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Zusammenfassung

Der Artikel beschreibt die LITA-Messtechnik (,Laser Induced Thermal Acoustics") zur berih-
rungslosen, raumlich hochaufgelésten Bestimmung der Schallgeschwindigkeit und der Vis-
kositat optisch zuganglicher Flissigkeiten. Ein Modell zur analytischen Beschreibung des
Messsignals wird vorgestellt. Mit Hilfe der Levenberg-Marquardt-Methode erfolgt die Anpas-
sung des Modells an experimentell gewonnene Messdaten. Aus den berechneten Modellpa-
rametern werden Schallgeschwindigkeit und Viskositat bestimmit.

Um das Potential der Technik zu Uberprifen, werden Messungen in Hydraulikél HLP 32 un-
ter atmospharischen Druck und Variation der Temperatur im Bereich von 5 °C bis 70 °C
durchgefiihrt. Bei geeigneter Kalibrierung der LITA-Technik werden die aus der Literatur ent-
nommenen Daten fir die Schallgeschwindigkeit mit einem Fehler von etwa 0,5 % reprodu-
ziert. Die Temperaturabhangigkeit der Viskositat kann mit Abweichungen von etwa 15 %
bestimmt werden.

Einleitung

Die LITA-Messtechnik beruht auf dem Effekt der opto-akustischen Vierwellenmischung
(CUMMINGS et al, 1995). Das Licht zweier gepulster, zeitlich und rdumlich koharenter La-
serstrahlen (,Pumpstrahlen) wird in dem zu untersuchenden Medium zur Interferenz ge-
bracht. Die Lichtwellen induzieren ein zeitlich moduliertes Brechungsindexgitter im Medium.
An diesem Gitter wird das Licht eines dritten kontinuierlichen Laserstrahls (,Probestrahl®)
gebeugt. Der entstehende vierte Strahl (,Signalstrahl“) weist die gleiche Wellenlange wie der
Probestrahl auf, wahrend der zeitliche Verlauf der Intensitéat des Signalstrahls an das indu-
zierte Brechungsindexgitter gekoppelt ist. Der Intensitatsverlauf 1asst sich durch die Uberla-
gerung einer gedampften harmonischen Schwingung und eines langsam abklingenden



Gleichanteils beschreiben. Wahrend die Modulationsfrequenz des schwingenden Anteils
dabei vor allem von der lokalen Schallgeschwindigkeit des Stoffes abhangt, wird das Abklin-
gen des Signals hauptsachlich durch die Viskositat, die Warmeleitfahigkeit und die Intensi-
tatsprofile der miteinander interagierenden Laserstrahlen bestimmt.

Wahrend die LITA-Technik vor allem in der Gasphase erfolgreich zur Bestimmung der
Schallgeschwindigkeit eingesetzt wird (CUMMINGS et al, 1995), berichten bisher nur wenige
Autoren von LITA-Messungen in flissigen Medien (ALDERFER et al.,, 2005). Obwohl das
Potential der LITA-Technik zur Bestimmung von Viskositat und Warmeleitfahigkeit aus dem
Abklingen von LITA-Signalen bereits beschrieben wurde (CUMMINGS et al, 1995), sind
LITA-Viskositatsmessungen bis dato nicht bekannt. Die Ursache dafir liegt zum einen in
dem Verhéltnis von Viskositat und Warmeleitfahigkeit der bisher mit der LITA-Technik unter-
suchten Stoffe, zum anderen in dem in der Literatur verwendeten, hinsichtlich des Signal-
Rausch-Verhaltnisses optimierten Aufbaus der Technik. In dieser Arbeit wird am Beispiel von
Messungen in Hydraulikdl gezeigt, in wie weit die aus der Literatur bekannten LITA-Modelle
zur Schallgeschwindigkeitsmessung auf Flissigkeiten Gbertragbar sind und welche Modifika-
tionen der Technik zur Bestimmung der Viskositat vorgenommen werden mussen.

Die physikalischen Grundlagen des LITA-Verfahrens

Die bei der LITA-Technik auftretenden optischen Effekte kdnnen im Wesentlichen in zwei
Teilprozesse unterschieden werden. Zunachst wird ein lokaler energetischer Nichtgleichge-
wichtszustand in das zu untersuchende Medium induziert. Dazu werden zwei kohéarente La-
serlichtpulse im Messvolumen zum Schnitt gebracht. Im Bereich der gitterformigen Interfe-
renz der Strahlen erfolgt ein stoRRartiger Energieeintrag, der zur Ausbildung einer instationa-
ren gitterformigen Stérung der lokalen Dichte- bzw. Brechungsindexverteilung des Mediums
fuhrt. Das Zeitverhalten dieses laserinduzierten Brechungsindexgitters enthalt die zu mes-
senden Informationen Uber die lokale Schallgeschwindigkeit und die Dampfungseigenschaf-
ten des Fluids. Um die Gitterschwankung in eine messbare Information umzuwandeln, wird
der akusto-optische Effekt ausgenutzt. Ein kontinuierlicher Probestrahl wird unter Bragg-
Bedingungen so auf das Dichtegitter gelenkt, dass er an diesem gebeugt und in Folge der
zeitlichen Schwankung des Brechungsindexgitters in seiner Intensitdt moduliert wird. Die
Intensitat des an dem Gitter gebeugten Strahls stellt das letztlich zu messende, schematisch
im oberen Teil von Abb. 1 dargestellte, LITA-Signal dar.

Bei der Anwendung der LITA-Technik in Olen wird der Energieeintrag in das Medium durch
Absorptionsprozesse dominiert, d. h. die Pumpstrahlen induzieren eine gitterférmige Tempe-
raturverteilung im zu untersuchenden Medium. Im Widerspruch zu den Bedingungen des
thermodynamischen Gleichgewichts wird zum Zeitpunkt der Anregung kein zur Temperatur-
verteilung korrespondierendes Dichtegitter erzeugt. Der Grund dafir liegt in den unterschied-
lichen Zeitskalen des Energieeintrags und des Massentransports. Das dadurch erzeugte
lokale Ungleichgewicht kann durch die Ausbildung von sich additiv Giberlagernden gitterfor-
migen Dichtestrukturen erklart werden. Dabei handelt es sich um das im unteren Teil von
Abb. 1 skizzierte stationédre Thermon und die zwei sich mit der lokalen Schallgeschwindigkeit
in entgegengesetzten Richtungen ausbreitende Phononen (CUMMINGS et al, 1995). Ent-
sprechend der raumlichen Intensitéatsverteilung innerhalb des Interferenzgebietes der Pump-
strahlen haben die Phononen und das Thermon die Form gauf3scher Ellipsoiden mit sinus-
férmiger Dichtemodulation quer zur Strahlausbreitungsrichtung der Pumpstrahlen.

Wahrend sich die Strukturen zu Beginn des Vorganges gegenseitig aufheben, wird die Dich-
teverteilung im Medium im weiteren Verlauf mit der Brillouin-Frequenz f (BOYD, 1992)
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moduliert, wobei a die lokale isotrope Schallgeschwindigkeit, g den Betrag des Gittervektors
des Interferenzgitters und k den Gitterabstand der raumlichen Intensitéatsverteilung der
Pumpstrahlen bezeichnet.
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Abb. 1: Schematisches LITA-Signal und die Phasen der Entstehung und der Modulation laser-
induzierter Brechungsindexgitter in Olen. Die fiir das Signal ausschlaggebende, resultierende
Brechungsindexverteilung entsteht dabei aus der additiven Uberlagerung der sich ausbreiten-
den Phononen und des stationdren Thermons.

Das Abklingen der Dichte- bzw. Brechungsindexmodulation wird von der Viskositat, der War-
meleitung und den geometrischen Bedingungen der Interaktion der Phononen mit dem
Thermon bestimmt. Die Amplitude der Phononen klingt infolge der viskosen Dampfung mit

A1) = A -exp(—intj @)

ab, wobei p die Dichte und # die kinematischen Viskositat des Fluids bezeichnet
(STAMPANONI-PANARIELLO, 2003). Da die Phononen im Gegensatz zu dem Thermon nicht
ortsfest sind, sondern sich mit der lokalen Schallgeschwindigkeit ausbreiten, tritt zuséatzlich
zur viskosen eine ,geometrische” Dampfung des LITA-Signals auf. Wie in Abb. 1 dargestellt,
wird die Amplitude des resultierenden Brechungsindexgitters im zeitlichen Verlauf der Mes-
sung entsprechend der raumlichen Verschiebung der einhillenden Glockenkurven gedampft.
Bei hinreichend kleinen Strahlkreuzungswinkeln ergibt sich fir das Abklingen der Signalamp-
litude infolge der geometrische Dampfung

As(t) = Aq -exp(— -2 ZtZ] )
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wobei r; die Halbwertsbreite (FWHM) der Pumpstrahlen und & einen durch die Strahlgeo-

metrie definierten Formfaktor darstellen (CUMMINGS et al, 1995). Das Abklingen der Ampli-

tude des Thermons wird im Wesentlichen durch die Temperaturleitfahigkeit « des Stoffes
bestimmt und I&sst sich durch

A (t) = A -exp(-ag?t) (4)

beschreiben (STAMPANONI-PANARIELLO, 2003).



Der zeitliche Verlauf von LITA-Signalen wird durch eine Reihe weiterer optischer und stro-
mungsmechanischer Prozesse beeinflusst (CUMMINGS et al, 1995). Dies fuhrt zu typischen,
asymmetrischen Signalverlaufen, die jedoch durch Anwendung geeigneter Filter korrigiert
und an die hier gegebenen vereinfachten Modelle angepasst werden koénnen.

Die in Abb. 2 dargestellten, rechnerisch ermittelten Hullkurven zeigen das Abklingen von
LITA-Signalen in Hydraulikél infolge der viskosen, geometrischen und thermischen Damp-
fung. Die Halbwertsbreite des zu Grunde gelegten Interferenzgitters betragt 2 mm, der Git-
terabstand 23,75 pm.
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Abb. 2: Zeitverhalten der Hauptanteile der Dampfung von LITA-Signalen. Die Hullkurven stellen
Ausbreitung bzw. Abklingen laserinduzierter Gitter in Hydraulikdl HLP 32 dar.

Zur Messung der Olviskositat mit Hilfe der LITA-Technik werden Signale bendtigt, deren Ab-
klingen von der viskosen Dampfung der Phononen dominiert ist. Im Gegensatz zu den Ver-
haltnissen bei Gasen (CUMMINGS et al, 1995) besitzt die gestrichelt dargestellte Dampfung
des Thermons in der flissigen Phase keinen signifikanten Einfluss auf die Amplitude der
Brechungsindexmodulation. Die diinn gedruckte Kurvenschar stellt die Temperaturabhangig-
keit der viskosen Dampfung der Phononen im Bereich von 5 °C bis 70 °C dar. Die fett ge-
druckten Kurven zeigen das Zeitverhalten der geometrischen Dampfung infolge der Ausbrei-
tung der Phononen. Um den Beitrag der viskosen Dampfung auf das Signal genauer
bestimmen zu kénnen, wird der Einfluss der geometrischen Dampfung durch Aufweiten des
Gitters in Richtung hoherer Zeitskalen verschoben. Wird die Frequenzinformation entspre-
chend Gleichung (1) mit dem geometrischen und dem viskosen Dampfungsbeitrag der Glei-
chungen (2) und (3) verknlpft, ergibt sich fir den zeitlichen Verlauf des symmetrischen An-
teils der Amplituden des LITA-Signals
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Mit Hilfe dieses Modells erfolgt die Bestimmung von Schallgeschwindigkeit und Viskositét
durch den Abgleich theoretisch vorhergesagter Kurven und experimenteller Ergebnisse.

Aufbau der LITA-Technik
Abb. 3 zeigt den Versuchsaufbau der LITA-Technik. Der Pumpstrahl wird durch einen

Nd:YAG-Laser (Solo-PIV Solo 1lI-15; 532 nm, 35 mJ/Puls, 5 ns Pulsdauer, 10 Hz Pulsfre-
quenz) erzeugt. Die Abmessungen des laserinduzierten Brechungsindexgitters werden durch



das Zusammenspiel eines Teleskops und einer achromatischen Linse (Fraunhofer Achromat
f = 500 mm) bestimmt. Mit Hilfe eines Strahlteilers erfolgt die Aufteilung des Strahls in zwei
s-polarisierte Strahlen gleicher Energie. Nach dem optischen Wegausgleich beider Teilstrah-
len werden sie Uber zwei Umlenkspiegel auf den Achromaten gelenkt und unter einem Win-
kel von etwa 1,25° zum Schnitt gebracht. Die Messungen werden in einer mit Hydraulikol
HLP 32 gefiillten und mit einem Thermoelement versehenen Quarzglaskivette durchgefihrt.

Die Modulation des laserinduzierten Brechungsindexgitters wird durch einen kontinuierlichen
Probestrahl ausgelesen. Daflir wird der Strahl eines Argon-lon-Laser (Coherent Innova 90,
488 nm, 5 W) mit Hilfe eines Spiegels auf den Achromaten gelenkt. Der Strahl trifft fokussiert
und unter Bragg-Bedingungen auf das Brechungsindexgitter, an dem er moduliert und ge-
beugt wird. Der Probestrahl ist gegeniiber der Ebene der Pumpstrahlen geneigt, so dass das
Messvolumen eine dreidimensionale BOXCAR-Geometrie darstellt (ECKBRETH, 1988). Die
GrofRe des Messvolumens definiert sich aus den Abmessungen der Pumpstrahlen und dem
Innenmal’ der Kivette und betragt daher etwa 4 mm im Durchmesser und 1 mm in der Tiefe.
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Abb. 3: Schematischer Versuchsaufbau der LITA-Messtechnik. Die Kombination aus Teleskop

und Achromat erlaubt eine Variation der Gitterabmessungen von etwa 0,2 mm bis zu 4 mm im
Durchmesser.

Zur Trennung von Signal und Streulicht wird ein halbdurchlassiger Auskoppelspiegel
(HR @ 488 nm, HT @ 532 nm) und ein Pellin-Broca-Prisma eingesetzt. Zusatzlich wird der
Signalstrahl durch einen Raumfilter und einen optischen Bandpass gefiltert. Die Datenerfas-
sung erfolgt mit Hilfe eines Photomultipliers (Hamamatsu H-6780 MOD) und eines digitalen,
mit einer Photodiode getriggerten, Oszilloskops (Tektronix TDS 3034 B, max. 2,5 GS/s).

Mit dem Aufbau wurden LITA-Messkurven fur Hydraulikél HLP 32 unter atmospharischem
Druck und Variation der Temperatur im Bereich von 5 °C bis 70 °C gemessen. Zur Bestim-
mung des Temperatureinflusses auf die Olviskositat wurde ein mdglichst groRes Gitter durch
Anpassen der Pumpstrahlen erzeugt. Die damit verbundene Senkung der Signalintensitét

wurde durch Mittelung von 128 Einzelmessungen zur Verbesserung des Signal-Rausch-
Verhéltnisses kompensiert.

Auswertung und Diskussion der Ergebnisse

Abb. 4 zeigt den zeitlichen Verlauf eines typischen LITA-Signals fur eine Probentemperatur
von 40 °C. In den ersten 1,5 us bildet sich infolge der Interaktion der Phononen mit dem
Thermon die fur die LITA-Technik typische gedampfte harmonische Schwingung der Intensi-



tat des Signals aus. In den folgenden 500 us wird ein mit der Dampfung des Thermons kor-
respondierendes Abklingen beobachtet.
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Abb. 4: Zeitverhalten eines aus 128 Einzelmessungen gemittelten LITA-Signals von Hydraulikél
HLP 32. Die ersten 1,4 ps des Signals sind im grof3en, die folgenden 500 ps im kleinen Bild
dargestellt. Die Oltemperatur betragt 40 °C, die Halbwertsbreite des Gitters ca. 2 mm und der
Gitterabstand des induzierten Brechungsindexgitters etwa 23,75 pm.

Die Auswertung der Messungen erfordert eine Frequenzanalyse des Signals zur Berechnung
der zur Frequenz proportionalen Schallgeschwindigkeit und eine Auswertung der Signal-
dampfung zur Bestimmung der Viskositat. Daflr wird das Signal zunachst symmetrisiert,
indem das zeitliche Mittel aus der oberen und unteren Hullkurve berechnet und von der
Messung abgezogen wird. Das so gefilterte Signal ist in Abb. 5 dargestellt.
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Abb. 5: Zeitlicher Verlauf eines gefilterten LITA-Signals von Hydraulikél bei 9 = 40 °C. Die fett
gedruckte Einhillende der Schwingung stellt das gefittete Abklingverhalten des Signals dar.
Der viskose und der geometrische Dampfungsanteil ist gestrichelt bzw. punktiert dargestellt.

AnschlieBend erfolgt die Auswertung des Signals mit Hilfe der Levenberg-Marquardt-
Methode, wobei die Gitterparameter &, ry und q der LITA-Gleichung (5) zunachst an Hand
eines Referenzpunktes kalibriert und anschlieRend konstant belassen werden. Die Optimie-



rung erfolgt in zwei Phasen. Zunachst wird die Frequenz der Schwingung durch Variation der
Schallgeschwindigkeit angepasst. Dabei wurden mit der Wavelet-Transformation
(SCHLEGEL et al.) berechnete Startwerte fir eine gute Konvergenz des Verfahrens verwen-
det. Im Anschluss an die Anpassung der Frequenz wird das Abklingen des LITA-Signals
durch Variation der Viskositét gefittet. Abb. 5 stellt die so ermittelte Einhillende und den Ein-
fluss der viskosen und geometrischen Dampfung dar.

Abb. 6 zeigt die mit der LITA-Technik gemessen Werte fir die Temperaturabhéngigkeit der
Schallgeschwindigkeit von Hydraulikdl HLP 32 im Vergleich zu einer internen Referenzmes-
sung (LEONHARDT, 2008). Die Abweichungen der gemessenen Werte betragen im Mittel
etwa 0,5 %. Einzelne Messwerte weisen Fehler von etwa 2 % auf. Sie lassen sich haupt-
sachlich auf die bei diesen Messungen beobachteten Temperaturschwankungen von bis zu
+ 3 °C zuriuckfuhren. Die Messwerte werden daher mit Fehlerbalken angegeben, die die
Temperaturdrift und die Bandbreite der aus dem Fit von Signal und Modell bestimmten Wer-
te fir die Schallgeschwindigkeit berticksichtigen. Der unterschiedliche Gradient der LITA-
Messkurve und der Referenzmessung weist auf die in dieser Arbeit nicht berticksichtigte
Temperaturabhangigkeit der Brechzahl und die damit verbunden Anderung der Gitterkon-
stanten um etwa - 0,01 pm / °C hin. Wie in Abb. 6 zu erkennen ist, wird der Gradient der
linearisierten Schallgeschwindigkeits-Temperatur-Kurve bei den LITA-Messungen durch die-
sen Effekt um etwa 0,4 m/ (s - °C) unterschatzt.
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Abb. 6: Schallgeschwindigkeits-Temperatur-Kurve fur Hydraulikél HLP 32. Die Abweichungen
der LITA-Technik von der Referenzmessung betragen im Mittel etwa 0,5 %

In Abb. 7 wird die mit der LITA-Technik gemessene Viskositats-Temperatur-Kurve im Ver-
gleich zur Referenzkurve (LEONHARDT, 2008) gezeigt. Die Messfehler liegen im Bereich
von etwa 5 % bis 15 %. Bei den mit geringerer Olviskositat verbundenen héheren Tempera-
turen treten zum Teil deutlich groRere Abweichungen bis zu 50 % auf. Die Fehler resultieren
zum einen aus der bereits beschriebenen Temperaturdrift bei der Durchfiihrung der LITA-
Messungen. Zum anderen stellt die Anpassung der Dampfung der LITA-Gleichung an die
experimentellen Ergebnisse hdhere Anspriche an die Messung als die Frequenzanpassung
von LITA-Modell und Messsignal. Im Gegensatz zur Messung der Modulationsfrequenz des
LITA-Signals hangt die Erfassung des Abklingens der Schwingungsamplituden des Signals
stark von den Randbedingungen des Experimentes ab. Da die LITA-Signale infolge der Auf-
weitung der Pumpstrahlen ein niedriges Signal-Rausch-Verhéltnis aufweisen, ist eine Mitte-
lung Uber einen langen Messzeitraum notwendig. Treten nun Temperatur- und mit ihnen ver-
bundene leichte Frequenzanderungen der gemittelten Signale auf, kann es zu Schwebungen
und Verschiebungen der Schwingungsamplituden kommen. Dariiber hinaus kann die tempe-
raturbedingte Anderung des Brechungsindex der Probe zu einer Dejustage der Pumpstrah-



len fuhren. Die Intensitatsprofile der Strahlen Uberlagern sich nun nicht mehr in ihren Zentren
und die Gleichungen (3) bzw. (5) beschreiben den Verlauf der in diesem Fall auftretenden
geometrischen Dampfung unzureichend.
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Abb. 7: Viskositats-Temperatur-Kurve fiir Hydraulikél HLP 32. Die Abweichungen zu den Refe-
renzdaten betragen etwa 15 %, in Einzelfallen treten Abweichungen bis zu 50 % auf.

Die Ergebnisse dieser Studie verdeutlichen, dass die LITA-Technik zur beriihrungslosen,
raumlich hochaufgelosten Messung von Schallgeschwindigkeit und Viskositat in Olen und
ahnlichen Stoffen geeignet ist. Die aktuellen Forschungsschwerpunkte bilden sowohl die
Anwendung der LITA-Technik zur Messung der Temperaturleitfahigkeit als auch die Durch-
fuhrung weiterer Messungen, bei denen insbesondere das Signal-Rausch-Verhéltnis und die
Temperaturregulierung zu verbessern ist. Dartiber hinaus wird die Entwicklung der Technik
zu einem Single-Shot-Verfahren zur berthrungslosen, raumlich und zeitlich hochaufgeltsten
Schallgeschwindigkeits-, Viskositats- und Temperaturleitfahigkeitsmessung angestrebt.
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