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1 Wissenschaftliche Problemstellung

Durch in der Abgasleitung einer Emissionsquelle bzw. in Nahbereich von Emissions-
quellen einsetzende Abkuhlungs- und Verdunnungseffekte sowie dynamische
Aerosolprozesse kann die Massen- und Anzahlgréienverteilung partikelférmiger
Emissionen wesentlich beeinflusst werden. In Folge sind, bei geandertem Durch-
messer der Partikel und der damit einhergehenden Veranderung der Depositionsge-
schwindigkeit, raumliche Verschiebungen der Immissionsmaxima maoglich, die ggf. zu
genehmigungsrechtlich relevanten Unterschieden in der Bewertung flhren. Die
Verwendung der tatsachlich vorliegenden Verteilung, anstelle der im Kanal gemes-
senen, kann das Rechenergebnis fur die Immissionsprognose jedoch verandern.

Zu der im Nahbereich von Quellen einsetzenden Durchmischung und Verdunnung
und den daraus resultierenden Veranderungen der Massen- und AnzahlgréRenvertei-
lung liegen bislang keine gesicherten Erkenntnisse vor. Um die Transportprozesse
beschreiben zu koénnen, sind Kenntnisse der Massen- und/oder Anzahigré-
Renverteilung von Partikeln fur die einzelnen Abschnitte erforderlich. Die nachfol-
gende Abbildung 1 stellt die einzelnen Abschnitte des Partikeltransportes in einer
Ubersicht dar. In gefiihrten Abgaskanalen sowie vor und nach Abgasreinigungsein-
richtungen werden Messungen nach standardisierten Verfahren bzw. umfangreiche
Messkampagnen durchgefuhrt. Der atmospharische Transport lasst sich uUber weit-
gehend standardisierte Verfahren der Ausbreitungsrechnung beschreiben. Immissio-
nen werden ebenfalls mittels standardisierter Verfahren gemessen. In Abbildung 1
sind diejenigen Abschnitte gekennzeichnet, zu denen bislang nur eingeschrankt Infor-
mationen vorliegen und die im Rahmen des beantragten Projektes bearbeitet werden
sollen.

Das Forschungsprojekt verfolgt dabei insbesondere das Ziel, die GroRendnderung
des emittierten Feinstaubes im Kamin (d. h. zwischen Eintritt in die Abgasleitung und
Kaminmindung) und im Nahbereich des Kamins durch aerosoldynamische Prozesse
zu beschreiben. Diese ,genauer bestimmten® Werte fur PartikelgréRenklassen bilden
die Eingangswerte fur die anschlieBenden Ausbreitungsrechnungen, deren
Aussagekraft daraus resultierend gepruft werden soll. Die theoretischen
Untersuchungen werden sind dabei durch begleitende Messungen an realen Quellen

validiert.
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Durch die Beschreibung der Veranderungen der PartikelgroRenverteilung im Kamin
und im Nahbereich industrieller Quellen kann Uberprift werden, ob zur Bestimmung
der Eingabedaten fur Ausbreitungsrechnungen die heute durchgefihrten Messungen
im Rauchgaskanal ausreichen oder ob im Kamin oder unmittelbar nach Austritt in die
Atmosphare erhebliche Umwandlungsprozesse ablaufen, die zu einer signifikanten

Veranderung der PartikelgréRenverteilung flhren.
:-' Hach ?;::rr::dlunn
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Abbildung 1 Transportprozesse zur Partikelausbreitung

Die Bearbeitung der Forschungsfragestellung erfolgt in folgenden Arbeitsschritten:

- messtechnische Untersuchungen zu PartikelgroRen- und Anzahlverteilungen
an gefassten Quellen

- Modellierung der Abgasstromung zur Berechnung der dynamischen
Aerosolprozesse im Kamin

- Modellierung der Abgasfahnenaufweitung/Mischungsprozessen mittels
geeigneter Modellsysteme

- Vergleich der Ergebnisse aus Messung und Simulation, Charakterisierung /
Typisierung der Umwandlungsprozesse; Mal3stabsubertragung auf Grof3an-
lagen

- Vergleich der Ergebnisse mit Literaturangaben
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2 Charakterisierung von Partikelemissionen

2.1 Allgemeines

Partikel sind kleine, dispers in Erscheinung tretende Objekte, die ein definiertes Vo-
lumen und eine Grenzflache besitzen. Es kann sich um Feststoffpartikel, Flissigkeits-
tropfchen oder Mischformen handeln (nach VDI RL 3491 BIl.1). Sind Partikel in einer
Gasphase dispergiert, bezeichnet man dieses System als Aerosol [Hinds 1998].
Partikelverteilungen konnen hinsichtlich der Anzahl-, Massen- oder Oberflachenver-
teilung charakterisiert werden. Werden GroRenverteilungen der partikularen Emissio-
nen industrieller Quellen aufgenommen, so zeigen sich typischerweise Verteilungen
mit einem bis drei Maxima Uber mehrere GrofRenbereiche zwischen 10 nm und 10 um.
Submikrone Partikel bestimmen die Anzahlkonzentration und in einigen Fallen auch
die Oberflachenkonzentration. Partikelfraktionen mit Durchmessern oberhalb von
1 um stellen die Hauptfraktion der Massenverteilung dar.

Charakteristische Unterschiede in der Grolienverteilung zeigen sich zwischen den
Emissionen ,kalter Quellen aus zumeist mechanischer Behandlung von Gutern und
den Emissionen aus ,heillen Quellen®, zumeist thermischen (Verbrennungs-) Prozes-
sen der Energieumwandlung oder metallurgischen Prozessen.

Nachfolgend sind die hinsichtlich der Partikelemissionen besonders relevanten
Emissionen aus thermischen Prozessen beschrieben, welche von einer Vielzahl von
Quellen und mit z. T. extrem hohen Volumenstromen emittiert werden. Heilde Quellen
weisen typischerweise hohere Feinstaubanteile auf als die kalten Quellen (z. B. LfU
2000) und unterliegen aufgrund thermodynamischer Effekte verstarkt einer Verande-

rung der PartikelgroRenverteilung uber den Transportweg durch z. B. Kondensation.

2.2 Partikelemissionen aus thermischen Prozessen

Zur Erzeugung nutzbarer thermischer oder elektrischer Energie durch Verbrennung
fossiler Energietrager erfolgt eine oxidative Umsetzung von festen oder flussigen
Ausgangsprodukten mit Luftsauerstoff zu i. d. R. gasférmigen Verbrennungspro-
dukten. In Abhangigkeit von der Gute der Verbrennung werden in geringem Umfang
unverbrannte Brennstoffteile mitgerissen beziehungsweise stammen Partikel im

Abgas aus der angesaugten, nicht partikelfreien Verbrennungsluft.
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Vier Gruppen von gasformigen Verbrennungsprodukten konnen als Vorlaufersubstan-
zen fur die Partikelentstehung fungieren:

- anorganische Partikel, entstanden bei Hochtemperaturbedingungen

- RuB, entstanden bei Hochtemperaturprozessen

- Schwefelsaure, entstanden unter den Bedingungen im Abgaskanal

- Kondensierbare Organische Partikel, entstanden unter den Bedingungen im

Abgaskanal.

Die genannten Partikelklassen sind der Gruppe der Primérpartikel zuzuordnen, da sie
als Partikel von der betrachteten Quelle bzw. vom Prozess freigesetzt werden. In der
Literatur werden auch Partikel, die unmittelbar nach Freisetzung entstehen, als
Primarpartikel bezeichnet [Corio 2000]. Primarpartikel konnen als Kondensations-
keime fungieren und somit in der GroRRe stark anwachsen.
Sekundérpartikel entstehen nach dem eigentlichen Prozess durch chemische bzw.
thermodynamische Prozesse (Kondensation, Reaktion etc.) im Verlaufe des Trans-
portes in den Abgasleitungen und innerhalb der Atmosphare. Beispiele sind die
Oxidationskette Schwefel-Schwefeldioxid-Schwefeltrioxid und die Umwandlung in
schweflige Saure und Schwefelsauretropfchen sowie Sulfate [Buckley 2004].
Bei Verbrennungsprozessen freigesetzte Partikel setzen sich nach gangiger Vorstel-
lung aus einem festen Kern, bestehend aus unverbranntem Kohlenstoff oder Aschen,
und einer Adsorbatschicht aus organischen und anorganischen Verbindungen
zusammen [Schmatloch 0.D.]. Die Temperatur und Zusammensetzung der Gasphase
beeinflusst stark die Zusammensetzung der Adsorbatschicht [Struschka 2003a und
VDI 3491 BIl. 1 (1980)] und ebenfalls die Groflenverteilung der emittierten Partikel.
Nach Damle (1982) ist die Bildung von Partikeln abhangig von der Kohlezusammen-
setzung; diese ist wiederum variabel von der Lagerstatte abhangig. Verbrennungs-
temperaturen kénnen bis zu 2000 °C betragen. Wahrend der Partikelaufheizung erfol-
gen das Aufbrechen in Fragmente aufgrund thermischer Spannungen und der Gas-
austritt als Produkte der Pyrolyse oder aufgrund Verdampfung. Aschebestandteile
konnen verflussigt werden, was zum Aufquellen des Kohlepartikels fihren kann. Die
kontinuierliche Wanderung der Reaktionsfront (Oxidation mit Luftsauerstoff) in das
Kohlepartikel kann nach Modellvorstellungen zu einer hohlen kugelformigen,
zurlckbleibenden Ascheschicht (Cenosphere) flhren. In unmittelbarer Nahe der

Partikeloberflache herrschen reduzierende Bedingungen vor (Sauerstoffmangel
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wegen Reaktionen), daher werden ggf. chemisch reduzierte Verbindungen/Elemente
freigesetzt; weiter entfernt in der Bulkphase herrschen oxidierende Bedingungen,
welche z. B. die Oxidbildung ermdglichen. Hier ist die homogene Nukleation oder die
Kondensation gasférmiger Komponenten auf bereits vorhandenen Oberflachen
moglich. In diesen Zonen wird daher eine Anreicherung von leichtflichtigen
Komponenten angenommen, insbesondere an feinen Partikeln aufgrund des grof3en
Angebotes an Oberflache zur Kondensation.

Exemplarisch sollen von Damle (1982) angefuhrte Ergebnisse wiedergegeben wer-
den. Gemessen wurden fur eine Kohlefeuerung Partikel mit Durchmessern grof3ten-
teils oberhalb 1 uym, als breite Verteilung zwischen 3 und 5 pm. 5% der Partikel besit-
zen Cenosphere-Charakter; ca. 2 % sind im Durchmesser kleiner 1 ym. Gemal der
Modellvorstellungen wird eine Anreicherung leichtflichtiger Komponenten in der Klas-
se <1 um, hier unabhangig von der Partikelgro3e, angenommen. Ergebnisse von
Feldmessungen haben dies nicht bestatigt; daher wird angenommen, dass die leicht-
fluchtigen Bestandteile erst in der Oxidationszone kondensieren. Eine homogene
Nukleation ist in der Theorie der Partikelbildung nicht als der primare Mechanismus
aufgefasst. Vielmehr setzen nahezu alle Modelle voraus, dass submikrone Partikel
aus externer Quelle als Kondensationskeime vorliegen; Mineralbestandteile als
nichtkoagulierte submikrone Partikel vorliegen, geschmolzene Aschefraktionen als
submikrone Partikel freigesetzt werden und aufgrund der reduzierenden Bedingungen

an den Kohlepartikeln neue volatile Fraktionen entstehen.

Partikel lassen sich hinsichtlich ihrer thermodynamischen Eigenschaften in Abhan-
gigkeit von der Probenahmetechnik in filterbare und kondensierbare Partikel unter-
scheiden. Filterbare Partikel scheiden sich als Feststoffpartikel oder Flussigkeits-
tropfchen auf Planfiltern oder gestopften Filterhllsen ab. Als kondensierbar werden
diejenigen Partikel bezeichnet, die unter den an der Partikelsammelstelle im Kamin
vorherrschenden Bedingungen (Temperatur, Feuchte, Druck) gasformig vorliegen
(CPM, Condensable Particulate Matter; US-EPA Method 202), aber durch z. B.
Abkuhlung auskondensieren konnen. Diese konnen nicht mit Partikelfiltern abge-
schieden werden. Kondensierbare Partikel setzen sich zu 95 % aus anorganischen
Komponenten zusammen, 5 % sind der organischen Fraktion zuzuordnen. Die

anorganische Fraktion besteht zum gréfdten Teil aus Sulfaten [Corio 2000].
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3 Aerosoldynamische Effekte

3.1 Grundsatzliches zu aerosoldynamischen Prozessen

Bei Abkuhlung der Gase aus Verbrennungsprozessen sowie ihrer Verdunnung andern
sich die thermodynamischen Bedingungen im Gas. Es kann zur Kondensation von
Gasen auf Partikeloberflachen aufgrund der Taupunktsiberschreitung kommen,
Partikel kénnen durch Koagulation anwachsen oder aufgrund von Evaporation an
Durchmesser verlieren.

Wesentliche Fraktionen, die einer thermodynamischen Transformation unterliegen,
sind Wasserdampf, Schwefel und Schwefelverbindungen. Kleine Partikel kbnnen sehr

heterogen zusammengesetzt sein.
3.2 Beispiel: System Schwefel - Wasser

Nachfolgend wird das wichtige System Schwefel-Wasser beschrieben.
Im Brennstoff enthaltener Schwefel reagiert im Verbrennungsraum mit Luftsauerstoff

zu SO, und zum Teil weiter zu SO3. Folgende Oxidationsreaktionen finden dabei statt:
S+0, 000 SO,

250, + O, 0O 2SO,

SO, + H,O0 OO H,SO,

Durch Hydratation mit dem im Abgas vorhandenen Wasser kdnnen aus den erzeug-
ten Gasen jeweils die korrespondierenden Sauren entstehen (fir SO, schweflige
Saure HySO3 bzw. fur SO3 Schwefelsaure H,SO4). Bei ca. 600 °C bildet sich aus SO,
und dem vorhandenen Wasserdampf Schwefelsdure [Struschka 2003a]. Entspre-
chend ihres Dampfdrucks liegt die Schwefelsdure nicht in kondensierter Form,
sondern gasférmig vor [Corio 2000]. Durch Nukleation von Schwefelsdaure gemeinsam
mit Wasserdampf kann ein Molekulkluster von einigen nm Durchmesser entstehen,
welches ab einer kritischen GroRe durch weiteres Aufkondensieren im Durchmesser
anwachsen kann.

Einflussfaktoren auf die SOs-Bildung sind der Schwefelgehalt des Brennstoffs, die
Temperatur, die Sauerstoffverteilung im Brennraum/ in der Flamme und die Verweil-
zeit im jeweiligen Temperatur- und O»-Bereich. Die SO3-Bildung wird weiterhin durch
den Alkaliengehalt der im Abgas enthaltenen Flugasche beeinflusst [Corio 2000].

Typische SOs-Bildungsraten (Anteil SO3 aus dem gesamt gebildeten SO,) betragen
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etwa 1 % bis 5 %. Nach Lammel (1991) bestimmt der Partialdruck des SO, und des
Oxidationspartners die Anzahl der durch gas-to-particle-Konversion erzeugten Parti-
kel. Als Ursache eines weiteren Anstiegs der Partikeldurchmesser sind primar
Kondensationseffekte angefihrt. Koagulation hat in diesem Zusammenhang nur eine
untergeordnete Bedeutung [Lammel 1991].

Partikulares SO4 kann auch durch Reaktion mit Ammoniak (NH3) entstehen, welches
in SCR-Anlagen zur Abgasreinigung eingesetzt wird [Corio 2000]. Die Partikel enthal-
ten SO4%, NH," und H* -lonen. Bei Anwesenheit von Ammoniak NH; und Schwefel-
dioxid SO, tritt eine rasche Oxidation zu SO,*Verbindungen des Ammoniaks
([NH4]2oSO4 oder NH4HSO4) auf. Diese Oxidation ist stark abhangig von der Anwesen-
heit von Katalysatoren und dem pH-Wert. Eine direkte Gasphasenreaktion ist auf-
grund der ungulnstigen Reaktionskinetik nicht wahrscheinlich, die nicht katalytische
Gasphasenreaktion tragt erst ab ca. 900 °C wesentlich zur SO3-Bildung bei.

Sind katalytisch wirksame Bestandteile, z. B. Metalle, vorhanden, so ftritt eine signifi-
kante SOs-Bildungsrate bereits bei 400 °C auf. Bei einer Schwerdlfeuerung lield sich
ca. 80 % des nachgewiesenen SO; auf die katalytische Bildung zurlckfuhren
[Struschka 2003a].

Die Bildung von H,SO,4 aus SO3; und Wasserdampf ist stark temperaturabhangig und
setzt ab ca. 600 °C ein; bei ca. 200 °C ist dieser Vorgang nahezu abgeschlossen. In
diesem Zustand liegen H,O und Schwefelsaure als kondensierbare Substanzen vor.
Aufgrund ihrer sehr niedrigen Partialdricke sind weitere Abgaskomponenten nicht zu
bertcksichtigen (SO, CO;). Der Sauretaupunkt wird durch den Partialdruck der
Schwefelsaure (und die korrespondierenden Sattigungstemperatur) bestimmt und liegt
fur das Zweistoffsystem wesentlich hdher als der fur reinen Wasserdampf. Damit
kondensiert bei Abkuhlung erst H,SO4, aus dem Gas aus und bildet saurereiches
Kondensat, welches bei weiterer Abkihlung durch die einsetzende Wasserdampf-
kondensation verdunnt wird. Bis zu Sauregehalten von 40 % nimmt aufgrund der
steigenden Dissoziation der Saure die Aggressivitat der Saure zu. Bei der
Verbrennung von Heizol EL (S-Gehalt < 0,16 Massen-%) sind typische Werte fur
Taupunkte: Tszure = 110 °C; Twasserdampr = 50 °C.

In den in der Literatur dokumentierten Untersuchungen an olbefeuerten Anlagen wird
SO;3; nicht bzw. nur in geringen Konzentrationen nachgewiesen. Diese niedrigen

Gehalte sind auch typisch fur kohlebefeuerte Anlagen mit hohem Alkalienanteil in der
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Flugasche. Ohne die Vorldufersubstanz SOz kann kein H;SO, bzw. SO, im Abgas

gebildet werden.

3.3 Partikelemissionen bei Heizélfeuerungen

Da der Ausbrand bei Heizolfeuerungen als sehr gut zu bezeichnen ist, enthalt das
Abgas in erster Linie Rul® und nur geringe Mengen an flichtigen organischen
Kohlenwasserstoffen (VOC). Im Schornstein bzw. im Nahbereich des Schornsteins
sind durch Kondensation erzeugte VOC-Partikel daher nicht zu erwarten. Durch
Kondensation von H,SO,4 entstehende Partikel sind moglich. Deren Menge lasst sich
durch Messung der H;SO4-Konzentration abschatzen. Hinsichtlich der GroRen-
verteilung dieser Partikel liegen Literaturangaben zu Messungen im Umfeld von
Emissionsquellen vor [Corio 2000]. In Messungen ermittelte Gehalte betragen fur SO,
360 — 740 mg/m3 und far SO3 0,6 — 25,1 mg/m3. Damit liegen SOs-Bildungsraten von

ca. 0,1 -5 % vor.

3.4 Abgasfiihrung im Kamin

Bei der Fuhrung des Abgases zwischen Verbrennung und Kaminaustritt erfolgt nur
eingeschrankt eine Zustandsanderung des Abgases. Da meist mit Saugzuganlagen
gearbeitet wird, wird die Ansaugung von Umgebungsluft in das System aus Kosten-
grunden vermieden. Hohe Warmeverluste sind von Seiten der Anlagentechnik
ungunstig, soweit Taupunktsunterschreitungen fur Gaskomponenten moglich sind.
Dies ist bei Verbrennungsprozessen nahezu immer der Fall, da Wasserdampf und
Sulfatkomponenten enthalten sind.

Eine geringflgige Abklhlung des Abgases Uber den Abgasweg tritt aufgrund einge-
schrankter Warmeisolation der Abgaswege auf, in der Praxis der Anlagenfuhrung
jedoch nicht unterhalb des Wasser- und Schwefelsauretaupunktes.

Bei den untersuchten Anlagen lagen die Temperaturen oberhalb 130 °C bei Wasser-
taupunkten von max. 50 °C und Schwefelsauretaupunkten von ca. 100 °C.

Von Ehrlich et al. (2000) ist der Einfluss der Abgasabkuhlung bei brikettgefeuerten
Hausbrandanlagen (6 kW) beim Einsatz unterschiedlicher Brikettarten untersucht
worden. Dabei konnte eine Veranderung der PartikelgroRenverteilung durch Gasab-

kihlung und -—verdinnung nachgewiesen werden (Sachsen-Anhalt 2001). Nach

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 8



Durchlaufen einer 26,5 m langen Abkuhlstrecke wurde das ursprunglich ca. 270 °C
heiRe Abgas auf ca. 60°C abgekuhlt; dabei zeigte sich eine Abnahme der PM1-
Fraktion bei Zunahme der PM10-Fraktion.

3.5 Durchmischung Abgas — Umgebungsluft

3.5.1 Abgasfahnencharakteristik

Nach der Freisetzung des Abgases erfolgt die Durchmischung mit der meist kiihleren
Umgebungsluft. Fur jeden Punkt der Fahne lasst sich die vorherrschende Konzentra-

tion der Species i Uber einen Mischungsansatz (Durchmischungsfaktor (f)) definieren:

¢, =fci e +(0-"f)cis

mit
Ci Konzentration des inerten Stoffs
f Anteil an der ursprunglichen Konzentration in der Rauchfahne

cir  ursprungliche Konzentration des Abgases am Freisetzungspunkt

cig  ursprungliche Hintergrundkonzentration

Nach Kerminen (1995) lassen sich verschiedene Bereiche der (durchmischten) Fahne
mit spezifischen Eigenschaften hinsichtlich der Konzentrationen einer emittierten
Spezies unterscheiden. Die in diesem Zusammenhang verwendeten Definitionen der
Autoren sind fur ,hintergrunddhnliche® Werte kleiner oder gleich der zweifachen Hin-
tergrundkonzentration ¢; < 2 ¢;g und fur ,quellédhnliche® Werte zwischen der zwei-
fachen Hintergrundbelastung und der Konzentration am Freisetzungspunkt ¢; > 2 ¢; s.
Die Lage der Grenzen zwischen den Zonen ist Uber die Durchmischung (f) vorgege-
ben, welche wiederum durch die Fahnengrof3e und Geschwindigkeiten der Stromun-
gen beeinflusst wird. Die Konzentration andert sich mit der relativen Lage des Paketes
zur Fahnenachse, sowohl in Stromungsrichtung als auch senkrecht dazu. Mit zuneh-
mender Quellentfernung nimmt die vertikale Durchmischung zu, die Konzentration ist
eher umgebungsahnlich. In Quellnahe weichen Konzentration der Spezies i und
Abgastemperatur deutlich von den Umgebungsbedingungen ab.

Bei Kerminen (1995) ist ein kritischer Verdinnungsfaktor definiert, der dem Verhaltnis
von Umgebungs- zu Fahnenkonzentration entspricht und ein Maf flr die erforderliche

Verdunnung des Abgases auf Umgebungsbedingungen darstellt:
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f

crit

=Cig/Cir-

Typische Werte fur SO,, NOx und Partikel sind feit = 107 bis fux = 10° [Kerminen
1995].

3.5.2 Mischungsdynamik

Das Abgas ist im Nahbereich der Kaminmindung primar beeinflusst durch den
thermischen Auftrieb. Mit zunehmendem Abstand von der Kaminmundung und kalte-
rem Abgas nimmt der Einfluss des thermischen Auftriebs ab und damit die Beeinflus-
sung durch die atmospharische Turbulenz zu.

In Analogie zum Mischungsansatz flir Konzentrationen kann in erster Naherung ein

analoger Ansatz zur Bestimmung der Mischungstemperatur Vverwendet werden:
T =fT . +Q-F)T,

Bei einer Abgastemperatur von 160 °C und einer Umgebungstemperatur von 15 °C
ergibt sich bei einem Verdlinnungsverhaltnis von 0,1 (10-fache Verdlinnung) eine
Mischungstemperatur von ca. 30 °C und damit ein Temperaturunterschied zwischen
(aktueller) Fahnentemperatur und Umgebung von ca. 15 °C. Nachfolgende Abbildung
2 stellt die Verdinnung der Abgasfahne als Funktion der Verdinnungsrate dar.
Eine allgemeingultige Angabe einer Zeitskala an der Abszisse in Abbildung 2 ist nicht
moglich, da verschiedene Einflussfaktoren die Ausbreitung der Fahne, die Mischungs-
anteile und die der Umgebungsluft zugewandten Oberflachenanteile bestimmen:

- Windgeschwindigkeit (Fahnenscherung in x-Richtung, Oberflachen /

Volumenverhaltnis)

- Lufttemperatur (Temperaturgefalle, Luftdichte, Warmeubergang)

- atmospharische Stabilitat (Turbulenzmal})

- Luftfeuchte

- Mischungsschichthéhe (Mischungsbereich der Abgasfahne)
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Temperatureerlauf bei der Abgasverdannung mit LUmgebungsiuft
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Abbildung 2  Temperaturverlauf bei der Abgasverdinnung

Bei der Vermischung von feuchtem Abgas und Umgebungsluft kihlt das Abgas rasch
ab. Damit steigen die relative Feuchte und die Ubersattigung stark an. Sind
Primarpartikel vorhanden, und das ist fast ausschlieBlich der Fall, so tritt die Wasser-
dampfkondensation oberhalb 100 % relativer Feuchte auf den vorhandenen Primar-
Partikeln ein; die Abgasfahne wird dann sichtbar. Typische Partikelkonzentrationen
der Atmosphare betragen ca. 10° Partikel/Kubikmeter [Spurny 1985]. Dabei handelt es
sich Uberwiegend um submikrone Partikel, die als Kondensationskeime dienen.
Nach Kerminen (1995) lassen sich in Abhangigkeit vom thermodynamischen Zustand
folgende funf Bereiche der Abgas-Fahne unterscheiden:

- initial stage

- gaussian stage

- droplet stage

- high relative humidity stage

- dry stage
Die initial stage ist ein relativ kleiner Bereich der Abgasfahne direkt an der Emissions-
quelle, welche aufgrund des thermischen Auftriebs dispergiert wird. Die Konzentratio-

nen der Spurenstoffe entsprechen in etwa dem Freisetzungszustand.
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Im anschlieRenden, als gaussian stage bezeichneten Bereich liegt das Abgas bereits
bei Temperaturen unterhalb des Taupunktes vor, so dass die betreffenden Kompo-
nenten als Tropfchen auskondensiert vorliegen. Die Durchmischung erfolgt hier
aufgrund der atmospharischen Turbulenz. Liegt die relative Feuchte oberhalb 100 %
wird der Zustand als droplet stage bezeichnet. Bei relativen Feuchten zwischen 100 %
> rh > 80 % liegt der high relative humidity stage vor. Ein Zustand unterhalb 80 % rel.
Luftfeuchte wird als dry stage bezeichnet. Unterhalb dieser Konzentrationen sind
Gasphasenreaktionen sowie Spurengas-Kondensation nicht durch Wasserdampfge-

halte beeinflusst.

4 Messtechnische Untersuchungen zu Partikelanzahl- und GroRenver-

teilungen

Es wurden messtechnische Untersuchungen an zwei unterschiedlichen Anlagen
durchgefuhrt. Ziel der Untersuchungen war es, parallel an mehreren Stellen im
Abgaskanal Messdaten der Partikelanzahl- und GroRenverteilung zu erfassen und

auszuwerten.

4.1 Messungen an olbefeuerter Heizungsanlage (350 kW)

4.1.1 Messobjekt Heizungsanlage

Aufgrund der guten Zuganglichkeit und der Moglichkeit, gezielt Anlagenlastzustande
einzustellen, wurde die dlbefeuerte Heizungsanlage des IUTA als Messobjekt ausge-
wahlt. Hierbei handelt es sich um eine mit einem Multibrenner ausgestattete zwei-
strangige Heizkesselanlage des Typs Buderus Logano GE515, welche sich sowohl mit
Erdgas als auch mit Ol befeuern l3sst. Diese zweistufigen Kesselanlagen mit jeweils
350 kW Warmeleistung dienen der Versorgung des Institutsgebaudes und der beiden
Technikumshallen. Brennkammer und Warmetauscher der Heizanlage sind aus Guss-
eisen gefertigt. Die erforderliche Verbrennungsluft wird direkt am Brenner aus dem
Heizungsraum angesaugt. Der Kesseleinsatz erfolgt in der Praxis haufig im
Intervallbetrieb, d. h. ca. 10-minitigem Brennerbetrieb schliel3t sich eine ca. 15-

minutige Stillstandszeit an, in der der Kessel auf die Brenner-Anspringtemperatur
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abkuhlt. Eine Beprobung des Abgasstroms wahrend dieser Intervallbetriebsweise ist
nicht ratsam, da die Stromungsbedingungen in den An- und Abfahrzeiten eine iso-
kinetische Probennahme erschweren: Die Sonden kuhlen in der Stillstandszeit ab und
es besteht die Moglichkeit der Wasserdampfkondensation. Darlber hinaus treten
unmittelbar nach den Startphasen erhohte Partikelkonzentrationen auch bei noch
nicht abgekuhltem Brenner auf. Partikelmessungen wurden daher bei kontinuierlicher
Betriebsweise durchgefiihrt. Der Rauchgaskanal mit einem Durchmesser von 250 mm
ist aus verzinktem Blech gefertigt, im Aul3enbereich ist eine Warmedammung vorhan-
den. Die Gesamtlange des Abgasrohres betragt ca. 20 m. Als Messorte wurden der
Kesselaustrittsbereich im Heizungskeller sowie der Kaminaustritt auf dem Hallendach
gewahlt. In der nachfolgenden Abbildung 3 ist der Rauchgaskanal der verwendeten
Anlage mit den verwendeten Messstellen abgebildet. Abbildung 4 zeigt die Anordnung
der Kessel und die Lage der Abgaskanale im Heizungskeller des IUTA. Die

Messpunkte fir alle Messungen befanden sich jeweils in der Kanalmitte.

mpaklar

Hallendach

Flarikapifiker

CIPM-Beslimmungs-
rfakwen

Heizungskellar

Raudhgasanalyse
(Tesing

Fliigalrada nemameier,
T mperatur

Irnpakics

Abbildung 3 Rauchgaskanal mit Ubersicht (iber die Messstellen
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Anlage 2

Abbildung4  Abgasrohre der Heizungsanlage, Abgasrohre der Kessel 1 und 2

4.1.2 Messaufgaben

An der beschriebenen Heizungsanlage wurden PartikelgrofRenverteilungen und
Abgasparameter erfasst. Diese Untersuchungen erfolgten sowohl gas- als auch dlbe-
feuert und liefern Angaben zum Gesamtstaubgehalt (TSP) und zur Grélenverteilung
der Partikel unmittelbar nach der Kesseleinheit.

Aufgrund der relativ guten Zuganglichkeit und der glnstigen Bedingungen zur Ein-
richtung einer Partikelmessstelle wurden Messungen Uberwiegend an dem bei

konstanter Warmelast betriebenen Kessel Nr. 2 durchgefihrt.
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Zur Erfassung der im Abgas enthaltenen Partikelkonzentrationen werden in einem
isokinetisch abgesaugten Teilvolumenstrom des untersuchenden Gasstroms enthal-
tene Partikel auf einem Filtermedium abgeschieden und mittels Wagung die abge-
schiedene Partikelmasse ermittelt. Die Partikelkonzentration berechnet sich aus dem
Verhaltnis von Partikelmasse zu abgesaugtem Volumenstrom.

Die Probenahme fur Gesamtstaub erfolgt in Anlehnung an die VDI-Richtlinie 2066
Blatt 7, Manuelle Staubmessung in stromenden Gasen - Gravimetrische Bestimmung
geringer Staubgehalte, Planfilterkopfgerate [VDI 2066 B7].

Zur fraktionierten Staubprobenahme erfolgt die Abscheidung auf den Stufen eines
Kaskadenimpaktors bzw. die Erfassung der Partikel mit einem optischen Partikelzah-
ler. Das Messprogramm umfasst folgende Messungen:

- Bestimmung des Gesamtstaubgehaltes, OI- und Gasfeuerung (Planfilterkopf-
gerat)

- Bestimmung der PartikelgroRenverteilung mittels Stufenimpaktor (Andersen
Mark 111)

- Bestimmung der PartikelgroRenverteilung, Partikel < 1 ym mittels hochaufl6-
sender optischer Partikelzahler und —groRenanalysatoren (PCS 2000, Palas
GmbH, Karlsruhe)

- Messung der chem. Zusammensetzung der Gasphase (Schwefelverbindungen,
CO, O, CO,, Stickoxide, Wassergehalt), nalichemisch oder mittels
Gasanalysator (Fa. Testo)

- Druckverhaltnisse im Abgas

- Abgastemperaturen
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4.1.3 Messdurchfuhrung

41.3.1 Allgemeine Ausfiihrungen zur Probenahme

Der Umfang der zur Gasprobenahme erforderlichen Gerate ist je nach verwendetem
Messgerat unterschiedlich. Grundsatzlich handelt es sich immer um eine isokinetische
Probenahme, welche Uber den Einsatz einer Duse mit fur den jeweiligen Absaugvo-
lumenstrom geeignetem Durchmesser sichergestellt wird. Der Absaugvolumenstrom
richtet sich nach dem jeweiligen Messgerat bzw. dem Messbereich.
Der Kanalquerschnitt, in dessen Mitte der Sondeneinlass im Abgasrohr entgegen der
Stromung positioniert ist, sollte ausreichend weit von Krummern oder Einbauten
entfernt sein, um dort ungestérte Stromungsverhaltnisse zu gewahrleisten.
Abbildung 5 stellt exemplarisch den Versuchsaufbau der isokinetischen Staubprobe-
nahme dar. Die jeweilig vorgeheizte Sonde wird durch ein mit einer Bohrung versehe-
nes Abdeckblech im Bereich des zweiten Krimmers in den Gasstrom eingebracht und
bis zur Messstelle (zur Lage vgl. Abbildung 3) geschoben. Mittels einer Pumpe wird
der Probengasstrom durch das Probennahmesystem gesaugt.
Das Probenahmesystem umfasst in Stromungsrichtung folgende Apparaturen, vgl.
Abbildung 5:

- Sonde, ggf. Lanze

- Planfilterkopfgerat mit Quarzfaserfiltersubstrat (bei Planfilterkopf- oder

Impaktormessungen)

- Lanze

- Kuhler (Kihlwasser, 4 °C) / Kondensatabscheider

- Trockenturm (Silika-Gel, eingewogen) zur Kondensatabscheidung

- Volumenstromzahler (Schwebekdrperdurchflussmesser)

- Gasmengenzahler (Balgengaszahler mit T/p-Anzeige) mit Bypass-Volumen-

stromregelung

- Absauggerat (Pumpe)
Beim Betrieb des optischen Partikelzahlers notwendige Anderungen im Aufbau des
Probenahmezuges werden an entsprechender Stelle dargestellt.
Wahrend der Messung werden die Betriebsparameter Druck und Temperatur aufge-
zeichnet sowie die Gaskomponenten O,, SO,, CO und Stickoxide gemessen. Vor und

nach der eigentlichen Partikelmessung ist durch Strdmungs- oder Druckmessungen

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 16



der Volumenstrom des Abgases zu bestimmen und fir die Auswertung der Mittelwerte
heranzuziehen. Die Abgasfeuchte berechnet sich aus den im Kuhler und Trockenturm

abgeschiedenen Wassermengen und dem Abgas-Volumenstrom.

Abbildung 5 Messort Heizungsanlage: Sondenposition im Abgaskanal,
Versuchaufbau

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 17



41.3.2 Messungen mit dem Planfilterkopf

Die entsprechend den Messbedingungen ausgewahlte, auf die Lanze aufgeschraubte
Sonde ist bis zum Einbringen in das Abgasrohr mit Aluminiumfolie verschlossen, um
das Endringen von Partikeln zu verhindern. Der Leckagestrom der Probenahmeein-
richtung ist auf unter 2 % des entnommenen Volumenstroms zu begrenzen.

Beim Einbringen der Sonde in die Rohrmitte wird sichergestellt, dass kein Staub von
den Wandungen des Abgasrohres in die Sonde gelangen kann. Die Sonde sollte
direkt entgegen der Stromungsrichtung ausgerichtet sein.

Nach Beendigung der Messung wird die Pumpe ausgeschaltet und das aus der Sonde
entnommen Filtersubstrat bis zur Konditionierung in einer Petrischale aufbewahrt.

Die Messfilterkonditionierung erfolgt vor und nach der Messung, um eine Beeinflus-
sung der Messwerte durch Luftfeuchtigkeit zu vermeiden. Dazu sind die Filter jeweils
im Trockenschrank fur 2 h bei 120 °C auszuheizen, anschliellend 2 h im Exsikkator zu
aquilibrieren und auf einer Analysewaage einzuwiegen bzw. ruckzuwiegen. Zur
Kontrolle der gesamten Wageprozedur wird ein nicht beladener Filter mitgefuhrt (Null-
probe).

Die rickgewogene Staubmenge, bezogen auf die abgesaugte Gasmenge und den
Gaszustand, gibt entsprechend die Staubkonzentration unter Norm- oder Betriebsbe-

dingungen feucht oder trocken in mg/m3 Abgas an.

41.3.3 Messungen mit dem Kaskadenimpaktor

Aufbau, Funktion

Die PartikelgroRenverteilung der im Abgasstrom enthaltenen Partikel kann mit einem
Kaskadenimpaktor nach dem Stromungstrennverfahren ermittelt werden. Der isokine-
tisch abgesaugte Gasstrom wird in mehreren Stufen beschleunigt und unmittelbar
nach der jeweiligen Beschleunigung definiert umgelenkt. Aufgrund von Tragheitsef-
fekten scheiden sich durch Impaktion von Stufe zu Stufe kleinere Partikel auf Filter-
materialien ab. Ein Schlussfilter (Backup) halt die nach der letzten Impaktionsstufe im
Abgas verbliebene Staubfraktion zurick. Mittels Wagung wird fir jede Stufe die abge-
schiedene Partikelmasse ermittelt. Das Verhaltnis von Partikelmasse zu abgesaugtem
Volumenstrom gibt die jeweilige Partikelkonzentration an. Die Anteile der jeweiligen

Teilfraktion zur insgesamt auf den Impaktorstufen abgeschiedenen Partikelmasse
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geben, bezogen auf einen aerodynamischen Durchmesser, die PartikelgrolRenvertei-
lung an.

Die kommerziell verfugbaren Impaktoren sind in unterschiedliche Bauformen mit 2 bis
zu 13 Impaktionstufen erhaltlich. Aufgrund der konstruktiven Auslegung der Gerate
sind die Messergebnisse der einzelnen Gerate nicht direkt miteinander vergleichbar.
Neben zwei achtstufigen Andersen Mark lll-Impaktoren standen ein zweistufiger
PM10/PM2,5-Impaktor (GMU-Johnas, Fa. Paul Gothe GmbH; VDI-Richtlinie 2066
Blatt 10) zur Verflgung. Fur die zeitgleichen Messungen im Abgasrohr nach Kessel
und an der Kaminmindung werden daher zwei Impaktoren des Typs Andersen Mark
[l verwendet.

Der Andersen Mark Ill Impaktor besitzt kombinierte Dusen- und Prallplatten.
Abbildung 6 zeigt den schematischen Aufbau des Impaktors. Das Probengas stromt
durch die in eine Platte eingearbeiteten, kreisformigen Lochdusen. Unterhalb der
Dusenplatte Nr. n befindet sich ein ringférmiger Abstandshalter (ca. 2 mm stark).
Darunter befindet sich die nachste Dusenplatte n+17, auf der ein mit einem kreuzférmi-
gen Blechhalter eingespanntes Filtersubstrat Nr. n abgelegt ist. Das Filtersubstrat
weist mehrere sichelformige Aussparungen auf, die sich bei ordnungsgemaliem
Zusammenbau genau Uber den Lochdisen der nachsten Stufe befinden. Es folgt
wieder ein Abstandsring zur nachfolgenden Platte mit aufgelegtem Filtersubstrat und
-halter. Die DUsen sind versetzt angeordnet, so dass die Gasstromung auf jeder Stufe
umgelenkt wird und Partikel, die entsprechend den Strdmungsbedingungen diesen
Umlenkungen nicht folgen konnen, abgeschieden werden. Die Durchmesser der
Dusenlécher aufeinander folgender Platten werden immer kleiner. Die Platte, auf der
das zuletzt durchstromte Filtersubstrat liegt, hat zwar Bohrungen zwecks Durchstro-
mung, aber keine Dusenfunktion, da kein weiteres Filtersubstrat folgt. Diese Bohrun-
gen besitzen wieder groRere Durchmesser als die daruber liegenden. Die zuerst
durchstromte Platte fungiert ausschlieRlich als Dusenplatte und nicht als Filtersub-
strathalter.

Das Vorgehen bei der Probennahme erfolgt analog zu den Messungen mit dem Plan-
filterkopf. Der Kaskadenimpaktor weist allerdings mit einem Durchmesser von ca. 70
mm und einer Lange incl. Dise von ca. 200 mm etwas groRere Abmessungen auf.
Daher ist alternativ auch ein Versuchsaufbau realisiert worden, bei dem der Impaktor

aulerhalb der Gasstromung platziert und gemeinsam mit der Lanze elektrisch beheizt
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wurde (Abbildung 8). Die Probenahme erfolgt dann Uber die Duse und ein gerades,

@ d Diise (mm) Anz. Dissen  Trenndurchmesser dy, so (um)

Aufbau Impaktor Diisenplatte 0 1,61544 264
Distanzring (Beispiel)

beheiztes Lanzenrohr zwischen Duse und Impaktor.

Klemmring
. |Filter 9,05
Diisenplatte 1 1,1811 264

Distanzring
Klemmring
Filter 5,66

[

Dusenplatte 2 0,9144| 264
Distanzring
Klemmring
Filter 385
Diisenplatte 3 0,7112] 264

Distanzring
Klemmring
Filter 2,64
Diisenplatte 4 0,5334 264

Distanzring
Klemmring
Filter 1,72
Diisenplatte 5 0,3429 264

Distanzring
Klemmring
Filter 0,88
Dusenplatte 6 0,254 264

Distanzring

e

>

bl

i

N

Filter 0,56
Diisenplatte 7 0,254 156

Distanzring
Klemmring
Filter 043
Diisenplatte 8 0,8 224

Distanzring
Klemmring
Backup-|Filter
Dusenplatte F 1,2] 224
Rin,

fd

Abbildung 6 Aufbau Andersen Mark Ill-Impaktor [Andersen Inc. 1977]

Beim Zusammenbau des Impaktors ist zu beachten, dass die Prallplatten alternierend
zwei verschiedene Lochmuster aufweisen, um auf jeder Stufe eine Impaktionsab-
scheidung zu ermoglichen. Entsprechend sind unterschiedlich gestanzte Filtersub-
strate zu verwenden.

Die Probennahmendauer der Impaktormessungen betrug etwa sechs Stunden bei
einem Volumenstrom von etwa 0,9 m®h, um eine ausreichende Filterbeladung auf
den einzelnen Stufen zu erhalten. Wahrend zwischenzeitlicher Stillstandszeiten der
Heizungsanlage erfolgte die Abschaltung der Pumpen, wahrend die Probenahme-
lanzen jedoch weiter temperiert wurden. Impaktormessungen erfolgten mittels vorge-
stanzter Quarzfilter, welche vor dem Einwiegen im Exsikkator bis zur Gewichtskon-
stanz aquilibriert wurden. Abbildung 7 und Abbildung 8 zeigen den Aufbau der einge-
setzten Messapparaturen zur Impaktormessung.

Die Filterkonditionierung und Durchfuhrung der Messungen erfolgt analog zur

Darstellung im Abschnitt ,Planfilter®.
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Abbildung 7  Messaufbau Impaktor-Probenahme

Abbildung 8  Messort Abgasrohr nach Kessel
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1 Impaktorlanze

Lanzen-

/befestigung

Temperatur-
regler, 100°C

Waschflachen
im Eisbad

Trockenturm

zur Pumpe

Abbildung 9 Messort an der Kaminmindung

Auswertung

Die Auswertung erfolgt analog zur Vorgehensweise bei Planfilterkopfmessungen. Die
auf den einzelnen Filterstufen impaktierten Partikelmassen werden durch Differenz-
wagung ermittelt.

Der aerodynamische Durchmesser einer i-ten Impaktorstufe wird gemafy VDI 2066
Blatt 5 wie folgt berechnet:

- [om stoyu. DN
d, 5 (0) ) (5004,
ae ACo\,

mit

Stso(i) Medianwert der einzelnen Stufe, laut VDI 2066 Blatt 5 bei Runddisenimpak-
toren 0,26;

Mg dynamische Viskositat des Gases in kg/(m s)

D, Disendurchmesser der i-ten Stufe in m

N; Disenzahl der Stufe
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0 Einheitsdichte = 1 kg/m3

Y, Volumenstrom des Messgases in m/s

C Cunningham-Korrekturfaktor
In die Berechnung des Cunningham-Korrekturfaktors geht die mittlere freie Weglange

A der Gasmolekdle ein:

1= ﬁﬂRmT%
p{ 8M

mit

p Gasdruck in Pa,

T Gastemperatur in K,

Rn  Gaskonstante = 8,3144 J/(mol K) und
M Molmasse Gas in kg/mol.

Damit berechnet sich der Cunningham-Korrekturfaktor zu

2A d
C(d)=1+="|A+Bexp(-b—+
(d,) q [ p( 2/\)}

p
mit
A B b Konstanten, abhangig von der Gas/Partikel-Kombination.
In der Praxis werden gemaly VDI 2066 Blatt 5 fur die Konstanten folgende Werte
verwendet: A =1,23; B=0,41; b =0,88.
Die obigen Gleichungen mussen durch lteration gelost werden, um den Trennkorn-
durchmesser der jeweiligen Stufe zu berechnen. Der Startwert fur den Cunningham-
Faktor C, wird auf 1 gesetzt.
Die abgeschiedene Partikelmasse wird auf ein Intervall aerodynamischer Durchmes-
ser bezogen dargestellt. Als Intervall der jeweiligen Stufe wird der Bereich zwischen
dem aerodynamischen Durchmesser d,. der vorangegangenen Stufe (grof3ere Parti-

kel) bis zum aerodynamischen Durchmesser d, der betreffenden Stufe angegeben.

41.3.4 Streulichtmessung

Aufbau, Funktion des Messgeréts
Beim Streulicht-PartikelgroRen- und Partikelmengenanalysator (auch als OPZ,

optischer Partikelzahler, bezeichnet) wird ein Probengasstrom durch ein mit Weildlicht
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homogen beleuchtetes Messvolumen gesaugt. Befinden sich Partikel im Gasstrom,
entsteht ein Streulichtimpuls mit einer bestimmten Intensitat. Befindet sich jeweils nur
ein Partikel in diesem Messvolumen, kann die Intensitat des Streulichts, das die
Partikel hierbei aussenden und das unter einem Winkel von 90° erfasst wird, als ein
Mald far ihre GrofRe interpretiert werden. Die Anzahl der Streulichtimpulse, die pro
Zeiteinheit gemessen wird, bestimmt die Menge der Partikel und damit die Konzentra-
tion [Palas 2004]. Der Messbereich von Streulichtmessverfahren liegt im Bereich von
ca. 0,3 bis ca. 20 ym. Somit liefert die Messung Angaben zur Partikelanzahlverteilung
(GroRenverteilung und Anzahl), wohingegen Impaktormessungen massenbezogene

Verteilungen liefern. Der Messaufbau ist in Abbildung 10 dargestellt.

Messunsicherheiten und ihre Korrektur im Verfahren

Die Hohe der Streulichtimpulse hangt aufer von der PartikelgroRe auch von den
optischen Eigenschaften des Partikelmaterials, der Partikelform, sowie von der Orien-
tierung der Partikeln im Messvolumen ab. Der aus dem eintreffenden Streulichtimpuls
bestimmte Streulichtdurchmesser ist daher nur in Ausnahmeféllen (kugelférmige
Partikeln, gleicher Brechungsindex wie die bei der Kalibrierung verwendeten Partikeln)
mit dem geometrischen Partikeldurchmesser identisch. Beim Streulichtmessverfahren
konnen systematische Messfehler aufgrund verschiedener Effekte auftreten. Da das
Probenvolumen rein optisch abgegrenzt ist, konnen Randeffekte durch nur teilweise
im Messvolumen befindliche Partikel auftreten (Fehler: 3 % bei d,=1 ym, 30 % bei
dp=10 um [Becker 2003].

Befinden sich mehrere Partikel gleichzeitig in der Messzelle, wird dies als Koinzidenz
bezeichnet. Das erzeugte Streulichtsignal kann dann nicht mehr eindeutig einem
Partikel zugeordnet werden. Die maximale Anzahlkonzentration ergibt sich durch das
Messprinzip Lichtstreuung am Einzelpartikel, d. h. um die gleichzeitige Anwesenheit
mehrerer Partikeln im Messvolumen zu vermeiden (Koinzidenzfehler), darf eine
bestimmte Anzahlkonzentration nicht Uberschritten werden. Der Koinzidenzfehler ist
proportional zur Partikelkonzentration im Gas und bis zu Konzentrationen von 10°

Partikel pro ccm zu vernachlassigen [Becker 2003].

Das verwendete Streulichtmessgerat PCS 2000 der Fa. Palas ist mit Latexpartikeln

zur Bestimmung des Partikeldurchmessers kalibriert worden [Palas 1997]. Da der
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Brechungsindex von Flugaschestaub mit ca. 1,55 ahnlich dem der Latexpartikel mit
1,58 ist [Becker 2003], sind diesbezuglich keine grollen Abweichungen zu erwarten.
Gleiches gilt fur den Formfaktor, da beide Partikelarten nahezu kugelformig sind.

Das Licht einer Xenon-Hochdrucklampe beleuchtet Uber eine Blende und eine
entsprechende Abbildungsoptik das Messvolumen. Dabei ist das Messvolumen eines
optischen Partikelzahlers der Bereich des beleuchtenden Probengasvolumens, aus
dem zwei Photomultiplier P1 und P2 das Streulicht detektieren. In diesen Photomul-
tipliern werden die Streulichtsignale in elektrische Impulse umgewandelt. Diese
werden in einem Verstarker elektronisch verstarkt und einem Mehrkanal-Impulshohen-
Analysator zugefuhrt. Dieser Analysator speichert die Zahlimpulse entsprechend ihrer
Hohe in den verschiedenen Kanalen ab.

Die in den Detektionsstrahleneingangen angeordneten Blenden sind unterschiedlich
grol3, so dass der Photomultiplier P2 ein etwas grolderes Messvolumen beobachtet als
P1. Der angezeigte Messwert wird aus dem Partikelsignal von P2 abgeleitet, wahrend
P1 als Referenzkanal fur die Randzonenkorrektur dient. Durch einen Vergleich der
beiden Messsignale kann eindeutig entschieden werden, ob ein Partikel vollstandig im
inneren der beiden Messvolumina war. Partikel, die nur im du3eren Messvolumen,
bzw. nicht vollstandig im inneren Messvolumen vorhanden waren, werden vom
System verworfen.

Dabei kann der Randzonenfehler, d. h. der Unterschied der beiden Messsignale, vom
Benutzer manuell eingestellt werden. Ist z. B. der Randzonenfehler auf 100 % einge-
stellt, so werden Partikel vom System verworfen, deren Signalstarken sich um mehr
als das Doppelte voneinander unterscheiden. Ist der Randzonenfehler z. B. auf 30 %
eingestellt, werden Partikel verworfen, deren Signale sich um mehr als 30 % unter-
scheiden.

Bei Einstellen eines geringen Randzonenfehlers kdénnen auch Partikel verworfen
werden, obwohl sich diese vollstandig im inneren Messvolumen befinden, deren
Streulichtsignale sich jedoch, z. B. auf Grund der Form des Partikels, voneinander

unterschieden.
Da nur ein Messgerat zur Verfugung stand, konnten keine Parallelmessungen am

Kessel- und Kaminaustritt durchgefuhrt werden, sondern es wurden jeweils nachein-

ander Reihenmessungen durchgefuhrt. Dabei kamen dieselben Probenahmesonden
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zum Einsatz wie bei den Impaktormessungen, vgl. Abbildung 10. Der gewahlte
Detektionsbereich fur Partikel lag zwischen 0,25 pm und 17 ym. Fur die Messungen

wurde eine Probennahmezeit von 240 Sekunden gewahlt.

Fandensal-
anschaier
{Khlung mit
Kryostat)
f % Trockaniunm
Probennahmensande
[Behizl)
&hgan L-
PCS g el
behaizie Kinatia FoF e T
auf 130°C —
'H.TI .
(Fl —

Profangas ! !

Abbildung 10  Versuchsaufbau Probenahme mit dem optischen Partikelmessgerat.

Im Tandem-PCS-Betrieb werden vor dem Kondensatabscheider zwei PCS mit einem
zwischengeschalteten temperierten Rohrabschnitt geschaltet.

41.3.5 Verfahren zur Bestimmung kondensierbaren Partikelmaterials

Klassische Verfahren — NalRchemische Analytik
Grundsatzlich sind zur Bestimmung der Gehalte kondensierbarer Partikel folgende
Verfahren zur Ermittlung kondensierbarer PM-Gehalte einsetzbar:
- US-EPA Method 202, “Determination of condensible particulate emissions from
stationary sources”,
- US-EPA Method 6 (Bestimmung von SO,),
- US-EPA Method 8 (Getrennte Bestimmung von Schwefelsaure / SO3; und SOy),
- ,Controlled Condensation Method® [Oda 1998]
- VDI-RL 2462, Blatt 7, Messen gasformiger Emissionen — Messen der

Schwefeltrioxid-Konzentration (2-Propanol-Verfahren)
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- VDI-RL 2462, Blatt 8, Messen gasformiger Emissionen — Messen der Schwefel-
dioxid-Konzentration (H,O2-Thorin-Methode)

Bei der Bestimmung von Sulfatgehalten per Impingerflaschen ist zu beachten, dass
ebenfalls nicht kondensierbare Gase ausgewaschen werden kdnnen, die unter Be-
triebszustanden gasformig verbleiben. So dissoziiert SO, beispielsweise in Wasser
und bildet H,SO3, welches weiter zu Schwefelsaure oxidiert werden kann, die dann
einen Beitrag zum bestimmten kondensierbaren PM liefert. Daher erfolgt eine
Strippung mit N fur 1 h, und es wird die Forderung gestellt, dass anschlieRend kein
SO, mehr nachgewiesen werden darf. Bei niedrigen pH-Werten (pH 2) ist die Loslich-
keit fir SO, gering und SO, besser abzutrennen als z. B. bei pH 4. Dementsprechend
ist bei derart hohen SO,-Gehalten ein entsprechend niedriger pH-Wert der Impinger-
I6sungen einzustellen. In anderen Untersuchungen wurde festgestellt, dass ca. 16 %
des im Abgas enthaltenen SO, in der Impingerlésung zu S0,* dissoziiert [Corio
2000]. Hiervon kdnnen ca. 6 % nicht ausgewaschen werden, so dass ca. 1 % des im
Abgas enthaltenen SO, in der Losung verbleibt und zur detektierten Masse des
anorganischen kondensierten PM beitragt. In Untersuchungen ist ein Korrekturfaktor
ermittelt worden [Corio 2000], mit dessen Hilfe dieser Effekt quantifiziert werden kann.
Bei Verwendung dieses Faktors kdnnen die mit der US-EPA-Methode 202 bestimmten
Konzentrationen an kondensierbarem PM um 83 % auf 17 % reduziert werden.
Seitens US-Behorden ist flr Anlagen in den USA die rechnerische Reduzierung der
PM-Gesamt-Gehalte um die Sulfatgehalte grundsatzlich erlaubt, um tatsachliche

Emissionsquellstarken an kondensierbaren Partikeln festzulegen.

Thermo-Denuder

Eine weitere Moglichkeit, kondensierbare Partikel und Feststoff-Partikel getrennt zu
erfassen, stellt der Einsatz eines Thermo-Denuders dar. Im Thermo-Denuder werden
Partikel durch einen auf Abgastemperatur gebrachten, mit Aktivkohle oder mit ande-
ren Sorptionsmittel ausgekleideten, Tunnel geschickt. Enthalten die Partikel neben
einer festen Phase auch leichtfluchtige Bestandteile (sog. ,semivolatile compounds®,
deren Zusammensetzung stark temperaturabhangig ist), so werden letztere auf der
Aktivkohle adsorbiert und somit von der Feststoffphase getrennt. Mittels eines

Vergleichs der PartikelgroRenverteilung bei verschiedenen Temperaturen vor und
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nach Denuder kann dann der Anteil fluchtiger Adsorbate und fluchtiger Partikeln far
die einzelnen GroRenklassen bestimmt werden. Im Denuder werden sowohl Gaskom-
ponenten als auch Wasserdampf abgeschieden. Die Abscheidung ist ein Gleichge-
wichtsprozess, der von den Gleichgewichtsparametern abhangig ist. Typischerweise
wird ein Thermodenuder mit SMPS-Systemen (Scanning Mobility Particle Sizer)
eingesetzt, denkbar ist auch der PCS-Einsatz. Bei der Verwendung von Impaktoren ist
zu beachten, dass Filtersubstrate nicht oberhalb der Verdampfungstemperatur bzw.

Siedetemperatur der abgeschiedenen Partikel konditioniert werden durfen.

Erfassung kondensierbarer Partikelanteile — Tandem-PCS

Um mit einem Streulichtmessverfahren die PartikelgrolRenverteilung filterbarer Partikel
zu erfassen, wurde der Abgasstrom bei unterschiedlichen Sondentemperaturen mit
einem Tandem-PCS vermessen. Dieses Prinzip des ,Tandem-PCS* ist in einem ande-
ren AiF-Vorhaben (AiF-Férdernummer 13526, IUTA 2005) in Form eines Gerates mit
2 PCS und einer zwischengeschalteten Heizstrecke entwickelt und erprobt worden.
Nachdem der Probenahmestrom im ersten durchlaufen PCS bei 130 °C vermessen
wird, erfolgt anschleiRend eine Vermessung des Abgases im zweiten PCS bei einer
Sondentemperatur von 170 °C. Die erste Messung erfolgt demnach unter den Bedin-
gungen im Abgaskanal (isotherm), die zweite durch Aufheizen bei deutlich hoheren
Temperaturen. Bei dieser Temperatur ist davon auszugehen, dass weitgehend alle
Abgasbestandteile in die Gasphase Ubergehen und nahezu ausschliel3lich Feststoff-
anteile als partikulares Material erfasst werden.

Bei langeren Messreihen ist durch Kalibrierungsmessungen der Einfluss eines even-

tuell auftretenden, geratespezifischen Drifts zu erfassen und ggf. zu korrigieren.

4.1.4 Messergebnisse

41.4.1 Gesamtstaubkonzentration

Es wurden Gesamtstaub-Gehalte von ca. 1 mg/m® i. N. tr. bei Wassergehalten von 70
bis 90 g pro m? (18 °C, tr.) gemessen, vgl. nachfolgender Tabelle 1. Die Messungen 1,
3 und 4 lieferten Werte im Bereich 0,9 - 1,1 mg/m?3. Messung 2 ergab mit einem TSP-
Wert von 3,1 mg/m?® deutlich abweichende Ergebnisse. Diese Messung bezieht einen

Anfahrvorgang der Kesselanlage mit ein. Wahrend dieses Anfahrvorgangs wurde

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 28



mittels Rauchgasanalysegerat eine CO-Spitze von uber 2000 ppm aufgezeichnet
(Ublich sind 20-50 ppm, vgl. Abbildung 11). Zusatzlich zeigt sich ein Druckstol3 nach
Zunden des Brenners. Aufgrund der ungunstigen Temperaturbedingungen und
Brennstoff-Luftverhaltnisse beim Zinden kann temporar eine unvollstandige Verbren-
nung vorliegen. Zusatzlich ist es moglich, dass im Abgaskanal abgelagerter Rul3 durch
den Druckstol3 aufgewirbelt und vom Probenahmegerat erfasst wird. Damit entspricht

die Messung nicht dem Anlagenbetrieb bei kontinuierlicher stationarer Anlagen-Fahr-

weise.
Tabelle 1 Ergebnisse, Gesamtstaub (TSP),
Nr. ¢ [mg/m?]
1 1,0
3 1,1
4 0,9
2 3,1
Mittelwert 1,5
Mittelwert 1-3 1,0
2500
Anfahrvorgang Kasselanlage
2000 .
-fx"f
E 1500
3
2 1000

sS00 J
0
: i i ! t B, ! b
Y ] . Y ¥ 2 ] e

Lt/ hhommi:ss

Abbildung 11 Anstieg der CO-Konzentration wahrend des Anfahrvorgangs der
Anlage
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41.4.2 Partikelverteilungen

Masseverteilung nach Kessel und vor Kaminaustritt

Die folgende Abbildungen (Abbildung 12 und Abbildung 13) zeigen die Ergebnisse der

Messungen mit Kaskadenimpaktor fur zwei Messungen nach Kesselanlage als

Durchgangssumme Uber dem aerodynamischen Durchmesser dgeso. Die Kurven

zeigen, dass ca. 70 % der Partikel der Klasse PM1 zuzuordnen sind.
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Abbildung 12  Vergleich der Durchgangssummenkurven, Kesselanlage
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Abbildung 13  Vergleich der Massenanteile (bezogen auf das jeweilige Partikel-
groRenintervall)
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Nachfolgende Abbildungen (Abbildung 14 und Abbildung 15) zeigen die Messergeb-
nisse fur vergleichende Untersuchungen nach Kesselanlage und am Kaminaustritt.
Nach Auswertung der Summenkurven betragt der Anteil der Feinstaubfraktion PM; 5
bei den Messungen ca. 82 % und der Anteil an PM; 65 bis 70 %. Im Hinblick auf
Unterschiede der PartikelgroRenverteilung zwischen Kessel- und Kaminaustritt ist
anhand der Durchgangssummenkurven bei beiden Messungen eine Tendenz zu

grolReren Partikeln am Kaminaustritt zu erkennen.
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Abbildung 14  Vergleich der Massenanteile (bezogen auf das jeweilige Partikel-
groRenintervall), Messung 1

10,000 ¢

= Kesselaustritt
= Kaminaustritt

- 1,000 +
c :
a3
o
k)
& 0,100 +
c £ —
[
7] —— O — -
1]
2 |
2 0010+ =
01001 L L L L } L L L L } L L L L } L L L L } L Il Il Il } Il Il Il L
0 2 4 daeq,/ um 6 8 10 12

Abbildung 15 Vergleich der Massenanteile (bezogen auf das jeweilige Partikel-
grélenintervall), Messung 2
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Die Partikelgrolenanderungen zwischen Kessel- und Kaminaustritt geht mit einer
Temperaturabsenkung einher. Hier ist ein Partikelwachstum auf Grund von Konden-
sationseffekten denkbar. Am Kesselaustritt lagen Temperaturen von 120 bis 150 °C
(abhangig von der Kesselwassertemperatur) vor, wahrend das Abgas am Kaminaus-
tritt auf 95 bis 105 °C abgekuhlt war. Es ist unter Berucksichtigung der gemessenen
Rauchgastemperaturen maglich, dass auf der betrachteten Versuchsstrecke eine
ortliche Kondensation der im Rauchgas vorhandenen Schwefelsdure stattgefunden
hat.

Im Abgas wurde eine SO,-Konzentration von etwa 60 ppm gemessen. Unter der
Annahme, dass bei Verbrennungsanlagen ca. 3 bis 5 % des SO, zu SOj; oxidiert, liegt
laut Schwefelsaure-Taupunkttabelle bei einem Wasserdampfgehalt von etwa 10 %
der H,SO4-Taupunkt bei 120 bis 130 °C. Damit ist rechnerisch eine Kondensation
moglich.

Bei weiterer Abklhlung des Rauchgases in der Abgasfahne hinter dem Kaminaustritt
ist zu erwarten, dass mit sinkenden Temperaturen verstarkt Kondensationsprozesse
stattfinden. Diese Prozesse werden insbesondere einsetzen, wenn die Taupunkttem-

peratur fur Wasser (45 bis 50 °C) erreicht bzw. unterschritten ist.

AnzahlgréBenverteilung

Nachfolgend sind die Ergebnisse der PCS-Vergleichsmessungen zwischen Kessel-
und Kaminaustritt dargestellt.

Nach jedem Messdurchgang wurde wiederholt eine Kalibriermessung mit Latexparti-
keln durchgeflhrt, um zu Uberprifen, ob die Kurven der Photomultiplier weiterhin
ubereinstimmen. Dabei war festzustellen, dass nur eine vernachlassigbar geringe
Verschiebung der Kurve auftrat.

Da die Dichte von Latex mit 1050 kg/m?® ungefahr der Standarddichte entspricht, ist
der aerodynamische Durchmesser der spharischen Latexpartikel in erster Nahrung
gleich dem geometrischen Durchmesser.

Bei den PCS-Messungen wurde nur das Durchmesserintervall 0,25 bis 10 ym be-
trachtet, da im Durchmesserbereich > 10 ym keine Partikel gezahlt wurden. Aus den
abgebildeten Anzahlsummenkurven lasst sich im Bezug auf generelle Charakteristi-

ken der PartikelgroRenverteilung bei einer olgefeuerten Verbrennungsanlage schlie-
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Ren, dass nur 10 % der Partikelanzahl im Messbereich einen aerodynamischen

Durchmesser oberhalb 1 um besitzen.

4143 Messung kondensierbarer Partikel

Tandem-PCS-Messungen — Kondensierbare Anteile

Bei den in Abbildung 16 dargestellten Anzahlsummenkurven handelt es sich um die
Mittelwerte der mit dem Tandem-PCS durchgefuhrten Messungen mit isothermen
Sonden am Kessel- und Kaminaustritt sowie bei erhdhter Sondentemperatur durch-
gefuhrter Messungen. Es zeigt sich eine Verschiebung der PartikelgroRenverteilung
am Kaminaustritt gegentber dem Kesselaustritt zu Partikeln mit groReren Durchmes-
sern.

Die Messungen an Kessel- und Kaminaustritt unterscheiden sich weiterhin in der
gemessenen Partikelgesamtanzahl. Am Kaminaustritt wurden durchschnittlich mehr
Partikel im Messbereich von 0,25 bis 17 ym gezahlt als unter gleichen Bedingungen
am Kesselaustritt (1318 Partikel gegentber 911 Partikel in 240 s). Bei dem gewahlten
Durchmesserintervall von 0,25 bis 17 uym wird eine grol3e Partikelanzahl kleiner als
0,25 yum vom PCS nicht gezahlt und somit ist die reale Partikelanzahl weitaus groer

als die vom PCS angegebene Partikelanzahl.

1

0,9 1 —&— Kesselaustritt, isotherm
—=— Kesselaustritt, hochgeheizt
0,8 - — — Kaminaustritt, isotherm
Kaminmindung, hochgeheizt

Anzahlsumme
S o o o ©
w E>N (6] (o)) ~
. . .

o
N
|

o
N

0
0,1 dp/ pum 1

Abbildung 16  Anzahlsummenkurven am Kessel- und Kaminaustritt (Mittelwerte)
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Nalchemische Analytik
Im nachfolgender Abbildung 17 sind die Ergebnisse der nal3chemischen Analysen
bezlglich kondensierbarem Partikelmaterial bezogen auf 3 % O, fur zwei Messungen

dargestellt.
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Abbildung 17 Konzentrationen von kondensierbarem Partikelmaterial

Demnach sind die Konzentrationen des kondensierbaren Partikelmaterials (CPM) mit
ca. 35 mg/m*®* (bezogen auf 3 % O;) im Vergleich zu den mit dem Plankopffilter
gemessenen Konzentrationen filterbarer Partikel (1 mg/m?) sehr hoch. Die getrennt
bestimmten Konzentrationen der organischen Phase (15 bis 23 mg/m3) und der
anorganischen Phase (14 bis 18 mg/m?®) tragen beide etwa zur Halfte zur CPM-
Konzentration bei. Die mit dem lonenchromatograph bestimmte Sulfat-Konzentration
betragt 8 bis 9 mg/m?3. Sulfit konnte im Rahmen dieses Projektes nicht ionenchroma-
tographisch bestimmt werden.

Kondensierbare Komponenten machen daher vermutlich im Nahbereich der Anlage

den Groliteil der Partikelgesamtkonzentrationen aus.
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4.2 Messungen an einem kohlebefeuerten Heizkraftwerk (200 MW)

4.2.1 Messobjekt

Es wurden verschiedenste Kraftwerksanlagen hinsichtlich ihrer Eignung unter den
Projektfragestellungen untersucht. Wesentliche Voraussetzungen fur eine Durchfuh-
rung der Messungen waren im Wesentlichen:
- annahernd stabiler Betriebszustand,
- Verfugbarkeit und Zuganglichkeit mindestens zweier Messorte, zwischen denen
im Abgaskanal keine Einbauten mit Einfluss auf die PartikelgroRenverteilung
vorhanden sind sowie die

- Zuganglichkeit der Messorte.

Da die beiden Messorte im Abgaskanal nur nacheinander mit dem verfugbaren
Partikelmessgeraten vermessen werden konnten und als Probenahmezeiten mit den
Impaktoren jeweils mehrere Stunden veranschlagt werden mussten, schieden fur
diese Untersuchungen Anlagen mit eher inhomogenen Brennstoffen (Mullverbren-
nungsanlagen) aus.

Mehrere der angefragten, analysierten Anlagen wiesen Einbauten Uber weite Teile
des Abgaskanals auf, es waren zwischen einem Messort in Nahe der Kaminmundung
und einem Messort nach Kessel u. a. Elemente wie Mischkammern oder Apparate zur
Abgasbehandlung vorhanden. An diesen Anlagen konnten die vorgesehenen
Messungen nicht durchgeflhrt werden.

Eine weitere Anlage war grundsatzlich fur die beabsichtigten Messungen geeignet, da
Uber die Hohe des gesamten Kamins (> 100 m) keine stérenden Einbauten vorhanden
waren. Da aber keinerlei technische Transportmittel installiert waren und die umfang-
reiche Messausristung von Hand per Seilzug auf die nur per Steigleitern zu errei-
chende Messbuhne hatte geschafft werden mussen, wurde von Messungen an dieser
Anlage abgesehen.

Erfreulicherweise lag eine hohe Kooperationsbereitschaft seitens der Anlagenbetrei-
ber hinsichtlich einer Unterstitzung unserer Messaufgabe vor. Technische Grinde

waren allein ausschlaggebend fur die Auswahl des Messobjektes.
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Ausgewahlt wurde ein kohlebefeuertes Kraftwerk zur Strom- und Fernwarmeerzeu-
gung mit einer Leistung von 200 MW. Hierbei handelte es sich um eine Mehr-
kesselanlage mit einer Wirbelschichtfeuerung, deren Abgase Uber einen gemeinsa-
men dreizligigen Kamin abgeleitet werden. Die Abgasreinigung erfolgt mittels Elektro-
filter.

4.2.2 Messgerate

Zur Charakterisierung der Partikelverteilung wurden u. a. ein Aerosol-Spektrometer
der Fa. Palas (welas-System, Palas GmbH, Karlsruhe) sowie ein Planfiltergerat zur
Bestimmung des Gesamtstaubgehaltes in Abgas eingesetzt. Die Probenahme erfolgte
isokinetisch gemaly VDI 2066 Blatt 1, die Bestimmung der Schwefelkomponeten
erfolgte nach VDI 2462 Blatt 7/8.

4.2.3 Ergebnisse

In Tabelle 2 sind die Messergebnisse zum Abgaszustand, Gesamtstaub sowie SO,-
und SO3-Gehalte zusammengefasst. Demnach zeigt sich bei dieser Anlage kein
messbarer Temperaturgradient zwischen der Messstelle in Nahe des Kessels
(12,5 m-Ebene) und der Messstelle auf der 50 m-Ebene. Die Abweichungen im
Volumenstrom liegen in den unterschiedlichen Messzeitpunkten begriundet. Man kann
der Tabelle entnehmen, dass keine signifikanten Anderungen des Abgaszustands

innerhalb der Abgasfuhrung im Kamin zwischen den beiden Messorten stattfinden.

In nachfolgende Abbildung 18 sind die Ergebnisse der Messungen mit dem optischen
Partikelzahler dargestellt. Ausgewertet wurden jeweils ca. 20 Einzelmessungen,
welche zu Mittelwerten zusammengefasst wurden. Die angezeichneten Fehlerbalken
entsprechen der Standardabweichung. Im Bereich 0,7 < d, < 40 ypm, werden Partikel-
konzentrationen von ca. 2400 Partikeln / cm® gemessen bei einer Standardabwei-
chung von 340 Partikeln / cm® entsprechend 2,4 x 10° Partikel / m®.

Die Angaben zur Partikelanzahlverteilung werden den nachfolgenden Untersuchun-

gen zur Stromungssimulation zugrunde gelegt.
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Tabelle 2 Partikel- und Schwefelkomponenten - Abgasmessungen (100 MW
Kohlefeuerung)
Kraftwerk, 100 mW th Messort Messort
125m 50m

PARAMETER

02,Ci.N. Vol-% 54 53

CO2,i. N. Vol-% 14,4 14,4

Feuchte, abs. g/m3 80,9 71,9

Temperatur Gas °C 169 169

Umgebungsdruck mbar 1002 991

A p pst mbar -0,8 -1,1

Kanalquerschnitt  (kreisfor- M2 5,73 9,62

mig)

Druck im Kanal mbar 1001,2 989,9

Gasdichte, i. N., trocken kg/m3 1,37 1,37

Gasdichte, i. N., feucht kg/m3 1,32 1,318

Gasdichte, Betrieb kg/m3 0,80 0,80

Gasgeschwindigkeit (Mittel) m/s 27,6 17,6

Volumenstrom, Betrieb m3/h 568.891 609.595

Volumenstrom, i. N., feucht m3/h 347.354 368.006

Volumenstrom, i. N., trocken m3/h 315.598 337.797

i.N.: 1013 mbar, 0 °C

Partikel

TSP, Mittelwert Mg/m3 i. N., trocken 8,5 6,9
mg/m3, feucht. 4,72 3,84

S02 SO3

SO2, Mittelwert mg/m3 i. N., feucht 274 365
mg/m3, hum. 152 202

SO3, Mittelwert mg/m3 i. N., trocken 1,80 2,50
mg/m3, feucht 1,00 1,39
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Abbildung 18

Partikel-GroRenverteilung im Abgaskamin, aus den Messergebnissen
abgeleitete Mittelwerte als modale Approximation (Mittel Gber jeweils
ca. 20 Messungen)

5 Literaturrecherchen

Grundsétzliche Bemerkungen

Untersuchungen von industriellen Emissionsquellen auf deren freigesetzte Partikel-
fracht durch Messung der Anzahlkonzentration und GroRRenverteilung sind in jungerer
Vergangenheit wiederholt durchgefiihrt worden. Ergebnisse umfangreicher Reihen-
untersuchungen wurden hier u. a. vom Bayerischen Landesamt fur Umweltschutz
(LfU) veroffentlicht [LfU 2000]. In einem abgeschlossenen AiF-Vorhaben fand bereits
eine zusammenfassende Darstellung in Bezug auf PM10- und PM2,5-Emissionen
statt [IUTA 2003]. Diese Untersuchungen wurden i. d. R. massenbezogen durchge-
fuhrt, wobei allerdings die fur Nukleations- und Kondensationsprozesse wichtigen sub-
mikronen Partikel aufgrund ihrer insgesamt geringen Masse nicht bertcksichtigt
werden. Beim Grol3teil der Untersuchungen stand filterbares partikulares Material im

Fokus der Untersuchungen. Nur in wenigen Fallen schlieen die Untersuchungen
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Messungen zum Gehalt kondensierbaren Partikelmaterials bzw. zum Schwefel-
Wassersystem ein.

In zwei Untersuchungsansatzen sind Einflisse einer Abgasverdinnung in die
Betrachtungen mit einbezogen (Struschka 2003b, Lee 2005 und 2006).

Von Lee (2005 und 2006) ist eine Methode entwickelt worden, mit welcher Daten zur
PM2,5-Emissioncharakteristik gefasster industrieller Quellen ermittelt werden kdnnen.
Es handelt sich dabei um ein Probenahmesystem mit anschlieRender Mischkammer,
in welcher das Abgas mit hinsichtlich Temperatur und Feuchte konditionierter Umge-
bungsluft verdunnt wird (20- bis 60-fache Verdiunnung mit konditionierter Umge-
bungsluft). Damit lassen sich nach Aussage der Autoren die Bedingungen in der
Abgasfahne simulieren. In der Mischkammer werden Temperaturen von 20 — 25 °C
und als rel. Luftfeuchte 40 % gewabhrleistet. Die resultierenden Partikel werden mittels
Inhaltsstoffanalytik charakterisiert. Dazu kommen Methoden der Umgebungsluft-
analyse zur Anwendung, um mit Immissionsmessungen vergleichbare Ergebnisse zu
erhalten.

Untersuchungen wurden an einer 6lbefeuerten (7,3 MW) sowie einer kohlebefeuerten
(300 MW) Kesselanlage durchgefuhrt. Die Autoren schliellen aus den Ergebnissen,
dass verwendete Prozesstechnik, Anlagenbetriebsweise und Brennstoffeigenschaften
maldgeblich die Charakteristik emittierter Partikel pragen.

Sulfatanteile machen demnach ca. 30 bis 38 Massen-% aus; an das Sulfat
gebundene Wasser 33 bis 43 %. In Tabelle 3 sind gemessene PM2,5-Fracht und
Zusammensetzung der emittierten Partikel flr unterschiedliche Kohlenbrennstoffe
dargestellt. Fur Kohlenstaubfeuerungen konnte gezeigt werden, dass Asche- und
Schwefelgehalte die Partikelemissionen beeinflussen.

Demnach zeigt sich keine direkte Korrelation aus Sulfatanteil der Kohle und Sulfatan-
teil im Partikelmaterial, weil zusatzlich der Ascheanteil einen Einfluss auf den Kohlen-
stoffanteil im Partikelmaterial besitzt. Bei einem Vergleich der PM2,5-Emissionen ist
zu bertcksichtigen, dass die Ergebnisse von unterschiedlichen Anlagen entstammen.
Bei Olfeuerungen liegt der Sulfatanteil bei ca. 30 bis 44 Massen-%, der daran gebun-
dene Wasseranteil in etwa derselben Hohe. Die Anteile des organischen Kohlenstoffs
betragen ca. 2 bis 6 %.

Es fand keine chemische Inhaltsstoffanalytik der submikronen Partikel statt.
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Tabelle 3 Emissionskenngrdéfien bei unterschiedlicher Brennstoffzusammen-

setzung

Kohleanteile Emission PM-Anteile

Mischung S-Geh. | Asche- PMa 5 Asche SO, | Kohlenstoff
Kohle | anteil % mg/m’ % % %

% nach EGR
Unterbituminos 1 0,23 17,8 91 86 5,5 8,3
Unterbituminos2 0,23 11,3 38 86 59 7.4
Bituminos 1 0,99 9,12 42 92 54 2,7
Bituminos 2 0,78 8,86 39 93 5.1 2,0
Unterbituminos 3 0,22 20,7 17 97 2,6 <1

In Untersuchungen an oOlbefeuerten Anlagen wurden nach Turbinen Gehalte an anor-
ganischen PM an der gesamt vorhandenen Partikelfracht von 27 % bis 57 % und ca.
75 % nach Motoren sowie 35 % bis 84 % hinter dlbefeuerten Heizkesselanlagen
gemessen. Demnach lassen sich keine eindeutigen Aussagen zum Gehalt an organi-
schen bzw. anorganischen Partikeln in Abhangigkeit von der Brennstoffart ableiten. Im
Nahbereich industrieller Quellen gemessene kondensierte Schwefelsaurepartikel
weisen Uberwiegend Durchmesser von < 2,5 ym auf, ein gro3er Teil sogar von < 0,5
um. Die Additivzugabe in der Rauchgasreinigung erhoht die Partikelzahl. Ein Einfluss
des Lastzustandes auf die Partikelemission ist gering [Corio 2000]. Diese Untersu-
chungen wurden nach den US-EPA-Methoden Methode 202 (In-Stack-Messung
kondensierbarer PM10-Partikel) und Methode 201/201A (In-Stack-Messung filterbarer
PM10-Partikel) durchgefuhrt. Demnach betragt der Anteil kondensierbarer Partikel bei
Abgasen kohlebefeuerter Kessel 75 %. Der Mittelwert Gber alle Messungen an kohle-,
0l- und gasbefeuerten Anlagen betragt ca. 69 % [Corio 2000].

Mittels SMPS wurden Anzahlverteilungen hinter kleineren Olbefeuerten Anlagen (17-
43 kW Feuerungswarmeleistung) erfasst [Mohr o0.D.]. In diesen Untersuchungen
konnten mit abnehmendem Sauerstoffangebot flr die Verbrennung steigende
Partikelzahlen von 2*10° bis 2*10" Partikel/cm® bei nahezu gleich bleibendem Mode
(0,01 pm bis 0,02 ym) gemessen werden. Eine Reduzierung des Schwefelgehaltes
des Brennstoffs fuhrte zu einer deutlichen Abnahme der Partikelzahl bei geringfugiger

Abnahme des Modes. Bei der Untersuchung der Partikelemissionen in der Startphase
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zeigte sich eine deutliche Zunahme der Emissionen bei Kaltstart ohne Beeinflussung
des Modes. Nach ca. 5 Minuten Betriebszeit treten beim Kaltstart noch etwa um den

Faktor 2 hohere Emissionen als beim Warmstart auf.

An der Universitat Stuttgart wurden mittels mehrstufigen Impaktoren Messungen an
Olbefeuerten Heizkesseln durchgefuhrt [Struschka 2003a]. Verwendet wurde ein
Dekati-Niederdruckimpaktor zur fraktionierten GrofRenklassenbestimmung mit far
einige Messungen vorgeschaltetem Planfilterkopf. Der Gehalt an H,SO4 wurde mittels
einer Kuhlfalle bestimmt. Hierbei wurde das Gas in einem Schlangenkuhler auf ca.
60 °C unterhalb des Sauretaupunktes von ca. 110 °C abgekuhlt, wobei H,SO4 ausfallt.
Die Temperatur wird so gewahlt, dass das Wasser hier noch nicht auskondensiert
(Wassertaupunkt unter den gegebenen Bedingungen: 50 °C). Das Kondensat wird
ausgewaschen (Isopropanol, 5 % mit Bromphenolblau) und mittels Titration mit
NaOH-Ldsung der H,SO4-Gehalt bestimmt. Die Umrechung auf die Partikelgrof3en-
klassen erfolgte gemal} Literaturangaben [Corio 2000]. Fur rechnerische Abschatzun-
gen wird angenommen, dass die kondensierte Schwefelsaure zu 100 % der Fraktion
PM2,5 pm und zu 85 % der PM1-Fraktion zuzuordnen ist. Die ermittelte Kondensat-
menge wird entsprechend dieser Verteilung auf die PartikelgroRenklassen aufgeteilt.
Die Summe aus auskondensierter und per Impaktor durch Filtration abgeschiedener

Masse stellt die Gesamtpartikelmasse dar:

Konden !

mPMx(X = 1! 2!5! 10) = z mFiIter + f °m
0
f =1 fir PM10 und PM2,5 und 0,85fir PM1

In Voruntersuchungen wurde die Artefaktbildung auf den Filtermaterialien untersucht.
Wird das Abgas uber einen Planfilter als Vorabscheider gefuhrt, kann angenommen
werden, dass alle vorhandenen Partikel dort abgeschieden werden (filterbare
Partikel). Abbildung 19 zeigt eine Prinzipskizze des Probennahmegerates bestehend
aus Vorfilter und Impaktor.

Eine Massenzunahme auf den Stufen des Impaktors ist dann nicht mehr auf abge-
schiedene Partikel, sondern andere Effekte wie z. B. Gas-Feststoffreaktionen, zurtck-
zufuhren. Vergleichsmessungen mit einem mehrstufigen Impaktor (Andersen Mark 111)

mit und ohne einen dem Impaktor vorgeschaltetem Planfilter (Glasfaser) haben eine
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mit dem Schwefelgehalt des Brennstoffs steigende Artefaktbildung (Mehrbefunde)
ergeben. So zeigte sich fur Schwefelgehalte von 0,15 Massen-% Mehrbefunde
gegenuber dem unbeladenen Zustand von ca. 22 %. Daraus schliel3en die Autoren,
dass diese Massenzunahme nicht auf Partikelbeladung, sondern auf eine Gewichts-
zunahme durch Gasphasenreaktion bzw. Kondensation zuruckzuflhren ist. lonen-
chromatographische Untersuchungen an Filtern zeigten eine Zunahme an Sulfaten,
auf die die artefaktbedingte Gewichtszunahme von 22 % zuruckgefuhrt wird. Die
Menge an filterbaren Partikeln auf dem Vorfilter war nahezu vom Schwefelgehalt
unabhangig. Fur PTFE-Filtermaterialien liegt die Rate der Artefaktbildung bei 16 %.

G, (Partikel, Gase)

T P

C, (Gase)

- C C, mp T o i, (zasa)

Abgasstromung

VORABSCHEIDER IMPAKTOR

Abbildung 19 Probenahmesystem mit Vorfilter

Mittels PTFE-Substraten und eines Niederdruck-Kaskadenimpaktors LPI der Fa.
Dekati wurden Emissionsmessungen an unterschiedlichen Kesselarten durchgefuhrt.
Tabelle 4 zeigt die Anteile der filterbaren und kondensierbaren Partikel in den
einzelnen Klassen. Konzentrationen an Gesamtstaub betragen bis zu ca. 3 mg/m3
(bezogen auf 3% O3), Konzentrationen an H,SO4 bis zu ca. 2 mg/m3 (bezogen auf 3%
O,). Die Abgastemperatur betrug ca. 125 °C.
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Tabelle 4 Partikelmassenverteilung fur olbefeuerte Heizkessel
[Struschka 2003a])

Heizkessel Schwefel-  Anteil Partikelfraktion PMX " in % fur

mit gehalt

Olgeblase- Heizol filterbar 2 kondensierbar ® filter- und konden-
brennern (Massen-%) sierbare Partikel

PM: PMzs PMyy PMy PM2s PMyy PMy PM2s PMyg

Altgerate 0,14 86,8 94,3 99,2 8 100 100 85,1 99,7 100
(BJ vor (marktublich)
1990
0,1 78,9 89 98,7 84,1 98,4 99,8
0,05 60,4 73,1 96,5 81,2 958 994
0,001 75,4 87,4 96,7 754 87,4 96,7
Neugerate 0,14 63,2 851 98 84,3 99,5 999
(BJ nach (marktublich)
1991 0,001 62,7 82,6 96,2 76 93 98,5

1) Anteile fur den stationdren Dauerbetrieb der Feuerungen bei Nennwarmeleis-
tung und Brennstoffeinstellungen nach Herstellerangaben

2) mit Impaktor ermittelt

3) abgeschatzte Anteile der Partikelfraktionen

4) mit Massenanteilen fur filterbare und kondensierbare Partikel neu berechnete
Partikelfraktion

Zusammenfassend zeigen die hier vorgestellten Ergebnisse, dass bei dlbefeuerten
Heizungsanlagen die Partikel nahezu vollstandig der PM10-Klasse und zu ca. 70 %
der Klasse PM1 zuzuordnen sind. Brennstoff und Betriebsart beeinflussen den Gehalt

kondensierbarer Partikel, jedoch nicht die filterbaren Partikelfraktionen.

In einer Literaturrecherche sowie Fachgesprachen wurden Informationsquellen
hinsichtlich PartikelgroRenverteilungen industrieller Abgase ausgewertet und Daten
aufbereitet. Nachfolgende Abbildung 20 stellt beispielhaft die Ergebnisse von Messun-
gen mit Kaskadenimpaktoren dar [LfU 2000]. Die dargestellten Kurven zeigen eine
breite Spanne an Partikelverteilungen auf. Die Darstellung zeigt, dass erwartungsge-
mal} bei thermischen Prozessen (Gielderei, Feuerungen) hdhere Anteile an Partikeln <

1 um detektiert werden.
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Abbildung 20 PartikelgroRenverteilung unterschiedlicher industrieller Quellen —
Durchgangssummen (LfU 2000)

Messung von PartikelgréBenverteilungen an einer mit Heizél gefeuerten Kleinanlage
Zum Vergleich der Messungen in dieser Arbeit mit anderen Versuchsreihen liegt eine
Arbeit des Umweltbundesamtes (UBA) vor [Struschka 2003a], in der Untersuchungen
zur PartikelgroBenverteilung an einer mit Ol gefeuerten Kleinverbrennungsanlage
durchgefuhrt wurden.

In der UBA-Versuchsreihe kamen zwei unterschiedliche Impaktor-Typen zum Einsatz.
Zum einen wurde wie in dieser Arbeit ein acht-stufiger Kaskadenimpaktor Anderson
Mark Il verwendet, zum anderen ein 13-stufiger Niederdruck-Kaskadenimpaktor LPI
20 ohne Endfilter. Dieser LPI-Niederdruckimpkator, bei dem auf den letzten Stufen zur
Erhdhung von Stromungsgeschwindigkeiten der Druck abgesenkt wird, ermdglicht
eine Trennung von Partikeln im daes0-Bereich von 0,03 bis 10 um. In der UBA-Mess-
reihe wurden Messungen an einem Guss- und einem Stahlkessel durchgefuhrt und
ebenfalls das in dieser Arbeit verwendete marktubliche Heizol EL 0,14 S eingesetzt.

In Abbildung 21 sind die PartikelgroRenverteilungen der UBA-Messungen im Vergleich
zu Messungen dieses Projektes dargestellt. Angaben zu den Partikelgesamtkonzent-

rationen (bezogen auf 3 % O,) befinden sich in der Legende.
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Abbildung 21  Vergleich durchgefuhrter Messungen mit PartikelgréfRenverteilungs-
messungen an einer olgefeuerten Kleinverbrennungsanlage

Abbildung 21 zeigt, dass die qualitativen Tendenzen der Partikelgrofenverteilungen
an einer Olgefeuerten Verbrennungsanlage grundsatzlich &hnliche Verteilungen
aufweisen. Unterschiede fallen beim Vergleich der Messungen mit den zwei unter-
schiedlichen Impaktortypen Anderson und LPI an einem neuen Gussheizkessel
(Brennstoff: Heizol EL) auf. Die Partikelgrofienverteilung, die mit dem LPI-Impaktor
bestimmt wurde, ist in den kleineren GroRenbereich verschoben. Zudem liegt bei
diesem Vergleich ein grolRer Unterschied der Partikelgesamtkonzentration vor
(0,5 mg/m?® bei den Anderson-Messungen — 0,07 mg/m?® bei den LPI-Messungen). Aus
diesem Grund ist ein direkter Vergleich der Messungen mit den verschiedenen
Impaktortypen nicht moglich, d. h. es kdnnen nur qualitative Tendenzen verglichen

werden.
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Weiterhin sind in Abbildung 21 die PartikelgroRenverteilungen und Gesamt-
konzentrationen von zwei kohlegefeuerten (Klein-)Anlagen dargestellt. Grundsatzlich
wird ersichtlich, dass kohlegefeuerte Anlagen im Vergleich zu 6lgefeuerten Anlagen
eine weitaus hohere Partikelgesamtkonzentration aufweisen (585 mg/m*® bei der
Braunkohlefeuerung und 103,5 mg/m? bei der Steinkohlefeuerung gegenuber 0,07-
1 mg/m? bei der Olfeuerung). Es ist festzuhalten, dass die PartikelgréRenverteilung

der kohlegefeuerten Anlagen in den kleineren GroRenbereich verschoben ist.

Bestimmung der PartikelgréBenverteilungsdnderungen an verschiedenen Messorten
einer mit Kohle gefeuerten Anlage

Ferner lagen Literaturwerte des Institutes fur Verfahrenstechnik und Dampfkessel-
wesens der Universitat Stuttgart [Struschka 2001] mit dem Schwerpunkt Partikelgro-
Renverteilungsanderungen an verschiedenen Messorten einer Anlage vor. Dabei
handelt es sich um eine mit Braunkohle betriebene Kleinfeuerungsanlage, bei der
PartikelgrolRenverteilungsmessungen an der Feuerstatte, an der Schornsteinmun-
dung, in einem Verdunnungstunnel mit Aul3enluft und einem weiteren Verdlinnungs-
tunnel mit Kaltluft erfolgten. Die Aufnahme der PartikelgroRenverteilungen erfolgte

ebenfalls mittels Anderson Kaskadenimpaktor Mark IIl.

In der folgenden Abbildung 22 sind diese Ergebnisse im Vergleich zu den im Rahmen
dieses Projektes durchgefuhrten Impaktormessungen dargestellt. Angaben zur

Partikelgesamtkonzentration (bezogen auf 3 % O3) sind in der Legende aufgefihrt.

Zunachst sollte hinsichtlich der dargestellten PartikelgroRenverteilungen angemerkt
werden, dass es sich bei der Braunkohlefeuerung mit einer gemessenen Partikelge-
samtkonzentration von 288 mg/m? und einer Olfeuerung (1 mg/m?®) um grundséatzlich
verschiedene Anlagentypen handelt und auf Grund dessen die Emissionsmessungen

nur qualitativ vergleichbar sind.
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Abbildung 22  Vergleich IUTA-Messungen mit Messungen von PartikelgroRenvertei-
lungen an einem mit Braunkohle gefeuerten Heizeinsatz

Bei Betrachtung der Durchgangssummenkurven der mit Braunkohle gefeuerten
Anlage fallt auf, dass die PartikelgroRenverteilungen an den verschiedenen Messorten
einen sehr ahnlichen Verlauf haben. Nur bei der Messung an der Verdlinnungsstrecke
mit Kaltluft andert sich die PartikelgroRenverteilung im GroRenbereich kleiner als
1 um. In diesem GroRenbereich trat mit einer Verschiebung der Partikelgrolienvertei-
lung zu grofReren Partikeln die gleiche Tendenz auf wie bei den Messungen am Kes-
sel- und Kaminaustritt in dieser Arbeit.

Fur eine oOlgefeuerte Anlage mit dem Schwerpunkt PartikelgroRenverteilungsénde-

rungen an verschiedenen Messstellen einer Anlage lagen keine Literaturwerte vor.

Modellansatz
Mathematische Gleichungen zur Beschreibung der physikalischen Effekte in der
Abgasfahne auf Grundlage der Gaul’schen Dispersionsgleichung werden von

Kerminen (1995) diskutiert. In Bereichen nahe der Quelle, in denen sich die Abgas-
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fahne deutlich von der Umgebung unterscheidet und vertikal nicht vollstandig
durchmischt ist, findet in der ersten Phase nach der Freisetzung primar Auskonden-
sieren von Gasbestandteilen aufgrund der Abkuhlung statt. Spater erfolgt gleicherma-
Ren die Reduzierung durch Kondensation und Einmischung der Umgebungsluft.
Verduinnungsgeschwindigkeiten konnen uber die Gaull’'schen Ausbreitungsparameter
Ox und o, abgeschatzt werden. Sie sind immer in Bezug zur Mischungsschichthohe zu
beurteilen. Die Verdunnungsrate wird nach Kerminen uber die Ausbreitungs- oder
Streuparameter oy und o, bestimmt

4 _ 1 do?
D _—— .
o,0, dt’

Die Ausbreitungsparameter o, und o, kdnnen beispielsweise nach Seinfeld (1986,

Seite 576) mittels eines logarithmischen Ansatzes bestimmt werden.

Grundsatzlich werden drei Bereiche der Abgasfahne unterschieden. Im ersten Bereich
geschieht die Kondensation sehr schnell aufgrund der Wechselwirkungen von
Verdinnung (Mischung) und thermodynamischen Effekten; in einem weiteren Bereich
sind Verdinnung der Abgasfahne und Transport durch Kondensation von nahezu
gleicher Grolkenordnung und dem dritten Bereich, in welchem die Umgebungsbedin-
gungen auch im Bereich der Abgasfahne vorherrschen. Die Abmessungen der einzel-
nen Bereiche sind stark von den thermodynamischen Bedingungen (Temperatur,
Zusammensetzung) der Abgasfahne sowie ihren Dimensionen (Austrittsflache,
Volumenstrom) abhangig und stark durch die Ausbreitungsbedingungen gepragt. Eine
Verallgemeinerung ist nicht moglich.

Koagulation groRerer Partikel mit kleineren Partikeln tritt auf, jedoch mit deutlich
geringeren Umsetzungsgeschwindigkeiten als bei der Kondensation. Partikel mit
Durchmessern oberhalb 10 nm sind nahezu nicht durch die Koagulation beeinflusst,
da bereits eine ausreichende Verdunnung eingesetzt hat, welche eine Koagulation
dieser Fraktionen verhindert.

Fehlende OH-Radikale in der Abgasfahne verhindern eine chemische Umsetzung von
Schwefelsaure und Wasser.

Zusammenfassend wird abgeleitet, dass bei der Beschreibung der ersten Phase der

Abgasfahne primar die der thermodynamischen Bedingungen ausreichen; der
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Umwandlung von Gaskomponenten zu Partikelmaterial kommt erst in spateren

Stadien der Abgasfahnenentwicklung eine Bedeutung zu.

6 Aerosoldynamische Stromungssimulation der Abgasfiihrung im

Kamin

6.1 Modellbildung

Eine wesentliche Grundlage der Simulation der partikeldynamischen Prozesse in der
Abgasstromung stellt die genaue Nachbildung der Fluidstromung dar. Zu diesem
Zweck wurde die Geometrie der Abgasleitung der Heizungsanlage am Institut einge-
hend vermessen und in ein Gittermodell umgesetzt. Unter Verwendung der fir die
verschiedenen Brennstoffe bei Eintritt in das Abgasrohr gemessenen Geschwindig-
keitsverteilungen und ZustandsgréRen der Abgasstromung wurde das Geschwindig-
keitsprofil mit dem CFD-(Computational Fluid Dynamics)-Programm FLUENT model-
liert.

FiUr die numerische Berechnung der Abgasstromung innerhalb der Rohrleitung direkt
nach dem Heizkessel (Abbildung 23) wird mit Hilfe des Praprozessors GAMBIT
zunachst die Geometrie mit einem unstrukturierten dreidimensionalen Gitter
(Abbildung 24) abgebildet.

Abbildung 23  Abgasleitung nach Heizkessel
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Abbildung 24  Rechengitter der Abgasleitung

Zur Verifizierung der mit diesem Gitter berechenbaren Ergebnisse erfolgte in einem
ersten Schritt ein Vergleich berechneter Stromungsgeschwindigkeiten mit gemesse-
nen Werten. Als Medium wurde zunachst Luft als ideales Gas mit den im Vorfeld
berechneten Fluideigenschaften (u. a. Viskositat, Warmekapazitat, Warmeleitfahig-
keit) entsprechend der Zusammensetzung des realen Rauchgases verwendet. Zur
numerischen Losung der Stromung wurde Fluent Version 6.1.22 eingesetzt. Fir das
vorliegende Stromungsproblem wurde der Segregated Solver genutzt.

Als Eingangsgrof3en werden fur die Stromungsgeschwindigkeit die am Rohranfang
des 0,25 m durchmessenden, zylindrischen Kanals in zwei Achsen gemessenen
Geschwindigkeiten und fur die Temperatur die in der Kanalmitte gemessene Tem-
peratur verwendet. Das gemessene Geschwindigkeitsprofil ist nicht symmetrisch, im
unteren rechten Bereich treten geringfugig hohere Stromungsgeschwindigkeiten auf.
Die Reynoldszahl der Stromung betragt Re = 13800, es liegt also eine turbulente
Stromung vor. Die Turbulenzmodellierung erfolgt mit dem k-e-Modell, im wandnahen
Bereich wird die verbesserte Wandfunktion verwendet. Zur besseren Erfassung der
laminaren Grenzschicht wurde das Gitter in Wandnahe adaptiv verfeinert.

In Abbildung 25 ist das Geschwindigkeitsprofil in der waagerechten Schnittebene fur
x = 0 dargestellt. Der Eintritt der Gasstromung vom Kessel in das Abgasrohr befindet
sich im Bild am unteren Rand, der Ubergang zum vertikalen Rohrabschnitt (zweiter
90°-Krimmer in Abbildung 24) ist rechts im Bild zu sehen. Im Bereich der dargestell-
ten 90°-Umlenkung treten wie erwartet die hochsten Geschwindigkeiten von bis zu

4,33 m/s auf. Direkt nach der Umlenkung findet sich ein Bereich, in dem eine Ruck-
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stromung vorhanden ist. Im Bild ist dieser Bereich an der unteren Rohrwand zu erken-

nen. Im weiteren Verlauf des Abgaskanals vergleichmaRigt sich die Stromung wieder.

Zum Vergleich der berechneten Werte wurden in diesem Rohrquerschnitt die

Geschwindigkeiten langs der senkrechten Achse mit einem Fligelradanemometer

gemessen. Die berechneten und gemessenen Geschwindigkeiten sind in Abbildung

26 aufgetragen worden. Die negativen x-Werte bezeichnen hierbei die obere Rohr-

halfte. Die Messwerte zeigen im Gegensatz zu den numerisch berechneten Werten

eine erhdhte Geschwindigkeit im Bereich der unteren Rohrhalfte auf. In der Kanal-

mitte, an der Stelle der durchgefuhrten Probenahme, stimmen die berechneten und

gemessenen Werte jedoch sehr gut tGberein.
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Abbildung 26  Geschwindigkeit in der Probenahmeebene langst der senkrechten
Achse
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6.2 Abscheidung innerhalb der Abgasrohrleitungen

Die Partikelabscheidung in der Abgasleitung nach dem Heizkessel wurde mit dem
Lagrangeschen Partikelmodell von FLUENT berechnet, hierzu wurde das in Abbildung
24 dargestellten Gitter verwendet. Durch die drei 90°-Umlenkungen kommt es zu lokal
erhohten Geschwindigkeiten in den Bereichen der Krummungen, welche die
Tragheitsabscheidung maRgeblich beeinflussen. Die Partikel kdnnen aufgrund ihrer
Massentragheit den Stromungslinien nicht folgen und erhalten dadurch eine
Geschwindigkeitskomponente in Richtung der Wand, wo sie anhaften kénnen und
somit abgeschieden werden.

Zur Bestimmung des Abscheidegrades wurden jeweils flr einzelne Partikeldurchmes-
ser Partikeltrajektorien berechnet und ausgewertet. Der Abscheidegrad, den man auf

diese Weise erhalt, ist in Abbildung 27 dargestellt.

Die Ergebnisse zeigen, dass die Partikel unterhalb ca. 10 ym Durchmesser im Rohr-
leitungssystem nicht tragheitsbedingt abgeschieden werden. Nach ersten experimen-
tellen Ergebnissen weisen bei den untersuchten Prozessen nahezu alle Partikel
Durchmesser kleiner 10 ym auf. Demnach sind Partikelverteilungsanderungen uber

die Abgasrohrlange nicht auf Tragheitsabscheidungseffekte zurickzufihren.
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Abbildung 27 Abscheidegrad n im Heizungsrohr in Abhangigkeit vom Partikeldurch-
messer d,

Wie die Temperaturmessungen gezeigt haben, kann es im Kanal nicht zu Konden-

sationseffekten kommen, es wurde daher auf eine Modellierung im Kanal verzichtet.
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7 Simulation aerosoldynamischer und chemischer Prozesse im
Nahbereich der Quelle

7.1 PartikelgroBenanderung durch Kondensation - Modellansatz

Zur Berechnung der Partikelgréfienanderung durch Kondensation im Nahbereich der
Quelle wird das Fine Partikel Model (FPM) fur FLUENT verwendet.

Die Partikeldynamik wird hierbei nach der Modal Aerosol Dynamics (MAD)-Technik
[Wilck 1999] betrachtet. Die gesamte GroRenverteilung der Partikel n(mp) wird durch

eine Anzahl von einzelnen Moden angenahert:

Mode

n(mp):nl(mp)+ nz(mp)+... = Zj:nj(mp)

mit der Partikelmasse my.
Im FPM werden die integralen Momente, die sich aus der Integration der Verteilungs-

funktionen ergeben, als abhangige Variablen gelost:
M, = J'mf) nj(mp)dmp
0

Fur die Verteilungsfunktion wird eine Approximation durch eine logarithmische

Normalverteilung im Mode j angenommen [Whitby 1990]:

e g enf )

2
v2mmIno g, 2In" o,

mit der Gesamtanzahldichte N; im Mode j, der medianen Partikelmasse mgyy; und der

geometrischen Standardabweichung ognm; der Massenverteilung.

Um die Einstellungen und Randbedingungen im FPM zu Uberprifen, wurde zunachst
ein in der Literatur [Stratmann 2004] beschriebenes Experiment nachgerechnet. In
diesem Experiment ist das Aufkondensieren von Wasser auf inerten NaCl-Partikel
untersucht worden. In ein Rohr von 15 mm Durchmesser und 1,5 m Lange mit auf
3,3 °C gekuhlten Wanden wurde achsnah ein Aerosol, umgeben von partikelfreier
gesattigter Schleierluft mit unterschiedlichen Temperaturen zwischen ca. 21 °C und
22 °C geleitet, vgl. Abbildung 28. Die monodisperse GroRenverteilung der NaCl-
Partikel von 100 nm wurde mittels eines DMA erzeugt. Durch das sich ausbildende

Temperaturprofil kommt es zu lokalen Wasserdampflbersattigungen im Rohr und
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einem Aufwachsen der Partikel. Der Durchmesser der Partikel wird am Rohrende mit
einem so genannten fast-FSSP (fast forward scattering spectrometer probe), welches
die Intensitat des von einzelnen Aerosolpartikeln in Vorwartsrichtung gestreuten Lichts
misst, bestimmt. Dieser Versuchsaufbau ist in den Grundsatzen geeignet, die Verhalt-
nisse bei der Durchmischung von partikelhaltigem Abgas mit kalter Umgebungsluft zu

beschreiben.

Luft (T, o) L(Rohr) = 1,5 m; gekuhlte Wande

— > ——
Partikel —— >-- - - - - - - - —. —. _.:> - -
>

Luft (T,, @.)
d(Rohr) =15 mm

Abbildung 28 Versuchsaufbau (Stratmann 2004)

In Abbildung 29 ist die fur die Modellbedingungen berechnete Sattigung entlang der
Mittelachse des Rohres fur unterschiedliche Sattigungen am Rohreintritt aufgetragen.
Die berechnete Sattigung erreicht ihr Maximum zwischen z = 0,2 m und 0,4 m nach

Rohreintritt und fallt dann zum Wert von S =1 am Rohrende ab.

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 54



S$=0.985

S =0.955
1,041 S=0927
1,02 S=0.898

0,92
0,90 —/

0,88

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 14
z[m]

Abbildung 29  Sattigung Uber der Rohrlange entlang der Mittelachse flr verschie-
dene Sattigungen am Rohreintritt (berechnet)

Die entsprechenden Partikeldurchmesser entlang der Mittelachse sind in Abbildung 30
uber der Rohrlange aufgetragen. Die NaCl-Partikel mit einem Anfangsdurchmesser

von 100 nm andern ihre Grol3e entsprechend dem Sattigungsverlauf (Abbildung 29).
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Abbildung 30 Partikeldurchmesser Uber der Rohrlange entlang der Mittelachse flr
verschiedene Sattigungen am Rohreintritt (berechnet)

Ein Vergleich von berechneten und experimentell bestimmten Partikeldurchmessern
findet fur die Werte am Rohraustritt statt (Abbildung 31). Es wird der Partikeldurch-

messer am Rohrende als Funktion der Temperatur des Sattigers fur den eintretenden
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Luftstrom gezeigt. Es ist eine gute Ubereinstimmung vorhanden, wobei die Werte fir

die Partikeldurchmesser fur die hdheren Temperaturen zu hoch berechnet werden.
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Abbildung 31 Berechnete und von Stratmann experimentell bestimmte
Partikeldurchmesser d,, als Funktion der Temperatur des Sattigers

7.2 Olbefeuerte Heizungsanlage des Instituts

Auf Grundlage der vorherigen Betrachtungen wurden Berechnungen fur die real
untersuchten Geometrien des Kamins durchgefuhrt. Fir die Berechnung der Konden-
sation im Nahbereich der Quelle mit einem Durchmesser von 250 mm wird fir das
Abgas eine monodisperse Verteilung mit einer Partikelkonzentration am Kaminaustritt
von 1-10° Partikel/m?® und einem Partikeldurchmesser von 1 MM angenommen. Das
Abgas tritt mit einer Geschwindigkeit von 3 m/s in die ruhende Umgebungsluft ein. Die
Umgebungsluft wird zunachst als partikelfrei angenommen. Fur eine Kaminaustritts-
temperatur von 105 °C mit einer Wasserdampfsattigung von 9 % und einer Umge-
bungstemperatur von 5 °C mit 65 % relativer Luftfeuchtigkeit ergeben sich die in
Abbildung dargestellten Verlaufe von Partikelkonzentration, Temperatur und Sattigung

im Nahbereich der Quelle.
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Abbildung 32 Partikelkonzentration, Temperatur und Sattigung im Nahbereich der
Quelle

[%]

~NWWwo

L RPN 00 (O i S O CTOTCI T3 T3 =~ 00 00 000 D0 D —L L+
CWHONAR=ENOANOSVHDRNNR LB ENODNO0O0—
O B B OO W RO OO M titng P ARN

Abbildung 32 (Fortsetzung)
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Abbildung 33
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Eine weitere Parametervariation betrifft die Anderung des Anfangsdurchmessers der

Partikel. Wie Abbildung 34 zu entnehmen ist, hat eine Anderung des Durchmessers

von 0,5 ym auf 1 ym keinen grof3en Einfluss auf den maximalen Partikeldurchmesser.

Abbildung 34
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Bei der Veranderung der Kaminaustrittstemperatur andert sich der maximale Partikel-

durchmesser in Abhangigkeit von der Taupunkttemperatur des austretenden Gases

entsprechend der Abbildung 35.
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Abbildung 35
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Berucksichtigt man die Hintergrundbelastung an Partikeln mit 3-10° Partikel/m® und

einem Partikeldurchmesser von 34 nm [Spurny 1985] so erhalt man auf Grund von

Kondensation niedrigere maximale Partikeldurchmesser (Abbildung 36).

Abbildung 36
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7.3 Kohlebefeuertes Kraftwerk

Die Eingangsdaten flr die numerischen Berechnungen wurden aus den am Kamin

des kohlebefeuerten Kraftwerks gemessenen Werten generiert. Die gemessene Parti-

kelverteilung wird durch eine logarithmische Normalverteilung mit einer Partikelan-
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zahlkonzentration von 1,1193e+9 Partikel/m®, einem mittleren geometrischen
Durchmesser von 1,001 ym und einer Standardabweichung von 1,83 angenahert. Der
hier betrachtete Aerosolprozess ist der Gas-zu-Partikel-Massentransport durch
Kondensation, die Neubildung von Partikeln durch Nukleation wird vernachlassigt.
Ferner wurde eine konstante Umgebungstemperatur von T, = 11 °C und eine
héhenunabhangige Temperaturverteilung angenommen. Der 200 m hohe Kamin mit
einem Durchmesser von 3,5 m wird mit einem vorgegebenen Windgeschwindigkeits-
profil angestromt. Ausgewahlt wurde eine mittlere Windgeschwindigkeit von 3 m/s in
einer Anemometerhohe von z; =10 m. Gemal TA Luft wird ein hohenabhangiges
exponentielles Windgeschwindigkeitsprofil zur Berechnung der Anstromgeschwindig-

keit verwendet:

mit dem Exponenten m = 0,22 fur neutrale Luftschichtung.

Fur die Umgebungsluft werden unterschiedliche relative Feuchten angenommen, bei
den Berechnungen werden keine Hintergrundaerosolverteilungen vorgegeben. Das
Abgas tritt mit einer Geschwindigkeit von 17 m/s in die Umgebung ein. Es kommt zu
einer turbulenten Durchmischung der Abgasfahne, die eine Temperatur von 160 °C
und einen Wassergehalt von 9,76 Gew-% hat, mit der Umgebungsluft. Durch die
turbulente Mischung kommt es zu lokalen Uberséattigungen im Nahbereich des
Kamins. Durch Kondensation auf die emittierten Aerosolpartikel verarmt die Gasphase
an Wasser. Dieser Vorgang ist auch in Abbildung 37 zu erkennen, hier ist fur den Fall
der Umgebungsfeuchte von 65 % die relative Feuchte als Konturplot in der

Symmetrieebene dargestellt.
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Abbildung 37 Relative Feuchte im Nahbereich des Kraftwerkkamins
(Abstand Kamin — rechter Bildrand: ca. 200 m)

In den nachfolgenden Abbildungen sind fir unterschiedliche Abstande (y) vom Kamin
die Sattigung und der mittlere geometrische Partikeldurchmesser (CMD) als Zahlen-
werte Uber der Hohe z in der Symmetrieebene aufgetragen.

In Abbildung 38 und Abbildung 39 ist der Verlauf der Sattigung und des Partikeldurch-
messers im Nahbereich des Kamins bei einer Umgebungsfeuchte von 65%
dargestellt. Ein Vergleich mit den Abbildung 40 und Abbildung 41 zeigt, dass es bei
einer relativen Feuchte der Umgebungsluft von 75% zu einem starkeren Aufkonden-
sieren auf die Partikel und somit zu groReren Partikeldurchmessern kommt. Dieses
Verhalten ist fir den Abstand von 100 m vom Kamin fur drei verschiedene relative
Feuchten der Umgebungsluft in Abbildung 42 und Abbildung 43 nochmals zusammen-

gefasst.
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Abbildung 39 Partikeldurchmesser im Nahbereich des Kamins bei 65% rel. Feuchte
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Abbildung 40  Sattigung im Nahbereich des Kamins bei 75% rel. Feuchte
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Abbildung 41  Partikeldurchmesser im Nahbereich des Kamins bei 75% rel. Feuchte
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Abbildung 42  Sattigung im Abstand von 100 m vom Kamin
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Abbildung 43 Partikeldurchmesser im Abstand von 100 m vom Kamin
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8 Untersuchung des Einflusses von aerodynamischen und chemi-

schen Prozessen im Nahbereich der Quelle auf die Modifikation der

emittierten Partikel

Nachdem im vorangegangenen Abschnitt das Stromungsverhalten und das Aufwach-
sen der Partikel durch Kondensation von Wasserdampf im Nahbereich der Quelle
simuliert wurde, wird nachfolgend der Einfluss unterschiedlicher mikrophysikalischer
und mehrphasen-chemischer Prozesse auf die Anderung der PartikelgroRe und -
zusammensetzung analysiert. FUr die Sensitivitatsstudie wird das Luftpaket-Modell
SPACCIM (Spectral Aerosol Cloud Chemistry Interaction Model), in dem eine gekop-
pelte Beschreibung einer detaillierten Mikrophysik und einer komplexen Mehrphasen-
chemie in einem groRenaufgelosten Tropfenspektrum realisiert ist, verwendet [Wolke
et al., 2005]. Die mikrophysikalischen Parameter, die zur Beschreibung der Mehrpha-
senchemie bendtigt werden, werden von einem mikrophysikalischen Modell Uber-
nommen. Im Rahmen dieses Projektes wurde ein detailliertes Mikrophysik-Modell
[Simmel et al., 2002, 2005] mit einer eindimensionalen, grolRenaufgelosten Diskretisie-
rung des Partikelspektrums in 66 Klassen genutzt. In SPACCIM kann die Bewegung
des Luftpaketes entweder dynamisch in Abhangigkeit von der Umgebung berechnet
werden oder sie folgt einer vordefinierten Trajektorie. Der Austausch zwischen Luft-
paket und Umgebung wird in parametrisierter Form berucksichtigt. Fur die Festlegung
der Trajektorien innerhalb der Abgasphase sowie die thermodynamischen Umge-
bungsbedingungen (Ubersattigung, Temperatur) werden die Stromungssimulationen
mit FLUENT aus Abschnitt 7 verwendet. Neben mikrophysikalischen Prozessen
(Koagulation, Einmischung) wird insbesondere der Einfluss der Gasaufnahme und von
mehrphasen-chemischen Prozessen auf die Partikelgroe und die chemische
Zusammensetzung der Partikel (z.B. pH-Wert) untersucht. Die Ruckwirkung der

chemischen Prozesse auf die Mikrophysik wird quantifiziert.

8.1 Das Parcel-Modell SPACCIM

Am IfT Leipzig wurde das Luftpaket-Modell SPACCIM entwickelt und fur unterschied-
liche Anwendungen getestet [Sehili et al., 2005; Tilgner et al., 2005]. Die fur die Mehr-

phasenchemie bendtigten mikrophysikalischen Parameter werden durch ein mikro-
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physikalisches Modell bereitgestellt. Hierzu wurde ein neues Kopplungsschema
entwickelt, das eine Kopplung zwischen komplexer Mehrphasenchemie und unter-
schiedlichen mikrophysikalischen Modellen gestattet. Das im Rahmen dieses
Projektes genutzte detaillierte Mikrophysik-Modell gestattet die Beschreibung der
Kondensation bzw. Verdampfung, basierend auf der Kohler-Theorie (vgl. z. B.
Pruppbacher & Klett, 1997). Die Ruckwirkung (insbesondere Uber den Raoult-Term)
der durch die chemischen Prozesse geanderten Zusammensetzung und Masse der

Partikel/Tropfen auf die mikrophysikalischen Prozesse wird bertcksichtigt.

Die Mehrphasenprozesse in den einzelnen Grof3enklassen werden mathematisch

durch die Massenbilanzgleichungen der einzelnen Stoffe beschrieben:

k

* m
T RlG*(tvchw-wcgg) _/{IZL/C k‘fl ’ [Cﬁ - 1;‘| +lu“(t) ’ [CZG* _CGEM
k l

= Lk'Rf(tvm’fa"'umﬁ\u)+Hl'Lk'kfl' [Cﬁ_]

+T(cl, ) + plt) - [¢f — ]

"=1,...,Ng: l=1,...,Ny; k=1,....M,

Dabei bezeichnet Lx den Volumenanteil [Vi/Vpox], der Vektor c* die Massenkonzentra-
tionen aller Partikelspezies bezogen auf das Luftvolumen und der Vektor m* = c“/L,
die zugehodrigen Molalitaten der k-ten Grolienklasse. Der Vektor c® steht fir die
Gasphasenkonzentrationen. Die erste Gleichung beschreibt die ablaufenden
Prozesse in der Gasphase. Die zweite Gleichung bezieht sich auf die Spezies in den
Partikeln bzw. Tropfen. Der erste Term beschreibt jeweils die ablaufenden chemi-
schen Reaktionen in der Gas- bzw. Flussigphase. Der zweite Term quantifiziert den
jeweiligen Massentransfer zwischen der Gasphase und den im Partikel bzw. Tropfen
korrespondierenden geldsten Stoffen. Flr unldsliche Spezies ist der Term gleich Null,
d.h., x, = 0. Der Massentransfer wird nicht als Gleichgewicht sondern dynamisch nach

Schwartz (1986) beschrieben. Der Massentransfer-Koeffizient k; definiert als

kkl _ i + 4Tk -1
t 3D, 3vo
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ist dabei umgekehrt proportional zur charakteristischen Zeit, in der das Gleichgewicht
erreicht wird. Er ist abhangig vom Partikel- bzw. Tropfenradius ry, dem Gasphasen-
Diffusionskoeffizienten Dy, der Molekulargeschwindigkeit v und dem “accommo-
dation“-Koeffizienten a; der jeweiligen Spezies, der die Wahrscheinlichkeit beschreibt,
mit der ein auf die Oberflache auftreffendes Gasmolekll aufgenommen wird. Der
dritte Term T in der zweiten Gleichung steht fur den durch mikrophysikalische Prozes-
se (z. B., Koagulation, Zerplatzen, Kondensation) verursachten Massenaustausch zwi-
schen den unterschiedlichen GroRenklassen. Der jeweils letzte Term der Gleichungen
beschreibt die De- und Entrainmentprozesse des Luftpaketes mit der Umgebung. Die
Intensitat des Austausches wird dabei Uber die zeitabhangige Funktion p(t)

parametrisiert.

In SPACCIM wird das chemische Reaktionssystem aus einem Eingabefile eingelesen.
Hieraus werden dann alle Informationen zur Berechnung der Reaktionsterme R, und
der zugehdrigen Jacobi-Matrizen generiert. Durch diese Vorgehensweise sind Ande-
rungen innerhalb der Mehrphasenchemie oder der Austausch des gesamten
chemischen Mechanismus leicht mdglich. Im Rahmen dieses Projekts ist der Gaspha-
sen-Mechanismus RACM [Stockwell et al., 1997] mit dem Flussigphasenmechanis-
mus INORG [Sehili et al., 2005] gekoppelt worden, der ausschlieRlich Reaktionen
anorganischer Spezies berucksichtigt und aus dem komplexen Mehrphasenmecha-
nismus CAPRAM2.4 [Ervens et al., 2003] abgeleitet wurde. Die chemischen Reaktio-
nen in der Partikelphase laufen i. Allg. in hochkonzentrierten Lésungen ab. Das nicht-
ideale Verhalten der Lésungen wird mit Hilfe von Aktivitatskoeffizienten parametrisiert.
Bei anorganischen Elektrolyten werden hierfur Pitzer-Ansatze verwendet [Zaveri et al.,
2005; Zoboki et al., 2006]. Neben den “aktiven chemischen Substanzen im Partikel,
die chemisch reagieren, werden noch Metall-lonen und organische Stoffe bertcksich-
tigt. Diese beeinflussen die Aktivitatskoeffizienten der Spezies, die fir das Partikel-
wachstum wichtige Wasseraktivitat sowie den pH-Wert, der dynamisch aus dem

Ladungsgleichgewicht bestimmt wird.
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Aqueous Phase Reactions
Number Reaction k2gsg —%“
A(1) HSO3 + H202 + HT — SO;™ +2Ht + H20 6.9 x 107  -4000.
A(2) SOz + O3 — HSO; + H* + Oz - H20 2.4 x 10* 0.
A(3) HSO; + O3 — SO~ +H* + 02 3.7 x 10° 0.
A(4) SO3~ + 03 — SOF~ +02 1.5 x 109  -5280.
Reaction rates are of the form k = ngseCCp[—E—RA‘(% — 21@]
Henry's law equilibria
Number Reaction kags — ATH
E(1) 0O3(g) = O3s(aq) 1.1 x 102 2300.
E(2) H202(g) = H202(aq) 1.0 x 10° 2300.
E(3) NH3(g) = NH3(aq) 60.7 3920.
E(4) HCL(g) = HCL(aq) 11 2020.
E(5) HNO3(g) = HNO3(aq) 2.1 x 105  8700.
E(6) CO2(g) = CO2(aq) 31 x 1072 2423
E(7) S02(g) = SO2(aq) 1.24 3300.
E(8) H2S04(g) = H2SO4(aq) 1.1 x 10—2  2300.
Reaction rates are of the form k = kgggewp[f% % — Tés]
Dissociation equilibria
Number Reaction A B C
E(9) H2SO4(aq) = HSO,; + HT 1000. 0. 5.x 1010,
E(10) NH3(ag) + H2O = NH} + OH_  3.17 x 10_7;  -560.  3.47 x10'°
E(11) HCL(aq) = CI— + Ht 1.72 x 106  6890. 2.9 x 10°
E(12) HNOj3(aq) = NO3 + Ht 22, 1800. 5.0 x10%°
E(13) CO2(aq) = HCO3 + H+ 43 x10-7  -913. 5.6 x 104
E(14) HCOj3 (ag) + = CO;~ + HT 47 x 10_1; -1820. 5. x 1010
E(15) SO2(aq) + H2O = HSO5; + H* 315 x 104  1940. 2. x 108
E(16) HSO3 (ag) + = SO;~ + H* 6.22 x 10_g 1960. 5. x 100
E(16) HSO; (ag) + = SO3™ + Ht 1.02 x 10_p -2700. 1. x 101!
Equilibrium reaction rates are of the form k. = Z—f =A ezp[f%] and the backward reaction rate k_ = C.

8.2 Beschreibung der durchgefiihrten Simulationen

Nachfolgend sollen die fur die Sensitivitatsstudie verwendeten Szenarien kurz
beschrieben werden. Die thermodynamischen Umgebungsbedingungen sind aus den

im Abschnitt 7 dargestellten FLUENT-Simulationen abgeleitet worden. Hierzu wurden

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 68



drei verschiedene Trajektorien fur die Flugbahn des Pakets definiert (vgl. Abbildung
44). Dabei wird angenommen, dass sich das Luftpaket mit einer horizontalen
Geschwindigkeit von ca. 5 m/s entlang der Trajektorie bewegt (ausgehend von dem
zugrunde gelegten vertikalen Windprofil). In den Abbildungen 45 und 46 sind die
zugehdrigen Temperaturen und relativen Feuchten' entlang der Trajektorien dar-
gestellt. Fur die Einmischungsfunktion p(t) sind verschiedene Mischungsraten getestet
worden. In Abhangigkeit von der mit FLUENT simulierten thermodynamischen Durch-
mischung wird im Standardfall uy=0.06 fur die mittlere, y=0.12 fur die obere und
pM=0.08 fur die untere Trajektorie gewahlt. In allen Fallen ist dann die Abluftfahne nach
500 m vollstandig durchmischt. Die Einmischung wird sowohl fur die Partikel als auch
fur die Gasphase berucksichtigt. Damit sich die Gleichgewichtszustande im Modell
einstellen kdénnen, wird ein Vorlauf von 10 s mit konstanten Bedingungen und ohne
Einmischung gerechnet. Neben den Szenarien mit 65% Umgebungsfeuchte wurde

aus den FLUENT-Daten auch ein Datensatz fur 75% Umgebungsfeuchte generiert.

Der Schwerpunkt der Untersuchungen in diesem Abschnitt lag auf dem Einfluss
mehrphasen-chemischer Prozesse auf die Modifikation der emittierten Partikel. Aus
diesem Grund wurde sowohl die GréRenverteilung als auch die stoffliche Zusammen-
setzung der Partikel variiert. Die stoffliche Zusammensetzung der emittierten Asche-
partikel wird hierbei maRgeblich durch die Art der verbrannten Kohle und die genutzte
Filtertechnik bestimmt [Rose et al., 1999]. Leider konnte im Rahmen dieses Projektes
die Partikelzusammensetzung nur unzureichend chemisch quantifiziert werden (vgl.
Abschnitt 4). Deshalb wurde die in Tabelle 5 angegebene chemische
Zusammensetzung der Partikelemissionen fir ein Kohlekraftwerk aus Angaben in der
Literatur abgeleitet (vgl. auch Abschnitt 5.1). In diese Uberlegungen sind Datensétze
[z. B. Wehner et al.,, 1999; Bond et al., 2006], die auf am IfT durchgeflihrten
Messungen beruhen, einbezogen worden. Mohr et al. (1996) analysieren Kohle- und
Ascheproben fir unterschiedliche Kohlekraftwerke. Dabei werden betriebsbedingte
Schwankungen des Kraftwerksbetriebes sowie in der Zusammensetzung der Kohle

untersucht. Umfangreiche Analysen insbesondere beziglich der enthaltenen Metalle

! Dabei entspricht z.B. eine relative Feuchte von 1,5 einer Uberséttigung von 0,5.
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findet man in Querol et al. (1995). Hier sind Proben der verbrannten Kohle und der

emittierten Partikel (unterteilt in 6 verschiedene GroRenklassen) untersucht worden.

Bei den Simulationen sind zwei unterschiedliche Aerosolverteilungen verwendet
worden (Tabelle 6). Die Erste entspricht der mittleren gemessenen Verteilung in einer
Hoéhe von 50 m (vgl. Abbildung 18). Die Zweite (“burst®) ist als “Ausreil’er” bei der
Mittelwertbildung aus der Messreihe aussortiert worden. Sie kdnnte aber z. B. auch
durch betriebsbedingte Stérungen im Kessel verursacht worden sein (vgl. z. B. Mohr
et al., 1996). Die in Tabelle 7 angegebenen Gasphasenphasenkonzentrationen flr
das Kohlekraftwerk sind aus den SO2-Messungen (vgl. Abschnitt 5) und einem am IfT
verflugbarem Kataster fur Punktquellen abgeleitet worden. Dabei wurden zunachst die
Mittelwerte vergleichbarer Anlagen gebildet. Diese wurden anschlieBend mit dem
SO,-Messwert skaliert.

Die in Tabelle 5 bis Tabelle 7 angefuhrten Werte fur das “urbane® Szenario sind im
Wesentlichen dem in Poppe et al. (2001) erstellten Datensatz entnommen. Aber auch
hier sind bei der Anpassung an den verwendeten Mehrphasen-Reaktionsmechanis-

mus IfT-Messungen bertcksichtigt worden.

AbschlieRend sollen noch einige bei der Darstellung der Simulationsergebnisse

verwendete Bezeichnungen zusammengefasst werden:

Sulfat = S04* + HSO4

Masse = Partikelmasse (einschliel3lich des Wassers)
DryMass = Partikelmasse (abzlglich des Wasseranteils)
WSOC = “water soluble organic compounds*

WISOC = “water insoluble organic compounds®

EC = elementarer Kohlenstoff

Die angegebenen Werte sind i. Allg. Konzentrationen bezogen auf ein entsprechen-

des Gasvolumen.
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Zusammenfassungq der variierten Parameter innerhalb der Szenarien:

Unterschiedliche Trajektorien: obere — mittlere — untere (Abb. 44)
Faktoren fir die Einmischung: 0.06--0.08-0.10--0.12

Relative Feuchten in der Umgebung:  65% -- 75%

Partikel-Zusammensetzungen: Kohlekraftwerk -- Urban (Tab. 5)
Partikelverteilungen: Mittelwert -- “burst” (Tab. 6)
Gasphasen-Konzentrationen: reduziert -- Kohle-KW -- erhoht (Tab. 7)

—a— mittlerse uniere —&— obere

100 150 200 250 300 350 400 450 500

Abbildung 44 Darstellung der Trajektorien in der Abgasfahne (Ubersattigung)
(Abszisse: Meter horizontal, Ordinate: Meter vertikal)
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Abbildung 45 Relative Feuchte entlang der drei Trajektorien bei 65% relativer
Umgebungsfeuchte (Ordinate: Relative Feuchte, Abszisse:
Quellentfernung in m)
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Abbildung 46  Temperaturverlauf [K] entlang der drei Trajektorien bei 65% relativer
Umgebungsfeuchte (Ordinate: Temperatur, Abszisse: Quellentfernung
in m)
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Tabelle 5 Verwendete Partikelzusammensetzungen
Anteil an der Partikelmasse
[kg/kd]
Komponente Molekdul- Ladung | Loslichkeit Heizkraftwerk Urban
masse

SO~ 96,00 -2 1,0 0,14655 0,26079
S05” 80,00 -2 1,0 0,00221
NO3’ 62,00 -1 1,0 0,09508 0,02485
NO, 46,00 -1 1,0 0,00560 0,00563

35,50 -1 1,0 0,01750 0,01932
CL
NH," 18,00 +1 1,0 0,08910 0,10029
Al 27,00 +3 1,0 0,02862 0,03077
Fe™ 56,00 +3 1,0 0,01603 0,00146
Mg** 2400| +2 1,0 0,00438
Na® 23,00 +1 1,0 0,00123 0,00833
K" 39,00 +1 1,0 0,00458 0,02406
Ca” 40,00 +2 1,0 0,01005 0,01469
Tiv" 48,00 +2 1,0 0,00149
C204~ 88,00 -2 1,0 0,01500 0,00438
WSOC 121,50 -1 1,0 0,02000 0,00438
WSOC 100,00 0 1,0 0,17417 0,15067
WISOC 250,00 0 0,0 0,06841 0,23915
EC 12,00 0,0 0,05000 0,01561
SiO, 1,00 0,0 0,13159 0,09532
MN>* 55,00 | +3 1,0 0,00015
cu” 63,50 | +2 1,0 0,00015
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Tabelle 6

Verwendete GroRenverteilungen des Partikelspektrums

Mode Anzahl [#/m°] dgn [um] sigma
Kohle-Kraftwerk 1 1,1193E+09 1,001 1,83
(Mittelwert)
Kohle-Kraftwerk 1 6,0130E+09 2,39 1,73
("burst")
Hintergrund 1 2,3144E+11 0,014 1,80
(,urban®) 2 4,9506E+10 0,054 2,16
3 3,6972E+06 0,86 2,16

Tabelle 7 Verwendete Gasphasenkonzentrationen [MolekUIe/cms] 2
Gasphasen- Kohlekraftwerk Kohlekraftwerk | Kohlekraftwerk Urbaner
Spezies (Emissionskataster) (reduziert) (erhdht) Hintergrund
CO 2,92E+14 2,92E+13 2,92E+15 7,65E+12
SO, 2,52E+15 2,52E+14 2,52E+16 2,52E+15
NO 8,41E+14 8,41E+13 8,41E+15 8,41E+14
NO, 9,34E+13 9,34E+12 9,34E+14 1,15E+11
CHq4 2,75E+11 2,75E+11 2,75E+11 4,33E+13
HC3 1,24E+11 1,24E+11 1,24E+11 6,12E+10
HC5 4,82E+10 4,82E+10 4,82E+10 2,55E+10
HC8 1,09E+11 1,09E+11 1,09E+11 2,55E+09
ETE 3,18E+10 3,18E+10 3,18E+10

OLT 4,53E+10 4,53E+10 4,53E+10 2,55E+09
OLI 5,96E+09 5,96E+09 5,96E+09

IEN 1,69E+09 1,69E+09 1,69E+09

API 6,37E+07 6,37E+07 6,37E+07

TOL 9,34E+09 9,34E+09 9,34E+09 2,55E+09

2 Bezeichnungen nach Stockwell et al. (1997), Tabelle 1, S. 25.848-25.849.
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Tabelle 7 (Fortsetzung)

Gasphasen- Kohlekraftwerk Kohlekraftwerk | Kohlekraftwerk Urbaner
Spezies (Emissionskataster) (reduziert) (erhdht) Hintergrund
XYL 8,09E+08 8,09E+08 8,09E+08 2,55E+09
HCHO 1,04E+11 1,04E+11 1,04E+11 2,55E+10
ALD 3,33E+10 3,33E+10 3,33E+10 2,55E+09
KET 3,97E+08 3,97E+08 3,97E+08 2,55E+10
O3 2,29E+12
HNO3 2,55E+10
H20, 2,55E+10
H2 1,28E+13
CSL 2,55E+07
GLY 2,55E+09
MGLY 2,55E+09
PAN 1,28E+10
OP1 2,55E+10
OP2 2,55E+09
PAA 2,55E+07
NH3 1,28E+11
HCL 5,10E+09

8.3 Einmischung und mikrophysikalische Prozesse

Hier werden zunachst Fragen der Einmischung und mikrophysikalischen Aspekte
diskutiert. Zur Untersuchung der mikrophysikalischen Prozesse wurden SPACCIM-
Simulationen mit zwei unterschiedlichen Diskretisierungen des Partikelspektrums
durchgefuhrt. Beim ersten Ansatz (“fixed grid“) wird eine feste Diskretisierung bezlg-
lich der TropfengréRe auf einer logarithmischen Skala verwendet. Hierbei missen
Wachstums- bzw. Verdampfungsprozesse mit Hilfe von Advektionsverfahren diskreti-
siert werden. Durch die dabei auftretende numerische Diffusion kommt es zu einer
Verschmierung der Eigenschaften. Dies kann insbesondere bei der Verdampfung
relativ groRer Tropfen und bei der Einmischung von Umgebungsaerosol zu Problemen

fuhren [Sehili et al., 2005]. Bei der zweiten Vorgehensweise (“moving bin“) wird das
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Anfangsspektrum bezlglich der “trockenen” Partikelmasse (Masse ohne Wasseran-
teil) diskretisiert. Dann werden alle Prozesse auf dieser “vorgegebenen“ Klassenein-
teilung beschrieben. Dadurch kommt es zu keiner numerisch bedingten Vermischung
der Partikelzusammensetzung. Die Einmischung von Umgebungspartikeln erfolgt
entsprechend ihrer Trockenmasse. Der wesentliche Nachteil dieser Vorgehensweise
ist aber, dass sich die Koagulation auf diesem Gitter nicht (oder nur sehr schwer)
beschreiben Iasst. Eine ausfuhrliche Diskussion beider Ansatze und Testrechnungen
fur ausgewahlte Szenarien findet man in Sehili et al. (2005). Bei der Untersuchung der
ablaufenden Prozesse empfiehlt es sich, Simulationen mit beiden Ansatzen zu analy-

sieren.

Die Partikeldichte in der Abgasfahne liegt unter der fir die Umgebung angenomme-
nen Dichte (vgl. Tab. 6). Aus friheren Studien ist bekannt [Simmel et al., 2005; Wolke
et al.,, 2005], dass die Koagulation fir solche niedrigen Partikeldichten Uber den
betrachteten Zeitraum von ca. 140 Sekunden kein wesentlicher Prozess ist. Diese
Aussagen werden auch in der Literatur bestatigt (vgl. z. B. Lammel, 1991). Bei den
hier durchgefihrten Simulationen auf der mittleren Trajektorie fur 75% Umgebungs-
feuchte flhrte die Koagulation zu einer Autokonversion, die zu einem unrealistisch
grollen Anwachsen der Tropfen und schliel3lich zum Programmabbruch fuhrte. Die
Ursache hierfur liegt wahrscheinlich darin, dass die Dynamik innerhalb der Abgas-
fahne nur unzureichend erfasst wird (vgl. Kerminen et al., 1995). Sehr grof3e Tropfen
sedimentieren starker und kommen dadurch relativ schnell in Bereiche mit kleineren
Ubersattigungen und werden durch Verdampfung verkleinert (Abbildung 52). Dies
lasst sich in einem Luftpaket nur sehr schwer adaquat beschreiben, da die Partikel
innerhalb der Abluftfahne, getrieben durch die turbulente Durchmischung, eher einer
“zufalligen“ Auf- und Abwartsbewegung (im Sinne eines stochastischen Prozesses)
unterliegen. Die obere Trajektorie widerspiegelt in etwa so ein Verhalten hinsichtlich
der Ubersattigung (vgl. Abbildung 46). Hier wurde kein merklicher Einfluss der
Koagulation auf die Partikelverteilung festgestellt. Ein weiteres Defizit des Modellan-
satzes besteht darin, dass die eingemischten Partikel einer GroRenklasse sofort mit
den korrespondierenden Partikeln innerhalb der Abgasfahne vermischt werden,
obwohl sie andere Zusammensetzungen (insbesondere auch einen unterschiedlichen
Wasseranteil) besitzen. Um diesen Prozess adaquat zu beschreiben, miussten unter-

schiedliche Partikelpopulationen nebeneinander koexistieren kdnnen. Dabei wird nicht
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nur bezlglich der GroRe diskretisiert sondern auch die Herkunft bzw. stoffliche
Zusammensetzung berlcksichtigt. An der Entwicklung solcher Modelle wird gegen-

wartig gearbeitet.

Nachfolgend sollen die wesentlichen Erkenntnisse der durchgefluihrten Sensitivitats-
studie zusammengefasst werden. Dabei wird auf exemplarisch ausgewahlte Simulati-

onsergebnisse in den Abbildungen 47 bis 52 verwiesen.

« Aufgrund der groBen Uberséattigung wird fast das gesamte Partikelspektrum
aktiviert (Abbildung 47.). Die aktivierten Tropfen wachsen auf bis zu 100 pm
Durchmesser an. Dabei wird das Partikelspektrum deutlich schmaler. Das Wachs-
tumsverhalten ist fur alle Tropfen nahezu identisch (Abbildung 50). Beim Vergleich
beider Abbildungen ist auch der Einfluss der Koagulation zu sehen. Nach dem
Absinken der relativen Feuchte auf unter 100% beginnt die Verdampfung der
Partikel.

* Die in Abbildung 47 dargestellten Spektren nach 5 m bzw. 500 m entsprechen
jeweils einer relativen Feuchte von 65%, d. h., der Wasseranteil in beiden Spektren
ist vergleichbar. Der beobachtete Zuwachs in Anzahl und Masse wird durch das
Einmischen der Umgebungspartikelverteilung verursacht (Abbildung 49), die eine
grélRere Anzahldichte besitzt. Die eingemischten Partikel werden ebenfalls aktiviert
(Abbildung 51) und wachsen zu grof3en Tropfen an (Abbildung 47).

» Der Einfluss des Einmischungsfaktors auf die Anzahl- und Masseverteilung ist
deutlich zu beobachten (Abbildung 51). Aus den oben diskutierten Grinden wird
das Wachstumsverhalten nur durch die Thermodynamik entlang der Trajektorie
bestimmt (Abbildung 52), insbesondere durch die Hoéhe und Dauer der Ubersatti-
gung. Die mittleren Tropfenradien entlang der mittleren Trajektorie erreichen fast
doppelt so grol’e Maximalwerte wie bei der oberen und fast viermal so grol3e Werte
wie bei der unteren Trajektorie (Abbildung 52).

« Eine wesentliche Frage ist: Welche Masse kondensiert im Nahbereich der Quelle
aus der Gasphase auf die Partikel und werden dadurch die dynamischen,
mikrophysikalischen und chemischen Eigenschaften der Partikelpopulation
geandert? Man erkennt eine deutliche Aufnahme von Partikelmasse aus der
Gasphase wahrend der Tropfenphase. Beim Verdampfen wird der Uberwiegende
Teil dieser Masse wieder gasformig (Abbildung 50 und Abbildung 52). In Abbildung
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48 ist deutlich zu sehen, dass am Ende der DryMass-Verteilung ein erhohter
Eintrag von Masse aus der Gasphase stattgefunden hat. Es hat sich quasi ein
“‘neuer Mode herausgebildet. Dieser Effekt ist bei der mittleren Trajektorie (auch im
“burst-Szenario) am deutlichsten zu erkennen, hangt also von der maximalen
Tropfengrofle ab. Im Szenario mit 75% relativer Feuchte fihrt die hoéhere
Umgebungsfeuchte zu einer groReren Ubersattigung, damit auch zu gréReren

Tropfenradien und ebenfalls zum erhohten Masseneintrag am Ende des Partikel-
spektrums.

10| F Uy q
T £
m
: S0
~ z_| =
® 10 wn
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1 10 100 1 10 100
Durchmesser [um] Durchmesser [um]

Abbildung 47  Entwicklung des Aerosolspektrums fur das Standard-Szenario:
Anzahlverteilung (links) und Massenspektrum (rechts). Die Meter
bezeichnen jeweils den horizontalen Abstand vom Schornstein
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Abbildung 48 Spektrale Darstellung der Partikelmassen (ohne Wasseranteil) am
Ende der Simulation: Unterschiedliche Mischungsfaktoren (links) und
verschiedene Trajektorien sowie flr das ,burst® Szenario (rechts)
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Abbildung 49 Zeitverlaufe der Uber alle Gré3enklassen aufsummierten Partikelan-
zahl (links) und der Gasphasenkonzentration von SO, (rechts)
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Abbildung 50 Darstellung der zeitlichen Entwicklung: Mittlere Tropfenradien fir 4
ausgewahlte GréRenklassen fur das Standardszenario (links) sowie
die ohne den Wasseranteil Uber alle Grof3enklassen aufsummierten
Partikelmasse flr unterschiedliche Mischungsfaktoren (rechts)

Abschlussbericht 08/2003 — 12/2005 Feinstaub Nahfeldprozesse Seite 79



=—rriviese IWitebaen = Liaraer
m—rrimiass [Eunt
e [Bant”
— e CET

i
-iT

H
L =
===

L)
=
|

Anz_ahl [#fcm?]
1

Anzakil [Wem®)

I o010 I - I I I I I :
a6 10 0 60 MO0 30 w3 50 7 w110 130
Durchmesser [um] Zeit [s]

Abbildung 51  Anzahlverteilungen fur die drei verschiedenen Trajektorien nach 30
Sekunden Flugzeit (links) und die Anzahl der aktivierten Partikel als
Zeitreihe fUr unterschiedliche Szenarien
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Abbildung 52  Zeitliche Entwicklungen flr die drei verschiedenen Trajektorien: Mittle-
rer Tropfenradius flr eine ausgewahlte GroRenklasse (links) und die
ohne den Wasseranteil Uber alle Grolenklassen aufsummierte
Partikelmasse (rechts)

8.4 Mehrphasenchemische Prozesse

Der Fokus der Untersuchungen am IfT lag auf den in der Abgasfahne ablaufenden
Mehrphasen-Prozessen und auf der damit im Zusammenhang stehenden Modifikation
der Partikelzusammensetzung und —grof3e. Dabei wurde auch der Einfluss unter-
schiedlicher Parameter und Anfangszustande auf die Prozesse untersucht. Die veran-
derten chemischen und mikrophysikalischen Eigenschaften konnen u. U. dariber ent-

scheiden ob das Partikel als Kondensationskern wirkt oder nicht und somit die
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Wolkenbildung insbesondere in urbanen Regionen beeinflussen. Eine wesentliche

Grolke fur das chemische Verhalten von Tropfen bzw. “feuchten® Partikeln ist der pH-

Wert. Er bestimmt maligeblich sowohl die ablaufende Flissigphasenchemie als auch

den Austausch mit der Gasphase. In der Abgasfahne von Kohlekraftwerken ist aul3er-

dem die Sulfatchemie von grof3er Bedeutung (vgl. 3.2). In der Flissigphase sind

Bildungspfade mdglich, die in der Gasphase nicht auftreten. Diese Reaktionswege fur

Sulfat und weitere Spurengase sind im verwendeten Mechanismus INORG enthalten.

Nachfolgend werden die wesentlichen Ergebnisse der Sensitivitatsstudie dargestellt

und anhand der ausgewahlter Abbildungen 53 bis 60 erlautert:

Das Wachstum der Partikel durch die Prozesse in der Abgasfahne erscheint von
geringem Einfluss fur das weitere dynamische Verhalten der Partikelpopulation
(Abbildung 56 und Abbildung 58). Wie bereits im Abs. 8.3 diskutiert, ist aber insbe-
sondere fur grolRere Partikel am Ende des Spektrums ein Massenzuwachs zu
beobachten (Abbildung 48). In den Zuwachsen in DryMass sowie im Sulfat in den
Abbildungen 53 bis 55 und 59, bei denen die Massen Uber alle Grolienklassen
aufsummiert werden, spiegelt sich naturlich auch die Erhdhung der Partikelanzahl
durch die Einmischung wider. Allerdings werden auch diese Partikel modifiziert.

Die veranderte Anfangsverteilung (“burst”) sowie Partikelzusammensetzung
(“urban®) hat nur wenig Einfluss auf das Partikelwachstum und die damit verbun-
dene Massenzunahme (Abbildungen 56 und 58). Deutlichere Anderungen sind bei
der Erh6hung oder Verringerung der Gasphasenkonzentrationen in der Abluftfahne
zu beobachten (Abbildung 60). AulRerdem erkennt man hier deutlich den Massen-
zuwachs innerhalb der ausgewahlten GroRenklasse.

Die zeitlichen Entwicklungen des pH-Wertes fur unterschiedliche Szenarien sind
jeweils auf der linken Seite der Abbildungen dargestellt. Es wird deutlich, dass der
pH-Wert der emittierten Partikel in der Abgasfahne z. T. nachhaltig geandert wird.
Durch die Erhdéhung des Wasseranteils und der damit verbundenen groéReren
Verdinnung der Losung ist er wahrend der Tropfenphase deutlich erhoht. In
Abhangigkeit vom Szenario kann das Partikel nach dem Abdampfen saurer oder
basischer sein als beim Eintrag in die Atmosphare. Eine generelle “Klassifizierung®
der jeweiligen Anderung fallt dabei schwer. Die Anderung des Einmischungsfaktors

erscheint weniger wichtig (Abbildung 53) als die Thermodynamik entlang der
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Trajektorie (Abbildung 54). Der Einfluss der Partikelverteilung (Abbildungen 55 und
56) ist groRRer als der der Partikelzusammensetzung (Abbildungen 58 und 59).

* In den Abbildungen 59 und 60 ist die Abhangigkeit des pH-Wertes von der SO»-
Aufnahme und der ablaufenden Sulfatchemie erkennbar. Ein starkerer SO,-Eintrag
fuhrt zu einer Versauerung der Partikel. Aullerdem wachst die Partikelmasse durch
den groRBeren SO,-Eintrag. Wie eine genauere Analyse zeigt, ist der Massen-

zuwachs aber nicht ausschlieBlich durch die Zunahme des Sulfatanteils zu

erklaren.

Suffat [*1 E* mol/m?]

Zeit [s] Zeit [s]

Abbildung 53 Zeitliche Entwicklungen fur unterschiedliche Mischungsfaktoren:
Mittlerer pH-Wert (links) und die Uber alle GréRenklassen aufsum-
mierte Sulfatmenge (rechts)
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204 == /f

pH-Wert
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i i 50 ] il 110 130 1] an 50 T 20 110 130

Zeit [s] Zeit [s]
Abbildung 54 Zeitliche Entwicklungen flr die drei verschiedenen Trajektorien:

Mittlerer pH-Wert (links) und die Uber alle GréRenklassen aufsum-
mierte Sulfatmenge (rechts)
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Abbildung 55 Zeitliche Entwicklungen flr unterschiedliche Partikelzusammensetzun-
gen: Mittlerer pH-Wert (links) und die Uber alle GroRenklassen auf-
summierte Partikelmasse ohne Wasseranteil (rechts)
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Abbildung 56  Zeitliche Entwicklungen fur eine ausgewahlte GroRenklasse und
unterschiedliche Partikelverteilungen: pH-Wert (links) und mittlerer
Tropfenradius (rechts)
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Abbildung 57  Zeitliche Entwicklungen flr unterschiedliche Partikelzusammensetzun-
gen: Mittlerer pH-Wert (links) und die Uber alle GroRenklassen auf-
summierte Sulfatmenge (rechts)
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Abbildung 58 Zeitliche Entwicklungen flr eine ausgewahlte Grolienklasse und
unterschiedliche Partikelzusammensetzungen: pH-Wert (links) und
mittlerer Tropfenradius (rechts)
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Abbildung 59 Zeitliche Entwicklungen fur unterschiedliche Gasphasenkonzentratio-
nen in der Umgebung: Mittlerer pH-Wert (links) und die Uber alle Gro-
Renklassen aufsummierte Partikelmasse ohne Wasseranteil (rechts)
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Abbildung 60 Zeitliche Entwicklungen flr eine ausgewahlte Grollenklasse und
unterschiedliche Gasphasenkonzentrationen in der Umgebung: pH-
Wert (links) und Partikelmasse ohne Wasseranteil (rechts)
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9 Fazit und Umsetzung der Forschungsergebnisse

Fazit

Durch im Kamin bzw. im Nahbereich der Quelle einsetzende Abkuhlungs- und
Verdunnungseffekte sowie dynamische Aerosolprozesse kann die Massen- und
AnzahlgréRenverteilung partikelformiger Emissionen wesentlich beeinflusst werden.
Zu der im Nahbereich von Quellen einsetzenden Durchmischung und Verdinnung
und den daraus resultierenden Veranderungen der Massen- und AnzahlgréRenvertei-
lung liegen bislang keine gesicherten Erkenntnisse vor.

Es wurden Messungen der Partikelanzahl- und GréR3enverteilung an einer dlbefeuer-
ten Heizungsanlage und an einem kohlebefeuerten Heizkraftwerk durchgefuhrt. Bei
Untersuchungen an einer 200MW-Kraftwerksanlage konnten Uber den Abgaskanal
keine signifikant geadnderten PartikelgroRenspektren detektiert werden. Die an einer
Kesselanlage von 350 kW gemessenen PartikelgroRenanderungen zwischen Kessel-
und Kaminaustritt geht mit einer Temperaturabsenkung einher. Es ist unter
Berucksichtigung der gemessenen Rauchgastemperaturen moglich, dass auf der
betrachteten Versuchsstrecke eine ortliche Kondensation der im Rauchgas vorhande-
nen Schwefelsaure stattgefunden hat. Dies deckt sich mit Messergebnissen anderer
Autoren [Sachsen-Anhalt 2001, Ehrlich 2000]. Am Kaminaustritt wurden mehr Partikel
im Messbereich gezahlt als unter gleichen Bedingungen am Kesselaustritt. Zudem ist
zu vermuten, dass bei dem untersuchten Durchmesserintervall von 0,25 bis 17 pm
eine groRe Partikelanzahl kleiner als 0,25 pm vom Messgerat nicht erfasst worden ist
und somit die reale Partikelanzahl weitaus gréfRer ist als die angegebene.

Die Sensitivitatsstudie mit dem Luftpaket-Modell SPACCIM hat gezeigt, dass die
physikalischen Eigenschaften der Partikel durch die Mehrphasenprozesse in der
Abgasfahne nicht nachhaltig beeinflusst werden. Das Aufwachsen der Partikel zu
Wassertropfen fuhrt innerhalb der Abluftfahne zu héheren Sedimentationsgeschwind-
igkeiten. Diese Anderungen wirken aber nur Uber sehr kurze Zeitraume und sind nach
dem Abdampfen flir das Depositionsverhalten nicht mehr relevant.

Durch die Kondensation von Gasphasenspezies auf die Partikel (insbesondere
wahrend der Tropfenphase) kommt es zu einem erhdhten Eintrag von Masse aus der
Gasphase vor allem am Ende des Partikelspektrums. Hier bildet sich bei groRen Uber-
sattigungen und hohen Gasphasenkonzentrationen quasi ein “neuer Mode heraus.
Dieser Effekt wurde bereits bei friheren Modellstudien beobachtet [Sehili et al., 2005]
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und hier u. a. durch eine Umverteilung der Partikelmasse von kleineren zu grof3eren
Partikeln Uber die Gasphase erklart. Die chemische Zusammensetzung der Partikel
und insbesondere die pH-Werte werden durch die Mehrphasenprozesse in der Abgas-
fahne z. T. wesentlich geandert. Die Modifikation hangt dabei mafigeblich von der
ereichten Tropfengrofde ab, d. h. vor allem von den thermodynamischen Bedingun-
gen. Die geanderten pH-Werte kdnnen die Wirkung der Partikel als Kondensations-

kern beeinflussen.

Bedeutung der Erkenntnisse fir Ausbreitungsrechnungen

Grundsatzlich kdnnen drei Bereiche der Abgasfahne unterschieden werden [Kerminen
1995]. Im ersten Bereich geschieht die Kondensation sehr schnell aufgrund der
Wechselwirkungen von Verdunnung (Mischung) und thermodynamischen Effekten; in
einem weiteren Bereich sind Verdlinnung der Abgasfahne und Transport durch Kon-
densation von nahezu gleicher Grélienordnung und dem dritten Bereich, in welchem
die Umgebungsbedingungen auch im Bereich der Abgasfahne vorherrschen. Die Ab-
messungen der einzelnen Bereiche sind stark von den thermodynamischen Bedingun-
gen (Temperatur, Zusammensetzung) der Abgasfahne sowie ihren Dimensionen
(Austrittsflache, Volumenstrom) abhangig und stark durch die Ausbreitungsbedin-
gungen gepragt. Unsere Untersuchungen zeigen fiur Kleinanlagen von ca. 0,35 MW
nur geringe Auswirkungen der Effekte und fur GroRanlagen von ca. 100 MW Effekte in
Abhangigkeit von den Umgebungsbedingungen und eingemischten Partikelmaterial.
Die Modellierungsergebnisse zeigen, dass die emittierten Partikel in Abhangigkeit von
den Ausbreitungsbedingungen im Durchmesser anwachsen konnen. Malgeblich
dafiir ist die in der Abgasfahne vorherrschende Uberséttigung und resultierende
Kondensation von Wasserdampf auf den Primarpartikeln. Die damit steigende Sink-
geschwindigkeit fuhrt zur schnelleren Sedimentation der betreffenden Partikel, welche
damit den Bereich der Abgasfahne nach unten verlassen. Die dort typischerweise
vorherrschende unvollstandige Sattigung der Umgebungsluft fuhrt zur unmittelbaren
Abdampfung der Hydrathille bis zum Gleichgewicht damit nahezu zum Ausgangs-
zustand. Dieser Prozess lauft spontan ab. Um aufgrund des Gravitationseffektes um
einen Meter abzusinken, benotigen Partikel mit einem Durchmesser von 50 ym ca. 12
Sekunden und Partikel von 10 uym Durchmesser entsprechend 120 Sekunden (2

Minuten), vgl. Abbildung 61. Aufgrund der einsetzenden Verdampfung ist kein
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merkliches Absinken der Partikel in Bereiche sehr weit unterhalb der Abgasfahne zu
erwarten, bevor der annahernd urspringliche Durchmesser wieder erreicht wird. Dies

spiegeln auch die Simulationsergebnisse wider.

Partikel-Sinkgeschwindigkeit
End-Sinkgeschwindigkeit, Stokes
20 °C, 101 kPa
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Abbildung 61: Sinkgeschwindigkeiten und Relaxationszeiten fir unterschiedliche
Partikeldurchmesser

Zusammenfassend kann aus den Ergebnissen der Analysen und Modellrechnungen
geschlossen werden, dass fur trockene Partikel innerhalb der Nahfeldprozesse keine
signifikanten Groélienanderungen aufgrund chemisch-physikalischer Prozesse auftre-
ten. Das Aufwachsen der Partikel zu Wassertropfen innerhalb der Abluftfahne fuhrt zu
héheren Sedimentationsgeschwindigkeiten. Diese Anderungen wirken aber nur tber
sehr kurze Zeitraume und sind nach dem Abdampfen fur das Depositionsverhalten
nicht mehr relevant. Veranderungen der PartikelgroRen aufgrund von Koagulations-
effekten sind im Vergleich von untergeordneter Bedeutung.

Stellvertretend fur Emissionsquellen mit erhohten Abgastemperaturen wurden
typische Anlagen mit hohem Volumenstrom mit Quellhdhen oberhalb ca. 150 m
(GroRRkraftwerke) sowie typische Kleinanlagen (Heizkraftwerke) mit niedrigen Quell-
héhen und niedrigen Volumenstrémen untersucht. Die durchgefihrten experimen-
tellen Untersuchungen und Modellrechnungen lieferten fur diese Anlagentypen keine
Hinweise auf eine signifikante rdumliche Verschiebung der Immissionsmaxima durch
aerosoldynamische Nahfeldprozesse.

Die Verwendung der im Abgaskanal gemessenen Anzahl- und -gréf3enverteilung kann
auf Grundlage der vorliegenden Ergebnisse als adaquate EingabegrofRe einer

Immissionsprognose angesehen werden.
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