,., kann nahezu iiber den ge-
samten untersuchten Frequenz- bzw. Wellenldngenbereich im Vergleich zur
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Abbildung 5.5: Frequenz- bzw. Wellenléngenabhangigkeit des Reflexions-
verhaltens der Skyline-Struktur bei senkrechtem Einfall.

gerichteten Reflexion durch den Einsatz der untersuchten Diffusorstruktur
um mindestens eine Groflenordnung gesenkt werden. Ausnahmen bilden
hier die Messungen mit einer Mittenfrequenz um 1,5 MHz, bei denen eine
héhere maximale Signalstarke auftritt. Tendenziell zeigt sich hin zu hohen
Frequenzen und kurzen Wellenléngen eher ein abfallender Trend, was dar-
auf hindeutet, dass diese Struktur auch zur diffusen Reflexion von deutlich
kurzwelligeren akustischen Wellen, wie sie im Versuchsaufbau auftreten,
verwendet werden kann. Die Struktur muss also fiir den Einsatz in der
Messanordnung nicht so klein skaliert werden, dass die Strukturen nicht
mehr im Laserschmelzverfahren fertighar sind. Erwartungsgemaf kann die
reflektierte Signalenergie e durch den Einsatz der Struktur vor allem im
Frequenzbereich um 2 MHz um bis zu zwei Groflenordnungen reduziert
werden. Auflerhalb dieses Bereichs ist die relative reflektierte Signalenergie
grofler, iiberschreitet aber den Wert 2 - 1072 nur im niederfrequenten Be-
reich, also wenn die Wellenlange grofler als die laterale Strukturierung des
Diffusors ist. Vor allem im hochfrequenten Bereich bleibt die reflektierte
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5.3 Modifikation der Messanordnung

Energie trotz eines leichten Anstiegs gering, so dass sich diese Struktur
auch bei energetischer Betrachtung fiir den Einsatz im Messsystem eignet.

Zur qualitativen Untersuchung der Reflexionseigenschaften der Struktur
wird das Schallfeld mittels Schlierenaufnahmen [Ram35] visualisiert. Ver-
wendet wird dazu der von Olfert et al. [Olf16] realisierte Aufbau, wobei als
Ortsfilter eine Punktblende (optischer Hochpass) eingesetzt wird, um den
Gleichanteil aus den Abbildungen zu entfernen. Die resultierenden Abbil-
dungen entsprechen damit ndherungsweise dem Betragsquadrat der durch
die akustischen Wellen hervorgerufenen optischen Wegléngenanderung.
Allerdings muss dabei beachtet werden, dass Schallwellenpakete, deren
Ausbreitungsrichtung nicht orthogonal zur optischen Achse ist, durch den
integrierenden Charakter der Schlierentechnik nicht oder nur abgeschwécht
abgebildet werden [Olf13; O1f14].

Die mittels Schlierentechnik beobachtete Interaktion eines akustischen
Signals mit einer Mittenfrequenz von 2 MHz mit der Diffusorstruktur ist
schrittweise in Abbildung 5.6 dargestellt. Die erste Abbildung (¢t = 0ps)
zeigt das Wellenpaket vor dem Auftreffen auf die Struktur. Es zeigt sich,
dass das vom Schallwandler (Olympus Corporation C306-SU) emittierte
Schallwellenpaket beidseitig schwach ausgepragte Nebenkeulen aufweist. So
wird gleichzeitig gezeigt, dass die Struktur erwartungsgeméfl [Cox16] auch
diffus reflektiert, wenn der Einfallswinkel nicht senkrecht ist. Der zweite
Zeitschritt (¢ = 8 ps) in Abbildung 5.6 zeigt das Auftreffen des Wellenpakets
auf die strukturierte Oberflache. Im dritten Schritt (¢ = 16 ps) zeigt sich die
Charakteristik des am Diffusor reflektierten Wellenpaketes. Wahrend die
Intensitét des reflektierten akustischen Wellenpakets weiterhin in der Mitte
am ausgeprégtesten ist, zeigen sich unregelméfig reflektierte Wellenanteile
mit Ausbreitungsrichtungen, die im spitzen Winkel zur Diffusorfliche
stehen. Nachdem das nun diffuse Wellenpaket weiter propagiert (¢t =
24 118), zeigt sich im vierten Zeitschritt, dass das akustische Wellenpaket
durch die geringe Tiefe der Struktur im Zeitbereich nicht nennenswert
langer geworden ist. Zusammenfassend zeigen die Schlierenaufnahmen, dass
akustische Wellen bei 2 MHz an der vorgestellten Struktur diffus reflektiert
werden, wobei die Intensitat der reflektierten akustischen Wellen, dhnlich
dem Lambertschen Gesetz [Lam92], senkrecht zur Diffusorebene am grofiten
ist und dann zu spitzeren Winkeln hin abnimmt. Wahrend sich ebene
Festkorperoberflachen fiir akustische Wellen analog eines optischen Spiegels
verhalten, bewirkt die hier vorgestellte Strukturierung der Oberfliche ein
Reflexionsverhalten dhnlich dem einer optisch matten, weiflen Flache.

Die Oberflachenstrukturierung zur diffusen Reflexion akustischer Wellen
findet in der iiberarbeiteten Messanordnung auf der Flache hinter den
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Abbildung 5.6: Schlierenaufnahmen des Reflexionsvorgangs einer akusti-
schen Welle mit einer Mittenfrequenz von 2 MHz an der
Skyline-Struktur.

akustischen Reflektoren Anwendung [Cla20a]. Zum einen werden so po-
tenzielle Storsignale von den vormals glatten Flachen abgeschwécht und
die Storung der mehrfach reflektierten, akustischen Signale reduziert, so
dass diese fiir zukiinftige Auswertungen zur Verfiigung stehen. Zum ande-
ren konnen die Reflektorelemente mit geringerem Platzbedarf aufgebaut
werden. Das resultierende Bauteil ist in Abbildung 5.7 links schematisch
dargestellt. Die maximale Hohe der Elemente des Diffusors wird basierend
auf den am Probekoérper gemachten Beobachtungen auf 3 mm festgelegt.
Bis auf die eingesetzte Diffusorstruktur wird das Reflektorelement im Ver-
gleich zum urspringlichen Aufbau (Abschnitt 3.3) nicht weiter modifiziert.
Allerdings werden beim iiberarbeiteten Aufbau zwei identische Reflek-
torelemente eingesetzt, wiahrend urspriinglich unterschiedliche Abstande
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Reflektorflache

Diffusorstruktur

ISmm

Abbildung 5.7: Schematische Darstellung des iiberarbeiteten Reflektor-
elements mit nachgelagerter Diffusorstruktur (links) und
Modell fiir den Herstellungsprozess (rechts).

zwischen Reflektorfliche und riickseitiger Fliache gewdhlt wurden (siehe
Abbildung 3.4). Das Reflektorelement wird als ein Bauteil additiv aus
Edelstahl 1.4540 [Kaz19] durch selektives Laserschmelzen (SLS) gefertigt.
Entsprechend wird ein dreidimensionales Modell benétigt, welches in Abbil-
dung 5.7 rechts dargestellt ist. Zur Erhaltung der Kompatibilitat mit dem
vorhandenen Aufbau hat das Reflektorelement umlaufend sechs Locher,
durch die es mit den vorhandenen Elementen verschraubt werden kann.
Der Kranz mit diesen sechs Lochern ist an zwei Stellen durchbrochen, um
ein Ein- und Ausstromen des zu untersuchenden Fluids zu ermoglichen.
Zentral befindet sich auf einem Stempel die kreisformige Reflektorfléche.
Wie in Abbildung 5.7 rechts angedeutet, zeigen mittels SLS-Prozess her-
gestellte Bauteile eine raue Oberfliche [Gib14]. Die Reflektorfliche selbst
wird daher nach der additiven Fertigung noch einmal spanend nachbear-
beitet, um die Rauheit zu reduzieren. Auf der riickseitigen Wand hinter
der Reflektorfliche befindet sich die Diffusorstruktur, die in diesem Fall
aufgrund der einfacheren Modellierung nicht aus Quaderelementen, sondern
aus radial und azimutal angeordneten Prismen aufgebaut ist. Die lateralen
Abmessungen eines einzelnen Prismas sind damit von der radialen Position
abhéngig und weisen eine maximale Kantenldnge von 0,81 mm auf.

5.3.2 Uberarbeitung der Schallwandlerfassung

Im Folgenden wird beschrieben, wie die vorhandene Schallwandlerfassung
(sieche Abschnitt 3.3) modifiziert werden kann. Die Mainahmen haben zum
einen das Ziel, parasitdre Korperschallsignale zu unterdriicken. Zum ande-

83



5 Analyse und Weiterentwicklung der Messanordnung

Schallwandler

Fassung

Abbildung 5.8: Darstellung der urspriinglichen Schallwandlerfassung.

ren wird in Abschnitt 5.1 gezeigt, dass die zu erwartenden systematischen
Messabweichungen geringer werden, wenn die Abstrahlcharakteristik des
Schallwandlers in Richtung beider Reflektoren identisch, also symmetrisch
ist [Cla20a].

Unterdriickung von Korperschallsignalen

Im vorhandenen Messsystem zeigt sich gerade bei der Untersuchung von
Fluiden mit geringer Dichte in der Einhiillenden der Empfangssignale ein
zweites Maximum. Eine Ursache hierfiir kann Korperschalliibertragung in
der Schallwandlerfassung sein. Neben der Abstrahlung von akustischen
Signalen in das Fluid wird Schall ebenfalls in das Material der Schallwand-
lerfassung tibertragen. Der konische Teil der Fassung im urspriinglichen
Aufbau (Abbildung 5.8) hat einen Offnungswinkel 3 von 45°, so dass
eingekoppelte Schallwellen von der Kontaktflache des Schallwandlers aus-
gehend naherungsweise in Richtung der Auflenwand der Fassung reflektiert
werden. Die AuBlenwand reflektiert die Schallwellen wiederum zurtick in
Richtung der konusférmigen Innenflache der Schallwandlerfassung, welche
die Schallwellen zuriick in Richtung der Auflagefléiche des Schallwandlers
reflektiert. Dies fiihrt zu einer erneuten, ungewollten Anregung des Schall-
wandlers. Dieser Effekt ist gerade deshalb bei Fluiden mit geringer Dichte
besonders ausgepragt, da die Reflexionsfaktoren an den beteiligten Grenz-
flaichen von den Unterschieden in der spezifischen akustischen Impedanz
der Materialien abhangen. Da sich die spezifische akustische Impedanz
aus dem Produkt von Schallgeschwindigkeit und Dichte bestimmt, ist der
Impedanzunterschied zwischen dem Fluid und der aus Edelstahl gefertigten
Schallwandlerfassung unter anderem dann gering, wenn die Dichte des
Fluids gering ist.

Folgend wird untersucht, inwiefern eine Variation des Offnungswinkels 3
zu einer Verringerung der Storsignaleinfliisse fithren kann. Dazu werden
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Abbildung 5.9: Simulationsergebnisse fiir Korperschallsignale in der koni-
schen Schallwandlerfassung mit unterschiedlichen Offnungs-
winkeln f3.
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5 Analyse und Weiterentwicklung der Messanordnung

Abbildung 5.10: Uberarbeitete untere Schallwandlerfassung mit paraboli-
scher Form.

Schallfeldsimulationen mit der Finite Elemente Methode (FEM) durch-
gefiihrt [Kall0]. Da die Schallwandlerfassung ndherungsweise rotations-
symmetrisch ist, kann auch das Simulationsmodell rotationssymmetrisch
angenommen werden, um die notwendigen Rechenressourcen zu reduzieren.
Das Modell beinhaltet nur die konische Schallwandlerfassung sowie die
Aulenwand der Messanordnung. Um die Einkopplung von Koérperschall
in die Schallwandlerfassung zu simulieren, wird das Linienelement, auf
dem der Schallwandler bei rotationssymmetrischer Betrachtung aufliegt,
mechanisch mit einem gauBférmig modulierten Sinussignal mit einer Mit-
tenfrequenz von 8 MHz angeregt. Als Ausgangssignal wird die mittlere,
senkrechte Auslenkung auf diesem Linienelement aufgezeichnet. Die Ergeb-
nisse der Simulation fiir unterschiedliche Offnungswinkel von 80° bis 30°
sind in Abbildung 5.9 dargestellt. Fiir alle Offnungswinkel ist zunéchst das
anregende gauformig modulierte Sinussignal bei t & 2,5 pis erkennbar. Die
dargestellten Signale sind jeweils auf das Maximum dieses Signals normiert.
Fiir groBe Offnungswinkel (zum Beispiel 5 = 80°) hat die Schallwandler-
fassung nur eine geringe mittlere Dicke unterhalb der Auflageflache des
Schallwandlers, so dass das Signal noch wéhrend der Anregung zuriick
reflektiert wird und so das anregende Signal anscheinend verlédngert wird.
Fiir alle Winkel zeigen sich zu unterschiedlichen Zeiten zuriick-reflektierte
Storsignale, die ein wiederholtes Anregen des Schallwandlers hervorrufen
konnen. Die beobachteten Signale fiir 5 = 40° und g = 50° zeigen ein Stor-
signal bei etwa 8 pis, das sich mit den Beobachtungen im realen Messsystem
(6 = 45°) deckt. Da die Ergebnisse fir alle anderen Winkel 5 ebenfalls
Storsignale enthalten, wird davon ausgegangen, dass eine konusférmige
Fassung mit realisierbaren Offnungswinkeln immer zu Stérungen fithren
wird. Deshalb soll im Folgenden eine alternative Form der Schallwandler-
fassung untersucht werden, wobei die konische Variante mit 5 = 60° als
Ausgangspunkt dient, da sie den geringsten Storsignalanteil zeigt.
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5.3 Modifikation der Messanordnung

Es wird der Ansatz verfolgt, dass eine im radialen Schnittbild krummli-
nige Form der unteren Kante der Schallwandlerfassung die eingekoppelte
akustische Energie besser im Material der Messanordnung streuen kann
und damit zu geringeren Storsignalen fiihrt. Weiterhin sollte die Grenzfla-
che konvex sein, um keine ungewollte Fokussierung der akustischen Wellen
an einem bestimmten Punkt zu bewirken. Es bietet sich also zum Beispiel
an, die Grenzflache in der radialen Schnittebene in Form einer Parabel zu
wahlen (Abbildung 5.10). Raumlich betrachtet hat die untere Grenzflache
der Schallwandlerfassung dann eine paraboloide Form. Bei den zuvor durch-
gefiihrten Betrachtungen hat sich herausgestellt, dass ein Offnungswinkel
von 60° fiir eine konische Fassung die geringsten Storsignale liefert. Dieses
Ergebnis wird als Ausgangspunkt fiir die Auslegung der paraboloiden Fas-
sung genutzt, indem vorgegeben wird, dass die Steigung am inneren Rand
der Fassung einem Offnungswinkel von 60° entsprechen soll. Zusammen
mit der Vorgabe, dass die Fassung weiterhin rotationssymmetrisch sein und
einen flachen zylindrischen Teil mit einer Tiefe von 1 mm aufweisen soll, ist
der Paraboloid in seiner Form eindeutig identifizierbar. Fiir die Verwendung
in der Messanordnung ist es weiterhin wiinschenswert, dass der Brennpunkt
F' des Paraboloiden [Bro99] unterhalb des Schallwandlers liegt, so dass vom
Reflektor kommende Schallwellen nicht tiber die Wandung in Richtung
des Schallwandlers reflektiert werden. Fiir den identifizierten Paraboloiden
liegt der Brennpunkt gerade 3,9 mm unterhalb des Schallwandlers (siehe
Abbildung 5.10), so dass auch diese Anforderung erfiillt ist.

Zur Verifikation der Storsignalunterdriickung wird auch die paraboloide
Schallwandlerfassung analog zu den konischen Varianten simulativ un-
tersucht. Wahrend das resultierende Signal (Abbildung 5.11) neben dem
Anregungssignal bei ¢ &~ 2,5 us weiterhin einige erkennbare Storsignale
zeigt, sind diese weniger ausgepragt als bei dem vergleichbaren Signal
der konischen Schallwandlerfassung fiir § = 60°. Gerade das zuvor am
deutlichsten sichtbare Signal bei t ~ 12 s ist erkennbar abgeschwécht.

Neben einer gednderten Geometrie der Schallwandlerfassung wird fiir
die tiberarbeitete Variante auch ein anderes Herstellungsverfahren gewéhlt.
Wie schon die Reflektorelemente (Abschnitt 5.3.1) wird auch die Schall-
wandlerfassung additiv im selektiven Laserschmelzverfahren (SLS) herge-
stellt. Neben zusatzlichen Freiheitsgraden in der Gestaltung kann mit Hilfe
von Verfahren zur zerstorungsfreien Materialcharakterisierung [Web18|
gezeigt werden, dass das Material von durch additive Herstellungsmetho-
den wie SLS gefertigten Bauteilen akustische Wellen stérker absorbiert als
herkémmliches Vollmaterial [Clal7b; Jagl7]. Dadurch werden potenziell
storende Korperschallsignale zuséatzlich abgeschwécht.
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Abbildung 5.11: Simulationsergebnisse fiir Korperschallsignale der Schall-
wandlerfassung mit paraboloider Form.

Symmetrische Schallwandlerfassung

Wie in Abschnitt 5.2.2 beschrieben, zeigen die Simulationsergebnisse in
Abschnitt 5.1, dass die erwarteten systematischen Messabweichungen deut-
lich geringer sind, wenn die Abstrahlcharakteristik des Schallwandlers in
Richtung beider Reflektoren symmetrisch ist. Gerade ein Vergleich mit der
Simulation des (wie bei der urspriinglichen Schallwandlerfassung) in eine
Richtung teilweise verdeckten Schallwandlers (Abbildung 5.2 gegeniiber
Abbildung 5.1) zeigt, dass die systematischen Messabweichungen deutlich
grofer sind als der eigentliche Messeffekt fiir die akustische Absorption.
Es wird daher eine Schallwandlerfassung entworfen, die eine moglichst
symmetrische Abstrahlcharakteristik in beide Richtungen aufweisen soll.
Aufgrund der hohen Anforderungen an Temperatur- und Druckfestigkeit
ist die Auswahl der verwendbaren Materialien und Verbindungstechniken
eingeschrankt. Weiterhin soll die verwendete Verbindungstechnik auch che-
misch bestandig sind, um die Menge der analysierbaren Fluide moglichst
nicht einzuschranken. Als Ausgangspunkt dient dabei die parabolische un-
tere Seite der Fassung, welche in Abschnitt 5.3.2 beschrieben wird. Ziel ist
es, den Schallwandler nun so zu fixieren, dass dieser von oben in identischer
Weise abgeschattet wird.

Im hier verwendeten Ansatz zur Erzeugung eines symmetrischen Ab-
strahlverhaltens wird oberhalb des Schallwandlers ein Ringelement an-
gebracht, das den Schallwandler in dhnlicher Form abschattet wie die
Flache, auf der der Schallwandler aufliegt (Abbildung 5.12) [Cla20a]. Die-
ses Ringelement soll an der schallwandlerabgewandten Seite den gleichen
parabolischen Verlauf aufweisen und aus dem selben Material gefertigt
werden wie die untere Hélfte der Schallwandlerfassung. Weiterhin soll das
Ringelement nicht direkt auf der Schallwandleroberflache aufliegen, um
einer moglichen Beschddigung des Schallwandlers vorzubeugen. Der Spalt
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Schallwandler

Ringelement

Fassung, parabolisch

Abbildung 5.12: Konzept der Schallwandlerfassung zur symmetrischen Ab-
strahlung in beide Richtungen.

zwischen Schallwandler und Ringelement wird dabei gerade so gewéhlt,
dass der Abstand zwischen den paraboloiden Flachen und der jeweiligen
Schallwandleroberflédche identisch ist. Das Ringelement soll zusétzlich zur
elektrischen Kontaktierung der oberen Elektrode des Schallwandlers die-
nen. Es soll daher so fixiert werden, dass kein Kontakt zwischen dem
Ringelement und der Aulenwand der Messanordnung besteht.

Fiir die Realisierung des zuvor beschriebenen Konzepts zur symmetri-
schen Schallabstrahlung wird zunéchst betrachtet, wie der Schallwandler
sowohl elektrisch kontaktiert als auch mechanisch fixiert werden kann. Um
die Kontaktierung wieder 16sbar zu realisieren und gleichzeitig keine zu
groflen Krafte auf den Schallwandler wirken zu lassen, werden Federkontakt-
stifte eingesetzt. Da diese nach Moglichkeit senkrecht zum Schallwandler
verbaut werden sollen, bietet es sich an, die Federkontaktstifte im Ringele-
ment einzusetzen. Aufgrund der begrenzten Dimensionen des Ringelements
wird eine moglichst kurze Bauform des Federkontaktstifts gewéhlt (FEIN-
METALL GmbH F708 [Feil9]). Da diese Bauform mit einer Lénge von
5,3mm dennoch héher als das Ringelement am Einbauort des Federkon-
taktstifts ist, wird die Geometrie im paraboloiden Teil des Ringelements
entsprechend erweitert (Abbildung 5.13). Die Elektrodenstruktur des bisher
eingesetzten Quarz-Schallwandlers bedingt, dass zwei gegeniiberliegende
Federkontaktstifte eingesetzt werden. Um eine bessere mechanische Fixie-
rung zu gewahrleisten, werden zwei weitere Federkontaktstifte verbaut. Die
obere Flache der Fassungen fiir die Federkontaktstifte wird ebenfalls als
Ausschnitt eines Paraboloiden geformt. Weiterhin weist das Ringelement
(Abbildung 5.13) vier Locher auf, durch die es mit dem unteren Teil der
Schallwandlerfassung verschraubt wird. Um die elektrische Isolation gegen-
iiber dem unteren Teil der Schallwandlerfassung sicherzustellen, werden
Unterlegscheiben aus Polytetrafluorethylen (PTFE) eingesetzt und die
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Abbildung 5.13: Ringelement mit eingesetzten Federkontaktstiften zur Fi-
xierung, Kontaktierung und Abschattung des Schallwand-
lers.

Locher entsprechend grof3 gefertigt, so dass die eingesetzten Schrauben
nicht in Kontakt zum Ringelement stehen.

Da das Ringelement nicht direkt auf dem Schallwandler aufliegt, entsteht
zwischen beiden Bauteilen ein Bereich mit parallelen Oberflichen, der bei
der Messung mit dem zu untersuchenden Fluid gefiillt ist. Hier kénnen also
abhéngig von den Parametern des zu untersuchenden Fluids Reverberatio-
nen und Resonanzeffekte auftreten, die die Messung negativ beeinflussen
konnen. Um diesen Effekten entgegenzuwirken, wird die Oberflache des
Ringelements, welche dem Schallwandler direkt gegeniiber steht, analog zu
den zuvor beschriebenen Diffusorstrukturen (Abschnitt 5.3.1), stochastisch
strukturiert. Die Strukturtiefe wird hier auf maximal 0,4 mm begrenzt, da
sonst der Abstand der parabolischen Flache von der Schallwandlerebene
vergrofert werden miisste und so die Symmetrie der Anordnung aufgebro-
chen wiirde. Die einzelnen Elemente der stochastischen Struktur werden
auch hier als radial und azimutal angeordnete Prismen realisiert, wobei
die laterale Strukturgrofie etwa 1 mm betrdgt (Abbildung 5.13).

Aufgrund der komplexen Geometrie und der Vorgabe, dass sich das
Ringelement akustisch moglichst wie der untere Teil der Schallwandler-
fassung verhalten soll, wird auch das Ringelement additiv aus Edelstahl
1.4540 [Kaz19] im SLS-Verfahren gefertigt.

Die realisierte Schallwandlerfassung zur symmetrischen Abstrahlung ist
in Abbildung 5.14 als Schnitt dargestellt. Wahrend sowohl die parabolische
untere Hélfte der Fassung als auch das Ringelement additiv hergestellt
werden, wird das das Ringelement umgebende Distanzstiick mit einer
Lange von 30mm (in der Abbildung dunkler dargestellt) aufgrund der
einfachen Geometrie spanend in einer Drehmaschine gefertigt bzw. aus der
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Distanzstiick
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Abbildung 5.14: Schnittdarstellung der Schallwandlerfassung zur symme-
trischen Abstrahlung aus Richtung der parabolischen un-
teren Halfte (oben) und des eingesetzten Ringelements
(unten).
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Abbildung 5.15: Vergleich des ersten Empfangssignals (Methanol bei et-
wa 300K und 20 MPa) der urspriinglichen (a) und der
tiberarbeiteten Messanordnung (b).

vorhandenen Messanordnung iibernommen. Weiterhin wird die Geometrie
in der parabolischen unteren Hélfte identisch zum Ringelement erweitert
(wie in Abbildung 5.14 oben zu sehen), auch wenn hier keine Federkon-
taktstifte eingesetzt werden. Stattdessen wird der zusitzliche Raum im
Bauteil genutzt, um die Schrauben zur Befestigung des Ringelements auf-
zunehmen. Entsprechend sind die Aufnahmen fiir die Federkontaktstifte
bzw. die Schrauben um 45° um die akustische Achse gedreht angebracht.
Nicht sichtbar ist ein Durchbruch im 30 mm Distanzstiick, durch den das
Ringelement elektrisch kontaktiert wird.

5.3.3 Evaluation der iiberarbeiteten Messanordnung

Durch das Anbringen des Ringelements werden oberhalb des Schallwand-
lers akustisch reflektierende Oberflachen geschaffen, die die Form der vom
Schallwandler emittierten und aufgenommenen Signale durch Reverberatio-
nen stark beeinflussen kénnen. Um dies zu verhindern, wird die Oberfliche
stochastisch strukturiert (siehe Abbildung 5.13). Um den Erfolg dieser
MafBnahme zu evaluieren, wird die Form des ersten Empfangssignals der
urspriinglichen Messanordnung mit der iiberarbeiteten Variante vergli-
chen (Abbildung 5.15), wobei als zu analysierendes Fluid Methanol in
dhnlichen Zustanden verwendet wird. Den Idealfall stellt hier die Signal-
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5.3 Modifikation der Messanordnung

form der urspriinglichen Messanordnung dar (Abbildung 5.15 a), bei der
der Schallwandler nahezu ungestort ausschwingt. Als anregendes Signal
wird in beiden Fallen ein Rechteck-moduliertes Sinussignal mit einer Mit-
tenfrequenz von 8 MHz und 8 Perioden angelegt. Die Schallwandler sind
identisch aufgebaute Quarz-Einkristalle. Die Einhiillenden beider Signale
sind zunéachst sehr d&hnlich, wobei Unterschiede priméar an der fallenden
Flanke auftreten. Beim Empfangssignal der urspriinglichen Messanord-
nung (Abbildung 5.15 a) zeigt sich hier eine Einschniirung, die auf eine
Umkehrung der Phase des Signals um 180° hindeutet. Ursédchlich fiir ein
derartiges Verhalten kann ein zweites, iiberlagertes Signal sein, das zum
Beispiel durch die in Abschnitt 5.3.2 untersuchte Korperschalleinkopp-
lung in die Schallwandlerfassung entstehen kann. Das Empfangssignal
der tberarbeiteten Messanordnung (Abbildung 5.15 b) zeigt diese Ein-
schniirung nicht, allerdings fallt die Einhiillende an der gleichen Stelle
mit einer grofleren Zeitkonstante ab. Dieses Verhalten kann durch nicht
vollstandig unterdriickte Reflexionen zwischen Schallwandler und Ringele-
ment hervorgerufen werden, aber auch aus dem Ausschwingverhalten des
Schallwandlers resultieren. Demnach lésst sich insgesamt schlielen, dass
die Modifikationen der Messanordnung, insbesondere das Ringelement, die
Form des Signals im Zeitbereich nicht negativ beeinflussen.

Um die Eigenschaften der iiberarbeiteten Messanordnung weiter zu un-
tersuchen und zu verifizieren, ob die zuvor beschriebenen konstruktiven
MafBnahmen die systematischen Messabweichungen bei der Absorptions-
messung reduzieren konnen, werden Medien in Zustdnden analysiert, in
denen die Volumenviskositidt bekannt ist. Beispielhaft sollen hier die Ergeb-
nisse einer isothermen Messung von Methanol bei etwa 300 K betrachtet
werden. Es sei darauf hingewiesen, dass die Evaluation der iiberarbeite-
ten Messanordnung aufgrund experimenteller Einschrankungen in einem
anderen temperierbaren Druckbehélter durchgefithrt wird. Dieser ist zum
einen beziiglich der einstellbaren Temperatur eingeschrankt, da Wasser als
Temperierfliissigkeit verwendet wird. Zum anderen zeigen die in diesem
Druckbehélter aufgezeichneten Empfangssignale aufgrund einer vereinfach-
ten elektrischen Abschirmung ein vergleichsweise hohes Rauschen und die
thermische Isolation ist im Vergleich zum sonst verwendeten Druckbehél-
ter [Dub14] deutlich einfacher ausgefiihrt.

Die Ergebnisse der Messungen der thermoviskosen Verluste fipess mit
den beiden Messanordnungen sind in Abbildung 5.16 dargestellt. Weiterhin
werden als ideale Ergebnisse die Referenzwerte basierend auf Literaturan-
gaben (Abbildung 3.2) mit aufgefithrt. Die Signale werden mit Hilfe der
Methode der gewohnlichen Momente (Abschnitt 4.2.4) zur Bestimmung
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Abbildung 5.16: Thermoviskose Verluste fiir Methanol bei T" ~ 300 K ge-
messen mit der unverdnderten und der tiberarbeiteten
Messanordnung sowie Referenzdaten.

der thermoviskosen Verluste ausgewertet. Erwartet werden also demnach
iiber den betrachteten Druckbereich sehr kleine, mit dem Druck bzw. der
Dichte leicht ansteigende Werte fiir die thermoviskosen Verluste von etwa
2mPas. Die urspriingliche Messanordnung liefert Messergebnisse, die von
etwa 6 mPas auf 13mPas, abhangig vom Druck, ansteigen. Die tiberar-
beitete Messanordnung liefert Messwerte fiir die thermoviskosen Verluste,
die unterhalb von 2mPas liegen und damit deutlich ndher an den idea-
len Ergebnissen der Referenzdaten. Es zeigt sich jedoch auch, dass die
Messergebnisse der iiberarbeiteten Messanordnung eine groflere Streuung
aufweisen als die Resultate der urspriinglichen Anordnung (besonders die
Messwerte bei 50 MPa und 80 MPa). Ursdchlich hierfiir kann zum Beispiel
das erhohte elektrische Rauschen sein sowie der Umstand, dass der eigentli-
che Messeffekt, die Anderung des Spektrums der akustischen Signale, sehr
klein ist.

Es ist jedoch auch ersichtlich, dass die systematischen Abweichungen
(Hmess — fref) der iberarbeiteten Messanordnung anscheinend eine geringe
Dichteabhangigkeit zeigen. Da sich die Eigenschaften der Reflektorelemente
nicht im grofien Mafle geandert haben, liegt die Vermutung nahe, dass die
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5.3 Modifikation der Messanordnung

in der iiberarbeiteten Messanordnung nun geringere Dichteabhédngigkeit auf
die veranderten Eigenschaften der Schallwandlerfassung zuriickzufiihren ist.
Die Dichte beeinflusst primar Reflexions- und Transmissionseigenschaften
akustischer Wellen an Grenzschichten [Ler09]. Daher kommt als Ursache
fiir die erhohte Dichteabhéngigkeit der systematischen Messabweichun-
gen im urspriinglichen Messsystem etwa eine Teiltransmission durch die
konusformige Schallwandlerfassung in Frage, die bei der iiberarbeiteten,
parabolischen Fassung aufgrund der erhéhten Absorption in den additiv
gefertigten Bauteilen weniger ausgepragt ist. Die gemessenen thermovis-
kosen Verluste bei der tiiberarbeiteten Messanordnung sind kleiner als
die Referenzwerte. Dieses Verhalten wird auch bei den simulativen Un-
tersuchungen der Anordnung mit Schallwandlerfassung (Abbildung 5.2)
beobachtet und kann darauf hindeuten, dass das abgestrahlte akustische
Signal bzw. die Sensitivitat des Schallwandlers in Richtung des Reflektors
mit 30 mm Abstand trotz Einsatz des Ringelements weiterhin grofier ist
als in die entgegengesetzte Richtung.

Fazit

Anhand simulativer Untersuchungen wird gezeigt, dass sich bei der Ermitt-
lung der akustischen Absorption mit einer nicht-idealen Messanordnung
Abweichungen zeigen (Fragestellung IV). Fir alle untersuchten Anord-
nungen zeigen sich die Zusammenhénge zwischen der Abweichung der
gemessenen Absorption von der im Fluid angenommenen Absorption als
stetig abhéngig von der Dichte und der Schallgeschwindigkeit des un-
tersuchten Fluids (Fragestellung V), jedoch nahezu unabhéngig von der
Absorption im Fluid selbst. Durch Modifikation der realen Messanordnung,
insbesondere in dem Bestreben, das akustische Verhalten des Schallwand-
lers in beide Richtungen symmetrisch zu gestalten, konnen die beobachteten
Abweichungen im Vergleich zur urspriinglichen Messanordnung deutlich
reduziert werden (Fragestellung VI).

Die durch die Schallausbreitung im Messsystem hervorgerufenen systema-
tischen Messabweichungen sollen im Folgenden durch den in Abschnitt 6.2
vorgestellten Ansatz zunéchst identifiziert und dann korrigiert werden.
Entsprechend ist eine moglichst geringe Abhangigkeit der systematischen
Abweichungen von den Parametern des Fluids, wie etwa der Dichte, wiin-
schenswert. Die Beobachtungen in Abbildung 5.16 lassen also darauf schlie-
Ben, dass eine Korrektur der systematischen Messabweichungen bei der
iiberarbeiteten Messanordnung vereinfacht und robuster durchzufiihren ist.
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Das Vorgehen zum Aufstellen einer Korrekturvorschrift wird im folgenden
Kapitel ndher beschrieben.
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6 Bestimmung der akustischen
Absorption und der
Volumenviskositat

In diesem Kapitel wird beschrieben, wie systematische Messabweichungen,
hervorgerufen durch die Schallausbreitung in der Messanordnung, durch
Bezugnahme auf Referenzdaten korrigiert werden konnen, um schlief3-
lich die akustische Absorption und die Volumenviskositit zu ermitteln.
Schwerpunktmafig wird dabei auf die Durchfithrung der Referenzierung
eingegangen, um eine Ubertragbarkeit auf andere Messanordnungen zu
ermoglichen, die unter Umstanden, wie etwa die urspriingliche Messan-
ordnung zur Schallgeschwindigkeitsbestimmung, nicht primar zum Zweck
der Absorptionsmessung ausgelegt sind. Fir dieses Vorgehen muss stets
vorausgesetzt werden, dass in den untersuchten Fluiden klassische Ab-
sorption nach den in Abschnitt 2.1.3 beschriebenen Zusammenhéngen
vorherrscht. Es muss also ausgeschlossen werden, dass innere Freiheitsgra-
de der Molekiile angeregt werden (Strukturrelaxation) und dass signifikante
nichtlineare Effekte auftreten. Die Zeitkonstanten der Strukturrelaxation
sind fiir die untersuchten Fluide hinreichend klein (im Bereich einiger Pico-
sekunden [Kor71b; Seh95]), so dass im Frequenzbereich der Messung kein
Einfluss zu erwarten ist. Auch die Autoren der in Abschnitt 3.2.3 aufgefiihr-
ten Experimentaldaten beobachten keine Effekte von Strukturrelaxation,
obwohl die eingesetzten Messfrequenzen héher als im hier beschriebenen
Messverfahren sind. Eine Auswertung des Absorptionsspektrums nach der
in Abschnitt 4.3.2 beschriebenen Methode liefert ebenfalls keine Hinweise
auf Strukturrelaxation. Zur Abschitzung nichtlinearer Effekte folgt zu-
néchst eine Betrachtung basierend auf der Auswertung der akustischen

Reynolds-Zahl.
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

6.1 Abschatzung nichtlinearer Effekte

Wie in Abschnitt 2.1.2 beschrieben, stellt die lineare Form der Wellenaus-
breitung nur eine Naherung der eigentlichen physikalischen Phanomene
dar. Im Kontext der Herleitung der Wellengleichung wird nach dem Ansatz
von Rudenko argumentiert, dass die Wechselgrofien gerade so klein sein
missen, dass deren Quadrat vernachléssigbar klein wird [Rud77]. Wie klein
diese GroBen im physikalischen Messsystem tatséichlich sein miissen, um
eine lineare Schallausbreitung zu gewéhrleisten, bzw. ob die entstehenden
Wechselgrofien klein genug sind, soll in diesem Abschnitt untersucht werden.
Grundlage fiir diese Betrachtung bildet die akustische Reynolds-Zahl Nge,
die die Einfliisse linearer Absorption mit denen nichtlinearer Effekte ins
Verhéltnis setzt [Rud77].

N, = 2P0 (6.1)
Jw

Neben der Schallgeschwindigkeit ¢, der Dichte py und den thermoviskosen
Verlusten p des Fluids sowie der Kreisfrequenz der akustischen Welle w
geht hier auch die Amplitude der Wechselschnelle v ein. Fiir Ng, > 1 zeigt
die Wellenausbreitung pradominant nichtlineare Eigenschaften, wahrend
fiir Nge < 1 die lineare Absorption das Verhalten der akustischen Welle
bestimmt [Rud77]. Fir die Anwendungen bedeutet das, dass die Schall-
ausbreitung tendenziell linearer wird, wenn die linearen, thermoviskosen
Verluste p hoch sind. Daraus ergibt sich eine untere Grenze fiir p, die fiir
die Bedingung Ng. < 1 nicht unterschritten werden darf:

Ve vl
ps o 2
w

6.2
- (62)
In Gleichung 6.1 und Gleichung 6.2 kann das Produkt aus Schallgeschwin-
digkeit ¢ und Dichte py auch durch die spezifische akustische Impedanz
Z = cpg des Ausbreitungsmediums ersetzt werden.

Wahrend die Groflen ¢ und pg fiir die untersuchten Fluide gegeben und
bekannt sind, fiir w die Mittenfrequenz der gesendeten Signale eingesetzt
wird und g nach unten abgeschétzt werden kann, ldsst sich die Amplitude
der Wechselschnelle nicht trivial bestimmen. In einem typischen akustischen
Messsystem kann davon ausgegangen werden, dass die maximale Schall-
schnelle an der aktiven Flache des verwendeten Schallwandlers auftritt.
Entsprechend kann die Amplitude der Wechselschnelle v ndherungsweise
als die Wechselschnelle der aktiven Flache des Schallwandlers angenommen
werden. Diese lasst sich zwar zum Beispiel durch Laser-Vibrometrie bestim-
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6.1 Abschatzung nichtlinearer Effekte

men, jedoch muss die Flache wiahrend der Messung mit dem Zielmedium
belastet sein. Weiterhin muss das Zielmedium hierfiir optisch transparent
und die aktive Fldche zugénglich sein. Als alternativer Ansatz wird an die-
ser Stelle ein Verfahren vorgestellt, in dem der verwendete Schallwandler
auf Basis einer Messung der elektrischen Impedanz durch ein Mason-
Modell [Mas35] abgebildet wird. Dieses ermoglicht dann eine Abschétzung
der Schallschnelle fir ein gegebenes elektrisches Sendesignal [Cla20b).

Bei dem Mason-Modell handelt es sich um eine vereinfachte Beschreibung
fiir einen piezoelektrischen Schallwandler, welche auf Basis einer eindimen-
sionalen Betrachtung hergeleitet wird. Es resultiert eine Modellierung des
Schallwandlers als Dreitor mit einem elektrischen Tor (mit Spannung u
und Strom i) und zwei mechanischen Toren (mit Kraft F; und Schnelle
v;), die die beiden Oberflichen des Schallwandlers reprasentieren. Dieses
Dreitor wird mathematisch durch eine 3 x 3-Matrix beschrieben:

F Zmeoth (jd-w/ec) Zycesch(jd-w/e) hss/(jw) U1
Fo| = | Znesch(jd-w/c) Zycoth(jd-w/c) hss/(jw) | - [v2| (6.3)
u hss/(jw) hss/(jw) 1/(jwCo)] |7

mit den Parametern

L = ZpiezoA (64)
2
s — oy 3320 (6.5)
€33
A
Cy = 53; _ (6.6)

Die mechanische Impedanz des Schallwandlers Z,, wird durch die spe-
zifische akustische Impedanz des Schallwandlermaterials Z,, und die
Flache des Schallwandlers A bestimmt. Als weitere Parameter des Mate-
rials des Schallwandlers gehen die Schallgeschwindigkeit ¢, die Dichte py,
der elektromechanische Kopplungsfaktor k33 und die Permittivitat 33 in
Dickenrichtung ein. Zur Bestimmung der statischen Kapazitiat Cy wird
auBerdem die Dicke des Schallwandlers d herangezogen [Mas35; Ler09].

Fir die in dieser Arbeit behandelte Anordnung kann davon ausgegangen
werden, dass der Schallwandler auf beiden Seiten mit dem zu untersuchen-
den Medium in Kontakt ist. Entsprechend werden die beiden mechanischen
Tore des Modells durch die mechanische Impedanz Z,,; des Zielfluids
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e
U1 U2
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Abbildung 6.1: Dreitor-Modell fiir einen piezoelektrischen Schallwandler
mit Belastung der mechanischen Tore durch die mechani-
sche Impedanz des Zielfluids.

abgeschlossen (Abbildung 6.1):
F;‘ = _UiZm,i = —U7,ZA (67)

Durch diese Nebenbedingung kann nun ein analytischer Ausdruck fir die
elektrische Impedanz Z,, = u/i aus Gleichung 6.3 bestimmt werden.
Dieser ermoglicht einen Vergleich mit der gemessenen Impedanz Zej mess
eines realen Schallwandlers und somit eine Identifikation des Modells im
inversen Verfahren.

Der Radius des Schallwandlers ist mit 7,5 mm bereits vorgegeben. Die Ma-
terialparameter von kristallinem Quarz sind hinlédnglich bekannt [Hey08], so
dass fiir die Schallgeschwindigkeit in Dickenrichtung 5750 m s~ angenom-
men werden kann. Weiterhin kann die Dichte py des Materials gravimetrisch
ermittelt werden. Das Ergebnis dieser Messung entspricht den Literaturan-
gaben von 5739kg m~3 im Rahmen der Unsicherheit des Messverfahrens.
Im inversen Verfahren identifiziert werden miissen also nur noch die Dicke
des Schallwandlers d, der piezoelektrische Kopplungsfaktor k33 und die
Permittivitdt e33. Als Kostenfunktion wird dafiir die Differenz der Betrage
der frequenzabhangigen Impedanz von modellierter und gemessener Impe-
danz verglichen [Fell9; Fel20]. Zur Steigerung der Robustheit werden die
Kosten mit einer Arkustangens-Funktion gewichtet, die dann im Verfahren
der kleinen Abweichungsquadrate minimiert werden:

J(c, k3 e33) = Y (arctan (Zepmessw — Zelmw(d, kss, e33)))>. (6.8)

w

Die Kosten J werden mit Hilfe des Trust Region Reflective-Algorith-
mus [Bra99] minimiert. Das Optimierungsverfahren liefert die Werte d =
0,358 mm, k33 = 0,09 und e33 = 1,86-10""' AsV~'m~! und eine gute
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Abbildung 6.2: Betrag der elektrischen Impedanz des realen Schallwandlers
sowie des identifizierten Mason-Modells.

Ubereinstimmung zwischen Messung und Modell (Abbildung 6.2). Groere
Abweichungen zeigen sich priméar im Bereich der Resonanz- und Antire-
sonanzfrequenz. Da es sich bei kristallinem Quarz um ein Material mit
hoher Giite handelt, entsprechen stark ausgepriagte Resonanzstellen den
Erwartungen. Ein Grund fiir die verbleibenden Abweichungen kann eine
nicht-ideale Messung der elektrischen Impedanz bei hohen bzw. niedrigen
Betragsimpedanzen sein.

Basierend auf dem identifizierten Mason-Modell fiir den Schallwandler
kann nun das elektromechanische Verhalten des Schallwandler mathema-
tisch beschrieben werden. So kann zum Beispiel der Frequenzgang des
Schallwandlers fiir eine Spannung als Eingangssignal und die Schnelle als
Ausgangssignal bestimmt werden:

u

v; ZA Zm . . 2h33> -
— = — coth (jw - d/¢) + csch (jw - d/¢)) — —— . (6.9
(e o (ot /) + et (- /)~ 22 . (69

Dieser Ausdruck kann verwendet werden, um fiir eine gegebene, an dem
Schallwandler anliegende Spannung im Frequenzbereich die resultieren-
de Schnelle der aktiven Flachen zu bestimmen. Da das Messsystem fiir
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Abbildung 6.3: Minimale thermoviskose Verluste y fiir lineare Schallaus-
breitung in Abhéngigkeit der spezifischen akustischen Im-
pedanz des Mediums.

eine Vielzahl an Medien mit unterschiedlichen spezifischen akustischen
Impedanzen Z eingesetzt werden soll, wird die resultierende Schnelle v der
Schallwandleroberflache fiir einen Betrieb bei 8 MHz mit einer Spannung
u = 12V in Abhéngigkeit von Z bestimmt. Einsetzen in Gleichung 6.2
liefert dann einen minimalen Wert fiir die thermoviskosen Verluste .
Oberhalb dieses Werts kann die Schallausbreitung als linear angenommen
werden. Wie Abbildung 6.3 zeigt, entspricht dieser Wert fiir den betrachte-
ten Bereich der spezifischen akustischen Impedanz des Zielmediums Z in
guter Ndherung einer Konstanten. Wird ein anderes Schallwandlermaterial,
zum Beispiel Blei-Zirkonat-Titanat (PZT), eingesetzt, zeigt der Grenzwert
eine deutliche Abhéngigkeit von Z [Cla20b].

Um zu zeigen, dass im Messsystem lineare Schallausbreitung vorliegt,
werden die Materialparameter einiger in dieser Arbeit untersuchter Flui-
de in Abbildung 6.3 ebenfalls dargestellt. Die Werte werden bei 293 K
und 100 kPa ermittelt [Lem13], wobei die Volumenviskositit den in Ab-
schnitt 6.2.1 beschriebenen Modellen entnommen wird. Fiir die weiteren
Untersuchungen wird fiir die Fluide in jedem Zustand tiberpriift, ob die in
Abbildung 6.3 dargestellte untere Grenze fiir die thermoviskosen Verluste
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nicht unterschritten wird. Es kann davon ausgegangen werden, dass sich
die dargestellten Fluidparameter durch Temperatur- und Druckénderung
nicht im Bereich mehrerer GroBenordnungen dndern. Die thermoviskosen
Verluste in den untersuchten Fluiden erfiillen also die durch Gleichung 6.2
gegebene Bedingung und sind dabei mehr als eine GroBenordnung grofier
als fiir die Annahme linearer Schallausbreitung notwendig wére.

6.2 Referenzdatenbasierte Messung

Wie in Abschnitt 5.2.4 beschrieben, kénnen die durch die Schallausbreitung
in der Messanordnung hervorgerufenen systematischen Messabweichungen
durch einen Vergleich mit Referenzmessungen korrigiert werden. Dazu muss
eine Abbildungsvorschrift bestimmt werden, welche den Zusammenhang
zwischen gemessenen thermoviskosen Verlusten pipess und den thermo-
viskosen Verlusten im Fluid p beschreibt. Die Simulationsergebnisse in
Abschnitt 5.1 zeigen, dass zusitzliche Parameter des Fluids (Dichte pyg
und Schallgeschwindigkeit ¢) als Parameter in diese Abbildungsvorschrift
eingehen miissen. Die Berticksichtigung weiterer Parameter des Fluids,
die das akustische Verhalten nur indirekt beeinflussen, wie etwa der Tem-
peratur, wird im Rahmen einer studentischen Arbeit [Hiil19] untersucht,
fithrt aber auf keine Verbesserung der Abbildungsvorschrift. Entsprechend
kann davon ausgegangen werden, dass das akustische Verhalten des Fluids
im Messsystem auf die Parameter Dichte py, Schallgeschwindigkeit ¢ und
Verluste p abstrahiert werden kann [Clal9al. Im Folgenden wird darauf ba-
sierend eine Vorschrift zur Referenzierung fiir unterschiedliche Messreihen
beschrieben. Dabei wird zunédchst auch die Realisierung des Messverfah-
rens mit der unverdnderten Messanordnung (Abschnitt 3.3) untersucht,
da dieser Aufbau als etabliertes Messsystem fir die Schallgeschwindigkeit
gilt, von dem Varianten an unterschiedlichen Standorten existieren [Kor85;
Ben05; Mei06; Dub14; Wegl5; Hab18; Jav19]. Wenn gezeigt werden kann,
dass auch mit der unverédnderten Messanordnung eine Bestimmung der
akustischen Absorption bzw. der thermoviskosen Verluste moglich ist, liefle
sich das Messverfahren auch an anderen Standorten, ohne Modifikation
des eigentlichen Messsystems, realisieren. Vorausgesetzt wird allerdings,
dass die akustischen Eigenschaften der Messanordnung selbst zeitinvariant
sind. Dies ist zum Beispiel nicht mehr der Fall, wenn die Messanordnung
reinigungsbedingt zerlegt werden muss. Entsprechend muss die Referenzie-
rung des Messsystems nach einer Reinigung erneut durchgefithrt werden,
da sich die Eigenschaften der Messanordnung (hier Status bzw. Messrei-
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

he A und B genannt) gedndert haben. Der Fokus in diesem Abschnitt
liegt dabei primar auf der Methodik, wie anhand gegebener Referenzmes-
sungen zuverlassig eine physikalisch sinnvolle Referenzierungsvorschrift
und die resultierende Messunsicherheit fiir eine vorliegende Messanord-
nung ermittelt werden konnen. Ein Grund fiir dieses Vorgehen ist auch,
dass die Anzahl der verfiigbaren Referenzdaten (siehe Abschnitt 3.2.3)
begrenzt ist, aber in Zukunft, zum Beispiel durch synthetische Daten aus
Molekulardynamik-Simulationen [Cha20b] (siehe Abschnitt 6.4), erweitert
werden kann.

6.2.1 Interpolation der Referenzdaten fiir die
Volumenviskositat

In einem realen Messsystem kann nicht davon ausgegangen werden, dass
ein thermodynamischer Zustand, fiir den Referenzdaten fiir die Volumenvis-
kositédt vorliegen, exakt eingestellt werden kann. Daher werden, ausgehend
von den gesammelten Literaturdaten (Abschnitt 3.2.3) fir die Fluide Was-
ser, Methanol, Toluol und n-Hexan, Modelle fir die Volumenviskositéit
entwickelt. Diese Modelle haben nicht den Anspruch, fir groffe Bereiche
des thermodynamischen Zustandsraums giiltig zu sein, sondern nur in un-
mittelbarer Néhe der durch die Literaturdaten gebildeten Stiitzstellen. Als
mathematischer Ansatz wird dabei ein deutlich vereinfachter Zusammen-
hang gewahlt, der auch zur Modellierung der Scherviskositat Verwendung
findet [Hub09):

1

My = Hv,0 * €XP (pnorm Z Z Qij (T - 1) (pnorm - 1)J) : (610)
i g norm

In diesem Ausdruck werden Temperatur Ty und Dichte pg auf die Tempe-
ratur Ty, und die Dichte py im kritischen Punkt des jeweiligen Fluids
normiert [Hub09]:

und Prorm = Po (6.11)

Pkrit

Mit Hilfe des Levenberg-Marquardt-Algorithmus [Lev44; Mar63] werden
fir das jeweilige Fluid die Parameter j, o und a;; von Gleichung 6.10 iden-
tifiziert. Messdatensétze auf Basis von Brillouin-Streuung (Abschnitt 3.2.2)
werden aufgrund der erwarteten geringeren systematischen Abweichun-
gen bei der Identifikation des Modells mit einem Faktor 4 starker ge-
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6.2 Referenzdatenbasierte Messung

Tabelle 6.1: Parameter der Modelle fiir die Volumenviskositat (Glei-
chung 6.10) im Bereich der Referenzmessungen.

Hv,0 aoo ao1 a10 ail a20
Wasser 3,166 —0,7465 0,3929 —0,7307 —0,3534 1,141
Methanol 1,936 - 101 —0,3753 —0,004 31 0,7139 0,1978 0,329
n-Hexan 7,213 - 103 1,965 —0,02165 0 0 0
Toluol 1,213 - 101 0,9805 0,609 —-0,5114 —-0,443 0,6009
Einheit mPa s 1 1 1 1 1

wichtet. Die von Null verschiedenen Parameter a;; werden so gewahlt,
dass die Temperatur- und Dichteabhéngigkeit in den Referenzdaten (Ab-
schnitt 3.2.3) von dem Modell gut abgebildet werden kann. Die Wurzel
der mittleren quadratischen Abweichungen (RMSD) der identifizierten
Modellgleichungen von den Referenzdaten betragt 1,05 mPas fiir Wasser,
0,115mPas fiir Methanol, 0,087 mPa s fiir n-Hexan und 0,133 mPas fiir
Toluol. Die verhéaltnisméafig groBle Abweichung fiir Wasser liegt in dem
Umstand begriindet, dass die Datenbasis mehr Streuung aufweist (siche
Abbildung 3.1).

Die Parameter der resultierenden Modelle fiir die Volumenviskositét im
Bereich der Referenzmessungen sind in Tabelle 6.1 zusammengefasst. Alle
nicht aufgefiihrten Parameter a;; werden gleich Null gesetzt. Auflerdem
werden alle temperaturabhéngigen Terme fiir n-Hexan zu Null gesetzt, da
nur ein Referenzdatensatz bei konstanter Temperatur existiert (siche Ab-
bildung 3.3 a). Es sei darauf hingewiesen, dass die identifizierten Parameter
keine direkte physikalische Reprasentanz haben und nur zur Interpolation
der vorhandenen Referenzdaten dienen.

6.2.2 Messung mit der unveranderten Messanordnung

Wie zu Beginn von Abschnitt 6.2 beschrieben, soll zunéchst gezeigt werden,
wie das Messverfahren mit der unverdnderten Messanordnung realisiert
werden kann.

Aufstellung einer fluidunabhdngigen Referenzierungsvorschrift

Ziel des Ansatzes zur Bestimmung der akustischen Absorption und der
Volumenviskositat iiber die Verwendung von Referenzdaten ist die Unter-
suchung von Fluiden, fiir die bisher keine Messdaten fiir die genannten
Groflen vorliegen. Es wird, wie in Kapitel 4 abschlieend festgelegt, die Aus-
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

wertung der gewohnlichen Momente zur Verarbeitung der Empfangssignale
ausgewahlt. So werden etwaige Einfliisse, die zum Beispiel ein temperatur-
abhéngiger Frequenzgang des Schallwandlers auf das Messergebnis haben
kann, bereits eliminiert.

Als Grundlage fiir die Aufstellung eines mathematischen Ausdrucks
fir die Korrektur der systematischen Messabweichungen werden die Si-
mulationsergebnisse in Abschnitt 5.1 ndher betrachtet. Insbesondere in
Abbildung 5.1 zeigt sich, dass sich fiir die in der Simulation vorgegebenen
thermoviskosen Verluste p nahezu parallele Flachen im durch Schallge-
schwindigkeit ¢, Dichte p und gemessene Verluste piness aufgespannten
Raum ergeben. Der Abstand dieser Flachen in Richtung piyess entspricht
dabei etwa dem Unterschied in den in der Simulation angenommenen
thermoviskosen Verlusten pu. Es liegt daher die Annahme nahe, dass sich
die gemessenen Verluste finess als eine additive Uberlagerung aus den
thermoviskosen Verlusten im Fluid und einem dichte- und schallgeschwin-
digkeitsabhangigen Term beschreiben lassen. Zur Bestimmung der thermo-
viskosen Verluste im Fluid kann also von den gemessenen Verlusten fipess
ein schallgeschwindigkeits- und dichteabhangiger Term f(c, pg) subtrahiert
werden:

M= Hmess — f(C, ,00)‘ (612)

Wie schon in Abschnitt 5.1 beschrieben, zeigen sich leichte Abweichungen
von dieser Annahme; der Abstand der Fléchen ist bei genauerer Betrach-
tung etwas grofler als der Unterschied der thermoviskosen Verluste p im
Fluid. Zur Berticksichtigung dieser Beobachtung lasst sich ein Korrektur-
faktor b, einfithren:

o= buumess - f(cv pO) (613)

Dieser Faktor ist vom Aufbau abhéangig. Fiir physikalisch sinnvolle Refe-
renzierungsvorschriften zeigen die Simulationen, dass b, moglichst grof,
jedoch kleiner als 1, sein muss. Fiir den schallgeschwindigkeits- und dich-
teabhangigen Term f(c, pp) wird zunéchst ein allgemeiner polynomialer
Ausdruck P(c, py) angenommen:

n= bu,umess - P(Q P0)~ (614)

Der Ansatz der rechnerischen Korrektur der systematischen Messab-
weichungen setzt voraus, dass das Messsystem zwischen allen Messungen
fiir unterschiedliche Fluide als zeitinvariant angenommen werden kann.
Die Voraussetzung, dass jeweils hochreine Fluide untersucht werden sol-
len, bedingt jedoch, dass die Messanordnung in regelméfligen Abstidnden
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6.2 Referenzdatenbasierte Messung

Tabelle 6.2: Ubersicht iiber die zur Identifikation der Korrekturfunktion
fiir die systematischen Messabweichungen verwendeten Stiitz-

stellen.
Anzahl Stiitzstellen — Status der Messanordnung
Wasser 34 A
Methanol 13 A
Methanol 12 B
n-Hexan 11 B
Toluol 10 B

zur Reinigung zerlegt werden muss. Entsprechend muss darauthin die
Referenzierungsvorschrift neu aufgestellt werden; es miissen also erneut
Referenzmessungen durchgefithrt werden. Es ist also wiinschenswert, dass
die Referenzierungsvorschrift anhand einer kleinen Anzahl von Messungen
identifiziert werden kann. Entsprechend soll die Anzahl N;, der Koeffizien-
ten von P(c, pg) moglichst gering sein. Im Folgenden wird das Vorgehen
beschrieben, mit dem gleichzeitig festgelegt wird, welche polynomiale Ab-
hangigkeit von der Schallgeschwindigkeit ¢ und der Dichte py angenommen
werden soll, und wie grofl die Koeffizienten jeweils sind.

Voraussetzung fiir dieses Vorgehen ist, dass Messungen an Fluiden, fiir
die Referenzdaten vorliegen, durchgefiihrt werden, wobei der thermody-
namische Zustand der Fluide im Idealfall dem der Referenzmessungen
entspricht. In diesen Zustanden sind dann die erwarteten thermoviskosen
Verluste i aus Scherviskositat, Volumenviskositéat, den spezifischen Wérme-
kapazitaten sowie der Warmeleitfahigkeit zu bestimmen (Gleichung 2.24).
Wiéhrend die Volumenviskositit den in Abschnitt 6.2.1 ermittelten Mo-
dellen entnommen wird, werden die anderen Fluidkenngréfien den in der
Referenzdatenbank REFPROP [Lem13] hinterlegten Zustandsgleichungen
entnommen. Dazu werden fiir die Fluide Wasser, Methanol, Toluol und
n-Hexan Messungen durchgefiihrt, bei denen die Fluide nahezu identische
thermodynamische Zustidnde wie die Referenzmessungen haben. Dabei
werden explizit auch Messungen mit ausgewertet, die im Zustandsraum
zwischen zwei Referenzmessungen liegen. Eine Ubersicht der Anzahl der
vorliegenden Stiitzpunkte pro Fluid ist in Tabelle 6.2 gegeben, wobei die
Messanordnung fiir die Messreihe A (Wasser und Methanol) reinigungsbe-
dingt in einem anderen Status vorliegt, als fiir die Messreihe B (Methanol,
Toluol und n-Hexan).

Das Vorgehen zur Identifikation der Vorschrift zur Korrektur der sys-
tematischen Messabweichungen soll nun zunachst an der Messanordnung
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Abbildung 6.4: Identifizierter Wert des Koeffizienten b,, iiber die RMSD
E,, unterschiedlicher Realisierungen von P(c, pg) mit un-
terschiedlichen Anzahlen an Koeffizienten N,.

im Status A, also mit Wasser und Methanol als Referenzmedien, erldutert
werden. Es wird zunéchst vorgegeben, dass P(c, pg) nicht mehr als finf von
Null verschiedene Koeffizienten haben soll, und dass der maximale Grad
des Polynoms drei sein soll. Entsprechend ergeben sich mit b, zusammen
bis zu sechs zu identifizierende Koeffizienten. Der aktuelle Stand der Re-
chentechnik ermoglicht es, fiir jede mogliche Permutation mit bis zu fiinf
von Null verschiedenen Koeflizienten in P(c, py) die Identifikation von b,
und b; mit der Methode der kleinsten Abweichungsquadrate durchzufiihren.
Als Maf dafiir, wie gut die jeweilige Variante von P(c, py) das Verhalten der
Messanordnung beschreibt, wird zum einen die Wurzel der mittleren qua-
dratischen Abweichungen (RMSD) E, zu den Referenzdaten herangezogen.
Zum anderen wird der fir die jeweilige Variante des Polynoms identifizierte
Wert von b, betrachtet. Wie zuvor beschrieben, muss dieser Koeffizient
fiir eine physikalisch sinnvolle Referenzierungsvorschrift moglichst grof,
aber kleiner als 1 sein. Um die Auswahl einer Variante des Polynoms zu
ermoglichen, wird die RMSD FE|,, des identifizierten Polynoms gegentiber
dem identifizierten Wert fiir b, aufgetragen. Es wird dann eine Variante
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6.2 Referenzdatenbasierte Messung

ausgewahlt, fir die £, klein ist und b, groB ist. Abbildung 6.4 zeigt die
resultierende Verteilung fiir die Messanordnung im Status A bzw. fiir die
Referenzierung mit Wasser und Methanol.

Deutlich ersichtlich ist zunachst, dass £, erwartungsgeméf tendenziell
kleiner wird, wenn die Anzahl N,, der Koeffizienten im angesetzten Poly-
nom steigt. Mit /V,, = 5 kann so je nach Ansatz eine sehr kleine RMSD
erzielt werden, jedoch ist bei diesen Ansétzen der Wert des Koeffizienten
b, ebenfalls klein. Entsprechend scheinen diese Anséatze nicht nur physi-
kalisch unplausibel, sie wiirden fiir die Realisierung einer Messung auch
bedeuten, dass das Ergebnis der korrigierten Messung nahezu unabhéngig
von den eigentlich gemessenen Verlusten fiy,.ss ist. Es tritt also fiir diese
Ansitze Uberanpassung (engl.: overfitting) auf. Weiterhin zeigen sich An-
satze, fir die b, ebenfalls klein, die RMSD jedoch grof} ist. Hierbei tritt
Unteranpassung (engl.: underfitting) auf, die vor allem auf die zu geringe
Anzahl an Koeffizienten bzw. auf inaddquate Vorfaktoren zuriickzufithren
ist. Zwischen diesen Bereichen, bei E, ~ 0,2mPas, treten die Ansatze auf,
fir die b, grofie und damit physikalisch sinnvolle Werte zeigt. Im Idealfall
wiirden sich Varianten von P(c, py) zeigen, fiir die b, nahezu 1 und die
RMSD E, nahezu 0 ist.

Eine vergrofierte Darstellung (Abbildung 6.5) zeigt mégliche Kandida-
ten fiir die Referenzierungsvorschrift. Wie sich herausstellt, liefern bereits
Ansétze mit vier Koeffizienten (finf inklusive b,) geeignete, physikalisch
sinnvolle Ansédtze. Es zeigt sich, dass Anséitze, die sowohl einen grofien
Koeffizienten b, aufweisen, als auch hinreichend kleine mittlere quadra-
tische Abweichungen liefern, stets die Vorfaktoren cp? und cpy sowie ¢
enthalten. c¢py entspricht dabei gerade der spezifischen akustischen Impe-
danz des Fluids, welche mafigeblich fiir die Auspriagung von Reflexions-
und Transmissionseffekten an Grenzflachen zu anderen Medien ist [Ler09].
Weiterhin tritt die Schallgeschwindigkeit ¢ in linearer Form in allen Aus-
driicken auf, welche tiber die Wellenlénge implizit das Auftreten von Beu-
gungseffekten bzw. die Abstrahlcharakteristik des Schallwandlers bestimmt
(Abschnitt 2.2). Die ndher betrachteten Ansétze mit vier Koeffizienten
unterscheiden sich in dem verbleibenden Vorfaktor, der entweder 1 ist
(a), die Dichte py (c), oder die Schallgeschwindigkeit in quadratischer
Form c¢? (d). Ansatz b weist dhnliche Eigenschaften auf wie Ansatz d,
wird jedoch in Anbetracht der Tatsache, dass er einen zusétzlichen Koef-
fizienten benotigt, ohne nennenswerte Verbesserungen zu erzielen, nicht
weiter betrachtet. Aus den Simulationsergebnissen in Abschnitt 5.1 lasst
sich schliefen, dass die zu korrigierenden Abweichungen zwischen gemesse-
nen Verlusten fiyess und thermoviskosen Verlusten im Fluid u eine starke,
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Abbildung 6.5: Vergroflerte Ansicht der Darstellung des identifizierten
Werts des Koeffizienten b,, iiber die RMSD FE, unterschied-
licher Realisierungen von P(c, py) mit der expliziten Reali-
sierung von vier Kandidaten fiir P(c, py). Farblegende wie

in Abbildung 6.4.

nicht-lineare Schallgeschwindigkeitsabhdngigkeit zeigen. Entsprechend wird
von den in Abbildung 6.5 naher untersuchten Ansétzen die Variante d
gewahlt, da hier die Schallgeschwindigkeit quadratisch eingeht. Weiterhin
konvergiert Ansatz d fiir kleine Schallgeschwindigkeiten gegen Null, was
gerade auch den in Abschnitt 5.1 gemachten Beobachtungen bei der Aus-
wertung von synthetischen Signalen entspricht. Die vollstandige Vorschrift
zur Bestimmung der thermoviskosen Verluste im Fluid lautet damit:

on = buﬂfmess — (bl : Cp(z) + bg + CPo + b3 . 62 + b4 : C). (615)

Die identifizierten Werte der Koeffizienten b; fiir die Messanordnung im
Status A sind in Tabelle 6.3 aufgefiihrt.

Da es sich bei der Referenzierungsvorschrift um eine Abbildung auf
einen dreidimensionalen Raum handelt, gestaltet sich eine anschauliche
Darstellung des Verlaufs anspruchsvoll. Es wird hier eine Darstellung ana-
log zu den Abbildungen 5.1 und 5.2 gewahlt, indem der erwartete Messwert
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Tabelle 6.3: Werte der Koeffizienten der Referenzierungsvorschrift (Glei-

chung 6.15) sowie deren Einheiten fiir die Messanordnung im
Status A.

bM b1 b2 b3 b4
0,5504 2,7240 - 101! —~7,1802- 1078 7,8700-107% 32170 -107°
1 Pas’mfkg™2m~! Pas?m3kg 'm™! Pas®m™2 Pas?m™!

Gemessene thermoviskose Verluste pimess/mPas
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Abbildung 6.6: Darstellung der identifizierten Vorschrift zur Korrektur der

systematischen Messabweichungen (Status A) in Abhan-
gigkeit der Schallgeschwindigkeit und der Dichte.
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fiir die thermoviskosen Verluste ji,ess bei vorgegebenen Fluidparametern
¢, po und p aufgetragen wird. Dies ermdglicht einen direkten Vergleich
mit den Ergebnissen der simulativen Voruntersuchungen, bedingt aber,
dass Gleichung 6.15 zunéchst nach piess umgestellt wird. Die identifizier-
ten systematischen Messabweichungen des Systems in Status A zeigen
beziiglich ihrer Schallgeschwindigkeitsabhingigkeit mehr Ahnlichkeit mit
dem Simulationsmodell ohne Schallwandlerfassung (Abbildung 5.1), da
grofe Schallgeschwindigkeiten zu einer positiven Abweichung fiihren. Dies
spricht dafiir, dass der Einfluss der teilweisen Abschattung des Schallwand-
lers durch die Schallwandlerfassung nicht so grof ist, wie die Ergebnisse
der Simulationen in Abbildung 5.2 vermuten lassen. Urséachlich fir diese
Diskrepanz kann der Umstand sein, dass in der Simulation von einem
Kolbenschwinger-dhnlichen Verhalten (siehe Abschnitt 2.2) ausgegangen
wird. Beim realen Schallwandler wird die Auslenkung der Oberflache ten-
denziell zum Rand hin geringer sein [Guo89], wodurch die Abschattung
durch die Schallwandlerfassung einen geringeren Einfluss hat. Der verblei-
bende Einfluss der Schallwandlerfassung wird nur bei hohen Dichten und
geringen Schallgeschwindigkeiten sichtbar: Hier zeigen sich, insbesondere
fir p = 0mPas, dhnlich zur Simulation mit Schallwandlerfassung, negative
gemessene thermoviskose Verluste. Auffillig im Vergleich zu den Substi-
tutionsergebnissen ist die verhaltnismafig grofie Dichteabhangigkeit der
gemessenen thermoviskosen Verluste. Ursdchlich hierfiir konnen weitere
in der Simulation nicht beriicksichtigte Effekte sein. In Frage kommen
hier zum Beispiel eine veranderte Beugung der akustischen Wellen durch
Teiltransmission in die Schallwandlerfassung oder die in der Simulation zu
Gunsten einer verkiirzten Ausfithrungszeit (siche Anhang B) vernachlés-
sigte Ausbreitung von Transversalwellen in den konstruktiven Elementen
der Messanordnung. Weiterhin unberiicksichtigt bleiben in der Simulation
die Effekte von nicht-ideal parallel ausgerichteten Reflektoren sowie even-
tuell vorhandene Unebenheiten in den Reflektoroberflachen. Trotz dieser
Vereinfachungen liegt die identifizierte Referenzierungsvorschrift beztiglich
ihrer Eigenschaften zwischen den simulativ betrachteten Extremféllen und
entspricht somit gerade dem erwarteten Verlauf.

Fiir die Messanordnung in Status B werden Methanol, Toluol und n-
Hexan als Referenzmedien verwendet (siehe Tabelle 6.2). Das analoge
Vorgehen, also die Auswahl eines Ansatzes fiir die Referenzierungsvorschrift,
bei der b, moglichst grof8 ist und gleichzeitig die RMSD sowie die Anzahl
der Koeffizienten hinreichend klein, liefert fiir diesen Status ebenfalls einen
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6.2 Referenzdatenbasierte Messung

Tabelle 6.4: Werte der Koeffizienten der Referenzierungsvorschrift (Glei-
chung 6.16) sowie deren Einheiten fir die Messanordnung in

Status B.
b# bl b2 bS b4
0,8804 6,2618 - 10~ 2,6460 - 10711 —1,020-10~7 3,8335-107°
1 Pasmkg 3 Pas?m®kg?m~! Pas’m3kg !m! Pas?m™!

Zusammenhang mit vier weiteren Koeffizienten:
= by fimess — (b1 - P+ by - ¢*po + bz - cpg + by - €), (6.16)

wobei fiir diesen Ausdruck die RMSD E, mit 0,338 mPa s, moglicherweise
aufgrund der ohnehin grofleren thermoviskosen Verluste zweier Referenz-
medien, grofler ausfallt. Diese liefle sich zwar verringern, jedoch nur auf
Kosten einer Verringerung von b,,, also durch Uberanpassung. Im Vergleich
zur Referenzierungsvorschrift fiir die Messanordnung in Status A tritt
hier anstelle der quadrierten Schallgeschwindigkeit die dritte Potenz der
Dichte auf. Als mogliche Ursache fiir dieses Verhalten sei der Umstand
genannt, dass die Referenzierung hier mit drei Fluiden durchgefiihrt wird,
die sich in ihren Parametern stirker unterscheiden. Tabelle 6.4 enthalt die
identifizierten Werte fur die Koeflizienten b;.

Messbereich der referenzdatenbasierten Absorptionsmessung

Werden die mit der Referenzierungsvorschrift fiir die Messanordnung in Sta-
tus A (Gleichung 6.15) ermittelten Werte fiir die thermoviskosen Verluste
mit den Referenzwerten verglichen, zeigt sich fiir die beiden Referenzfluide
Methanol und Wasser fiir die jeweiligen Zustiande eine gute Ubereinstim-
mung (Abbildung 6.7). Als Referenzmessungen herangezogen werden dabei
eine isotherme Messreihe bei etwa 300 K fiir Methanol sowie eine isobare
(Atmosphéarendruck) und eine isotherme (ebenfalls 300 K) Messreihe fiir
Wasser. Abbildung 6.7 zeigt weiterhin drei isotherme (220 K, 244 K und
350 K) Messreihen fiir Methanol, fiir die keine Referenzdaten vorliegen.
Diese Messwerte werden ebenfalls mit der Referenzierungsvorschrift (Glei-
chung 6.15) ermittelt. Diese ist jedoch nicht beliebig anwendbar. Vielmehr
werden durch die Parameter der fiir die Referenzmessungen eingesetzten
Fluide Bedingungen an den Messbereich beziiglich der Schallgeschwindig-
keit ¢ und der Dichte py gestellt. Es ist ersichtlich, dass die identifizierte
Referenzierungsvorschrift ihre Giiltigkeit verliert, wenn Schallgeschwindig-
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oReferenzdaten xKorrigierte Messung

Thermoviskose Verluste p/mPas
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Abbildung 6.7: Ermittelte thermoviskose Verluste fiir Wasser (+) und Me-
thanol (°) und im Vergleich mit den Referenzdaten.

keit und Dichte eines potenziellen, bisher nicht untersuchten Fluids zu
stark von den Parametern der Referenzfluide abweichen. Um den nutzba-
ren Messbereich genauer zu beschreiben, kann eine konvexe Hiille [Bar96|
um die fiur die Identifikation der Referenzierungsvorschrift verwendeten
Punkte in der Schallgeschwindigkeit-Dichte-Ebene bestimmt werden. In der
Darstellung (Abbildung 6.8) zeigt sich die Form dieser konvexen Hiille im
Bezug auf weitere vorhandene Messungen an den Referenzfluiden sowie an
den bisher noch nicht betrachteten Fluiden 1-Propanol und 2-Propanol. Es
zeigt sich zunachst, dass gerade die Messungen an Methanol bei 220 K und
244 K eine hohere Dichte als in den Referenzzustanden (300 K) aufweisen
und damit klar innerhalb der konvexen Hiille der Referenzmessungen liegen.
Weiterhin innerhalb dieser Hiille liegen einige Messungen an 1-Propanol.
Da die Dichte des jeweiligen Fluids bei einigen weiteren Messungen an
Methanol sowie an 2-Propanol nur leicht unterhalb des Messbereichs liegt
und davon ausgegangen werden kann, dass sich die systematische Messab-
weichung nicht sprunghaft &ndert (Abschnitt 5.1), wird ein Toleranzbereich
im direkten Umfeld der berechneten konvexen Hiille angesetzt (maximal
2% relative Abweichung von Schallgeschwindigkeit oder Dichte) und der
verfiighare Messbereich somit erweitert. Messdatensatze, die in diesem
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Abbildung 6.8: Darstellung des durch die Referenzdaten gegebenen Mess-
bereichs fiir die Messanordnung in Status A im Schall-
geschwindigkeit-Dichte-Raum. Auswertbare (o) und nicht
auswertbare (o) Messdatensétze basierend auf dem Messbe-
reich und dem Toleranzbereich (2 % relative Abweichung).

Toleranzbereich liegen, sind in Abbildung 6.8 entsprechend hervorgehoben
(innerhalb: e, auflerhalb: o). Die zuvor beschriebenen zusétzlich ermittelten
Messdaten fiir Methanol (Abbildung 6.7) liegen in diesem Bereich.

Fiir die Messanordnung in Status B kann die Betrachtung zum Mess-
bereich analog durchgefithrt werden. Wie Abbildung 6.9 zeigt, wird die
auBere Grenze des Messbereichs durch Messungen der drei Referenzfluide
(Methanol, Toluol und n-Hexan) festgelegt. Innerhalb dieses Bereichs lie-
gen neben den Referenzmessungen zwei weitere, isotherme Messreihen an
Methanol (273 K und 333 K) sowie eine weitere fir Toluol (348 K). Aufler-
dem fallt eine ebenfalls isotherme Messreihe (300 K) fiir das bisher nicht
untersuchte n-Octan in den Messbereich. Auch in Status B wird davon
ausgegangen, dass sich die systematische Messabweichung nicht sprunghaft
andert und so Messungen, die leicht aulerhalb des Messbereichs in der

Schallgeschwindigkeit-Dichte-Ebene liegen, trotzdem ausgewertet werden

konnen.
Die Darstellungen der untersuchten thermodynamischen Zustande der
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Abbildung 6.9: Darstellung des durch die Referenzdaten gegebenen Mess-
bereichs fiir die Messanordnung in Status B im Schall-
geschwindigkeit-Dichte-Raum. Auswertbare (o) und nicht
auswertbare (o) Messdatensétze basierend auf dem Messbe-
reich und dem Toleranzbereich (2 % relative Abweichung).

verschiedenen Fluide in der Schallgeschwindigkeits-Dichte-Ebene verdeut-
lichen noch einmal, dass sich trotz unterschiedlicher eingestellter Driicke
und Temperaturen teilweise sehr dhnliche akustische Eigenschaften zeigen.
Dieser Umstand ist gerade die Grundlage dafiir, dass weitere Fluide in
bisher nicht untersuchten Zustdnden durch Bezugnahme auf vorhandene

Messergebnisse analysiert werden konnen.

Ergebnisse
Fiir 1-Propanol und 2-Propanol liegen Messungen auf jeweils zwei Isother-
men im durch die identifizierte Referenzierungsvorschrift (Gleichung 6.15)
bestimmten Messbereich. Die Ergebnisse der Ermittlung der thermovis-
kosen Verluste p aus den iiber die Methode der gewohnlichen Momente
bestimmten gemessenen Verlusten fiy,ess sind in Abbildung 6.10 dargestellt.
Zum Vergleich sind die Ergebnisse der Messung an Methanol ebenfalls mit
verzeichnet. Von den untersuchten Alkoholen zeigt 2-Propanol, unabhéngig
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Abbildung 6.10: Ermittelte thermoviskose Verluste von Methanol (), 1-
Propanol (+) und 2-Propanol (%) bei zwei Isothermen und
variablem Druck sowie Vergleichsdaten (x) fiir 1-Propa-
nol [Carb5].

vom thermodynamischen Zustand, die hochsten thermoviskosen Verluste.
Trotz &hnlicher chemischer Eigenschaften liegen die beobachteten thermo-
viskosen Verluste von 1-Propanol deutlich unter denen von 2-Propanol,
jedoch erwartungsgeméf [Car55] auch deutlich iiber denen von Methanol.
Entsprechend den Erwartungen (Abschnitt 3.2.3) sinken die thermovisko-
sen Verluste bei den untersuchten Alkoholen mit steigender Temperatur
und steigen mit steigendem Druck an. Zur Verifikation der Ergebnisse wird
eine von Carnevale et al. [Carb5] publizierte Messreihe fur die akustische
Absorption in 1-Propanol herangezogen, die nicht fiir die Identifikation
der Referenzierungsvorschrift verwendet wird. Abbildung 6.10 b zeigt, dass
die von Carnevale et al. ermittelten Werte im Vergleich mit den hier be-
stimmten Ergebnissen nach oben abweichen. Ein méglicher Grund hierfiir
konnen die dissipativen Effekte der Warmeleitfahigkeit des Fluids sein, die
von Carnevale et al. nicht berticksichtigt und so der Volumenviskositét
zugeschlagen werden. Weiterhin wird zur Ermittlung der Vergleichsdaten
das von Litovitz et al. [Lit55] vorgestellte Messverfahren mit variabler Re-
flektordistanz verwendet. Die systematischen Abweichungen sollten bei der
von Litovitz et al. eingesetzten Messfrequenz von 15 MHz und der geschlos-
sen Zylinderanordnung zwar gering sein, korrigiert werden sie jedoch nicht.
Eine Uberschitzung der thermoviskosen Verluste durch Carnevale et al. ist
damit wahrscheinlich. Auf eine Berechnung der Volumenviskositit von
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Abbildung 6.11: Druckabhéngige Volumenviskositéit von n-Hexan (+) und
n-Octan (=) bei 7' ~ 300 K sowie Vergleichsdaten (x) fiir
n-Hexan [All70].

1-Propanol und 2-Propanol aus den ermittelten thermoviskosen Verlusten
wird an dieser Stelle verzichtet, da zwar Messwerte fiir die Scherviskositét
dieser Alkohole publiziert wurden (unter anderem in [Car55]), jedoch bisher
keine etablierte Zustandsgleichung fiir die Scherviskositéit existiert [Bell4;
Lem13].

Die identifizierte Referenzierungsvorschrift fiir die Messanordnung in
Status B erlaubt die Bestimmung der thermoviskosen Verluste von n-Octan.
Wie Abbildung 6.9 zeigt, liegt n-Octan in den untersuchten Zustanden be-
zuglich seiner Schallgeschwindigkeit und Dichte im durch die Referenzierung
vorgegebenen Messbereich und ist dem Referenzmedium n-Hexan dhnlich.
Weiterhin existieren fiir n-Octan etablierte Zustandsgleichungen fiir die
Wirmeleitfahigkeit [Hub0ba] und die Scherviskositat [Hub05b], so dass
bei der Auswertung der Messdaten auch die Volumenviskositiat bestimmt
werden kann. Abbildung 6.11 zeigt die Ergebnisse fiir die Volumenviskositat
von n-Hexan und n-Octan sowie einen Vergleich der ermittelten Werte fiir
n-Hexan mit Literaturdaten [All70]. Fur n-Hexan zeigen Literatur und
Messdaten gute Ubereinstimmung, lediglich der Messwert bei minimalem
Druck (etwa 100 kPa) weicht um etwa 0,44 mPas nach oben ab. In diesem
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6.2 Referenzdatenbasierte Messung

Tabelle 6.5: Ubersicht iiber die zur Identifikation der Korrekturfunktion
fiir die systematischen Messabweichungen der tiberarbeiteten
Messanordnung verwendeten Stiitzstellen.

Anzahl Stutzstellen

Methanol 15
n-Hexan 11

Zustand sind die Verluste in n-Hexan allerdings sehr gering, so dass die
Abweichungen noch in den Rahmen der Messunsicherheit (siehe Anhang C)
fallen. Die Ergebnisse fiir die Volumenviskositat von n-Octan dhneln in ih-
rem Verlauf denen von n-Hexan, sind jedoch fiir niedrigere Driicke deutlich
grofer. Die tendenziell groflere Volumenviskositat von n-Octan gegeniiber
n-Hexan ist plausibel, da auf Basis der bisher publizierten Messergebnisse
die Annahme getroffen werden kann, dass die Volumenviskositit mit der
GroBe des Molekiils des jeweiligen Fluids ansteigt [Carb5]. Gleichzeitig
scheint der druckabhéngige Anstieg der Volumenviskositat von n-Octan
erst bei hoheren Driicken einzusetzen als beim n-Hexan. Dass n-Octan
dadurch bei hohen Driicken eine geringere Volumenviskositat aufweist als
n-Hexan scheint zunéchst unplausibel und ist ebenfalls auf die hohe relative
Messunsicherheit aufgrund der geringen Verluste zuriickzufiihren.

6.2.3 Messung mit der iiberarbeiteten Messanordnung

Das Verfahren zur referenzdatenbasierten Bestimmung der thermoviskosen
Verluste soll im Folgenden, analog zum vorherigen Abschnitt, auf die in
Kapitel 5 beschriebene tiberarbeitete Messanordnung angewandt werden.
Wie schon zuvor erwahnt werden die Messungen in einem vereinfachten
Aufbau zur Temperatur- und Druckeinstellung durchgefiihrt, der ein er-
hohtes Rauschen in den elektrischen Signalen aufweist. Eine entsprechend
erhohte statistische Schwankung der Messwerte, insbesondere bei geringen
Messwerten fiir die thermoviskosen Verluste, ist also zu erwarten.

Als Referenzmedien zur Parametrisierung und Identifikation der Re-
ferenzierungsvorschrift werden Methanol und n-Hexan verwendet. Eine
Ubersicht iiber die verwendeten Stiitzpunkte ist in Tabelle 6.5 gegeben,
wobei fiir beide Fluide eine isotherme Messreihe bei etwa 303 K, entspre-
chend der Literaturdatenlage (siche Abschnitt 3.2.3), aufgenommen wird.
Fiir Methanol werden zuséatzliche Messungen bei Atmosphéarendruck und
unterschiedlichen Temperaturen hinzugezogen.

Zur Auswahl einer Referenzierungsvorschrift wird erneut das in Ab-

119



6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

Tabelle 6.6: Werte der Koeffizienten der Referenzierungsvorschrift (Glei-
chung 6.18) sowie deren Einheiten fiir die tiberarbeitete Mess-

anordnung.
by b1 bo
0,9472  —4,5429-107° 2,8507-10F
1 Pasmfkg™2 Pasm3kg~!

schnitt 6.2.2 beschriebene Verfahren durchgefiihrt, in dem die Koeffizienten
des Polynoms P(c, py) sowie b, fiir unterschiedliche Realisierungen von
P(c, po) mit der Methode der kleinsten Abweichungsquadrate bestimmt
werden:

= bypimess — P(c, po)- (6.17)

Der identifizierte Wert von b, wird iiber die RMSD £, der jeweiligen Reali-
sierung aufgetragen (Abbildung 6.12), wobei ein Wert von b, moglichst nah
an 1, abgeleitet von den simulativen Voruntersuchungen (Abschnitt 5.1),
fiir einen physikalisch sinnvollen Ansatz spricht. Weiterhin sind Reali-
sierungen von P(c, pg) zu bevorzugen, bei denen E, klein ist. Generell
zeigen die Ansétze fir die Referenzierungsvorschrift fiir die iiberarbeitete
Messanordnung groflere Werte fiir b, so dass diese in Abbildung 6.12
nur fir b, > 0,5 dargestellt werden. Auch hier sind wieder Realisierungen
von P(c, pg) zu beobachten, die auf eine Uberanpassung der Messdaten
hindeuten (unterhalb von E, ~ 0,28 mPas und b, ~ 0,8). Weiterhin liegen
bei dieser Betrachtung fiir die tiberarbeitete Messanordnung auch Reali-
sierungen von P(c, pg) im relevanten Bereich, die nur einen Koeffizienten
(Np, = 1) aufweisen, auch wenn viele dieser Ansétze den Referenzdatensatz
unteranpassen (E, > 0,3mPas). Besonders bemerkenswert ist jedoch, dass
das zum vorherigen Abschnitt analoge Vorgehen nun einige Kandidaten fiir
die Referenzierungsvorschrift liefert, bei denen b, mit etwa 0,95 sehr nah
an 1 ist. Dariiber hinaus sind unter diesen Kandidaten auch Ansétze, bei
denen P(c, py) lediglich zwei Koeffizienten (V,, = 2) hat. Damit wird die
Vermutung bestétigt, dass die Korrektur der systematischen Abweichungen
durch die Uberarbeitung der Messanordnung, basierend auf den beob-
achteten geringen Abweichungen (Abbildung 5.16), deutlich vereinfacht
wird.

Von den Ansétzen fir die Referenzierungsvorschrift wird der Ansatz mit
zwei Koeffizienten ausgewéhlt, bei dem b, am grofiten ist:

H= bu:umess - (bl ’ p(% + b2 ' pU) (618)
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Abbildung 6.12: Identifizierter Wert des Koeffizienten b, iber die RMSD
E,, unterschiedlicher Realisierungen von P(c, pp) mit un-
terschiedlichen Anzahlen an Koeffizienten N, fir die tiber-
arbeitete Messanordnung.

Die RMSD dieser Referenzierungsvorschrift betragt £, = 0,287 mPas. Die
identifizierten Werte fiir die Koeffizienten sind in Tabelle 6.6 aufgefiihrt.

Im Vergleich zu den zuvor aufgestellten Referenzierungsvorschriften weist
Gleichung 6.18 keine Abhéangigkeit mehr von der Schallgeschwindigkeit auf.
Genaueren Aufschluss iiber die Wirkungsweise gibt wieder eine Darstellung
analog zu den Simulationsergebnissen in Abschnitt 5.1: Der erwartete
Messwert fimess wird in Abhéngigkeit der Fluidparameter ¢, py und p
aufgetragen. Abbildung 6.13 zeigt, dass die auftretenden Abweichungen
zum einen, verglichen mit der urspriinglichen Messanordnung, sehr gering
sind. Zum anderen ist die Dichteabhéngigkeit, obwohl Gleichung 6.18 einen
quadratischen Ausdruck enthalt, ebenfalls gering. Dies erklért auch, dass
bei der Auswertung der Daten in Abbildung 6.12 mehrere Ansétze mit
zwei Koeflizienten zu finden sind, die dhnliche Ergebnisse liefern. So ist
ersichtlich, dass der Verlauf der angedeuteten Ebenen in Abbildung 6.13
auch durch einen linear dichteabhéngigen Ausdruck beschrieben werden
konnte.

Neben den beobachteten geringeren systematischen Abweichungen kann
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Abbildung 6.13: Darstellung der identifizierten Vorschrift zur Korrektur der
systematischen Messabweichungen (tiberarbeitete Messan-
ordnung) in Abhéngigkeit der Schallgeschwindigkeit und
der Dichte.

ein Grund fiir die deutlich einfachere Referenzierungsvorschrift auch der
im Vergleich zu den beiden Zustédnden der urspriinglichen Messanordnung
kleinere Messbereich beziiglich der Dichte und der Schallgeschwindigkeit
sein. Analog zur vorangegangenen Betrachtung kann der Messbereich
wieder als konvexe Hiille um die Referenzmessungen dargestellt werden
(Abbildung 6.14). Dieser ist aufgrund des vereinfachten Druckbehélters
durch den resultierend kleineren Temperatur- und Druckbereich auch bei
der Untersuchung eines einzelnen Fluids eingeschrankt. Weiterhin werden
hier, im Vergleich zur Messung mit der urspriinglichen Messanordnung in
Status B, nur zwei und nicht drei Fluide fiir die Referenzierung verwendet.
Ein Vergleich mit der Darstellung des Messbereichs fiir die urspriingliche
Messanordnung in Status B (Abbildung 6.9) zeigt, dass der Messbereich fiir
die iiberarbeitete Messanordnung jedoch nur unwesentlich kleiner ist. Vor
allem Messungen an Fluiden mit hoheren Dichten sind mit der hier durch-
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Abbildung 6.14: Darstellung des durch die Referenzdaten gegebenen Mess-
bereichs fiir die iiberarbeitete Messanordnung im Schall-
geschwindigkeit-Dichte-Raum. Auswertbare (o) und nicht
auswertbare (o) Messdatensétze basierend auf dem Mess-
bereich und dem Toleranzbereich (2% relative Abwei-
chung).

gefithrten Referenzierung direkt nicht moglich. Der Messbereich konnte
jedoch durch die Hinzunahme von Wasser als Referenzmedium fiir diesen
Bereich, falls notig, erweitert werden. Fiir die Analyse von Fluiden aus
der homologen Reihe der n-Alkane, die hier als Plausibilitdtskontrolle
durchgefiihrt wird, geniigt jedoch die Referenzierung auf Methanol und
n-Hexan. Wie Abbildung 6.14 zeigt, liegen die Schallgeschwindigkeit und
die Dichte der bisher beziiglich der Volumenviskositat nicht untersuchten
Fluide n-Octan und n-Decan fiir eine Vielzahl der eingestellten thermo-
dynamischen Zustidnde im durch die Referenzmessungen aufgespannten
Messbereich.

Fiir die vom Messbereich eingeschlossenen Datensatze konnen nun die
gemessenen thermoviskosen Verluste ermittelt und die systematischen Mess-
abweichungen korrigiert werden. Die so ermittelten thermoviskosen Verluste
fiir die untersuchten n-Alkane bei etwa 303 K sind in Abbildung 6.15 dar-
gestellt. Es zeigt sich erneut eine eher geringe Druckabhangigkeit der

123



6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

5 +n-Hexan
" = n-Octan
& an-Decan
g
— 4 A
3
-JQJ) A t | |
wn A
= A A A A
E) 3 ] ] [ ] u T
> - r
2
2 s
w2 * . + * * %
3
=
—
!
H
0
10° 106 107

Druck p / Pa

Abbildung 6.15: Mit der iiberarbeiteten Messanordnung ermittelte ther-
moviskose Verluste von n-Hexan, n-Octan und n-Decan
bei etwa 303 K.

ermittelten Werte. Erst ab etwa 5 MPa zeigt sich bei den drei untersuch-
ten n-Alkanen ein leichter Anstieg. Bemerkenswert ist jedoch, dass der
beobachtete Verlauf in den thermoviskosen Verlusten bei den drei Fluiden
nahezu identisch ist. Dieser Umstand ist teilweise der halblogarithmischen
Darstellung zuzuschreiben. Die beobachteten Verldufe (qualitative Ahnlich-
keit bei quantitativ anderen Werten) entsprechen jedoch den Erwartungen
einer Messung an Fluiden einer homologen Reihe. Weiterhin zeigen Fluide
mit grofferen Molekiilen erwartungsgemafl hohere Verluste, wobei der Zu-
sammenhang zwischen Molekiilkettenlange und thermoviskosen Verlusten,
basierend auf den hier gezeigten Ergebnissen, nicht linear zu sein scheint.

Da fiir die untersuchten n-Alkane Zustandsgleichungen fiir die Schervisko-
sitdt und die Warmeleitfahigkeit vorliegen, kann nun die Volumenviskositét
ermittelt werden. Beispielhaft werden hier die Ergebnisse basierend auf
den thermoviskosen Verlusten bei 303 K (Abbildung 6.15) und variablem
Druck herangezogen. Die Ergebnisse fiir die Volumenviskositéit sind in
Abbildung 6.16 dargestellt. Die Verlaufe sind dabei qualitativ denen der
thermoviskosen Verluste dhnlich, mit einem geringen Anstieg der Volu-
menviskositdt bei hohen Driicken. Ein Vergleich der Ergebnisse mit den
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Abbildung 6.16: Mit der iiberarbeiteten Messanordnung bestimmte druck-
abhéngige Volumenviskositit von verschiedenen n-Alka-
nen bei etwa 303 K sowie Vergleichsdaten (x) fiir n-Hex-
an [All70].

Referenzdaten fiir n-Hexan aus der Literatur [All70] zeigt eine gute Uber-
einstimmung. Besonders verglichen mit den Ergebnissen der urspriinglichen
Messanordnung (Abbildung 6.11) entsprechen die hier ermittelten Ergebnis-
se eher den erwarteten Werten, auch wenn der Druckbereich hier, bedingt
durch den vereinfachten Experimentalaufbau, kleiner ist. Bemerkenswert
ist weiterhin, dass die Bestimmung der Volumenviskositit von n-Octan und
n-Decan hier sehr dhnliche Werte liefert. Ursachlich hierfiir ist ein Unter-
schied in der Scherviskositdt der beiden Fluide, der etwa dem Unterschied
in den thermoviskosen Verlusten entspricht. Dass die Volumenviskositét
von n-Octan und n-Decan identisch ist, scheint unwahrscheinlich. Viel eher
wird fiir n-Decan eine hohere Volumenviskositat erwartet. Die Ergebnisse
deuten somit darauf hin, dass der Unterschied in den Volumenviskositaten
der beiden n-Alkane relativ gering ist. Ein alternativer Grund fiir die
sehr dhnlichen Werte fiir die Volumenviskositiat konnen eventuelle Abwei-
chungen in den Zustandsgleichungen [Hub05b] fiir die Scherviskositét der
beiden Fluide sein. Weiterhin kénnen die Ergebnisse auch im Rahmen der
Messunsicherheit schwanken, die im folgenden Abschnitt betrachtet werden
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

soll.

Grundsétzlich entsprechen die ermittelten Werte fiir die Volumenviskosi-
tdat den Erwartungen und sind in ihrer Druck- und Temperaturabhangigkeit
fiir alle durchgefithrten Messungen konsistent: Eine Erhéhung des Drucks
fithrt fiir alle hier untersuchten Fluide stets zu einer erhohten Volumenvisko-
sitat, wihrend der Einfluss der Temperatur invers ist. Diese Abhéngigkeiten
sind damit den in Abschnitt 3.2.3 aufgefithrten bisher veroffentlichten Da-
tensétzen entsprechend. Es zeigt sich auflerdem, dass die Volumenviskositét,
gerade bei der Betrachtung der akustischen Absorption, einen teilweise
um ein Vielfaches grofleren Einfluss hat als die Scherviskositat und die
Wiérmeleitfahigkeit (siche Anhang C) und somit fiir eine realitdtsnahe
Beschreibung des Fluidverhaltens nicht vernachlassigt werden kann.

6.3 Abschatzung der Messunsicherheiten

Die Unsicherheiten der in dieser Arbeit bestimmten Messgrofien setzen
sich aus einer Vielzahl an Einfliissen zusammen. Neben den Einfliissen der
direkt an der Messung beteiligten Messgeréte, wie etwa des Oszilloskops
und der Druck- und Temperaturmessgeréite, miissen auch die Beitrage
der verwendeten Referenzdaten sowie der Zustandsgleichungen fiir die
untersuchten Fluide berticksichtigt werden. Als priméares Mittel wird daftr
die Monte-Carlo-Methode eingesetzt [Cox03].

6.3.1 Abschatzung der Unsicherheit der gemessenen
Absorption

Wiéhrend die Unsicherheiten anderer direkter Messgroflen, wie die des
Drucks und der Temperatur, durch die Unsicherheitsangaben fiir die jewei-
ligen Messgerate bekannt sind, muss die Unsicherheit des aus den Messsi-
gnalen bestimmten Absorptionsparameters a zunachst abgeschatzt werden.
Dazu miissen zum Beispiel die Unsicherheitsbeitrage des zur Erfassung
der Signale verwendeten Oszilloskops ( TiePie Handyscope HS5) durch den
Algorithmus zur Bestimmung des Absorptionsparameters a tiber die Aus-
wertung der gewohnlichen Momente der Signalspektren (Abschnitt 4.2.4)
propagiert werden. Eine Betrachtung der Unsicherheiten auf Basis der Pro-
pagation der Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen nach [GUMOS] stellt sich
in diesem Kontext sehr aufwandig dar, da Unsicherheiten im Zeitbereich
zunachst in den Frequenzbereich tibertragen werden miissten. Stattdessen
kommt hier die Monte-Carlo-Methode zum Einsatz.

126



6.3 Abschétzung der Messunsicherheiten

8000
£ 6000
P
=)
S
ool
T
2 4000
=
2
o
<

2000

0 _
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Absorptionsparameter a / 10~ 1652 m—1

Abbildung 6.17: Ergebnis der Monte-Carlo-Simulation zur Bestimmung der
Unsicherheit des gemessenen Absorptionsparameters fiir

unterschiedlich groBe thermoviskose Verluste p (F10mPas,
I 5mPas und 1 10 mPas).

Um die Einfliisse einer unsicherheitsbehafteten Signalakquisition auf die
Ergebnisse dieses Auswertealgorithmus abzuschéatzen, werden idealisierte,
simulativ erzeugte Signale betrachtet, die nachtraglich mit den Unsicher-
heiten der Signalerfassung beaufschlagt werden. Das Simulationsmodell
gleicht der Anordnung in Abschnitt 4.3, wobei Signale fiir ein Fluid mit
thermoviskosen Verlusten von 0 mPas, 5mPas und 10 mPas untersucht
werden. Um den Einfluss der unsicheren Zeitbasis des Oszilloskops zu
untersuchen, wird der Zeitvektor der simulativ erzeugten Signale zufal-
lig neu skaliert. Die Skalierungsdnderung wird dabei entsprechend den
Herstellerangaben [Tiel9] aus einer Gleichverteilung von +1-107% der
eingesetzten Abtastfrequenz von 200 MHz gezogen. Dem zugrunde liegt die
Annahme, dass die Zeitbasis des Oszilloskops zwar unsicher ist, sich aber
nicht wihrend der Aufnahme eines Signals dndert. Andere Unsicherheitsbei-
trage des Oszilloskops selbst, wie etwa eine zeitinvariante Null-Punkt- oder
Verstarkungsunsicherheit, haben aufgrund der Art der Signalauswertung
keinen Einfluss auf die gemessene Absorption. Bei der Aufnahme realer
Signale mit der iiberarbeiteten Messanordnung zeigt sich weiterhin tiber-
lagertes Rauschen, das in der Monte-Carlo-Betrachtung durch additives,
normalverteiltes Rauschen mit einer Standardabweichung von 0,5 % der
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

Tabelle 6.7: Ergebnis der Monte-Carlo-Simulation zur Bestimmung der
Unsicherheit des gemessenen Absorptionsparameters a.

Thermoviskose Verluste p in mPas 0 5 10
Idealer Absorptionsparameter a in 107!7s2m~! 0 74,07 1481
Stichprobenmittelwert von a in 10717s2m™1! —0,004 73,56 147.1

Stichprobenstandardabweichung von a in 10~'7s2m™=! 1,47 1,61 1,78

maximalen Signalstédrke modelliert wird.

Fiir thermoviskose Verluste im Fluid von 0 mPas, 5mPas und 10 mPas
werden jeweils 50 000 Signale mit den oben beschriebenen Unsicherheitsbei-
tragen beaufschlagt und beziiglich des Absorptionsparameters a ausgewer-
tet. Die Ergebnisse sind in Abbildung 6.17 als Histogramme dargestellt. Die
dargestellten absoluten Héufigkeiten zeigen sich fiir die jeweils vorgegebenen
Verluste ndherungsweise gaufiformig. Entsprechend kénnen die jeweiligen
Verteilungen durch den Stichprobenmittelwert und die Stichprobenvarianz
beschrieben werden. Die mit der Monte-Carlo-Methode ermittelten Werte
fiir diese Kenngrofien sind in Tabelle 6.7 zusammengefasst. Es zeigt sich,
dass die Mittelwerte fiir den Absorptionsparameter nah an den idealen
Werten liegen, jedoch eine geringe systematische Abweichung nach unten
aufweisen, die mit den Verlusten im Fluid ansteigt. Diese systematische
Abweichung kann durch die durch das Rauschen eingebrachte, zusétzliche
Energie im Spektrum der Signale erklart werden: Das Rauschen fiigt den
beiden ausgewerteten Echosignalen im gleichen Mafle Energie hinzu; da-
durch wird das Verhéltnis der Signalstirken zueinander kleiner, welches zu
einem kleineren geschétzten Absorptionsparameter fithrt. Eine derartige
systematische Abweichung kann jedoch, vorausgesetzt der Energieeintrag
durch das Rauschen bleibt im statistischen Mittel konstant, durch die
zuvor beschriebenen Schritte zur Referenzierung der Messanordnung (Ab-
schnitt 6.2) mit korrigiert werden.

Die eigentliche statistische Unsicherheit der Ermittlung des Absorptions-
parameters a wird durch die ermittelte Stichprobenstandardabweichung
beschrieben. Diese zeigt ebenfalls eine leichte Abhéngigkeit von den Ver-
lusten im Fluid. Da die thermoviskosen Verluste bei einer realen Messung
a priori nicht bekannt sind, sich jedoch fiir die im Rahmen dieser Arbeit
untersuchten Fluide im Bereich von 10mPas befinden, wird die ermit-
telte Stichprobenstandardabweichung fir den Absorptionsparameter a
auf 210717 s2m™! leicht erweitert und als Standardunsicherheit v, fiir a
angenommen.
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Abbildung 6.18: Schematische Darstellung der Zusammensetzung der Mess-
unsicherheit der ermittelten thermoviskosen Verluste.

6.3.2 Unsicherheit der ermittelten thermoviskosen
Verluste

Nach der Abschéitzung der Unsicherheit des Absorptionsparameters u,
kann diese nun durch die nachgestellten Berechnungsschritte propagiert
werden. Das Vorgehen ist in Abbildung 6.18 schematisch dargestellt. So-
wohl die Bestimmung der gemessenen thermoviskosen Verluste fipess, als
auch die Korrektur von piyess zur Bestimmung der thermoviskosen Verluste
w1 im Fluid, erfordern Kenntnis der Schallgeschwindigkeit ¢ und der Dich-
te pg des Fluids. Diese Grolen werden mit Hilfe der Zustandsgleichung
(EOS, von engl. equation of state) des jeweiligen Fluids aus dem gemes-
senen statischen Druck py und der gemessenen absoluten Temperatur 7Ty
ermittelt. Entsprechend werden die Unsicherheitsbeitrédge der Dichte und
der Schallgeschwindigkeit (u,, und u.) bestimmt durch die Unsicherhei-
ten der Temperatur- und Druckmessung (ug, und w,,) sowie durch die
Unsicherheit der Zustandsgleichung ugog selbst. Da die zur klassischen
Unsicherheitsanalyse [GUMO08] notwendigen Sensitivitdten, zum Beispiel
der aus der Zustandsgleichung bestimmten Schallgeschwindigkeit auf eine
Anderung der Temperatur, erst bestimmt werden miissten (etwa durch den
Einsatz finiter Differenzen), erscheint die Monte-Carlo-Methode ebenfalls
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6 Bestimmung der akustischen Absorption und der Volumenviskositéat

Tabelle 6.8: Relative Unsicherheiten der aus den Zustandsgleichungen er-
mittelten Grofen fiir die untersuchten Fluide.

Fluid Schallgeschw. Dichte  Quelle
Wasser 0,5% 0,5%  [Wag02]
Methanol 1% 1% [Pial3]
1-Propanol 0,2% 1% [Gao20a]
2-Propanol 0,2% 1% [Gao20b)
n-Hexan 2% 0,5%  [Spa03]
n-Octan 2% 0,56%  [Spa03]
n-Decan 2% 0,5%  [Lem06]
Toluol 2% 0,5%  [LemO6]

als zielfithrend.

Die Standardunsicherheiten der Temperatur- und Druckmessgerite wer-
den mit ug = 29mK und u,, = 207kPa vorangegangenen Betrachtungen
im Rahmen des Einsatzes des Messsystems zur Schallgeschwindigkeitsbe-
stimmung entnommen [Dubl4]. Die relativen Unsicherheitsbeitrage der
eingesetzten Zustandsgleichungen sind abhéngig vom jeweils untersuchten
Fluid und liegen fiir Schallgeschwindigkeit und Dichte jeweils im Bereich
einiger Prozent (Tabelle 6.8). Sie werden analog einer Typ-B Unsicher-
heit [GUMOS8] als gleichverteilt angenommen.

Die unsicherheitsbehafteten Grofien Schallgeschwindigkeit und Dichte
kénnen nun verwendet werden, um die Unsicherheit der gemessenen ther-
moviskosen Verluste fiess zu ermitteln. Im néachsten Schritt werden die
Beitriage der zuvor ermittelten Vorschrift zur Korrektur der systematischen
Messabweichungen (Abschnitt 6.2.2) berticksichtigt. Neben Schallgeschwin-
digkeit und Dichte gehen hier die Unsicherheit der identifizieren Korrek-
turvorschrift .., sowie die Unsicherheiten der Referenzdaten s ein. Als
Abschétzung der Standardunsicherheiten von Vorschriften zur Korrektur
systematischer Messabweichungen bzw. fiir die Unsicherheiten referenzda-
tenbasierter Messverfahren kann folgender Ansatz gewéhlt werden [DAKk10;
Clal9al:

1
2 2

rer,n mess,n ) ny ~n ? '1
Ugory N Nb z :(:LL f, M(:u R PO, C )) (6 9)

wobei N hier die Anzahl der Stiitzstellen ist und N, weiterhin die Anzahl
der Koeffizienten der Korrekturvorschrift. Der Ausdruck N — N, wird auch
die Anzahl der Freiheitsgrade genannt [DAK10]. fiyefn sind die thermovisko-
sen Verluste, die als Referenz herangezogen werden. Fiir N, = 0 entspricht
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6.3 Abschétzung der Messunsicherheiten

Gleichung 6.19 gerade der mittleren quadratischen Abweichung. Fiir die
urspriingliche Messanordnung im Status A nimmt uy,, einen Wert von
0,171 mPas an. In Status B steigt der Wert auf 0,690 mPa s, wobei hier
auch Fluide mit deutlich héheren thermoviskosen Verlusten als Referenz-
und Messmedien betrachtet werden.

Zur Abschatzung der Unsicherheiten der Referenzmessdaten wu,.; kann
lediglich auf Angaben zur Wiederholabweichung zurtickgegriffen werden,
die in einigen der in Abschnitt 3.2.3 genannten Publikationen (zum Bei-
spiel [All70; All72; Awa77; Xu03]) gemacht werden. Die angegebenen
relativen Werte fiir die Wiederholabweichung liegen hier, bis auf eine Aus-
nahme (Allegra et al. mit 10 % bis 15 %[A1170]), unterhalb von 5% des
Messwertes. Als Abschétzung des Einflusses der unsicherheitsbehafteten
Referenzdaten wird u,e gleichverteilt mit 5 % des ermittelten Werts fur die
thermoviskosen Verluste angenommen und dem Ergebnis der vorherigen
Betrachtung additiv tiberlagert. Hier inkludiert sind auch die Unsicherhei-
ten der Scherviskositédt, der Wéarmeleitfahigkeit und der Wéarmekapazitéten
(Abschnitt 3.1) der Referenzmessungen. Auch wenn einige Quellen eine
hohere Wiederholabweichung angeben, stellt eine relative Unsicherheit
von 5 % eine pessimistische Abschéitzung dar, da zur Referenznahme ein
auf Basis von mehreren Messwerten identifizierter Ausdruck verwendet
wird (siehe Abschnitt 6.2.1). Dadurch ist, bei statistischer Schwankung der
Messwerte, die Unsicherheit des identifizierten Ausdrucks geringer als die
der Messwerte selbst.

Da nun alle relevanten Unsicherheitsbeitriage quantifiziert sind, konnen
mit Hilfe der Monte-Carlo-Methode die Unsicherheiten der ermittelten
Werte fiir die thermoviskosen Verluste bestimmt werden. Dazu werden
aus den zugrundeliegenden Verteilungsfunktionen fiir die einzelnen Un-
sicherheitsbeitriage zufallig Werte gezogen und durch die verwendeten
Gleichungen propagiert [Cox03]. Dies ermoglicht nun die Bestimmung der
Unsicherheiten der zuvor ermittelten Werte fiir die thermoviskosen Verluste.
Beispielhaft werden hier die Unsicherheiten der zuvor betrachteten Messer-
gebnisse fiir Alkohole bei etwa 300 K betrachtet (Abbildung 6.19). Fiir diese
auch in Abbildung 6.10 dargestellten Werte zeigt sich zunéchst, dass die
Unsicherheit eines Messwerts mit der Messgrofie selbst zunimmt. So zeigen
die Ergebnisse fiir Methanol, welches im Vergleich kleine thermoviskose
Verluste aufweist, auch die geringste absolute Unsicherheit. Relativ gesehen
betragen die Unsicherheiten der Messungen an Methanol zustandsunab-
héngig jedoch etwa 14 %, an 1-Propanol etwa 11 % und an 2-Propanol etwa
7%. Dieser Zusammenhang entspricht den Erwartungen, da der Messeffekt
selbst gegeniiber den Storgrofien grofler wird, wenn die thermoviskosen
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Abbildung 6.19: Unsicherheit der Messung der thermoviskosen Verluste
verschiedener Alkohole bei etwa 300 K (¢ Methanol, ¢ 1-
Propanol und = 2-Propanol; vgl. Abbildung 6.10 b).

Verluste im Fluid ansteigen. Uber den Zustand zeigen sich bei dieser Be-
trachtung keine nennenswerten Abhéngigkeiten der Messunsicherheit, so
dass die genannten, relativen Unsicherheiten als Abschétzung der Unsicher-
heit fiir die Messung der thermoviskosen Verluste der betrachteten Fluide
herangezogen werden koénnen.

6.3.3 Unsicherheit der ermittelten Volumenviskositat

Zur Bestimmung der Unsicherheit der ermittelten Volumenviskositiat kann
das zuvor beschriebene Verfahren um den Zusammenhang zwischen den
ermittelten thermoviskosen Verlusten p und der Volumenviskositat g,
erweitert werden: 4
Cp — Cy
=l — —flg — ———1. 6.20

e =gl = T (6.20)
Entsprechend werden die Unsicherheiten der zur Ermittlung der Schervisko-
sitat us, der Warmeleitfahigkeit v und der spezifischen Wéarmekapazitaten
¢p und ¢, eingesetzten Modell- und Zustandsgleichungen bendtigt. Die

Unsicherheitsangaben zu diesen Gleichungen sind in Abschnitt 3.1 angege-
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6.3 Abschétzung der Messunsicherheiten

Tabelle 6.9: Beispielhafte Unsicherheiten der thermoviskosen Verluste und
der Volumenviskositét fiir unterschiedliche Fluide.

Fluid To Po 1 Ly Uy Uy,
K MPa mPas mPas mPas mPas

Wasser  300,0 30,081 342 229 0,224 0,225
Wasser  300,0 74,807 3,79 2,64 0,238 0,239
Methanol 244,3 9,712 4,36 2,37 0,300 0,305
Methanol 300,0 124,558 2,37 1,18 0,301 0,303
Toluol  303,2 123,487 14,02 1245 0975 0,975
Toluol 3481 25271 7,56 7,00 0,743 0,743

ben. Auch hier wird wieder eine worst-case Betrachtung durchgefithrt und
die maximal angegebene Unsicherheit angenommen. Weiterhin werden die
Unsicherheiten der jeweiligen Fluidkenngréfien durch die unsicherheitsbe-
haftete Temperatur- und Druckmessung, welche als Eingangsgrofien fiir
die Zustandsgleichungen verwendet werden, beeinflusst.

Nach Durchfithrung des Monte-Carlo-Verfahrens stellt sich jedoch heraus,
dass die Unsicherheitsbeitrage der Scherviskositédt, der Warmeleitfahigkeit
und der spezifischen isobaren und isochoren Warmekapazitaten das Er-
gebnis in der Regel nur in geringem Mafl beeinflussen. Beispielhaft sind
die Ergebnisse fiir die Messunsicherheiten der thermoviskosen Verluste p
und der Volumenviskositét jp, von unterschiedlichen Fluiden in einigen
Zustéanden in Tabelle 6.9 aufgefithrt. Wie sich zeigt, unterscheiden sich die
beiden ermittelten Unsicherheiten nur im Bereich unterhalb eines Prozents.
Entsprechend kann als Abschatzung fiir die absolute Messunsicherheit der
Volumenviskositat die absolute Unsicherheit der thermoviskosen Verluste
herangezogen werden. Da der Messwert der Volumenviskositét stets kleiner
sein muss als die thermoviskosen Verluste, bedeutet dies jedoch auch, dass
die relative Messunsicherheit der Volumenviskositat entsprechend grofier
ist, als die der thermoviskosen Verluste. In der Zusammenfassung der
Messergebnisse (Anhang C) wird die Unsicherheit der Volumenviskositét,
sofern verfiighar, fiir jede Messung mit angegeben. Hier treten vereinzelt
Messdatenséitze auf, bei denen die Unsicherheit der Volumenviskositét
kleiner ist als die der thermoviskosen Verluste. Dies liegt darin begriin-
det, dass die aus den Messungen ermittelten thermoviskosen Verluste und
die Scherviskositat iiber ihre Zustandsabhéangigkeit korreliert sind. In der
Monte-Carlo-Methode wird diese Korrelation implizit berticksichtigt und
kann entsprechend dazu fiithren, dass sich die statistischen Schwankungen
von thermoviskosen Verlusten und Scherviskositéit teilweise kompensieren
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Abbildung 6.20: Unsicherheit der Messung der Volumenviskositét verschie-
dener n-Alkane bei etwa 303 K (vgl. Abbildung 6.16).

und so eine geringere Unsicherheit fiir die Volumenviskositét liefern.

In der grafischen Darstellung der Unsicherheiten der ermittelten Werte
fiir die Volumenviskositét (Abbildung 6.20) wird deutlich, dass die Un-
sicherheitsbeitrage, gerade bei geringen ermittelten Volumenviskositaten,
relativ grofl sind. Beim Vergleich der drei unterschiedlich referenzierten
Messdatenséatze zeigt sich tendenziell fir die urspriinglichen Anordnung in
Status A die geringste Unsicherheit. Bei der tiberarbeiteten Messanordnung
sind die ermittelten Unsicherheiten fiir die thermoviskosen Verluste und
die Volumenviskositat etwas grofler und schlieSlich fiir die urspriingliche
Anordnung in Status B tendenziell am grofiten (vgl. Anhang C). Dies
lasst den Schluss zu, dass fiir die Unsicherheit der Messung die RMSD
der Referenzierungsvorschrift £, mafigeblich ist. Soll also fiir zukiinftige
Messungen die Unsicherheit reduziert werden, so muss eine Moglichkeit
gefunden werden, Referenzierungsvorschriften mit geringerer Abweichung
aufzustellen. Ein erster Schritt kann hier die Reduzierung statistischer
Schwankungen in den Messungen sein, indem zum Beispiel das Rauschen
durch eine tiberarbeitete elektrische Signalfithrung reduziert wird.

Da in die Unsicherheitsbetrachtung neben den drei Messgrofien (Druck
Po, Temperatur Ty und gemessener Absorptionsparameter a) auch die Zu-
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standsgleichung des untersuchten Fluids eingeht, féllt es schwer, weitere
generelle Aussagen zur Messunsicherheit des Verfahrens zu treffen. Aus
diesem Grund wird auf eine Betrachtung der Messunsicherheit des Verfah-
rens selbst verzichtet, um stattdessen die Unsicherheiten fiir die einzelnen,
ermittelten Messergebnisse aufzufiithren (siche Anhang C).

6.4 Vergleich mit Ergebnissen der
Molekulardynamik-Simulation

Neben der messtechnischen Bestimmung ist es weiterhin moglich, die Vo-
lumenviskositiat auf Basis von Molekulardynamik-Simulationen [Rut17]
zu bestimmen. Das von Chatwell et al. [Cha20b] zur Bestimmung einer
Zustandsgleichung fiir die Volumenviskositat von Edelgasen eingesetzte
Verfahren kann auch fiir die Untersuchung von anderen Fluiden, wie et-
wa Methanol, angewandt werden. Abbildung 6.21 zeigt beispielhaft die
synthetisch erzeugten Werte fiir die Volumenviskositat von Methanol bei
etwa 220 K und variierender Dichte. Analog zu den Unsicherheiten rea-
ler Messungen liefert auch die Bestimmung der Volumenviskositét durch
Molekulardynamik-Simulation kein diskretes Ergebnis sondern eine Distri-
bution [Cha20a].

Um die Ergebnisse des referenzdatenbasierten Messverfahrens zu validie-
ren, wird hier explizit die isotherme Messreihe bei etwa 220 K betrachtet.
Fiir diese Zustidnde liegen in der Literatur bisher keine Messdaten fiir
die Volumenviskositit vor und die Messungen werden entsprechend nicht
fiir die Referenzierung verwendet. Die beiden in Abbildung 6.21 gegen-
iibergestellten Datensétze werden somit also durch zwei von Grund auf
unterschiedliche Verfahren erzeugt. Dennoch zeigen beide Datensatze, vor
allem unter Berticksichtigung der Schwankung der jeweiligen Mittelwerte
sowie der angegebenen Unsicherheitsintervalle, eine gute Ubereinstimmung.
Die Messwerte liegen dabei stets unterhalb der Simulationsergebnisse. Der
leicht negative Trend der Messwerte fiir die Volumenviskositat beztiglich der
Dichte zeigt sich in den Simulationsdaten nicht bzw. weniger deutlich und
ist auch im Vergleich zu den bisher betrachteten Messreihen (zum Beispiel
Abbildung 6.10) eher unplausibel. Unter Berticksichtigung der Unsicher-
heitsintervalle kann man eher davon ausgehen, dass die Volumenviskositat
keine stark ausgepragte Dichteabhangigkeit bei dieser Temperatur zeigt.
Die Simulationsergebnisse zeigen weiterhin eine Erhohung der Volumen-
viskositit bei 861kgm™2, die in schwicherer Form auch in der Messung
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Abbildung 6.21: Vergleich von Messdaten fiir die Volumenviskositat von
Methanol bei 220K und mittels Molekulardynamik-
Simulation ermittelten synthetischen Daten [Cha20a].

beobachtet werden kann. Derartige Effekte (im Zustandsraum lokal leicht
erhohte Volumenviskositit) konnten bisher in dieser Form nicht beobachtet
werden. Es ist also wahrscheinlich, dass es sich hierbei um statistische
Abweichungen handelt. Aufgrund der geringen Anzahl an Messdaten fiir
die Volumenviskositét ldsst sich hier jedoch keine definitive Aussage treffen.

Systematische Abweichungen treten auch bei den Resultaten von Mo-
lekulardynamik-Simulationen auf, sind jedoch anderen Ursprungs und
damit anders geartet als die systematischen Abweichungen des Messverfah-
rens [Sch17]. Daher wird im Einsatz von Molekulardynamik-Simulationen
eine geeignete Methode zur Erzeugung von Referenzdaten fiir zukiinftige
Bestrebungen zur Messung der akustischen Absorption und der Volumen-
viskositéit gesehen.

Fazit

Die zuvor beobachteten systematischen Messabweichungen bei der Ab-
sorptionsmessung im realen Messsystem konnen durch Bezugnahme auf
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6.4 Vergleich mit Ergebnissen der Molekulardynamik-Simulation

Referenzdaten korrigiert werden (Fragestellung VII). Dafiir muss ein poly-
nomialer Ausdruck in Schallgeschwindigkeit und Dichte des untersuchten
Fluids parametrisiert und identifiziert werden. Bedingt durch diese Refe-
renzierung ist der verfiigbare Messbereich der Anordnung beziiglich der
Schallgeschwindigkeit und der Dichte eingeschrénkt (Fragestellung VIII).
Fir Fluide, deren Eigenschaften in diesem Messbereich liegen, konnen
die thermoviskosen Verluste ermittelt werden, welche mafigeblich fir die
akustische Absorption sind. Liegen weiterhin Daten fiir die Scherviskositét
und die Warmeleitfahigkeit fiir das Fluid vor, kann aus den thermoviskosen
Verlusten die Volumenviskositat bestimmt werden. Die Messunsicherheiten
der ermittelten thermoviskosen Verluste und der Volumenviskositat werden
primér bestimmt durch die mittlere Abweichung der Korrekturvorschrift
fiir die systematischen Messabweichungen. Relativ betrachtet liegen die
Messunsicherheiten fiir die untersuchten Fluide im einstelligen bis unteren
zweistelligen Prozentbereich (Fragestellung IX).
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7 | Zusammenfassung und
Ausblick

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird ein Messverfahren zur Ermittlung der Volumenvisko-
sitdt basierend auf einer Messung der akustischen Absorption beschrieben.
Den experimentellen Ausgangspunkt bildet dabei eine etablierte Messan-
ordnung fiir die Bestimmung der Schallgeschwindigkeit von Fluiden, wobei
die Kernproblematik die Trennung der akustischen Absorption im Fluid
von anderen signalbeeinflussenden Effekten ist.

Aufbauend auf eine Diskussion der mathematischen Beschreibung der
Schallausbreitung in Fluiden wird dargelegt, wie ein akustisches Signal
durch den Absorptionsmechanismus beeinflusst wird. Aus der bekann-
ten quadratischen Frequenzabhéngigkeit dieses Mechanismus resultiert,
dass die spektralen Anteile im Signal unterschiedlich stark absorbiert wer-
den (Dispersion) und die zu messende Grofle damit der Parameter eines
quadratischen Absorptionsmodells sein muss. Uber eine Betrachtung der
Energiegeschwindigkeit kann gezeigt werden, dass die Signallaufzeit fiir die
untersuchten Fluide nicht signifikant durch die Absorption beeinflusst wird
und somit keinen praktikablen Ansatz fiir die Realisierung eines Messver-
fahrens darstellt. Dennoch handelt es sich hierbei, vor allem im Kontext
von Schallgeschwindigkeitsmessungen, um eine wichtige Erkenntnis, da nun
abgeschatzt werden kann, inwiefern die Absorption einen Einfluss auf eine
gemessene Laufzeit hat. Basierend auf der Beeinflussung des Spektrums
des akustischen Signals werden Ansétze entwickelt, wie aus diesen Einfliis-
sen ein quadratisch frequenzabhéangiger Absorptionsparameter ermittelt
werden kann. Varianten von bekannten spektralen Verfahren, wie etwa
einer Verschiebung des spektralen Schwerpunkts, zeigen sich aufgrund der
geringen Absorption in den untersuchten Fluiden zu instabil, wahrend
der klassische Ansatz iiber die Abnahme der akustischen Signalintensitéit
aufgrund der unberiicksichtigten Frequenzabhéngigkeit des Absorptions-
mechanismus zu systematischen Abweichungen fithrt. Deutlich bessere
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Eigenschaften zeigt hier ein Ansatz tiber die Auswertung der gewthnli-
chen Momente des Signalspektrums, der fiir alle weiteren Betrachtungen
eingesetzt wird.

Wiéhrend anhand simulativ generierter Signale gezeigt werden kann, dass
sich die Absorption im Fall ebener Wellenausbreitung aus den Signalen
ermitteln ldsst, treten im realen Messsystem aufgrund von ortlich begrenz-
ten Quellen und Reflektoren Beugungseffekte auf, die eine Verteilung der
akustischen Energie im Raum und somit eine zusatzliche Signalbeeinflus-
sung bedingen. Weiterhin kénnen die akustischen Reflektoren nicht als
ideal angenommen werden, vielmehr sind ihre Reflexionsfaktoren zusatzlich
abhéngig von den Parametern des untersuchten Fluids. Um den Einfluss
dieser Effekte auf die gemessene Absorption abzuschétzen, werden Simula-
tionsmodelle der Messanordnung mit unterschiedlicher Komplexitéat erstellt.
Diese Modelle ermoglichen eine Analyse der gemessene Absorption in Ab-
héngigkeit der Fluidparameter (Schallgeschwindigkeit und Dichte). Gerade
bei der Betrachtung der gemessenen thermoviskosen Verluste (der Summe
aus Volumenviskositat, Scherviskositat und Verlusten durch Warmeleitung),
welche aus dem ermittelten quadratisch frequenzabhédngigen Absorptions-
parameter bestimmt werden konnen, zeigt sich, dass die Abweichungen von
den Verlusten im Fluid selbst einem iiber den Parameterraum hinreichend
stetigen Zusammenhang folgen. Kénnen diese Abweichungen fiir das reale
Messsystem parametrisiert und identifiziert werden, so lassen sie sich rech-
nerisch korrigieren. Weiterhin konnen von den beobachteten Abweichungen
der gemessenen thermoviskosen Verluste in den Simulationsmodellen Maf3-
nahmen zur Entwicklung einer iiberarbeiteten Messanordnung abgeleitet
werden. Umgesetzt wird davon primér die Realisierung einer Schallwand-
lerfassung mit symmetrischen Abstrahleigenschaften durch den Einsatz
stochastisch strukturierter, additiv gefertigter Bauteile. Ein Vergleich der
iiberarbeiteten Messanordnung mit der unverdnderten Variante zeigt deut-
lich reduzierte systematische Messabweichungen.

Da ausgeschlossen werden kann, dass signifikante nichtlineare akustische
Effekte wahrend der Messung auftreten, wird ein Verfahren zur Korrektur
der systematischen Messabweichungen basierend auf Referenzmessungen
an Fluiden in Zustanden, deren Volumenviskositat bekannt ist, vorgestellt.
Zur gleichzeitigen Parametrisierung und Identifikation der Korrekturvor-
schrift wird dabei aus den zuvor durchgefithrten simulativen Studien eine
quantitative Bedingung an die Korrekturvorschrift formuliert, die hilft,
physikalisch sinnvolle Ansitze auszumachen und gleichzeitig Uber- und
Unteranpassung an die Referenzdaten zu vermeiden. Dieses Verfahren wird
an der unverdanderten Messanordnung zur Schallgeschwindigkeitsbestim-
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mung sowie an der zuvor beschriebenen tiberarbeiteten Messanordnung
angewandt und liefert Messwerte fiir die thermoviskosen Verluste in Wasser,
verschiedenen Alkoholen und Alkanen. Aus diesen Ergebnissen kann dann
die Volumenviskositat unter Verwendung etablierter Zustandsgleichungen
fiir die Scherviskositat und die Warmeleitféhigkeit bestimmt werden. Die
Messunsicherheiten der ermittelten Werte fiir die thermoviskosen Verluste
und die Volumenviskositat werden mit Hilfe der Monte-Carlo-Methode
abgeschéatzt. Ein abschlieender Vergleich mit synthetisch mittels Moleku-
lardynamik-Simulation ermittelten Werten fiir die Volumenviskositat zeigt
eine gute Ubereinstimmung.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden damit insgesamt acht unterschiedliche
Fluide beziiglich ihrer thermoviskosen Verluste und ihrer Volumenvisko-
sitat charakterisiert, wobei fiir drei dieser Fluide bisher keine Messdaten
vorlagen. Die in Anhang C aufgefithrten Messdaten stellen damit eine
umfangreiche Sammlung an Messdaten fiir diese Fluidkenngrofien dar, die
als Ausgangspunkt fiir theoretische Analysen und die Aufstellung von Zu-
standsgleichungen fiir die Volumenviskositét dienen kénnen. Alle Messwerte
fiir die Volumenviskositit zeigen sich dabei als mit steigender Temperatur
sinkend und mit steigendem Druck steigend. Weiterhin zeigen nahezu alle
durchgefiithrten Messungen eine Volumenviskositét, die um ein Vielfaches
grofler ist als die Kombination aus Scherviskositit und Verlusten durch
Warmeleitfahigkeit. Entsprechend stellt sich die haufig getroffene Annah-
me, dass die Volumenviskositat, gerade bei der Betrachtung akustischer
Problemstellungen, vernachléassigbar klein ist, als nicht haltbar heraus.

Ausblick

Die Realisierung des hier vorgestellten Messverfahrens ist in der aktuellen
Form abhéngig von Referenzdaten von Fluiden, deren Parameter denen von
neu zu analysierenden Fluiden dhneln. Die geringe Auswahl an Referenz-
daten schrankt damit zum einen den verfiigharen Messbereich beziiglich
Schallgeschwindigkeit und Dichte ein. Zum anderen muss angenommen
werden, dass die Referenzdaten selbst nur statistische, mittelwertfreie Ab-
weichungen zeigen. Unsicherheiten in den Referenzmesswerten tibertragen
sich zudem auf die Unsicherheit des hier vorgestellten referenzdatenba-
sierten Messverfahrens. Eine Moglichkeit, den Messbereich zu erweitern,
bestiinde zum Beispiel darin, weitere Referenzmessungen an bisher nicht
betrachteten Fluiden durchzufithren. Werden weiterhin nur fliilssige Medien
untersucht, kdmen hier etwa Messungen an Xenon in Frage, welches im
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7 Zusammenfassung und Ausblick

fliissigen Zustand eine hohere Dichte und gleichzeitig eine deutlich gerin-
ge Schallgeschwindigkeit aufweist als die bisherigen Referenzmedien. Fiir
Xenon liegen dabei sowohl Referenzmessungen (zum Beispiel [Bah75]) als
auch die von Chatwell et al. [Cha20b] aufgestellte Zustandsgleichung fiir
die Volumenviskositiat vor. Weiterhin kénnen Chatwell et al. auch zeigen,
dass sich die Volumenviskositéit synthetisch mit Hilfe von Molekulardyna-
mik-Simulationen bestimmen lasst. Derartige Ergebnisse sind nicht von den
gleichen systematischen Abweichungen, die im realen Messsystem auftreten,
tiberlagert. Auerdem kann der (virtuelle) thermodynamische Zustand fiir
die Simulation so gewahlt werden, dass der Giiltigkeitsbereich der Refe-
renzierungsvorschrift, und damit der Messbereich, gezielt erweitert wird.
Diese Umstande machen die Molekulardynamik-Simulation zu einem guten
Werkzeug zur Generierung von Referenzdaten fiir zukiinftige Messungen.

Weiterhin zeigen die ermittelten Messergebnisse relativ hohe Unsicherhei-
ten. Urséachlich hierfiir sind primér relativ hohe statistische Schwankungen
der gemessenen thermoviskosen Verluste. Dadurch bleiben die mittleren
quadratischen Abweichungen der Referenzierungsvorschrift ebenfalls relativ
hoch, was sich schliellich auf die ermittelten Unsicherheiten der Messwerte
fiir die thermoviskosen Verluste und die Volumenviskositéit niederschlagt.
Um die Schwankungen der gemessenen thermoviskosen Verluste zu reduzie-
ren, konnen zunéchst Manahmen zur Reduzierung des Rauschens ergriffen
werden. Hier wére der Einsatz einer vollstandig koaxialen Realisierung der
Signalleitung sinnvoll, die aktuell, primar bei der Durchfithrung in den
Druckbehalter, nicht gegeben ist. Weiterhin kann der Messeffekt selbst
vergrofert werden, indem ein Schallwandler mit hoherer Resonanzfrequenz
und Bandbreite eingesetzt wird. Der Messeffekt wird dabei aufgrund der
quadratischen Frequenzabhéangigkeit des Absorptionsmechanismus tiber-
proportional grofler. Hierbei muss beachtet werden, dass bei einer Wahl
einer zu hohen Frequenz eventuell sehr stark absorbierende Fluide nicht
mehr analysiert werden konnen, da die Signale zu stark geschwéacht wer-
den. Angestrebt fiir zukiinftige Untersuchungen wird hier der Einsatz von
piezokeramischen Schallwandlern mit einer Resonanzfrequenz von etwa
11 MHz.

Waéhrend in dieser Arbeit nur Medien im fliissigen Zustand untersucht
werden, soll zukiinftig auch die Volumenviskositdt von Gasen und iiberkri-
tischen Fluiden ermittelt werden. Fiir die Untersuchung von stark verdich-
teten Gasen wurden schon erste MaBinahmen, wie etwa zur Unterdriickung
von Korperschallsignalen durch eine iiberarbeitete Schallwandlerfassung
(Abschnitt 5.3.2), getroffen. Die Einkopplung von Ultraschall im bisher
verwendeten Frequenzbereich in Gase mit geringer Dichte gestaltet sich
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jedoch aufgrund des hohen Unterschieds der akustischen Impedanzen als
anspruchsvoll, so dass hierfiir voraussichtlich eine neue Messanordnung
entworfen werden muss. Das vorgestellte Verfahren zur Referenzierung
sowie die Algorithmen zur Signalanalyse kénnen jedoch analog angewandt
werden. Als Referenzmedien bieten sich hier Edelgase an [Bah75; Cha20b].
Generell kann das Verfahren auch auf anders geartete Messanordnungen
iibertragen werden, vorausgesetzt, es stehen mindestens zwei akustische
Signale zur Verfiigung, die unterschiedliche Entfernungen im zu untersu-
chenden Fluid zuriickgelegt haben. Der Ansatz zur Absorptionsbestimmung
iiber die Betrachtung der gewohnlichen Momente kann so zum Beispiel in
prozesstechnischen ultraschallbasierten Messsystemen eingesetzt werden,
um eine qualitative Aussage tiber die Absorption im Fluid zu gewinnen.
Nach Durchfithrung des vorgestellten Referenzierungsprozesses kénnen ge-
rade bei starker absorbierenden Medien so auch quantitative Aussagen tiber
die Absorption ermittelt werden. Dies ist insbesondere in Anwendungen
von Bedeutung, in denen etwa chemisch sehr d&hnliche Fluide differenziert
werden miissen. Ein Beispiel hierfiir sind 1-Propanol und 2-Propanol, die
im Rahmen der Ergebnisse dieser Arbeit signifikante Unterschiede in den
thermoviskosen Verlusten zeigen.
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A | Erganzende Betrachtungen

A.1 Umformungen mathematischer Ausdriicke

In diesem Abschnitt sind einige im Rahmen der Arbeit verwendete, ma-
thematische Umformungen aufgefiihrt.

A.1.1 Kosinus und Sinus des halben Arkustangens

Die Ausdriicke cos (% arctan :1:) und sin (% arctan :1:) treten vor allem dann
auf, wenn die Wurzel einer komplexen Zahl in Real- und Imaginérteil
zerlegt werden muss (siehe zum Beispiel Abschnitt 2.1.3). Uber den Halb-
winkelsatz [Bro99] lassen sich zunéchst die folgenden Zusammenhénge
herstellen:

1 t
cos (% arctan x) = \/ + COS;rC an und (A.1)
. /1 1 — cosarctan x
sin (5 arctan x) = 5 . (A.2)

Der Term cos (arctan z) kann ohne trigonometrische Funktionen wie folgt
dargestellt werden [Mat18]:

1
22+ 1

(A.3)

cos (arctan z) =

Durch Einsetzen und Vereinfachen ergeben sich dann folgende Zusammen-
hénge:

Vi +14+1

cos (% arctan x) = und (A.4)

2vr2 + 1

ViZ 11
)=\ vt (A5)

2

sin (l arctan
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A.1.2 Schwerpunkt der Kreuzkorrelationsfunktion

Ziel ist es, zu zeigen, wie der Schwerpunkt der Kreuzkorrelationsfunktion
zweier Signale mit den Schwerpunkten der urspriinglichen Signale zusam-
menhéngt. Gegeben sei die Kreuzkorrelationsfunktion ®,,(7) der reellen
Signale z(t) und y(t):

o0

,, (1) = / 2(t) -yt + 7)dt. (A.6)

— 00

Der Schwerpunkt beziiglich der Verschiebung 7 ist iiber das nullte und
erste gewohnliche Moment definiert:

ml(q)xy)
mo(Pay)

[ 7 [ zt) yit+7)dtdr
_x x | (A8)
[ [z yt+7)dtdr

—00 —O0

(A7)

7—s<1>my -

Tauschen der inneren und dufleren Integrale in Zahler und Nenner fithrt
auf folgenden Ausdruck:

Ofo x(t) 70 T-y(t+71)drdt
o : (A.9)
_f :c(t)_f y(t+ 7)drdt

qu)wy ==

Nun sollen zunéachst die jeweils inneren Integrale betrachtet werden. Fiir

den Ausdruck im Zéhler ( Ofo 7 -y(t+ 7)d 1) wird zunédchst eine Nebenbe-

trachtung durchgefiihrt: F(;lgende Gleichung entspricht gerade dem um —¢
verschobenen Schwerpunkt 7, des Signals y beztiglich 7:

ofoT-y(t+7)dT

N = Ty — L. (A.10)
[ yt+71)dr

Auf das im Nenner stehende Integral hat die Verschiebung um —t keine
Auswirkung. Demnach entspricht der Nenner gerade dem nullten Moment
mo(y) des Signals y. Aquivalenzumformung fiihrt dann auf folgenden
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Zusammenhang:

[e.o]

/ 7oyt +1)dT = (1 — hmoly). (A.11)

—00

Driickt man den Schwerpunkt des Signals y nun iiber die Momente aus, zeigt
sich, dass sich das Integral im Zéhler von Gleichung A.9 durch folgenden
Ausdruck ersetzen lasst:

[ ate i = (T =t ma) = i) o). (412

Das innere Integral im Zahler von Gleichung A.9 entspricht gerade dem
nullten gewohnlichen Moment von y; auch hier hat die Verschiebung keine
Auswirkung auf das Integral. Der Ausdruck fir den Schwerpunkt der
Kreuzkorrelationsfunktion nimmt also die folgende Form an:

[ee]

| ax(t)(mly) —t-mo(y))dt
Tty = — (A.13)

o

_{O x(t) - mo(y)dt

oo

mi(y) | a(t)dt —mo(y) | ta(t)dt
- —o - oo . (A.14)
mo(y)lox(t)dt

Die verbleibenden Integrale entsprechen den gewohnlichen Momenten (mq,
bzw. my,) des Signals x. Demnach ergibt sich:

~ ma(y)mo(z) — ma(z)mo(y)

T ) A
Cmaly) ()
= () molo) (A10)
T (A.17)

Der Schwerpunkt der Kreuzkorrelationsfunktion zweier Signale entspricht
demnach der Differenz der Schwerpunkte der Signale selbst.
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A.2 Skalares Potenzial fiir verlustbehaftete
akustische Wellen

Fiir verschiedene Betrachtungen ist es sinnvoll, ein skalares Potenzial ¢ fir
die Schallschnelle anzusetzen. Dieses kann wie folgt gewéhlt werden [Ler09]:

U = —grad ¢. (A.18)

Es zeigt sich, dass der Zusammenhang zwischen Wechseldruck p und
akustischem Skalarpotenzial ¢ aufgrund der Verluste nicht einer einfachen
skalierten Zeitableitung entspricht (siehe zum Beispiel [Ler09]), sondern
nach Gleichung 2.10 folgende Form annimmt:

4
p = podsd — (3,Ms + ,LLV> Ao. (A.19)
Einsetzen in die Wellengleichung 2.26 liefert die Wellengleichung fiir das
Skalarpotenzial:

O = NG + ;LAM. (A.20)
0

Ein Vorteil des Potenzials ¢ ist, dass aus diesem sowohl Wechseldruck-
als auch Schnellefeld bestimmt werden kénnen. Dies ist vor allem dann
sinnvoll, wenn beide Felder fiir bestimmte Betrachtungen bekannt sein
miussen. Alternativ wéare hier eine Bestimmung des Wechseldruckfelds aus
einem gegebenen Schnellefeld (oder umgekehrt) moglich. Anhand der zuvor
gezeigten Gleichungen (zum Beispiel Gleichung 2.10) wird deutlich, dass
dafiir jedoch zumindest ein Ableitungsoperator invertiert werden misste.

A.3 Einfluss der Signalbandbreite auf die
Nahfeldeigenschaften

Bei der Beschreibung eines Schallwandlers durch das Kolbenschwinger-
modell (siehe Abschnitt 2.2) handelt es sich um eine Betrachtung im
Frequenzbereich. Daraus resultiert, dass die ermittelten Zusammenhange
fiir das Feld auf der akustischen Achse und fiir das Fernfeld nur fiir mono-
frequente Anregung, also fiir den eingeschwungenen Zustand, gelten. Im
Folgenden wird ein numerischer Ansatz vorgestellt, mit dem die Eigenschaf-
ten des Nahfelds auch bei nicht-monofrequenter Anregung abgeschéatzt
werden konnen.
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A.3 Einfluss der Signalbandbreite auf die Nahfeldeigenschaften

Ausgangspunkt ist dabei ein im Frequenzbereich diskretisiertes Spektrum
Pow, des Schallwechseldrucks an der Schallwandleroberfliche. Dieses ldsst
sich zum Beispiel durch Fourier-Transformation aus einem anregenden
Signal ermitteln. Fiir jede spektrale Komponente (abhangig von w;) lésst
sich das Feld auf der akustischen Achse analog zu Gleichung 2.44 wie folgt
beschreiben: -

Doy = J2T Py, € (ej(’?r _ ej‘?\/@) : (A.21)

Wi

wobei hier im Vergleich zu Gleichung 2.44 noch der bekannte Zusammen-
hang k = ¢ zwischen Kreiswellenzahl k, Kreisfrequenz w und Schallge-
schwindigkeit ¢ eingesetzt wird. Das Superpositionsprinzip ermoglicht nun
eine Uberlagerung dieser spektralen Komponenten zur Ermittlung des
resultierenden Schallwechseldrucks auf der akustischen Achse fiir nicht-
monofrequente Anregung. Unberiicksichtigt bleibt bei dieser Betrachtung
dabei, zu welchem Zeitpunkt die jeweiligen spektralen Anteile des akusti-
schen Signals eintreffen. Das Ergebnis ist analog der iiber den Zeitbereich
integral empfangenen Energie am ausgewerteten Punkt auf der akustischen
Achse. Da es sich bei den spektralen Anteilen des Schallwechseldrucks p,,
um komplexe Ausdriicke handelt, werden entsprechend die Betragsquadrate
aufsummiert:

p= (Z P 2>§ (A.22)

= (S e e P )

Die umschliefende Wurzel dient hier dazu, ein mit einem Schallwechseldruck
qualitativ vergleichbares Ergebnis zu liefern.

Setzt man als anregendes Signal ein gauBiférmig moduliertes Sinussi-
gnal (bzw. ein gauBformiges Spektrum) mit unterschiedlichen relativen
Bandbreiten b, an, ergeben sich aus Gleichung A.23 die in Abbildung A.1
dargestellten Verldufe fir den (integral erfassten) Schallwechseldruck auf
der akustischen Achse. Erwartungsgeméafl konvergiert der Ausdruck fir
kleine relative Bandbreiten gegen den monofrequenten Ausdruck aus der
Kolbenschwingerbetrachtung. Weiterhin wird deutlich, dass die im mo-
nofrequenten Fall auftretenden Oszillationen mit steigender Bandbreite
geringer werden. Besonders bemerkenswert ist dabei, dass, abhangig von
der Bandbreite, in unmittelbarer Nahe der akustischen Quelle ein Bereich
auftritt, in dem der Schallwechseldruck zunéchst konstant bleibt. Auflerdem
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Abbildung A.1: Schallwechseldruckamplitude auf der akustischen Achse
eines Kolbenschwingers bei unterschiedlichen relativen Si-
gnalbandbreiten b,q.

verschiebt sich das letzte Schallwechseldruckmaximum (vgl. Nahfeldlénge,
Abbildung 2.3) fir groe Bandbreiten in Richtung Schallwandler. Die Ver-
ldufe d&hneln dabei den in [Sin82] veréffentlichten Ergebnissen, wobei Singh
et al. zur Berechnung auf eine aufwéndigere Finite Elemente Modellierung
zuriickgreifen.

Im Kontext der Betrachtung systematischer Messabweichungen bei der
akustischen Absorptionsmessung ldsst sich also folgern, dass ein moglichst
breitbandiger Betrieb des Schallwandlers zu geringeren und stetigeren
Abweichungen durch die Schallfeldeigenschaften fithren kann. Weiterhin
kann sich eine Erhohung der Mittenfrequenz des gesendeten Signals (bei
sonst gleichbleibenden Parametern des Schallwandlers) positiv auswirken,
da so die Nahfeldlédnge (siehe Gleichung 2.45) und somit der Bereich nah
am Schallwandler, in dem der Schallwechseldruck konstant bleibt, ebenfalls
grofer wird.
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A.4 Eigenschaften gewohnlicher Momente des
Spektrums akustischer Signale

Fir eine bessere Approximation der Ableitung gewohnlicher Momente des
Spektrums eines akustischen Signals ist es hilfreich, den Verlauf der Momen-
te iiber die zuriickgelegte Entfernung z ndher zu untersuchen. Ausgegangen
wird von einem vom Schallwandler emittierten Spektrum Up(w), welches
durch frequenzabhéngige Verlustmechanismen im Medium beeinflusst wird:

Uw, z) = Up(w)e 2. (A.24)
Die gewohnlichen Momente dieses Spektrums sind dann wie folgt definiert:
mi(U(w, 2)) = / w' - Up(w)e ™ *dw. (A.25)

Prinzipiell miissen nun Betrachtungen fiir beliebige Ausgangsspektren
Up(w) und beliebige Ordnungen ¢ gemacht werden. Untersuchungen, die
keinerlei Annahmen iiber die Form von Uy(w) treffen, fihren jedoch nach
aktuellem Stand zu keinen sinnvollen Aussagen. Daher sollen an dieser
Stelle beispielhaft einige Grenzfille betrachtet werden.

A.4.1 GauBformiges Ausgangsspektrum

Zunichst sollen die gewohnlichen Momente eines gauBférmigen Spektrums
untersucht werden:

Us(w) = e~ (52)", (A.26)

Die Parameter b und w,, sind hier die Mittenfrequenz und die Band-
breite. Da zur Bestimmung der gewohnlichen Momente (Einsetzen von
Gleichung A.26 in Gleichung A.25) zwei gaufiformige Funktionen in w
miteinander multipliziert werden, wird der Ausdruck im Integral wieder
gauBiformig. Da das Integral tiber den gesamten Frequenzbereich berechnet
wird, kann davon ausgegangen werden, dass mit Hilfe der Fehlerfunktion
eine analytische Losung moglich ist. Das zur Bestimmung der gewohnlichen
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Momente auszuwertende Integral nimmt die folgende Form an:

[e.o]

mi(U(w,2)) = | Wil (552) gtz (A.27)
T oa 1 s 2wnm Wl
:_/ w'Uexp <_<<l)2 +az>w — Tw + 62)) dw.

(A.28)

Der Ausdruck kann nun quadratisch ergénzt werden, so dass er sich in
einen gaufiformigen und in einen von w unabhangigen Teil zerlegen lasst:

7o 1 2w, w2
m;(U(w, 2)) = /w’UeXp (— <<b2—|—az)w2— 3 w+b2—|—ab4z>>

Wi Wi
exp <_62 + b2—|-ab42> dw (A29)
%) 2
/wiﬁe w ! +az Y
= X — — -
e Z VB + ab'z
Wiy Wiy

Weiteres Umformen fiuhrt zu:

2 oL _wm 2
m;(U(w, z)) = Uexp <—%z> /wiexp —(w?“lﬁz) dw.
—00 Vitab2z
(A.31)
An dieser Stelle zeigt sich, dass fiir ab?z < 1 folgende Niherung angesetzt
werden kann:

W — Wp

m;(U(w, z)) ~ Uexp (—wfnaz) /Oowiexp (—( 2 >2> dw. (A.32)

Das verbleibende Integral entspricht nun, multipliziert mit U , dem i-ten
gewOhnlichen Moment des Ausgangsspektrums und ist eine Konstante
in z. Es wird daher zunédchst davon abgesehen, das Integral zu losen,
da sich, selbst unter Verwendung der Fehlerfunktion, kein geschlossener
Ausdruck fir beliebige, ganzzahlige, positive i aufstellen ldsst [Mat18]. Der
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Ausdruck vor dem Integral zeigt die verbleibende Abhéngigkeit von z. Es
ist demnach ersichtlich, dass die gewohnlichen Momente eines akustisches
Signals mit gaufiformigem Spektrum in verlustbehafteten Fluiden tiber
den Ort ndherungsweise exponentiell abklingen:

mi(U(w, 2)) o< ae 7. (A.33)

Voraussetzung hierfiir ist, dass die Bandbreite b, der frequenzunabhéngige
Absorptionsparameter a und die zuriickgelegte Entfernung 2z klein sind. Als
kritisch zu betrachten ist hier vor allem die Bandbreite b, die quadratisch
eingeht und fiir die in dieser Arbeit betrachteten Systeme typischerweise
im Bereich mehrerer hundert Kilohertz liegt. Da jedoch davon ausgegangen
werden kann, dass a fiir die untersuchten Fluide im Bereich 1 - 1077 s?m ™!
bis 1107 s?m ™! liegt, sind die getroffenen Niherungen trotzdem anwend-
bar. Explizit ergeben sich fir die gewohnlichen Momente nullter bis dritter
Ordnung fir die gegebenen Annahmen die folgenden Losungen:

mo(U(w, z)) = Uy/mbe ~me (A.34)
mi(U(w, ) = Uv/Tbwyme "9 (A.35)
mo(U(w, 2)) = U\/Eg(b2 + 2w2 e Twmaz (A.36)
ms(U(w, 2)) = ljﬁ;wm(BbQ + 2w?2 e Twmaz, (A.37)

Demnach unterscheiden sich die Momente erwartungsgeméafl nicht in ihrem
exponentiellen Abklingverhalten, sondern nur um eine Konstante.

A.4.2 Rechteckiges Ausgangsspektrum

Es wird angenommen, dass das Spektrum des Signals rechteckig ist, also
eine Gleichverteilung aufweist:

U wenn wm—g<w<wm+g (A.38)

0 sonst.

Ug(w) = {
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A Ergéinzende Betrachtungen

Demnach lasst sich das Integral zur Bestimmung der gewohnlichen Mo-
mente des Spektrums wie folgt vereinfachen:

wm+%
mi(U(w, z)) = / wle " dw. (A.39)

b
Wm—73

Es soll zunéchst nur das Moment nullter Ordnung untersucht werden, da
auch hier kein geschlossener Ausdruck fiir das Integral bei beliebigen 7
gefunden werden kann. Wird nun angenommen, dass b klein gegeniiber wy,
ist, und somit der Verlauf des Integranden in w zwischen den Grenzen des
Integrals ndherungsweise als linear angenommen werden kann, lésst sich
mo(U(w, z)) mit Hilfe der Trapezregel approximieren:

~b
mo(U(w, 2)) ~ U <e<Wm+é’>2az + eWmS)QaZ) . (A.40)
Der Ausdruck lasst sich wie folgt vereinfachen:
~ b 2
mo(U(w, 2)) = U§ (e_(wiﬁrz)az (e_“meaz + ew"‘bm)) : (A.41)

Unter der Annahme, dass wy,baz nahezu Null ist, was vor allem durch die
sehr kleinen Werte von a gegeben ist, kann die hintere Klammer durch
den Faktor 2 ersetzt werden. Dies ist auch dann noch der Fall, wenn
wpbaz nur als so klein angenommen wird, dass der Verlauf zwischen w,,baz
und —wybaz als linear betrachtet werden kann. Es ergibt sich also fiir
Signale mit einem rechteckigen Spektrum der folgende Ausdruck fir das
gewohnliche Moment nullter Ordnung:

mo(U(w, 2)) ~ Ub (e_(“’g*Jrlf)aZ) : (A.42)

Es zeigt sich also auch hier, dass dieses Moment exponentiell in z abklingt.

A.5 Identifikation von mehrparametrigen
Absorptionsmodellen

An dieser Stelle soll ein Verfahren zur Bestimmung von Absorptionsmecha-
nismen mit mehreren Parametern a,, beschrieben werden. Gleichung 4.42
beschreibt einen Zusammenhang, der fiir alle Abstdande z von der akusti-
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schen Quelle gilt. Wird also das Signal an den Stellen zj..zx aufgenommen,
die gewohnlichen Momente des Signalspektrums und eine Moglichkeit zur
Bestimmung der Ableitung des Moments 0,m;(U(w, z)) gefunden, so erge-
ben sich K Gleichungen mit den Unbekannten a,,. Als weiterer Freiheitsgrad
muss noch ausgewéhlt werden, fiir das Moment welcher Ordnung die Ablei-
tung gebildet wird. Es bietet sich hier an, das Moment nullter Ordnung zu
wahlen, da durch die unnotige Multiplikation mit einer eventuell unsicheren
Kreisfrequenz w zusatzliche Unsicherheiten eingebracht wiirden. Ist die
Anzahl der Stellen K, an denen das Signal aufgenommen wird, gréfler oder
gleich der Anzahl der Parameter des Absorptionsmodells a,,, so ergibt sich
ein losbares Gleichungssystem mit a,, als Unbekannten. Fiir ein bespielhaf-
tes Absorptionsmodell mit im Frequenzbereich konstanten, linearen und
quadratischen Anteilen ag, a; und as und einer Messanordnung, welche an
den Orten zy bis 23 ein Signal empfingt, ergibt sich das untenstehende
Gleichungssystem. Fiir die gewohnlichen Momente des Signalspektrums
wird dabei die Kurzschreibweise m;(U(w, z)) = m;(z) verwendet:

gzmogzoi mogzog m1gzog szZO; ao
B G:mo(zg) - mo(z2) my(z) ma(z) ]|’ Z; (A.43)
azmo(zs) mo(zs) ml(ZS) m2(23)

Die Losung dieses Gleichungssystems liefert dann die Absorptionspara-
meter ag bis ay [Clal9b]. Die Uberbestimmtheit des Gleichungssystems
kann ausgenutzt werden, um den Algorithmus robuster zu machen, beno-
tigt jedoch in der Umsetzung in einem realen Messsystem entsprechend
viele Messstellen. Dieser Ansatz kann also zum Beispiel gewahlt werden,
wenn das Messverfahren ohnehin eine ortsaufgeloste Messung beinhaltet
(siehe zum Beispiel [Clal6]). Die zur Auswertung notwendige Ableitung
des Moments nullter Ordnung kann dann durch zentrale Differenzenquo-
tienten approximiert werden. Im Kontext dieser Arbeit kann der Ansatz
gewahlt werden, dass geometrische Effekte des Schallfelds tiber zusétzliche
Dampfungsparameter modelliert werden. Die Bestimmung der Ableitung
des Moments nullter Ordnung zeigt sich jedoch problematischer, da sie auf
Basis einer geringeren Anzahl an Messstellen durchgefithrt werden miisste.
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A.6 Einfluss der Bandbreite bei Auswertung
der Signalintensitat

Wie in Abschnitt 4.2.1 erwahnt und in Abschnitt 4.3.1 ndher beschrieben,
fithrt der klassische Ansatz der Bestimmung der akustischen Absorption aus
der Signalstarke |p| an zwei unterschiedlichen Orten z auf einen Schétzwert
fir die Absorption a:

a= ! In <|p(21)]> : (A.44)

2 T A1 p(22)]
Die Frequenzabhangigkeit des betrachteten Absorptionsmechanismus wird
bei diesem Vorgehen nicht berticksichtigt. Soll also nun zum Beispiel zur
Bestimmung der thermoviskosen Verluste der Parameter a eines quadra-
tisch frequenzabhédngigen Absorptionsmodells bestimmt werden, kann das

Ergebnis fiir o durch das Quadrat der Kreisfrequenz, bei der die Messung
durchgefithrt wird, geteilt werden:

a=—. (A.45)
Hier wird jedoch implizit die Annahme getroffen, dass das akustische Signal
monofrequent ist. In einem realen Messsystem, das nach dem Puls-Echo-
Verfahren aufgebaut ist, kann diese Annahme per Definition nicht gehalten
werden. Um dennoch eine Auswertung zu ermoglichen, kann zum Beispiel
die Mittenfrequenz der Signale eingesetzt werden. Dass diese Annahme
zu Abweichungen fithrt, soll an dieser Stelle durch Schallfeldsimulationen
gezeigt werden.

Das in Abschnitt 4.3 zur Evaluation der Ansétze zur Absorptionsbestim-
mung verwendete eindimensionale Simulationsmodell der Messanordnung
wird an dieser Stelle erneut eingesetzt. Neben den thermoviskosen Verlusten
1, welche in dieser Betrachtung kleinschrittig von 1 mPas auf 100 mPas
erhoht werden, wird in den unterschiedlichen Simulationsdurchldufen auch
die relative Bandbreite b, des Sendesignals variiert. Die resultierenden
simulativ erzeugten Signale werden, wie in Abschnitt 4.3.1 beschrieben,
beziiglich der Signalenergie zur Bestimmung der akustischen Absorpti-
on ausgewertet. Aus der Absorption werden dann unter Verwendung der
Mittenfrequenz der akustischen Signale die thermoviskosen Verluste fipess
errechnet und mit den zuvor in der Simulation angenommenen Verlusten
i verglichen. In Abbildung A.2 ist die ermittelte absolute Abweichung
(fta = Hhmess — ) der aus den Signalen ermittelten thermoviskosen Verluste
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Absolute Abweichung pg/mPas

b= 0,05
== = 0,1
= bl = 0,15 |

—4

0 20 40 60 80 100

Thermoviskose Verluste p/mPas

Abbildung A.2: Absolute Messabweichung bei Auswertung der Signalin-
tensitdt zur Absorptionsbestimmung hervorgerufen durch
eine endlich grofie Signalbandbreite b, .

gegeniiber den im Fluid angenommenen Verlusten fiir unterschiedliche
relative Sendesignalbandbreiten b, dargestellt. Erwartungsgeméf fithrt
eine grofle Signalbandbreite auch zu einer groflen Abweichung bei der Schét-
zung der thermoviskosen Verluste. Weiterhin wird der Effekt deutlicher,
wenn die Verluste im Fluid grofler sind. Es ist jedoch auch ersichtlich,
dass die Abweichungen bei geringen Verlusten klein sind; somit werden die
Beobachtungen aus Abschnitt 4.3.1 bestéatigt. Dennoch kann diese geringe
Abweichung in den Messungen vermieden werden, wenn die in Abschnitt 4.2
beschrieben Anséitze zur Bestimmung der akustischen Absorption unter Be-
riicksichtigung der dispersiven Eigenschaften des Absorptionsmechanismus
verwendet werden.
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B | Simulation von Schallfeldern

Zur Auslegung des Messaufbaus sowie zur Evaluierung von Auswertealgo-
rithmen ist eine geeignete Simulationsumgebung fiir die Schallausbreitung
in verlustbehafteten Fluiden notwendig. Gerade, wenn im Bezug auf die
Absorption gemachte Annahmen (siche Abschnitt 4.2) anhand idealisierter
Simulationsmodelle tiberpriift werden sollen, sind Simulationsprogramme,
bei denen das genaue Vorgehen bei der Berechnung nicht eingesehen wer-
den kann, ungeeignet. Aus diesem Grund wird eine Simulationsumgebung
implementiert und an dieser Stelle die grundlegenden Schritte zur Reali-
sierung beschrieben. Genutzt wird die Methode der finiten Differenzen im
Zeitbereich (FDTD). Das von Yee [Yee66] zunéchst zur Beschreibung elek-
tromagnetischer Wellenausbreitung vorgestellte Verfahren ist ein gangiges
Werkzeug fiir die Simulation unterschiedlicher Feldverteilungen [Lan17].

B.1 Diskretisierung der Grundgleichungen

Zur Realisierung miissen zunéchst die Grundgleichung des Schallfelds
in eine orts- und zeitdiskrete Form tberfithrt werden. Dies sind die in
Abschnitt 2.1.2 beschriebenen konstituierenden Gleichungen fiir das Schall-
wechseldruck- und das Schallschnellefeld:

pO = —grad p + pV>3d (B.1)

sowie

Oip = —pcidiv v, (B.2)

wobei die thermoviskosen Verluste wieder in p zusammengefasst werden.
Zur Uberfithrung in die diskretisierte Form werden alle Ableitungsoperato-
ren durch finite Differenzen angendhert. Der Ubersicht halber wird hier
zunachst davon ausgegangen, dass die Diskretisierung dquidistant mit den
Inkrementen ta, za usw. erfolgt.
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TA
"
i i i i i i i T
p[i_lan] p[i,’ﬂ] p[i"']-an]
- (o] (o] o
ofi — g3,m+ 3] wlit 30+ 3]
tad + — —
pli —1,n+ 1] pli,n + 1] pli+1,n+1]
- (o] (o] o

t

Abbildung B.1: Schematische Darstellung der versetzten Zeit- und Raum-
gitter zur Schallfeldsimulation mit der Methode der finiten
Differenzen (FDTD).

B.1.1 Eindimensionale Simulation

Bei der simulativen Betrachtung von mehreren interagierenden Feldern
mit der FDTD-Methode ist es iiblich, o6rtlich um einen halben Diskretisie-
rungsschritt versetzte Gitter zu verwenden [Lanl7]. Dies beruht auf der
Natur des Differenzenquotienten, welcher stets die Losung fiir die Steigung
zwischen zwei Gitterpunkten liefert. So liefert zum Beispiel der eindimen-
sionale Divergenzoperator angewandt auf die diskrete Schallschnelle v]i]
an den Stellen ¢ und i + 1 quasi einen Wert fiir den Diskretisierungsschritt
1+ % Es bietet sich daher an, die Simulationsgitter jeweils um einen halben
Schritt zu verschieben, da stets ein Feld aus der Ableitung des anderen
berechnet wird (siche Abbildung B.1). In der Simulation werden weiterhin
die beiden konstituierenden Gleichungen abwechselnd ausgewertet. Deshalb
werden auch im Zeitbereich halbe Inkremente eingefiihrt, so dass eine Glei-
chung aus einem Feld jeweils den n + % Wert fiir das andere Feld bestimmt.
Werden alle Ableitungen durch den zentralen Differenzenquotienten ange-
nédhert, so nimmt die zeit- und ortsdiskrete Variante der konstituierenden
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Gleichungen fiir den eindimensionalen Fall die folgende Form an:

[Zn+ ] [2n_%]__p[i—i_%:n]_p[i_%?n]
P tA B IA
vt —1,n] —2vje,n|+vli+ 1,n
LI R [ 7 XD B R W R
(za)
und
pli,n+ 3] —pli,n — 3] :_pcgv[i—i-%,n]—v[i—%,n]’ (B.4)
ta TA
wobei die Diskretisierung wie folgt vorgenommen wird:
T =1-TA (B.5)
t=mn- tA. (BG)

Das typische Vorgehen bei der Herleitung der sogenannten Update-Glei-
chungen fiir das FDTD-Verfahren ware nun das Auflosen der Gleichungen
zur Berechnung des nichsten Zeit-Halbschritts v[i, n + 3] bzw. pli,n + 1].
Dies ist hier nicht einfach méglich, da Gleichung B.3 sowohl von v[i, n + %]
und v[i,n — 3| als auch von v[i,n] abhéngt. Berechnet werden in dieser
Notation aber nur die beiden erstgenannten Werte. Fiir eine Naherungslo-
sung wird hier eine kleine Anderung der zweiten Ableitung der Feldgroen
angenommen. Fir eine stabile Simulation muss dies ohnehin fiir die erste

Ableitung gegeben sein. Es wird also folgende Annahme getroffen:
vli —1,n] — 2v[i,n] + v[i + 1,n] ts Kein
(za)”
vfi —1,n— 3] = 2vfi,n — Y +ofi + 1,n — §]

(za)?

(B.7)

Mit dieser Naherung sind die Gleichungen, die zur Bestimmung der Felder
fiir den jeweils nachsten Zeithalbschritt n—i—% fiir jeden Punkt ¢ ausgewertet
werden miissen, die Folgenden:

vli,n+ ] =vli,n — 1] — ptxAA (p[z’—l— s.n] —pli — %,n])
T p(’“‘;ﬁ)g (vi =10 — 3 —20fi,n— Y +vli+1n—1)) (B3
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und

. : 2N . ‘
p[l7n + %] = p['L, n-— %] - p027 (,U[Z + %7”] - U[Z - %7”]) : (Bg)
ra
Dies sind die Update-Gleichungen, welche fiir eine Feldsimulation abwech-
selnd ausgewertet werden miissen.

Um die Notation der zuvor hergeleiteten Update-Gleichungen tibersicht-
licher zu gestalten und effizient implementierbar zu machen, kann eine
Matrixschreibweise eingefiihrt werden. Da sukzessiv die Zeitschritte berech-
net werden, kénnen die Feldgrofien fiir einen Zeitschritt als Spaltenvektor
aufgefasst werden:

U[;an] p[;n]
wln] = ZEZ} ud  pln] = 5{3:7& . (B.0)

wobei hier ganzzahlige Werte fiir ¢ verwendet werden. Die Punkte, an
denen v[i, n] definiert ist, liegen jedoch um einen halben 6rtlichen Quan-
tisierungsschritt versetzt, wie zu Anfang motiviert. Nun lassen sich die
Update-Gleichungen B.8 und B.9 wie folgt notieren:

v[n+ i =v[n -1 - A,p[n] — Av[n — 3] (B.11)

und
pln+ 3] = pln — 3] — Apv[nl. (B.12)

Die Matrizen A,,, A,, und A, nehmen dann eine Diagonalform an. Bei-
spielhaft sei das hier fir A,, fiir den Fall gezeigt, dass v[1,n| zwischen
p[l,n] und p[2, n| liegt, das Gitter fiir die Schallschnelle also demnach um
einen halben Quantisierungsschritt in positiver Richtung gegeniiber dem
Schallwechseldruck verschoben ist. Der Ubersicht halber wird hier das Ver-
héltnis von zeitlichen und raumlichen Quantisierungsschritten abkiirzend

geschrieben (g, = i—i)

— P4tz Ptz
Ptz Ptz 0
A, = —Ptz Pltx ) (B.13)

0 — PGtz Ptz
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Es ist ersichtlich, dass die Gréfie der Diagonalmatrizen A,,, A,, und
A, jeweils quadratisch mit der Anzahl der Punkte im Simulationsmodell
anwéchst. Trotzdem sind stets nur einige wenige Diagonalen besetzt. Fiir die
Realisierung der Simulationsumgebung bietet sich daher die Verwendung
von diinn besetzten Matrizen (engl.: sparse matriz) an. Ein entsprechender
Datentyp ist in den meisten Programmier- und Skriptsprachen verfiighar.

Prinzipiell ware es moglich, den Faktor pg;, auszuklammern. Wird der
Faktor jedoch in der Matrix behalten, so ist es moglich, fir unterschiedliche
Abschnitte des Rechengebiets unterschiedliche Dichten p anzusetzen. Fiir
eine realistische Modellierung von Versuchsaufbauten ist dies notwendig.
Ahnliches gilt fiir die Schallgeschwindigkeit ¢, welche in A,, eingeht, sowie
fiir die thermoviskosen Verluste p in A,.

B.1.2 Mehrdimensionale Simulation

Soll die Simulation fiir mehrdimensionale Felder erweitert werden, so er-
hoht sich die Anzahl der zu berechnenden Feldgréfien um jeweils eine pro
Dimension. Weiterhin hiangen die Feldgroflen nur von der y-Koordinate
ab, welche als y = j - ya diskretisiert wird. Da es sich bei dem Schall-
wechseldruckfeld p[i, j,n] um ein skalares Feld handelt, kommt hier keine
weitere Komponente hinzu. Die Schallschnelle ist jedoch vektoriell. Im
Fall eines zweidimensionalen kartesischen Schallfelds miissen also nun die
Komponenten v,[i, j,n] und v,[i, j, n] berechnet werden. Demnach ergeben
sich fiir den zweidimensionalen Fall die drei Update-Gleichungen:

. . ta . . . .
alis ju1 3 = alisjin = 5] =~ (pli 4 3,3om] = pli = 3.5:m])

M tA . . 1 .o 1 . . 1
+ = —=5 (vt = 1,4,n— 3] = 2u.[i,j,n — ] + v i + 1,5,n — 2]
p((xA>2 ( 2 2 2)

ta

MONE

(vx[i>j - 17” - %] - 2Uz[i7j7n - %] +U$[i7j + 1,TL— %]) >’
(B.14)
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. . ta o .
i i+ 3] = vyl g = 3] = 2 (Bl + 5] = plisj = 3.1)

1% tA . . 1 .. 1 . . 1
+ = —= (vt —1,7,n— 5] —2v,i,5,n— 35|+ v/t +1,7,n— 5
p((mA)z(y[ J 2] ylisJ 2l T oyl J 2])
+ vy[z‘,j—l,n—;]—Qz}y[z‘,j,n—§]+vy[z,j+1,n—;])>

(B.15)

_ta
(.%)2 (
und

o o 2N . . . .
p[lmjvn—'_ %] :p[l7]77’b - %] - ,002< (UI[Z + %a]?n] - U;B[Z - %a]7n])
TA

Ll (vli g + 3.m] —vy[i,j—é,nD). (B.16)
Ya
Auch im zweidimensionalen Fall kénnen die Gleichungen in eine Matrix-
schreibweise tiberfithrt werden. Hier muss jedoch zunéchst eine Umordnung
der diskreten Werte mit x- und y-Abhéangigkeit stattfinden. Am Beispiel
des Schallwechseldrucks nimmt der Vektor p die folgende Form an, wobei
I der maximale Wert des Index in z-Richtung ist:

pln] = (p[l, L,n] pl2,1,n] ... p[I,1,n] p[1,2,n] p[2,2,n] T.
(B.17)
Die Update-Gleichungen nehmen dann in Matrixschreibweise die folgende
Form an:

'Uw[n + %] = 'Uw[n - %] - Avxpp[n] - Avxvm[n - %]’ (B18>
vy[n + %] = vy[n — %] — Aypp[n] — Ay vy[n — %] (B.19)

und
pln+ 3] = pln — 3] — Ay, va[n] — Ay, vy[n]. (B.20)

In den Diagonalmatrizen A sind nun, aufgrund der Umordnung der Vek-
toren fiir Schallwechseldruck und Schallschnelle, auch Diagonalen hoherer
Ordnung besetzt. Ein Beispiel ist hier A, , welche die diskrete Form des
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Laplace-Operators realisiert. Sie hat die folgende Form:

—thQyQ Q2 e Qty2 0
Qta2? —qix2y2 Qa2 Qty2
Qta2 —iz2y2 Gta? Gty2
W Qa2 —tx2y2 Qta2
A“I = E Qiy2 Qa2 —(ix2y2 Qta2 )
qty2 Qta2 —(ix2y2
qty2 Qta2
0 -
(B.21)
mit
t t
Qiz2y2 = 2 ( 2 5 + 2 2) (B22)
(za)”  (ya)
N
Qa2 = (ZL‘ )2 (B23)
A
ta
QtyQ = 4(1.A)2’ (B24)

wobei der Ausdruck p/p hier nur der Ubersicht halber ausgeklammert ist.
In der Realisierung werden die Materialparameter (i, p und ¢) fir jeden
Knoten definiert, um Simulationsmodelle mit unterschiedlichen Materialien
betrachten zu konnen. Dementsprechend werden die entsprechenden Grofien
in den Diagonalmatrizen gefiihrt.

Héufig werden in der Akustik Anordnungen als rotationssymmetrisch
angenommen. Es ist daher sinnvoll, den zuvor betrachteten kartesischen
zweidimensionalen Simulationsfall in einen rotationssymmetrischen zu
iiberfithren. Hierfiir werden dann Zylinderkoordinaten verwendet, wobei
die Ableitungen der azimutalen Komponente fiir eine Rotationssymmetrie
verschwinden miissen. Die beiden Raumrichtungen x und y kénnen dann
als r- und z-Richtung des Schallfelds uminterpretiert werden. Da die
Differentialoperatoren div, grad und V? fiir Zylinderkoordinaten anders
definiert sind, miissen die abweichenden Definitionen fiir den diskreten
Fall formuliert werden. Nach der Uberfithrung in die Matrixschreibweise
kann die Berechnung dann analog zum zweidimensionalen kartesischen
Fall erfolgen.
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B.2 Randbedingungen

Neben unterschiedlichen Materialien, welche durch das Einsetzen in die
Matrizen A,,, A,, und A, realisiert werden konnen, erfordert eine Simu-
lationsumgebung Randbedingungen. Fir die Simulationsumgebung sollen
hier zwei verschiedene Randbedingungen betrachtet werden: Schallharte
und schallweiche Reflexion. Beide stellen quasi Extremfalle bei Material-
iibergdngen dar. Schallharte Reflexion liegt vor, wenn eine akustische Welle
auf eine Grenzschicht mit sehr viel grofierer akustischer Impedanz (Z = pc)
als der des Ursprungsmediums trifft. Analog tritt schallweiche Reflexion
dann auf, wenn die akustische Impedanz der Grenzschicht sehr viel geringer
ist als die des Ursprungsmediums [Ler(09].

Fiir die Schallfelder (Wechseldruck und Schnelle) gelten fiir beide Rand-
bedingungen die folgenden Annahmen: Bei schallharter Reflexion gibt
es im Zielmedium keine mechanische Auslenkung, die Schallschnelle an
der Grenzflache ist demnach Null, wihrend der Schallwechseldruck maxi-
mal wird. Fiir schallweiche Reflexion gilt gerade der umgekehrte Fall; der
Schallwechseldruck ist Null und die Schallschnelle wird an der Grenzflache
maximal.

Fiir die Einarbeitung von Randbedingungen in die Simulationsumgebung
bieten sich zwei Vorgehensweisen an. Zum einen konnen die Matrizen A,,,
A,, und A, so modifiziert werden, dass sich die jeweilige FeldgroBe bei der
Evaluierung der Update-Gleichungen an den betroffenen Knoten zu Null
ergibt. Zum anderen kann die jeweilige Feldgrofie nach der Berechnung
durch die Update-Gleichungen zu Null gesetzt werden. Beide Methoden
bewirken letztlich das Gleiche, wobei die zweite mehr Flexibilitdt im Bezug
auf die Implementierung weiterer Randbedingungen bietet. So wird also
nach der Evaluierung der Update-Gleichung fiir die Schallschnelle B.8 die
Schallschnelle an den Knoten zu Null gesetzt, an denen eine schallharte
Reflexion stattfinden soll. Nach der Evaluierung der Update-Gleichung fiir
den Schallwechseldruck B.9 wird der Schallwechseldruck an den Knoten
zu Null gesetzt, an denen eine schallweiche Reflexion stattfinden soll. Bei
der Realisierung zeitabhdngiger Randbedingungen, wie etwa beim Anlegen
von Signalen, wird analog verfahren.

B.3 Realisierung

Das beschriebene Verfahren zur Feldsimulation durch finite Differenzen im
Zeitbereich ist im Rahmen des Pakets pyfds in Python realisiert und als
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Field

assemble__matrices()

sim__step()
simulate(num__steps)
b 2 |
Field2D
Field1D x : Dimension

y : Dimension

x : Dimension

sparse d_ x(factors)
sparse d__x2(factors)
sparse d__y(factors)

sparse d__ y2(factors)

sparse d_ x(factors)
sparse d_ x2(factors)

Acoustic2D Acoustic3DAxi
AcousticlD pressure : FieldComp. pressure : FieldComp.
pressure : FieldComp. velocity_ x : FieldComp. velocity_x : FieldComp.
velocity : FieldComp. velocity_y : FieldComp. velocity y : FieldComp.
a_p_ v :sparse a_p_ VX : sparse a_p_ VX : sparse
a_p_Vy : sparse a_p_ vy : sparse
assemble__matrices()
sim_ step() assemble matrices() assemble__matrices()
sim__step() sim__step()

Abbildung B.2: Ausschnitt aus dem Klassendiagramm des Pakets pyfds
zur Feldsimulation mit der FDTD Methode.

quelloffene Software verdffentlicht [Clal9¢; Cla20c]. Dabei werden fur die
Berechnungsschritte primér die Numerikbibliothek numpy [Walll] sowie
die sparse-matriz-Datentypen aus der Bibliothek fiir wissenschaftliches
Rechnen SciPy [Vir20] verwendet. Das Paket ist objektorientiert und modu-
lar aufgebaut, so dass weitere Feldprobleme einfach implementiert werden
konnen. Ein Ausschnitt des Klassendiagramms (Abbildung B.2) zeigt, wie
die Modularitidt umgesetzt ist. Die abstrakte Basisklasse Field enthélt,
neben einigen Grundfunktionen zum Zuweisen von Materialparametern fiir
Gitterpunkte, die abstrakten Methoden assemble__matrices und sim__step.
assemble__matrices soll von den abgeleiteten Klassen implementiert werden
und die zur Durchfiihrung der Simulation notwendigen, diinn besetzten
Matrizen A als Attribute der abgeleiteten Klasse erstellen. sim__ step
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soll ebenfalls von den abgeleiteten Klassen implementiert werden und
die Berechnung eines einzelnen Simulations-Zeitschritts durchfiihren. Die
Methode simulate dient zur Durchfithrung der eigentlichen Simulation
und fithrt zunéchst die Methode assemble__matrices aus, gefolgt von der
durch das Argument num__steps spezifizierten Anzahl Aufrufe der Funktion
stm,__step.

Von Field werden zunachst weitere abstrakte Klassen abgeleitet, die
die geometrischen Parameter, insbesondere die Dimensionalitat der zu
simulierenden Feldanordnung, festlegen. Hier sind beispielhaft die Klassen
Field1D und Field2D dargestellt, die tber Instanzen (z bzw. z und y)
der im Diagramm nicht dargestellte Klasse Dimension die Grole der zu
simulierenden Feldanordnung festlegen. Weiterhin werden die Methoden
d_z, d_x2, d_y, usw. bereit gestellt, welche zur Erzeugung von diinn
besetzten Matrizen dienen, die jeweils eine bestimmte Ortsableitung repré-
sentieren: d_ x fir die erste Ableitung in z-Richtung, d_y2 fiir die zweite
Ableitung in y-Richtung usw. Je nach gewiinschter Dimensionalitit fiir die
Feldsimulation werden die Klassen Field1D und Field2D nun ein weiteres
Mal abgeleitet, um den jeweiligen Anwendungsfall zu implementieren. Die
einzelnen Komponenten des zu simulierenden Felds werden durch die im
Diagramm nicht dargestellte Klasse FieldComponent reprasentiert. In In-
stanzen dieser Klasse werden neben den aktuellen Werten der jeweiligen
Feldkomponente auch Randbedingungen gespeichert. Weiterhin wird fiir
die jeweilige Feldkomponente festgelegt, fiir welche Knoten der zeitliche
Verlauf des Felds fiir die spatere Auswertung aufgezeichnet werden soll. Die
Klasse fiir zweidimensionale Akustiksimulation Acoustic2D hat beispiels-
weise als Attribute die Feldkomponenten pressure fiir den Wechseldruck
und velocity z und velocity_y fir die Schnelle in 2- und y-Richtung. Au-
Berdem werden hier nun die Methoden assemble _matrices und sim__step
in konkreter Form implementiert. assemble matrices erzeugt die diinn
besetzten Matrizen A unter Zuhilfenahme der durch die Elternklasse
bereitgestellten Methoden d_z, usw. und speichert sie in den Attributen
a_p_ vz, a_p_ vy, usw. ab. Die konkrete Form von sim__step verwendet
diese dann, um aus den in den Feldkomponenten gespeicherten Werten
den jeweils néchsten Schritt zu berechnen. Die dreidimensionale axialsym-
metrische Form der Simulationsklasse Acoustic3DAxi unterscheidet sich
dabei von der zweidimensionalen Variante nur in der Besetzung und der
Werte der diinn besetzten Matrizen. Zum Durchfithren der Simulation wird
dann unabhéngig von der jeweiligen Feldproblematik die in der Basisklasse
implementierte Methode simulate aufgerufen.
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B.4 Performance

Neben der Anforderung einer transparenten und physikalisch realitatsnahen
Implementierung des Absorptionsmechanismus werden auch hohe Anspri-
che an die Performance der Simulationsumgebung gestellt. In den simulativ
analysierten akustischen Versuchsanordnungen ist die Wellenlédnge relativ
zur Ausdehnung der akustisch aktiven Elemente klein. Daraus resultiert
fiir eine Simulation eine hohe ortliche Auflosung im Simulationsmodell.
Um die Leistungsfidhigkeit der FDTD-Implementierung einzuschétzen und
mit alternativen Simulationsverfahren zu vergleichen, werden Simulationen
eines schallhart berandeten akustischen Wellenleiters mit unterschiedlichen
ortlichen Auflésungen durchgefithrt. Der Wellenleiter ist zylinderformig,
hat einen Radius von 1mm und eine Lange von 100 mm. Es wird ein
Wellenleitermedium mit wasserdhnlichen Parametern gewahlt (Schallge-
schwindigkeit ¢ = 1500ms™!, Dichte py = 1000 kgm~3). Weiterhin wird
keine Absorption angenommen. Die Performance von pyfds wird durch
Absorption nicht negativ beeinflusst, da keine weiteren, von Null verschie-
denen Elemente in den Simulationsmatrizen entstehen. Angeregt wird
der Wellenleiter durch ein gauflformig moduliertes Sinussignal mit einer
Mittenfrequenz von 2 MHz und einer relativen Bandbreite von 0,1. Es
werden 3000 zeitliche Quantisierungsschritte mit to = 10ns berechnet.
Um Simulationen mit unterschiedlichen Anzahlen an Knoten durchzufiih-
ren, wird die ortliche Auflosung za bzw. ya zwischen 20 pm und 80 pm
variiert. Erwartungsgemaf zeigt sich (auch bei linearer Darstellung) ein
naherungsweise linearer Zusammenhang zwischen der Anzahl der Elemente
und der Rechenzeit (Abbildung B.3), wobei 3000 Zeitschritte bei einer
Knotenanzahl von etwa 256 - 10 etwa eine Minute Rechenzeit benotigen®.

Zum Vergleich wird die gleiche Anordnung in der Finite Elemente Si-
mulationsumgebung CFS++ [Kall0] aufgebaut. Die leicht abweichende
Knotenanzahl fiir die verschiedenen Realisierungen des Modells resultiert
aus der Netzberechnung, wobei die dazu notwendige Zeit bei der Berech-
nungszeit nicht inkludiert wird. Es wird ein reguléres Netz verwendet.
Im Vergleich zeigt sich, dass die Finite Elemente Implementierung etwa
eine Groflenordnung mehr Berechnungszeit bendtigt (Abbildung B.3). Ur-
sichlich hierfir ist die Tatsache, dass die Berechnung eines Zeitschritts
mit der Finite Elemente Methode das Losen eines Gleichungssystems be-
dingt [Ziel3], wahrend bei der Verwendung finiter Differenzen lediglich
eine Matrix-Vektor-Multiplikation durchgefiihrt wird [Lanl7; Yee66]. Ein

Verwendete Hardware: Intel® Core™ i7-7700K, 32 GB Arbeitsspeicher.
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Abbildung B.3: Laufzeitvergleich der Simulation eines akustischen Wellen-
leiters mit pyfds und CFS++.

Nachteil der Verwendung von FDTD, wie sie in pyfds implementiert sind,
gegentiber der FEM besteht darin, dass durch die Verwendung regularer
Gitter keine komplexen Geometrien realisiert werden kénnen und immer
das gesamte, rechteckige Rechengebiet vernetzt werden muss. Da die im
Rahmen dieser Arbeit untersuchten akustischen Anordnungen jedoch geo-
metrisch vergleichsweise einfach sind, werden die Feldsimulationen mit
finiten Differenzen im Zeitbereich durchgefiithrt und profitieren damit von
der um eine Groflenordnung kiirzeren Laufzeit.
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C | Tabellarische Ubersicht der
Messergebnisse

Im Folgenden werden die Messergebnisse fiir die thermoviskosen Verluste p
und fiir die Volumenviskositét s, sowie deren Unsicherheiten (u, und u,,)
in tabellarischer Form in Abhéngigkeit des thermodynamischen Zustands
des Fluids aufgefiihrt. Der Zustand wird dabei bestimmt durch die gemes-
sene, absolute Temperatur 7; und den statischen Druck py. Die ebenfalls
angegebene Dichte py sowie die Schallgeschwindigkeit ¢ werden aus den Zu-
standsgleichungen fiir das jeweilige Fluid [Lem13] ermittelt. Weiterhin wird
angegeben, mit welcher Messanordnung (Sys.) die Daten erfasst wurden,
wobei A bzw. B fiir die urspriingliche Messanordnung in Status A bzw. B
stehen (vgl. Tabelle 6.2) und N fur die iberarbeitete Messanordnung. Fiir
1-Propanol und 2-Propanol werden keine Ergebnisse fiir die Volumenvisko-
sitat aufgefithrt, da aktuell keine etablierten Zustandsgleichungen fiir die
Warmeleitfahigkeit und die Scherviskositat dieser Fluide vorliegen [Bell4;
Lem13].

C.1 Wasser

Ty Po Po c p Pov uy, uy,  Sys.

K MPa kgm 3 ms™! mPas mPas mPas mPas
300,0 30,081 1009,6 1551,7 3,42 229 0,224 0,225 A
300,0 30,102 1009,6 1551,7 3,41 227 0,226 0,227 A
300,0 60,103 1021,9 1601,7 3,37 223 0,230 0,230 A
300,0 67,708 1024,9 16144 3,18 2,04 0,232 0,232 A
300,0 70,146 1025,9 16184 3,42 227 0,234 0,234 A
300,0 74,897 1027,7 1626,3 3,79 264 0,238 0,239 A
300,0 81,856 1030,4 1637,9 3,51 236 0,236 0,237 A
350,1 30,252 986,7 16124 1,62 1,10 0,214 0,214 A
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C.2 Methanol

To Do Po c % fy Uy, Uy, Sys.
K MPa kgm™> ms! mPas mPas mPas mPas
220,4 0,100 860,2 1382,3 6,01 2,74 0,326 0,337 A
2204 1,839 861,3 1390,2 6,10 280 0,330 0,344 A
220,6 5,015 863,1  1403,6 6,13 2,77 0,331 0,346 A
220,8 9,876 865,9 14236 6,16 2,73 0,337 0,351 A
221,0 10,454  866,2 14255 6,17 2,73 0,338 0,353 A
220,5 20,095  872,3 1466,1 6,29 2,60 0,340 0,359 A
220,4 40,356 8834 1539,6 6,48 2,33 0,35 0,372 A
220,3 60,890  893,7 16059 6,80 2,16 0,376 0,400 A
2442 0,125 837,1  1289,0 4,20 2,32 0,487 0450 A
2443 0,761 837,6 12923 4,24 2,35 0,284 0,289 A
2443 1,200 837,9 12945 4,17 2,28 0,289 0,292 A
2443 1,980 838,4 12984 4,15 2,25 0,282 0,288 A
2443 5,110 840,7 1314,1 4,40 247 0,287 0,292 A
2443 9,712 843,9 1336,1 4,36 2,37 0,300 0,305 A
2442 20,046  850,8 13826 4,33 2,22 0,296 0,302 A
2443 40,452  863,1 1462,7 4,56 2,23 0,320 0,326 A
2443 60,187  873,8 1531,2 4,51 1,94 0,320 0,326 A
299,9 0,963 785,56  1100,0 1,77 1,06 0,238 0,239 A
299,9 2,240 786,8  1108,3 1,70 097 0,233 0,234 A
299,8 2,600 787,2 1111,0 1,80 1,06 0,235 0,236 A
299,9 5,128 789,56  1126,b 1,74 0,99 0,241 0,242 A
300,0 9,896 793,9 11549 1,69 0,93 0,241 0,242 A
300,0 21,093  803,5 1215,1 1,64 0,83 0,244 0,245 A
300,0 40,780  818,2 1305,5 1,66 0,77 0,256 0,257 A
299,9 58,877  830,2 1377,3 2,08 1,13 0,274 0,275 A
2999 80,229 842, 8 14527 2,31 1,28 0,287 0,288 A
2999 98,460 852,5 1511,1 2,29 1,20 0,292 0,293 A
300,0 124,558  865,3 1587,8 2,37 1,18 0,301 0,303 A
3499 82,312 808,9 1358,3 0,79 0,22 0,262 0,263 A
349,9 100,204 819,8 14199 0,89 0,29 0,273 0,273 A
349,9 125278 833.6 14983 1,01 0,37 0,284 0,284 A
2727 1,098 811,0 1191,1 2,25 1,14 0,429 0,430 B
272,77 1,863 811,7 11957 2,26 1,14 0,436 0437 B
2727 4,049 813,5 1208,1 2,34 1,21 0,438 0,440 B
272,7 9,056 817,6 12353 2,40 1,24 0,425 0,426 B
272,724,515  829,1 13104 2,40 1,14 0431 0,433 B
272,7 48,800  844,8  1409,7 2,68 1,27 0433 0435 B
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Ty Po Po c % fv Uy, Uy, SYyS.
K MPa kgm™> ms™! mPas mPas mPas mPas
272,773,350  858,7 14957 2,46 0,91 0,449 0,451 B
272,797,507  871,0 1571,0 2,02 0,33 0,437 0,440 B
303,1 0,870 782,56 1089,4 1,67 0,98 0421 0,421 B
303,1 1,951 783,5 1096,5 1,72 1,02 0424 0425 B
303,1 4,518 786,1 1113,0 1,82 1,11 0423 0423 B
303,1 9,087 790,4 1140,9 1,96 1,24 0423 0423 B
303,1 22,665 802,1 1214,3 2,23 1,45 0429 0429 B
303,1 30,532  808,3 12522 2,26 1,44 0421 0422 B
303,1 51,975 8234 13434 2,72 1,83 0426 0427 B
303,2 72,598  836,1 14194 1,93 0,97 0,420 0,421 B
303,2 98,513  850,4 15044 1,54 0,49 0,422 0,424 B
303,1 125,317 863,6 1583,6 1,66 0,53 0,429 0,430 B
333,2 9,537 763,6  1057,6 1,21 0,71 0,413 0,413 B
333,2 24,494 778,33 11456 1,71 1,16 0412 0412 B
333,2 49,536  798,7 12644 1,94 1,34 0414 0415 B
333,2 75,270  816,3 1365,2 1,84 1,17 0412 0413 B
333,2 98,528  830,1 1444,7 1,70 0,99 0,420 0,421 B
333,2 124,318 843,8 1524,0 1,37 0,60 0,407 0,408 B
278,3 0,109 804,9 1166,0 2,15 1,14 0,396 0,344 N
278,3 0,228 805,0 1166,7 1,88 0,87 0,35 0,326 N
278,3 0,560 805,3 1168,7 1,98 0,97 0,318 0,319 N
278,3 1,091 805,8 11719 2,13 1,12 0,317 0,318 N
278,3 2,179 806,7 11784 2,19 1,17 0,318 0,320 N
278,3 4,917 809,1 1194,3 2,09 1,05 0,317 0,318 N
278,3 9,964 813,3 12220 2,49 1,42 0,321 0,323 N
293,3 0,115 790,9 1116,0 1,69 0,89 0,436 0,354 N
293,3 0,280 791,1 11170 1,62 0,83 0,353 0,324 N
293,3 0,563 791,4 1118,9 1,85 1,06 0,318 0,316 N
293,3 1,135 791,9 11225 1,78 0,98 0,311 0,311 N
293,3 2,016 792,7 1128,1 1,58 0,78 0,314 0,315 N
293,3 5,153 795,7 11474 2,09 1,27 0,314 0315 N
293,3 10,154  800,1 11764 1,77 0,93 0,314 0,315 N
303,2 0,113 781,6 1083,8 1,66 0,97 0,486 0,384 N
303,2 0,121 781,6 1083,9 1,70 1,01 0,498 0,394 N
303,2 0,248 781,7 1084,7 1,66 0,97 0,400 0,346 N
303,2 0,694 7822  1087,7 1,66 0,97 0315 0,314 N
303,2 1,056 782,5 1090,2 1,54 0,84 0,312 0,312 N
303,2 2,075 783,5 1096,9 1,66 0,96 0,309 0,309 N
303,2 5,021 786,4 11158 1,54 0,82 0,310 0,311 N
303,2 10,068  791,1 1146,1 1,68 0,95 0314 0,314 N
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To Po Po c % fy Uy, Uy, Sys.
K MPa kgm™ ms™! mPas mPas mPas mPas
3232 0,114 762,6 1021,5 1,49 0,96 0,601 0457 N
323,2 0,217 762,7 1022,3 1,50 0,97 0518 0413 N
323,2 0,512 763,0 10244 1,54 1,00 0,341 0,325 N
323,2 1,100 763,7 1028,7 1,48 0,95 0312 0312 N
323,2 2,259 765,0 1037,1 1,47 093 0313 0313 N
323,2 5,174 768,2 1057,2 1,64 1,09 0,311 0,312 N
323,210,541 773,77 1091,9 1,59 1,03 0,314 0,315 N
C.3 1-Propanol
To Do 20 c 1 Ly Uy, Uy,  Sys.
K MPa kgm™ ms™' mPas mPas mPas mPas
2499 9,323  843,1 1417,3 11,67 0,725 A
249,9 20,903 849,8 1467,9 12,51 0,761 A
2499 39,564 8595 1541,0 14,13 0,822 A
300,0 0,138 7984 1201,7 3,82 0,762 A
300,0 1,174  799,3 1208,0 3,83 0,432 A
300,0 2,560 800,44 1216,3 3,86 0,437 A
300,0 5,042 802,3 1230,8 3,91 0,446 A
300,0 9,515  805,7 1256,1 3,92 0,440 A
300,0 19,848 813,1 1310,3 4,21 0,469 A
300,0 39,521 825,7 1401,1 4,60 0,506 A
300,0 49,960 831,7 14442 4,67 0,517 A
C.4 2-Propanol
To Po Po ¢ [ fhy uy, Up,  SYS.
K MPa kgm™ ms™' mPas mPas mPas mPas
2498 0,159  819,7 13155 13,88 0,787 A
2499 0,992  820,3 1319,9 13,62 0,766 A
249,9 2,039 821,0 13254 14,22 0,802 A
2498 4,937 8229 1340,7 14,30 0,813 A
2498 9,128 8257 1361,9 15,00 0,846 A
2499 10,803 826,7 1370,1 15,29 0,856 A
249,9 19,905 832,3 1412,8 16,44 0,913 A
2499 41,767 844,3 1503,9 19,78 1,072 A
249,9 59,235 853,0 1567,9 22,08 1,160 A
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Ty Po Po c Iz Py Uy Uy, Sys.

K MPa kgm™3 ms™' mPas mPas mPas mPas
2998 0,865  780,3 1139,8 7,24 0,516 A
2998 2,097 7814 1148,1 7,33 0,523 A
299,8 5,133  784,0 1168,1 7,56 0,529 A
2998 9,677 7878 1196,7 7,80 0,556 A
299,8 20,194 796,0 12571 8,17 0,583 A
299,8 39,488 809,2 1353,2 9,03 0,625 A
299,8 60,935 821,9 14443 9,75 0,673 A

C.5 n-Hexan

Ty Po Po c I Py uy, Uy, Sy

K MPa kgm™> ms™! mPas mPas mPas mPas
303,3 0,982 651,1 1041,7 1,57 1,18 0423 0423 B
303,3 2,204 652,5 1051,8 1,66 1,26 0,422 0422 B
303,3 5,337 656,1 1076,9 1,76 1,34 0426 0426 B
303,3 9,420 660,4 1107,8 1,89 1,44 0419 0,419 B
303,3 24,254 6744 12082 231 1,79 0,420 0420 B
303,3 38,367  685,7 1290,8 2,61 2,00 0,429 0,429 B
303,3 50,916 6946 1356,9 3,11 2,43 0,431 0431 B
303,3 75,748  709,8 1473,1 3,54 2,71 0,444 0444 B
303,3 98,926 7220 1568,8 3,82 2,85 0,450 0450 B
303,3 125981 734,5 1669,5 4,69 3,54 0,479 0479 B
278,3 0,099 672,8 11424 2,61 2,10 0,482 0435 N
278,3 0,209 672,9 1143.3 2,62 2,11 0,425 0,394 N
278,3 0,549 673,3 11458 2,70 2,18 0,333 0,332 N
278,3 1,153 673,9 1150,2 2,63 2,12 0,328 0,328 N
278,3 2,065 674,8 1156,9 2,66 2,14 0,329 0,329 N
278,3 5,135 677,7 11787 2,74 2,19 0,331 0331 N
278,3 9,873 681,9 1210,9 2,89 2,31 0,336 0,336 N
278,3 19,686  690,1 12727 3,33 2,68 0,344 0,344 N
293,3 0,105 659,3 1077,3 2,17 1,74 0,531 0,468 N
293,3 0,232 659,4 10783 2,13 1,69 0441 0,402 N
293,3 0,513 659,7 1080,5 2,11 1,68 0,330 0,326 N
293,3 0,841 660,1  1083,1 2,19 1,75 0,322 0,322 N
293,3 2,011 6614 10923 217 1,72 0321 0321 N
293,3 5,267 664,8 1117,2 2,18 1,71 0,322 0,322 N
293,3 10,487  670,0 1154,8 2,25 1,75 0,324 0,324 N
293,3 21,019 679,4 12242 254 1,98 0,329 0,329 N
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To Po Po c % fy Uy, Uy, Sys.

K MPa kgm™ ms™! mPas mPas mPas mPas
303,2 0,109 650,1 1034,5 1,91 1,52 0,562 0489 N
303,2 0,261 650,3 10358 1,99 1,60 0452 0411 N
303,2 0,536 650,6 1038,1 1,97 1,68 0,335 0,330 N
303,2 1,098 651,3 1042,8 2,01 1,61 0,318 0,318 N
303,2 2,053 652,4  1050,7 2,02 1,62 0,318 0,318 N
303,2 5,009 655,8 10744 1,97 1,55 0,316 0,316 N
303,2 9,850 660,9 1111,1 2,06 1,61 0,320 0,320 N
303,2 20,016 670,7 1181,3 2,24 1,74 0,322 0,322 N
323,2 9,899 644,0 10355 1,81 1,44 0,318 0,318 N
323,220,063 655,1 1111,2 1,94 1,52 0,319 0,318 N

C.6 n-Octan

To Po Po c K v Up Uy Sys.

K MPa kgm ™3 ms~! mPas mPas mPas mPas
300,0 0,218 696,9 1140,1 2,71 2,03 0,539 0,527 B
300,0 1,149 697,8 1146,8 2,72 2,04 0,454 0455 B
300,0 2,770  699,3 11582 281 2,11 0,446 0,446 B
300,0 2,787  699,3 1158,3 2,76 2,06 0,447 0,447 B
300,0 2,941  699,5 11594 2,82 2,12 0,442 0,443 B
300,0 4973 701,3 1173,3 288 2,16 0,445 0,445 B
300,0 9,680 7054 1204,3 2,98 2,23 0,451 0,451 B
300,0 20,316 713,8 12689 3,27 2,44 0,456 0,456 B
300,0 39,667 7272 1372,8 3,52 2,63 0,458 0,459 B
300,0 59,690 739,1 1466,9 3,83 2,66 0,463 0,465 B
299,9 80,675 750,1 15554 4,05 2,68 0,467 0,469 B
278,3 0,111 714,2  1226,3 3,70 2,81 0,361 0,357 N
278,3 0,223 7143 12270 3,72 2,82 0,362 0,357 N
278,3 0,532 T714,6 12290 3,69 2,79 0,349 0,350 N
278,3 1,039 7150 1232,3 3,80 2,90 0,351 0,352 N
278,3 2,166 7159 1239,5 3,74 2,83 0,349 0,350 N
278,3 5,024 7182 12575 3,84 2,90 0,352 0,353 N
278,3 10,234  722,1  1289,0 4,10 3,10 0,360 0,361 N
278,3 20,142  729,1 1345,0 4,58 348 0,370 0371 N
293,2 0,870 702,99 1171,3 295 2,21 0,332 0,332 N
293,3 0,106 702,2 1166,0 3,00 2,27 0,366 0,353 N
293,3 0,187  702,3 1166,5 3,06 2,32 0,370 0,357 N
293,3 0,471 702,56 1168,5 3,00 2,27 0,333 0333 N
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Ty Po Po c Iz Py Uy Uy, Sys.

K MPa kgm™3 ms™' mPas mPas mPas mPas
293,3 2,104  704,0 1179,7 2,99 2,24 0,336 0,336 N
293,3 4,847 7064 1198,0 3,06 2,29 0,335 0,336 N
293,3 10,245 710,9 12326 3,41 2,60 0,343 0,344 N
293,3 21,063 7192 1296,6 3,75 2,84 0,352 0,352 N
303,2 0,105 694,2 1126,7 2,76 2,11 0,402 0,374 N
303,2 0,211  694,3 11274 2,78 2,12 0,367 0,354 N
303,2 0,540 694,6 11298 2,72 2,06 0332 0,332 N
303,2 1,003 695,0 1133,2 2,78 2,12 0,333 0,334 N
303,2 2,064  696,0 1140,7 2,74 2,07 0,333 0,334 N
303,2 5,072 698,8 1161,7 2,81 2,12 0,328 0,329 N
303,2 10,021 703,2 1194,6 2,96 2,24 0,331 0,332 N
303,2 20,640 711,8 12597 3,34 2,54 0,345 0,345 N
323,2 0,106 6779 1049,9 2,30 1,77 0447 0403 N
323,2 0,218 678,1 1050,8 2,27 1,74 0,391 0,364 N
323,2 0,491 6784 1052,9 232 1,79 0,330 0,328 N
323,2 1,031  679,0 1057,2 2,28 1,75 0,323 0,323 N
323,2 1,993 680,0 1064,7 2,31 1,77 0,325 0,326 N
323,2 5,324 683,56 1089,9 242 1,87 0,325 0,325 N
323,2 10,240 6884 11251 2551 1,92 0,327 0327 N
323,2 20,701 697,8 1193,7 2,68 2,03 0,329 0,329 N
349,9 10,214 668,1 10344 2,11 1,66 0,320 0,321 N
349,9 20,299 678,66 1107,0 2,29 1,78 0,323 0,324 N

C.7 n-Decan

Ty Po Po c % Hy (' Uy, SYS.

K MPa kgm™3 ms™' mPas mPas mPas mPas
278,3 0,104  742,0 1314,8 4,76 3,19 0,376 0377 N
278,3 0,206 7420 13154 4,75 3,18 0,372 0,373 N
278,3 0,513 7423 13172 4,72 3,15 0,370 0,370 N
278,3 1,073 742,77 1320,6 4,84 3,25 0,375 0376 N
278,3 2,041 743,4 13264 4,86 3,26 0,376 0376 N
278,3 4,931 7454  1343,3 5,10 3,44 0,382 0,382 N
278,3 10,020 748,8 1372,2 5,28 3,52 0,386 0,387 N
278,3 19,958 755,1 14254 5,94 3,98 0,409 0,410 N
293,2 0,106 730,3 1253,1 3,71 248 0,360 0,355 N
293,2 0,252 730,56 12540 3,74 2,50 0,353 0,351 N
293,2 0,494 730,6 12556 3,71 248 0,350 0,349 N
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C Tabellarische Ubersicht der Messergebnisse

To Po PO c K Hv Uy Uy, Sys.
K MPa kgm™3 ms™' mPas mPas mPas mPas
293,2 1,003 731,0 1258,8 3,77 2,52 0,349 0,349 N
293,2 2,045 731,9 12654 3,76 2,50 0,353 0,354 N
293,2 5,167 7342 1284,7 3,91 2,60 0,351 0,351 N
293,2 10,076 737,8 1313,9 4,20 2,82 0,357 0,357 N
293,2 20,517 7449 13722 4,61 3,07 0,369 0,369 N
303,2 0,106 7226 1213,2 3,13 2,06 0,347 0,344 N
303,2 0,223 7227 1214,0 3,13 2,06 0,340 0,336 N
303,2 0,485 7229 12157 3,15 2,08 0,338 0,338 N
303,2 1,035 723,4 12194 3,15 2,08 0,337 0337 N
303,2 2,195 724,3 12269 3,21 2,12 0,337 0,337 N
303,2 4813 726,44 1243,7 3,29 2,17 0,341 0,341 N
303,2 10,184 730,6 1276,9 3,46 2,27 0,345 0,346 N
303,2 20,175 737,7 13344 3,86 2,53 0,356 0,356 N
323,2 0,101 707,1  1136,3 2,55 1,72 0,351 0,338 N
323,2 0,229 7072 11372 257 1,75 0,339 0,334 N
323,2 0,516 7075 1139,3 2,57 1,74 0,326 0,326 N
323,2 0,98 7079 11426 2,52 1,69 0,326 0,326 N
323,2 1,966 7088 1149,6 2,61 1,77 0,326 0,326 N
323,2 5,214  T11,8 1172,0 2,65 1,77 0,325 0,325 N
323,2 9,985 7159  1203,5 2,70 1,77 0,331 0,331 N
323,220,233 724,0 1266,3 2,96 1,93 0,333 0,334 N
350,0 0,109 686,0 1037,7 191 1,29 0,366 0,342 N
350,0 0,213 686,2 1038,5 1,94 1,32 0,341 0,329 N
350,0 0478 6864 1040,6 1,92 1,30 0,322 0,321 N
350,0 1,063 687,1 10452 2,01 1,38 0,319 0,319 N
350,0 2,100 688,2 1053,5 1,96 1,33 0,318 0,318 N
350,0 4,968  691,3 1075,6 2,00 1,35 0,315 0,315 N
350,0 9,937 696,3 1111,9 2,18 1,49 0,321 0,321 N
350,0 20,031 705,56 11792 228 1,51 0,324 0,324 N
361,1 2,062 679,5 10144 1,70 1,14 0,314 0,314 N
361,1 4,791 682,6 1036,4 1,75 1,16 0,316 0,316 N
361,1 9,758  688,0 1074,3 1,86 1,24 0,317 0317 N
361,1 20,009 6979 11452 211 1,42 0,322 0,322 N
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C.8 Toluol

Ty Po Po c Iz [y uy, Uy, Sys.

K MPa kgm™ ms™! mPas mPas mPas mPas
303,2 1,228 858,4  1287.3 7,99 726 0,770 0,770 B
303,2 2,291 859,3 12929 8,11 738 0,779 0,779 B
303,2 4,925 861,4 1306,5 8,44 7,69 0,790 0,790 B
303,2 9,396 864,8 1329.0 8,69 792 0,780 0,781 B
303,2 25,313  876,1 1403,1 9,10 8,23 0801 0801 B
303,2 49,300 891,0 1501,6 10,09 9,08 0,821 0,821 B
303,2 71,494 903,1 1582,1 11,18 10,02 0,876 0,876 B
303,298,221  916,0 1669,8 12,10 10,74 0,907 0,907 B
303,2 123,487 927,00 17453 14,02 1245 0975 0975 B
348,1 4,693 819,6  1127,5 6,15 5,67 0,688 0,688 B
348,1 9,601 824,6 1157,2 6,51 6,00 0,689 0,688 B
348,1 25,271  838,7 12425 7,56 700 0,743 0,743 B
348,1 52,693  859,2 1368,3 8,90 8,24 0,778 0,778 B
348,1 69,658  870,1 1436,0 9,65 891 0812 0812 B
348,1 98,253  886,3 1538,1 10,39 9,55 0,827 0,827 B
348,1 124973 899,5 16234 10,72 9,76 0,844 0844 B
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