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I Kurze Darstellung des Vorhabens
.1  Aufgabenstellung

Die Hochtemperaturkorrosion in Kesseln und Feuerungen zéhlt zu den Korrosions-
formen mit dem gro3ten Werkstoffverbrauch [Krausel986, Bryers1996, Lee2007]
und bewirkt damit einen besonders hohen Verlust an Ressourcen. Dies betrifft so-
wohl die fur Kessel, Warmetauscher und Rohrleitungen bendtigten metallischen
Werkstoffe, als auch Beschrankungen hinsichtlich der Erzielung eines optimalen An-
lagenwirkungsgrades und maximaler Verfugbarkeit. Dies gilt neben der Nutzung fos-
siler Energietrager insbesondere auch fur biobasierte Energielieferanten und die
thermische Nutzung von Abfallen. Besonders betroffen sind dabei die ersten Uberhit-
zerrohrbiindel bei Rauchgasgastemperaturen um die 550°C.

Zwar ist bekannt, dass die Hochtemperaturchlorkorrosion ein wesentlicher Mecha-
nismus ist [Miller1972, Chang1991, Sorell1997, Zahs2000, Spiegel2003], jedoch fin-
det man in vergleichbaren Anlagen trotz ahnlicher Brennstoffzusammensetzung teils
drastische Unterschiede in den Korrosionsraten, was bisher nicht vollstadndig ver-
standen ist. Um die korrosionsfordernden Prozesse besser zu verstehen und ihnen
entgegenwirken zu kénnen, sind sowohl praxisorientierte Beobachtungen in realen
Anlagen und Versuche unter wohl definierten Bedingungen, als auch eine theoreti-
sche Erfassung und Interpretation der Erkenntnisse notwendig. Die durchgefiihrten
Untersuchungen haben dabei sowohl die Seite der korrosionsverursachenden Spe-
zies als auch die Werkstoffseite der Hochtemperaturkorrosion im Blick.

Im Rahmen des Projektes sollen zuné&chst die korrosionsverursachenden Gase und
Partikel im Kesselverlauf charakterisiert werden. Parallel dazu werden neue Werk-
stoffe und Beschichtungen im praktischen Einsatz an einer realen Anlage und im La-
bor unter Beriicksichtigung der Partikeleinfliisse untersucht. Alle Erkenntnisse flieRen
in eine Modellierung mit integrierten chemischen, physikalischen und elektrostati-
schen Modellen ein. Daraus soll ein Konzept zur Reduzierung der korrosionsrelevan-
ten Spezies bei gleichzeitigem Werkstoffschutz gegen den verbleibenden Restkorro-
sionsangriff abgeleitet werden, mit dem Ziel der deutlichen Verminderung des Res-
sourcenverbrauchs bestehender und neuer Anlagen.

Das vom IUTA durchgefiihrte Teilprojekt umfasst dabei im Wesentlichen die Unter-
suchung der Partikelphase in Feuerraum und Kessel zweier Mullverbrennungsanla-
gen. Dieses Vorhaben birgt groRe Herausforderungen: Zum einen muss das Probe-
nahmesystem hohen Temperaturen bis zu 1250°C und stark korrosiven Bedingun-
gen standhalten. Zudem enthalt das bei der Verbrennung entstehende Aerosol Parti-
kel sehr unterschiedlicher GréRe (von etwa 10 nm bis Uber 1 mm) und komplexer
chemischer Zusammensetzung. Dieses breite Spektrum muss mit dem Probenah-
mesystem zunéchst gesammelt und anschliel3end ausgewertet werden kénnen. Wei-
terhin befindet sich das Aerosol im Verlauf des Kessels in stdndiger Veranderung. So
findet beispielsweise durch die Abkuhlung stets Kondensation gasformiger Bestand-
teile aus der Ubersattigten Gasphase statt. Um bei der Sammlung den tatsachlichen
Zustand des Aerosols bei der jeweiligen Temperatur im Kessel einzufrieren, ist es
somit essentiell solche Effekte bei der Probenahme selbst zu vermeiden. Begleitet
werden die experimentellen Untersuchungen von Simulationen der Partikeldynamik,
um ein umfassendes Bild der Entwicklung des Aerosols im Verlauf des Kessels zu
erlangen.



.2  Voraussetzungen, unter denen das Vorhaben durchgefihrt wurde

Die zuvor beschriebene Aufgabenstellung wurde durch ein Projektkonsortium ver-
folgt, das den notwendigen Kompetenzbereich abdeckt und somit eine wissenschaft-
lich fundierte Durchfiihrung, Auswertung sowie Interpretation der Versuche, Messun-
gen und Modellierungen gewéhrleistet. Das Konsortium bestand aus folgenden Part-
nern:

e GKS Gemeinschaftskraftwerk Schweinfurt GmbH
e Universitat Augsburg, Lehrstuhl Experimentalphysik I
e Universitat Bochum, Lehrstuhl fir Energieanlagen und
Energieprozesstechnik (LEAT)
e Institut fur Energie- und Umwelttechnik e.V. (IUTA)
o Unterauftragnehmer Weghaus GmbH
o Unterauftragnehmer Ingenieurburo Benker
e bifa Umweltinstitut GmbH
¢ SAR Elektronic GmbH
e DECHEMA-Forschungsinstitut (DFI)

Das IUTA als verfahrenstechnisches Institut hat seine Forschungs- und Entwick-
lungsschwerpunkte im Bereich der Energie- und Umwelttechnik. In Kooperation mit
Universitaten, Hochschulen, Forschungseinrichtungen sowie Industriepartnern be-
fassen sich die Mitarbeiter mit der Beantwortung grundlegender wissenschaftlicher
sowie anwendungsorientierter Fragestellungen in den Kernarbeitsgebieten des Insti-
tuts. Im fir das Projekt relevanten Kontext beschaftigen sich mehrere Abteilungen
des IUTA intensiv mit der Charakterisierung sowie dem Transport- und Abscheide-
verhalten von Partikeln im GroRenbereich von einigen Nanometern bis zu Millime-
tern. Hierzu stehen unter anderem ein hochauflésendes Rasterelektronenmikroskop
mit EDX-Analyzer, optische Partikelzéhler, Mobilitdtsanalysatoren, etc. zur Verfu-
gung. Die Messgerate werden von den einzelnen Arbeitsgruppen insbesondere zur
Aufklarung der morphologischen Struktur, chemischen Zusammensetzung und Kon-
zentration in Abhangigkeit der jeweiligen Grof3e der Partikelfraktion eingesetzt. Eine
weitere Kernkompetenz liegt bei Simulationen partikeldynamischer Prozesse, insbe-
sondere auch im Hochtemperaturbereich und unter Berucksichtigung komplexer
elektrohydrodynamischer Wechselwirkungen.

Die technische Ausstattung zur Durchfihrung des Vorhabens war am IUTA und sei-
nen Unterauftragnehmern bereits zu Projektbeginn weitgehend vorhanden. Die Mit-
arbeiter sind im Umgang mit den unterschiedlichen Techniken versiert und kénnen
auf langjahrige einschlagige Erfahrungen zurtickblicken.

1.3 Planung und Ablauf des Vorhabens

Im Rahmen des gesamten Projektes war das IUTA an den im Folgenden aufgeliste-
ten Arbeitspaketen beteiligt. Die Arbeitspakete, die nur die Unterauftragnehmer
Weghaus GmbH und Ingenieurbiro Benker betreffen, werden in deren separat bei-
gefugten Schlussberichten behandelt. Auswertungen zur Zusammensetzung der
Gasphase (AP 1.4 und 3.2) sind im Teilschlussbericht des Projektpartners bifa ent-
halten. Durch diese Umverteilung stand dem IUTA ausreichend Zeit fur die Neuent-
wicklung der Messmethode fur Partikel zur Verfigung.



AP 1: Feuerungsmessungen

AP 1.3

AP 1.4

AP 1.6

Feuerraum-Partikelmessung (Elektrostatik, Morphologie, Struktur, Re-
aktivitat, GroRenverteilung, Chemie, Phasen, Gesamtmasse) in zwei
Anlagen (IUTA/bifa/Benker)

Messung der Gasphase im Feuerraum (O, H,O, HCI, (Cl,, HF), SO,
CO, CO3, NOy, NH3, (HCN, N20)) in zwei Anlagen (IUTA/bifa/Benker)

Dokumentation und Auswertung (Bochum/IUTA/Benker/GKS)

AP 2: Feuerungsberechnungen

AP 2.4

AP 2.6

AP 2.7

CFD-Berechnungen zu elektrostatischen/strukturellen Einflissen auf die
Partikelbewegung in Feuerung (und Kessel) (IUTA/Weghaus)

Vergleich von CombAte-/DEM-/Anlagen-Ergebnissen mit Ubertragbar-
keitsuntersuchung fir andere Anlagen (GKS/Weghaus/Bochum/IUTA/
SAR)

Dokumentation und Auswertung (Benker/Weghaus/IUTA/Bochum/GKS/
SAR)

AP 3: Kesselmessungen

AP 3.1

AP 3.2

AP 3.7

Kessel-Partikelmessung (Elektrostatik, Morphologie, Struktur,
Reaktivitat, GroRenverteilung, Chemie, Phasen, Gesamtmasse) in zwei
Anlagen (IUTA/bifa/Benker)

Messung der Gasphase im Kessel (02, H,O, HCI, (Cl,, HF), SO,, CO,
CO3, NOy, NH3z, (HCN, N,0)) in 2 Anlagen (IUTA/bifa)

Dokumentation und Auswertung (Benker/GKS/IUTA/bifa/Augsburg/
Bochum)

AP 6: Gesamtmodellierung

AP 6.1

AP 6.4

AP 6.5

Entwicklung einer Gesamt-Korrosions-Prozessbeschreibung mit Validie-
rung, Modell-Wahrscheinlichkeitsanalyse und Ubertragbarkeit; unter
Einschluss von Stoff- und Chemie-Kinetik in Belag und im rohrwandna-
hen Bereich (GKS/bifa/Benker/IUTA/Augsburg/DFI)

Erarbeitungen von Anleitungen zur prozessrelevanten Optimierung ei-
nerseits der Verfahrenstechnik in Grof3anlagen und andererseits zur
zukunftigen Versuchsgestaltung in der Werkstoffoptimierung (GKS/DFI/
IUTA/SAR/Augsburg/Weghaus)

Dokumentation und Auswertung (GKS/Bifa/Benker/DFI/Augsburg/
IUTA/Weghaus)



Fur den weiteren Verlauf des Berichtes wurde entschieden, die durchgefihrten Ar-
beiten nicht nach Arbeitspaketen, sondern vorrangig nach chronologischem Vorge-
hen und thematischer Zusammengehdrigkeit strukturiert zu beschreiben. Im Folgen-
den soll ein Uberblick tiber Planung und Ablauf des Vorhabens gegeben werden:

Hauptziel der Arbeiten des IUTA war es durch Entwicklung einer Probenahmesonde
das Aerosol in Feuerraum (AP 1.3 und 1.6) und Kessel (AP 3.1 und 3.7) zweier Mull-
verbrennungsanlagen physikalisch und chemisch zu charakterisieren. Nachdem sich
zu Projektbeginn das Zurickgreifen auf eine vom bifa Umweltinstitut entwickelte Ver-
dinnungssonde als nicht zielfihrend erwiesen hat, wurde ein neues Konzept erarbei-
tet, das es erlaubt, die Partikel direkt im Heil3gas zur anschlielienden Charakterisie-
rung abzuscheiden. Dazu wurde zunéachst basierend auf der klassischen Impaktor-
theorie begleitet durch Simulationsrechnungen ein erster Prototyp eines Tragheits-
abscheiders (Impaktor) ausgelegt, gefertigt und in einer ersten Messkampagne zwi-
schen dem 14. und 16. Mai 2014 am GKS getestet. Parallel dazu wurde ein Ver-
suchsaufbau zur Laborvalidierung der Simulationsdaten aufgebaut und erste Test-
messungen bei Raumtemperatur vorgenommen.

Aus der ersten Messkampagne ergaben sich wichtige Erkenntnisse zur Handhabung
und Probenahme. Darauf basierend wurde das Design der Sonde uberarbeitet und
eine neue Version angefertigt, welche in einer zweiten Messkampagne zwischen
dem 7. und 11. Juli 2014 eingesetzt wurde. Hauptziel war es hier die Eignung ver-
schiedener Filtersubstrate fur die zweite Stufe des Sammlers zu testen. Als am bes-
ten geeignetes Filtersubstrat haben sich dabei mikrogalvanisch gewachsene Nickel-
membranen herausgestellt, deren grél3enabhangige Abscheideeffizienz daraufhin mit
Hilfe von Simulationen bestimmt wurde. Darauf basierend wurde ein detailliertes
Auswerteschema zur Bestimmung der luftgetragenen Anzahl- und Massenverteilun-
gen entwickelt, wobei das Augenmerk unter anderem auf der Moglichkeit zum Ver-
gleich mit Daten des bifa Umweltinstituts lag.

Mit der Uberarbeiteten Sonde wurde vom 9. bis zum 13. Februar 2015 eine dritte
Messkampagne am GKS Schweinfurt durchgefiihrt, bei welcher ein umfangreicher
Datensatz mit Partikelmessungen in allen vier Kesselziigen sowie im Feuerraum ge-
wonnen werden konnte. Durch eine umfangreiche Analyse der Proben im Raster-
elektronenmikroskop (REM) sowie Untersuchungen mittels energiedispersiver Ront-
genspektroskopie (EDX) wurden die Anzahl- und Massengréf3enverteilungen sowie
die chemische Zusammensetzung der Partikelphase im Kesselverlauf bestimmt. Zu-
satzlich wurden die Daten in Hinblick auf die Partikelmorphologie betrachtet und ers-
te Versuchsmessungen mit einer modifizierten Sonde zur Gewinnung von Gesamt-
staubproben durchgefihrt. Dartuber hinaus wurde durch weitere Simulationen ein
noch tiefergehendes Verstandnis des Abscheideverhaltens des Impaktors erlangt,
welches zur weiteren Optimierung der Sonde eingesetzt wurde. Zudem wurde eine
Moglichkeit zur Temperaturmessung im Inneren der Sonde vorgesehen.

Um die bis dahin gewonnenen Daten zu validieren und sie um weitere Partikelmes-
sungen zu erganzen, wurde zwischen dem 3. und 7. August 2015 eine vierte Mess-
kampagne in den vier Zugen des GKS durchgefihrt. Zusatzlich wurde eine Messung
wahrend des RuRblasens, d.h. der Abreinigung der Uberhitzerrohre mittels Wasser-
dampf, gemacht. Zu jeder Probenahme wurde diesmal erganzend eine Gesamt-
staubmessung vorgenommen, die wertvolle Zusatzinformationen lieferte. So konnte



beispielsweise die chemische Analyse mittels EDX durch eine unabhangige nass-
chemische Untersuchung validiert werden.

Um die am GKS gewonnen Daten mit denen einer Vergleichsanlage in Bezug setzen
zu kénnen, wurde zwischen dem 9. und 13. Mai 2016 eine Messkampagne am AEZ
Asdonkshof durchgefuhrt und die Ergebnisse mit den Daten der letzten beiden
Messkampagnen am GKS verglichen. Abschlie3end wurden alle Daten unter Einbe-
zug der Messungen des bifa Umweltinstituts zusammengefihrt, um so eine umfas-
sende Charakterisierung der Partikelphase in Feuerraum und Kessel zu erlangen,
die den weiteren Projektpartnern fir Simulation und Laboruntersuchung des Korrosi-
onsverhaltens einen wichtigen Ausgangspunkt liefert. Zusammen minden die Er-
gebnisse schliel3lich in der Entwicklung eines Gesamtkorrosionsmodells und Emp-
fehlungen zu einem Korrosionsschutzkonzept (AP 6.1, 6.4 und 6.5).

Tabelle 1 listet zur Ubersicht nochmals die insgesamt fiinf Messkampagnen am GKS
Schweinfurt und am AEZ Asdonkshof, bei denen verschiedene Entwicklungsstadien
der Probenahmesonde bei zum Einsatz kamen.

Nr. | Ort Zeitraum Durchgefiihrte Messungen
1 GKS | 14.-16.05.2014 | Test des ersten Prototyps der Probenahmesonde

2 GKS |07.-11.07.2014 | Versuchsmessungen zur Wahl eines geeigneten
Filtersubstrats (Tressengewebe, Membranen)

3 GKS |09.-13.02.2015 | Messungen im Feuerraum und den vier Zlgen,
erste Tests zur Gesamtstaubprobenahme

4 | GKS |03.-07.08.2015 | Messungen in den vier Zigen und wahrend des
Rul3blasens, Gesamtstaubmessungen

5 |AEZ |09.-13.05.2016 | Messungen im Feuerraum und den vier Zigen,

Gesamtstaubmessungen

Tabelle 1: Ubersicht tber die einzelnen Messkampagnen und die wichtigsten dabei
durchgefiihrten Messungen.

Parallel zu den experimentellen Untersuchungen wurden Simulationen zur Partikel-
dynamik im Kessel durchgeflhrt, insbesondere auch unter Berucksichtigung elektro-
statischer Einflisse (AP 2.4 und 2.6). Zudem wurde die Abscheidung der Partikel auf
den Uberhitzerrohrbiindeln untersucht und somit die dort deponierte Salzmenge, die
schlie3lich zur Korrosion beitragt, abgeschatzt.

1.4 Wissenschaftlicher und technischer Stand

Die Korrosion in Kesseln fir heterogene Brennstoffe ist seit den 1960er Jahren Ge-
genstand von Forschungsaktivitaten. Trotzdem ist sie immer noch als ungeldstes und
kostenintensives Problem vorhanden und fihrt nach wie vor zu RohrreiRern mit der
Folge von Effizienzverlust und tibermaRigem Ressourceneinsatz. Ubereinstimmend
werden an der Korrosionsfront zum warmeubertragenden Rohr stets weitgehend ge-
schlossene Metall-Chlorschichten gefunden. Dies lasst den Schluss zu, dass Chlor

8



den Rohrwerkstoff angreift und somit den Korrosionsschaden urséchlich bedingt. Da
die alleinige Anwesenheit von chlorhaltigen Gasen, wie beispielsweise HCI, die ho-
hen Korrosionsraten nicht erklaren kann [Grabkel995, Nielsen2000], besteht der
begrindete Verdacht, dass die Partikelphase als Chlorlieferant eine entscheidende
Rolle spielt. Ein notwendiger Schritt zu einem besseren Verstandnis ist somit die Un-
tersuchung der Partikelphase in einer realen Anlage.

Wahrend es bereits einige Studien zur Zusammensetzung der abreagierten Belage
auf den Uberhitzerrohrbiindeln gibt [Kawahara2002, Uusitalo2004, Persson2007,
Phongphiphat2010, Otsuka2011, Chen2015], ist die luftgetragene Partikelphase in
Kesseln von Millverbrennungsanlagen bisher nur wenig untersucht: So nutzten
Brunner et al. einen Hochtemperaturkaskadenimpaktor, um die Partikel im Kessel
groRenfraktioniert zu sammeln [Brunner2013]. Diese Methode ist jedoch nur fur Par-
tikel kleiner etwa 1 um geeignet, da das Aerosol senkrecht zur Strdomungsrichtung
abgesaugt wird, was die Sammeleffizienz fiur gro3ere Partikel aufgrund ihrer Tragheit
drastisch reduziert. Deuerling et al. haben das Aerosol hingegen isokinetisch aus
dem Kessel abgesaugt und mit einem pordésen Rohr (porous tube diluter, PTD) zlgig
gekuhlt und verdinnt, um es konventioneller Aerosolmesstechnik zuganglich zu ma-
chen [Deuerling2009, Deuerling2010].

Durch Messungen mit der Verdinnungssonde an verschiedenen Anlagen konnte
gezeigt werden, dass mehr als 25 um grol3e, aus dem Brennbett ausgetragene Pri-
marpartikel eher nicht die vordringliche Rolle bei der Korrosion spielen, da sie nur
geringe Chlorbestandteile aufweisen. Auf der anderen Seite kommen durch Konden-
sation und Agglomeration gebildete nanoskalige Sekundarpartikel sowohl in Anlagen
mit starker als auch in Anlagen mit geringer Korrosionsrate vor und sind somit ver-
mutlich ebenfalls nicht maRgeblich fir die Korrosion. Daher liegt die Vermutung na-
he, dass die Hauptursache im Bereich chloridhaltiger mittelgrof3er Partikel (ca. 1 bis
25 pm) zu suchen ist. Diese lassen sich mit der Verdinnungsmethode jedoch
schlecht untersuchen, da die meist klebrigen Partikel bereits im gekrimmten Einlass
der Sonde abgeschieden werden und somit der Aerosolmesstechnik nicht mehr zur
Verfiigung stehen [Deuerling2010]. Dartiber hinaus sind die Ergebnisse bei hohen
Temperaturen stark durch Kondensation von Salzdampfen wéhrend der Abkihlung
in der Sonde beeinflusst. An dieser Stelle knlpft das hier beschriebene Teilprojekt
an. Zudem waren umfassende CFD-Simulationen zur Partikeldynamik im Kessel zu
Projektbeginn nicht bekannt, sodass hier grol3er Entwicklungsbedarf besteht.

1.5 Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Zur erfolgreichen Bearbeitung der Aufgabenstellung war eine enge Zusammenarbeit
zwischen den einzelnen Projektpartnern wahrend der gesamten Projektlaufzeit not-
wendig. Zum fachlichen Austausch und zur Bewertung der Zwischenergebnisse wur-
den mehrere Treffen zwischen den Mitarbeitern der verschiedenen Teilprojekte ab-
gehalten, teils unter Teilnahme des Verbundprojektleiters. Bei Bedarf wurden auf3er-
dem Telefonkonferenzen durchgefiihrt und Ergebnisse per E-Mail oder Uber eine
eigens fur das Projekt eingerichtete Cloud ausgetauscht.

Die Zusammenarbeit bestand insbesondere mit dem GKS Schweinfurt als Verbund-
koordinator sowie zur Abstimmung und Organisation der dort durchgeflihrten Mess-
kampagnen. Des Weiteren wurde enger Kontakt mit dem bifa Umweltinstitut gehal-
ten, das aus Vorgangerprojekten Uber umfassende Erfahrung zur Partikelprobe-
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nahme in Mdullverbrennungsanlagen und den relevanten Korrosionsprozessen ver-
fugt. Zudem wurden je eine Partikelmesskampagne am GKS Schweinfurt und am
AEZ Asdonkshof von beiden Projektpartnern parallel durchgefihrt, um so die beiden
Messmethoden miteinander vergleichen zu kdnnen.

DarlUber hinaus wurden Daten und Simulationsergebnisse zu den Stromungsverhalt-
nissen im Kessel mit den Unterauftragnehmern Ingenieurbtro Benker und Weghaus
GmbH abgeglichen und mit dem Lehrstuhl fur Energieanlagen und Energieprozess-
technik der Universitat Bochum ausgetauscht. Die vom IUTA bestimmten Partikel-
massenkonzentrationen und chemischen Zusammensetzungen wurden zudem der
Universitat Augsburg und dem DECHEMA-Forschungsinstitut fir deren Laborexpe-
rimente und thermodynamische Berechnungen zur Verfiigung gestellt.

AulRerhalb des Projektkonsortiums wurde mit dem Fraunhofer-Institut UMSICHT in
Oberhausen zusammengearbeitet, um ein geeignetes Membranmaterial fir die Son-
de zu finden. Die schliel3lich verwendeten mikrogalvanisch gewachsenen Membra-
nen wurden vom UMSICHT hergestellt und fur die Messungen zur Verfligung ge-
stellt. Die Fertigung der Probenahmesonde erfolgte in der Feinmechanikwerkstatt der
Universitat Duisburg-Essen. Die Messkampagne am AEZ Asdonkshof konnte durch
die Zusammenarbeit mit den dortigen Mitarbeitern erfolgreich geplant und durchge-
fuhrt werden.

I Eingehende Darstellung des Vorhabens

.1  Verwendung der Zuwendung und erzielte Ergebnisse
A Entwicklung einer Probenahmesonde

A.1 Voruberlegungen zum Probenahmekonzept

Wesentliches Ziel des IUTA war es, eine Probenahmesonde zu entwickeln, die es
ermdglicht das Aerosol im Kessel einer Mullverbrennungsanlage an unterschiedli-
chen Stellen bei Temperaturen bis zu etwa 1250°C zu charakterisieren. Zunéchst
wurde davon ausgegangen, dass hierfur auf eine beim bifa Umweltinstitut vorhande-
ne Sonde zuruckgegriffen werden kann, deren schematische Aufbau in Abbildung 1
gezeigt ist und im Folgenden kurz beschrieben werden soll. Nahere Details zu Me-
thode und Messverfahren finden sich in [Deuerling2010]. Da die Probenahmesonde
horizontal (d.h. senkrecht zum Rohgasstrom) in den Kessel eingefuhrt wird, ist zu-
nachst eine Umlenkung des Aerosols um 90° mittels eines Schwanenhalskrimmers
notwendig. Direkt hinter dem Einlasskrimmer ist ein poréses Rohr (porous tube
diluter, PTD) platziert, durch dessen Wande vorgewéarmte partikelfreie Luft gepresst
wird. Die durch die Wande radial eintretende Luft verdiinnt das angesaugte Aerosol
schnell und homogen und kihlt es gleichzeitig auf 300°C ab.

Das verdunnte Aerosol durchlauft einen Zyklon mit 20 um Cutoff-Durchmesser, der
zum einen als Staubvorabscheider zum Schutz der Messinstrumente und zum ande-
ren zur Beprobung der Grobstaubfraktion dient. Im Anschluss wird mit einem isokine-
tischen Teiler ein Teilstrom fur die Partikelanalyse vom Hauptstrom abgetrennt. Die-
ser wird in einem zweistufigen Ejektorverdinner weiter verdiunnt und auf unter 100°C
abgekihlt. Hinter dem zweiten Ejektor befindet sich ein weiterer isokinetischer Teiler,
der eine parallele Beschickung verschiedener Impaktoren und Aerosolmessgerate
ermdglicht. Der Hauptstrom wird in einem zweiten Zyklon weiter entstaubt und ein
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danach abgezogener Teilstrom zur Gasanalyse verwendet. Der Hauptstrom des ver-
dinnten Gases wird nach Trocknung mit einer Pumpe abgesaugt.

Probenahme
Kesselwand 300°C
Sch hals- ..
© kvyl'?rg?eras Verdlinnungsluft -
Porous Tube 1
Diluter (PTD) ”_I
L Konden-
1 ' sation
(]
Zyklon zyklon|| I
Einlassdiise ~20 um Trock-
- Lr— nung
11 B
Aerosol . Volstr.
Ejektor-
verdunner
_”_,— Pumpe
1 1
Analyse v v
Partikelmessung | | Gasanalyse |
online | offline
ELPI Berner-
30 nm - 20 pm APS [impaktor

Abbildung 1: Schematischer Aufbau der Verdiinnungssonde.

Die Messung mit der Verdinnungssonde birgt zwei wesentliche Nachteile: Zum ei-
nen werden die meist klebrigen Partikel ab einer Gro3e von wenigen Mikrometern zu
einem Grol3teil bereits im Schwanenhalskrimmer abgeschieden und stehen somit
der Aerosolmesstechnik nicht mehr zur Verfigung. Dartiber hinaus sind die Ergeb-
nisse je nach Temperatur im Kessel mehr oder weniger stark von Artefakten durch
Kondensation von Salzdampfen wahrend der Abkuhlung in der Sonde beeinflusst.
Betrachtet man den temperaturabhéngigen Sattigungsdampfdruck eines typischen
kondensierbaren Gases wie beispielsweise NaCl (siehe Abbildung 2), so zeigt sich,
dass dieser bei Abklihlung von 1000°C auf 300°C um mehr als acht Gré3enordnun-
gen fallt [Ewing1974]. Somit ware zur vollstdndigen Vermeidung von Nukleation und
Kondensation von Salzen bei der Probenahme eine Verdinnung in der Grél3enord-
nung 1:10° nétig. Dies ist technisch kaum umsetzbar und wiirde zudem die vorhan-
dene Partikelkonzentration zu stark verdinnen, um noch messbar zu sein.

Die Aerosolprobenahme mit der Verdiinnungsmethode birgt noch weitere Nachteile:
Es besteht ein hoher Aufwand bei Aufbau und Betrieb, sodass nur etwa eine Mes-
sung pro Tag moglich ist. Des Weiteren kann die chemische Zusammensetzung nur
als Mittelwert fur verschiedene PartikelgroRenklassen bestimmt werden. Dies hat
zwar den Vorteil mit wenig Aufwand fir makroskopische Substanzmengen moglich
zu sein, jedoch gehen dabei Informationen Uber die chemische Zusammensetzung
und Morphologie einzelner Partikel verloren. Diesbeziigliche Unterschiede kdnnen
Einfluss auf die Korrosionseigenschaften haben, da sie Unterschiede in der Abschei-
dung auf den Warmedubertragern, in der Struktur des Belags und im Stoffaustausch
mit der Umgebung verursachen.
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Abbildung 2: Temperaturabhéngigkeit des Sattigungsdampfdrucks von NacCl.

Um die zuvor beschriebenen Artefakte weitgehend zu minimieren, wurde deshalb ein
neues Konzept erarbeitet, das es erlaubt, die Partikel bereits im HeilRgas auf Ober-
flachen zur anschlieRenden Charakterisierung abzuscheiden. Somit werden Umlen-
kungen und Rohrleitungen vermieden, die zu Partikelverlusten fihren. Zum anderen
konnen durch die isotherme Sammlung Kondensationsartefakte weitgehend vermie-
den werden. Neben den harschen Umgebungsbedingungen stellt die begrenzte
Baugrof3e des Sammlers eine weitere Herausforderung dar. Da der Sammler mit Hil-
fe einer Lanze durch vorhandene, runde Zugénge zum Kessel mit 50 mm Durchmes-
ser in den Kessel eingefiihrt werden muss, darf die duRere Abmessung des Samm-
lers 50 mm nicht Uberschreiten.

Um diese Bedingungen zu erfillen und zudem einen weiten PartikelgroRenbereich
von wenigen 10 nm bis hin zu einigen 100 um abzudecken, wurde entschieden, die
Probenahme als zweistufiges System auszulegen: Zunachst werden grol3ere Partikel
aufgrund ihrer Tragheit von einem Impaktor abgeschieden, um ein schnelles Zuset-
zen des darunterliegenden Filtersubstrats zu vermeiden. Letzteres wird zur Samm-
lung der verbleibenden, kleineren Partikel verwendet. Da a priori nicht bekannt war,
ob die zu sammelnden Partikel auf einer Prallplatte tatsachlich haften bleiben, sollte
der auszulegende Sammler so konstruiert sein, dass er sowohl als herkdmmlicher
Impaktor als auch als virtueller Impaktor ausgefiihrt werden kann. Im Falle des virtu-
ellen Impaktors sollen auch die ,abgeschiedenen* Partikel auf einem zusatzlichen
Membranfilter gesammelt werden. Im Projektverlauf wurde jedoch auf die Konstrukti-
on eines virtuellen Impaktors aufgrund des deutlich hoheren Aufwandes verzichtet.
Im Folgenden soll zun&achst die Auslegung des Impaktors und anschliel3end die Wahl
eines geeigneten Filtersubstrats beschrieben werden.

A.2 Auslegung des Tragheitsabscheiders

Als Vorarbeit zur Auslegung des Sammlers wurden zunachst grundlegende Uberle-
gungen zur tragheitsbedingten Partikelabscheidung angestellt. Anschlie3end wurden
diese auf die bestehende Theorie zur Tragheitsabscheidung von Partikeln in Impak-
toren und virtuellen Impaktoren angewendet, um so zu einer Auslegung des Samm-
lers zu gelangen. Der erste Prototyp wurde anschlieBend per numerischer Stro-
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mungssimulation (computational fluid dynamics, CFD) modelliert, um so die Ausle-
gung weiter zu optimieren.

Zur Untersuchung der Tragheitsabscheidung wird in der Regel die sogenannte Sto-
keszahl herangezogen. Sie ist definiert als das Verhaltnis der Relaxationszeit T eines
Partikels in einer Strémung zu einer charakteristischen Zeit, welche die Stromung zur
Uberwindung eines Hindernisses bendtigt. Diese charakteristische Zeit ergibt sich
aus der Stromungsgeschwindigkeit U und der GroRe d. des angestromten Hindernis-
ses. Die Stokeszahl berechnet sich somit zu

2
Stk = 29Y (1)
18ndc

Da die Stokeszahl proportional zum Quadrat des Partikeldurchmessers ist, wird hau-
fig die Wurzel der Stokeszahl angegeben. In Runddisenimpaktoren unter Normalbe-
dingungen werden bei einer Stokeszahl von Stk%° = 0,49, d.h. Stks, = 0,24, genau
50% der Partikel abgeschieden. Dies ist gultig fir Reynoldszahlen im Bereich zwi-
schen etwa 40 und 4000. Mit Hilfe dieser Stokeszahl berechnet sich der Cutoff-
Durchmesser ds, eines Impaktors zu

doo = [PHDISHsy )

Hierin ist D; der Dusendurchmesser, p, die Partikeldichte und U die Strémungsge-
schwindigkeit in der Duse. Der Cutoff-Durchmesser des Impaktors soll im hier be-
trachteten Fall bei 40 um (aerodynamisch) liegen. Bei einer angenommenen Parti-
keldichte von 2200 kg/m? entspricht dies einer geometrischen Grol3e von etwa
25 um. Als Volumenstrom des Impaktors wurden zunachst 1,6 I/min angenommen.
Um bei diesem Volumenstrom den gewlnschten Cutoff-Durchmesser von 40 pum zu
erreichen, misste der Disendurchmesser D; 11 mm betragen. Es gibt jedoch noch
weitere geometrische Randbedingungen, die fir die Anwendung der Impaktortheorie
einzuhalten sind. Diese sind in Tabelle 2 aufgelistet.

_ virtueller
Beschreibung Impaktor I t gewahlt
mpaktor

Dusenlange / Disendurchmesser
0,25-2]0,8-1,2 0,8

I/D1
Abstand Duse / Prallplatte (Trennebene)
05-5(12-18 1,2
S/D,
Durchmesser Behalter / Dusendurchmesser
1,3-14 14
D,/D;

Tabelle 2: Geometrische Randbedingungen fir Impaktoren (nach [Hinds1999]) und
virtuelle Impaktoren (nach [Loo1988]) sowie die hier gewahlten Bedingungen.

Da der Impaktor in seinen maximalen Abmaf3en 50 mm nicht Gberschreiten darf, ist
ein Dusendurchmesser von 11 mm unter Beriicksichtigung der genannten Konstruk-
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tionsparameter von Impaktoren nicht realisierbar. Aus diesem Grund ist fir die Erst-
auslegung der groRtmdogliche Innendurchmesser von 7,5 mm gewahlt worden. Ne-
ben einem geeigneten Cutoff-Durchmesser soll der Sammler zudem eine isokineti-
sche Probenahme gewahrleisten. Bei einer Stromungsgeschwindigkeit im Kessel von
4,5 m/s und dem oben genannten Probenvolumenstrom von 1,6 | /min ergibt sich ein
benotigter Durchmesser des Probeneintritts von 2,75 mm. Der Querschnitt der Duse
erweitert sich danach auf die oben genannten 7,5 mm.

Damit die zuvor gemachten Uberlegungen giiltig sind, muss sich die Reynoldszahl im
Gultigkeitsbereich der klassischen Impaktortheorie zwischen 40 und 4000 bewegen.
Mit den zuvor gewahlten Parametern ergibt sich jedoch bei 1200°C eine Rey-
noldszahl in der Dise von lediglich 25. Es ist also fraglich, ob insbesondere die an-
genommene Stokeszahl Stkg, von 0,24 anwendbar ist. Da dariber hinaus bei einer
umfassenden Literaturrecherche auch keine Studien zur Auslegung von Impaktoren
fur einen Temperaturbereich bis 1200°C gefunden werden konnten, wurden im fol-
genden numerische Stromungssimulationen mit ANSYS FLUENT durchgefihrt, um
das Abscheideverhalten zu validieren.

Impaktor 1 (Durchmesser: 2,75 mm auf 7,5 mm; Volumenstrom: 1,555 I/min)

Impaktor 2 (Durchmesser: 2,75 mm; Volumenstrom: 1,555 |/min)

i

—

Impaktor 3 (Durchmesser: 4,35 mm auf 7,5 mm; Volumenstrom: 4.055 I/min)

Abbildung 3: Stromlinien mit einem Dusendurchmesser von 7,5 mm und einer Ein-
trittsgeschwindigkeit von ca. 4,5 m/s.

Dazu wurden vier geringfligig unterschiedliche Varianten des Sammlers untersucht:
Die auf der Theorie basierende erste Auslegung (Impaktor 1), ein Impaktor mit
gleichbleibendem Dusendurchmesser (Impaktor 2) und zwei Impaktoren mit grol3e-
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ren Einlassdurchmessern und darauf angepassten Volumenstromen (Impaktoren 3
und 4). Die verschiedenen Sammlergeometrien wurden achsensymmetrisch ausge-
fuhrt, wie in Abbildung 3 dargestellt. Zur Simulation der Partikeldynamik wurde das
Discrete Phase Model (DPM) von ANSYS FLUENT verwendet. Hierbei handelt es
sich um eine Lagrangesche Betrachtungsweise der Partikeldynamik. Zusatzlich zu
den standardmalfiig verfugbaren Effekten wie Impaktion und Diffusion, wurde bei den
hier durchgefuhrten Berechnungen eine selbst entwickelte Erweiterung des Partikel-
modells verwendet, die die Berechnung des Effekts der Interzeption auf die Partike-
labscheidung erlaubt, da diese bei den hier betrachteten PartikelgréRen nicht ver-
nachlassigbar ist. Folgende Randbedingungen wurden bei der Simulation verwendet:

Viskositat von Luft; 5,19 x 10° Pas
Dichte der Partikel: 1000 kg/m? (aerodynamischer Durchmesser)
Temperatur: 1200°C
Gasdichte: 0,239 kg/ms3
100 o
90 -
80 -
_ 70 A
=
.‘3 60 -
o
£ 50 -
2
§ 40 1 —2— |mpaktor 1
< 30 1 -0~ Impaktor 2
20 - == Impaktor 3
10 4 =O- Impaktor 4
0 —o

0 10 20 30 40 50 60 70
aerodynamischer Durchmesser [um]

Abbildung 4: Vergleich numerisch ermittelter Abscheidegradverlaufe der untersuch-
ten Sammlervarianten (siehe Abbildung 3).

Abbildung 4 zeigt die ermittelten Abscheidegradverlaufe fur die untersuchten Samm-
lervarianten. Die nach der Theorie ausgelegte Variante (Impaktor 1) zeigt einen sehr
linearen Trenngradverlauf, scheidet jedoch bei einem etwas gré3eren Durchmesser
als zunéchst geplant ab. Durch eine leichte Vergré3erung des Einlassdurchmessers
auf 3,1 mm mit gleichzeitiger Erhdhung des Volumenstromes auf 1,97 I/min zum Er-
halt der isokinetischen Probenahmebedingungen (Impaktor 4) kann die Vorgabe ei-
nes Cutoff-Durchmessers von 40 um jedoch nahezu perfekt erfullt. Eine weitere Ver-
groRerung des Dusendurchmessers bei gleichzeitiger Erh6hung des Volumenstroms
(Impaktor 3) wirde hingegen zu einem zu kleineren Cutoff-Durchmesser und einem
Verlust an Trennscharfe fuhren. Auch bei Verwendung eines gleich bleibenden Klei-
nen Dusendurchmessers (Impaktor 2) ergeben sich kein linearer Trenngradverlauf
und ein wesentlich kleinerer Cutoff-Durchmesser von lediglich 13 um aufgrund der
starkeren Richtwirkung der Anstromung. Auf Basis der Ergebnisse der Simulations-
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rechnungen wurde Impaktor 4 als erster Prototyp fir die durchzufihrenden Messun-
gen ausgewahlt und gefertigt.

Neben der Auslegung fir einen bestimmten Cutoff-Durchmesser bestand eine weite-
re Herausforderung in der Umsetzung der artefaktfreien Sammlung. Artefakte kon-
nen insbesondere durch Kondensation gasférmiger Substanzen (speziell von Salzen)
auf den Probentragern vor, wahrend oder nach der Beprobung entstehen. Um dies
zu vermeiden, ist im Sammler eine Stickstoffzufihrung vorgesehen, mit der der
Messkopf vor und nach der Beprobung gespult wird. Solange der Stickstoffvolumen-
strom gréRRer als der abgesaugte Volumenstrom ist, tritt Stickstoff aus dem Sammler-
einlass aus, sodass weder Partikel noch gasférmige Substanzen aus der Kesselluft
in den Sammler eintreten konnen. Neben der Kondensation werden hierdurch auch
chemische Nachreaktionen auf der Probenplatte vermieden, welche die Partikel ver-
andern kénnen. Eine genaue Zuordnung des Ab- und Wiederzuschaltens des Stick-
stoffes ermdglicht zudem eine sehr genaue Kontrolle der Probenahmezeit. Dies ist
insbesondere bei den hier zu erwartenden sehr kurzen Probenahmezeiten wichtig.

Probe ein

ﬁz]s mm
€
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8
-1
7z Impaktorprallplatte
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& i £
777777 8
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77777}
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Abbildung 5: Erster Prototyp des Partikelsammlers fur die Heil3gasprobenahme.
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Oberer Distanzring ——,
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Abbildung 6: Explosionszeichnung der ausgelegten Sonde (links); demontierte Son-
de (Mitte); an Lanze montierte Sonde beim Einsatz im GKS (rechts).

Die Skizze fur einen ersten Prototyp des Sammlers ist in Abbildung 5 gezeigt. An-
hand dieser wurde der Impaktor in der feinmechanischen Werkstatt der Universitat
Duisburg-Essen aus hitzebestandigem Edelstahl (X15CrNiSi25-21, Typ 1.4841) ge-

16



fertigt. Abbildung 6 zeigt links eine Explosionszeichnung der Sonde und in der Mitte
die gefertigte, aber noch demontierte Sonde, wahrend auf dem rechten Bild die mon-
tierte und mittels einer Halterung an einer wassergekuhlten Probenahmelanze befes-
tigte Sonde zu sehen ist. Man erkennt die Stickstoffzufihrung (obere Edelstahllei-
tung) sowie die Abfliihrung des Probenahmegases (untere Edelstahlleitung). Sonde
und Halterung wurden so ausgelegt, dass sie durch die 50 mm Offnungen in den
Kesselwandungen in den Kessel einzufiihren sind. Insgesamt wurden drei Sonden
und 50 Impaktorplatten gefertigt.

A.2.1 Weitere Optimierungen der Sonde

Das Sondengehause wurde im Mai 2014 in einer ersten Messkampagne am GKS
Schweinfurt getestet. Dazu wurde die Sonde im zweiten Zug bei einer Abgastempe-
ratur von 650°C derart in den Kessel eingefiihrt, dass sich der Einlass entgegen der
Stromungsrichtung befand, um zu verhindern, dass trotz Stickstoffsptlung Partikel in
die Sonde gelangen kénnen. Nach einer mehrminttigen Aufwarmzeit wurde die Son-
de in Stromungsrichtung eingeschwenkt und die Stickstoffzufuhr zum Beginn der
Probenahme unterbrochen, um nach einer Probenahmezeit von entweder 10 s oder
30 s wieder eingeschaltet zu werden. Nach der Probenahmezeit zeigte sich, dass die
Verschraubungen der Sondengehause nicht mehr 6ffnen lieRen, sodass die Probe-
nahmen nach wenigen Versuchen abgebrochen werden mussten. Die Impaktorplat-
ten und Tressengewebe konnten anschlie3end nur durch Zerstérung der Gehause
zurickgewonnen werden, standen dadurch aber fir Analysen zur Verfiigung.

Basierend auf den Erkenntnissen der ersten Inbetriebnahme wurde das Design der
Probenahmesonde noch einmal Uberarbeitet. An die Stelle des zuvor verwendeten
Feingewindes zur Verbindung der beiden Gehauseteile ist ein Flansch mit M3
Schrauben und Muttern getreten. Diese Schrauben und Muttern werden als Einweg-
teile angesehen und nach einer Probenahme ausgetauscht. Dieser Wechsel zu einer
Flanschverbindung hat sich im weiteren Projektverlauf bewéhrt. So konnte ein einzi-
ges Gehause durchgehend flr eine ganze Messkampagne verwendet und alle Pro-
bentrager verlustfrei entnommen werden.

Abbildung 7: Neue Probenahmesonde. Links: 3D Bauteilzeichnung; Mitte: demontier-
te Sonde mit Halter; rechts: an Halter montierte Sonde.

Daruiber hinaus wurden keine weiteren Anderungen der eigentlichen Sonde vorge-
nommen. Die neue Probenahmesonde ist in Abbildung 7 gezeigt. Der Einlass der
Probenahmesonde, der fir die hier vorgestellte Messkampagne verwendet wurde,
weicht aus fertigungstechnischen Grinden leicht von der urspringlichen Auslegung
ab. Wie in Abbildung 8(a) gezeigt, musste die Querschnittsdnderung der Einlassdiise
von 3,1 mm auf 7,5 mm mit einem Standardbohrer (118° Spitzenwinkel) durchgefihrt
werden, was eine recht abrupte Aufweitung zur Folge hat. Die CFD-Simulationen in
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Abbildung 8(c) zeigen, dass sich dadurch eine Aufweichung der Abscheidekurve und
ein verkleinerter Cutoff-Durchmesser von etwa 30 um statt 40 um (bei 1473 K) erge-
ben. Der Unterschied lasst sich mit einer héheren mittleren Partikelgeschwindigkeit
durch die schlechtere Aufweitung des Fluids bei der abrupten Querschnittsdnderung
erklaren.
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Abbildung 8: Querschnitte der Einlasse zweier Probenahmesonden. (a) Sonde, die
fur die hier vorgestellte Messkampagne verwendet wurde. (b) Neue Konstruktion un-
ter Benutzung eines Spezialbohrers. (c) Zughehorige Abscheidekurven bei 1473 K.

Im Projektverlauf wurde ein Spezialbohrer mit 30° Spitzenwinkel gefunden, der eine
Konstruktion nahe an der urspringlichen Auslegung ermdglicht (siehe Abbildung
8(b)). Mit Hilfe dieses Bohrers wurde in der feinmechanischen Werkstatt der Universi-
tat Duisburg-Essen eine neue Sonde gefertigt. Im Vergleich zur Vorgangerversion
wurden weitere Optimierungen vorgenommen. Die Gasleitungen sind nun beide di-
rekt an das Sondengehause angeschweildt, um das geringe Platzangebot effizienter
zu nutzen. Die Zahl der Schrauben am Flansch des Deckels wurde von acht auf
sechs reduziert, um Zeit beim Probenwechsel zu sparen.

(a) Einlass (b)
FT 1 = A /77
| Prallplatte ||
N,-Einlass =~ [|  [e—] — ~
o+ || Membran 7 "’

Abbildung 9: (a) Querschnitt der Probenahmesonde. (b) Fotografie der Sonde. Im
Hintergrund das neu integrierte Thermoelement zu sehen.

Um auch eine experimentelle Moglichkeit zur Temperaturmessung zu haben, wurde
die Probenahmesonde zusatzlich um ein Thermoelement erweitert. Dazu wird ein mit
korrosionsfestem Edelstahl (Werkstoff 1.4841) ummanteltes Thermoelement vom
Typ K (NiCr-Ni) geschitzt durch die wassergekihlte Lanze geleitet und durch eine
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seitliche Bohrung unterhalb des Membranfilters in das Sondengehéuse eingefihrt.
Somit kann die Gastemperatur im Inneren der Sonde bestimmt werden. Zum Ver-
gleich mit der Rauchgastemperatur wurde zudem ein weiteres temperatur- und kor-
rosionsbestandiges Thermoelement beschafft, das direkt in den Gasstrom gehalten
werden kann. Die dritte Version der Sonde ist in Abbildung 9 gezeigt.

A.2.2 Einfluss der Temperatur auf die Abscheidung

Im Verlaufe des Projekts wurden weitere Berechnungen durchgefihrt, um ein umfas-
senderes Verstandnis des Abscheideverhaltens des Impaktors zu erlangen. Dies be-
trifft insbesondere die Anderung des Cutoff-Durchmessers (ber den relevanten
Temperaturbereich von etwa 600 bis 1500 K. Wie bereits zuvor diskutiert wurde fur
den Cutoff-Durchmesser zunéchst die Abhangigkeit

doo = [PHDISHsy 3)

gemal der klassischen Impaktortheorie angenommen [Hinds1982]. Hier bezeichnet
D; den Dusendurchmesser, p, die Partikeldichte und U die Anstromgeschwindigkeit.
Der Cunningham-Korrekturfaktor C; kann ftr die hier relevanten Partikeldurchmesser
von mindestens 10 pum vernachlassigt werden. Fir die dynamische Viskositat des
Gases gilt n ~ VT, sodass sich ingesamt eine Temperaturabhéngigkeit von ds, ~ VT
ergibt, wie in Abbildung 10 durch die blaue Kurve gezeigt. Dabei wurde angenom-
men, dass Stks, (Stokeszahl bei 50% Abscheidung) einen konstanten Wert annimmt.
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Abbildung 10: (a) Cutoff-Durchmesser in Abhangigkeit der Temperatur nach Glei-
chung (3) mit Stksop = 0,24 und u = 0,74 m/s (blau) und simuliert mit CFD (rot). (b)
Zugehorige simulierte Abscheidekurven flr verschiedene Temperaturen. Zusatzlich
sind die jeweiligen Reynoldszahlen der Stromung angegeben.

Um die Giultigkeit dieses einfachen Modells zu Uberprifen, wurden CFD-
Simulationen bei verschiedenen Temperaturen durchgefuhrt. Die Geometrie der rota-
tionssymmetrischen Einheitszelle ist in Abbildung 11 gezeigt. Die Strdomungsge-
schwindigkeit am Einlass betrug 4,3 m/s, was einer Geschwindigkeit von 0,74 m/s
am Dusenende entspricht. Die Berechnungen wurden fur aerodynamische Durch-
messer, d.h. fir p, = 1000 kg/m* durchgefihrt.
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Abbildung 11: Rotationssymmetrisches Modell des Impaktors. Von Ny, injizierten Par-

tikeln erreichen Ngs. den Auslass, wahrend der Rest auf der Prallplatte abgeschieden
wird. Am Austritt der Dise mit Radius Ry sind die Partikel auf einen Bereich mit Ra-
dius R konzentriert.

Als Nebenbemerkung sei erwahnt, dass nach Abbildung 11 die Partikel hinter der
Prallplatte nur im inneren Bereich des Rohres und somit nicht auf dem gesamten
Membranfilter zu finden sein sollten. Es wurden jedoch zuséatzlich Berechnungen
durchgefthrt, bei denen ein Membranfilter in Form eines porésen Mediums erganzt
wurde. Der zur Modellierung nétige Druckverlust wurde zuvor durch experimentelle
Messungen bestimmt. Als Ergebnis der Simulation zeigt sich, dass die Membran
durch den aufgebauten Gegendruck Uber fast ihren gesamten Querschnitt gleichma-
Big mit Partikeln angestromt wird.

Zur Bestimmung der Abscheideeffizienz wurden N;, Partikel gleichmaRig tber den

Einlass verteilt und die Zahl Ngs. der Partikel am Auslass bestimmt. Die Abscheideef-
fizienz fur den dreidimensionalen Fall berechnet sich zu

. (1 _ N_) (4)

Ninj

Die rote Kurve in Abbildung 10(a) zeigt die Cutoff-Durchmesser, die aus den simu-
lierten Abscheidekurven in Abbildung 10(b) bestimmt wurden. Fir niedrige Tempera-
turen liegt der Cutoff-Durchmesser deutlich unter den Erwartungen der klassischen
Impaktortheorie mit Stksy = 0,24, wéhrend sich fir hohe Temperaturen sogar leicht
groBere Cutoff-Durchmesser ergeben. Somit ist die Temperaturabhéangigkeit insge-
samt starker als zunachst erwartet.

Die Abweichung lasst sich durch zwei Effekte begrinden, die hier nur kurz umrissen
werden sollen. Zunachst zeigt sich, dass die Partikel nicht vollstandig der Aufweitung
auf den Dusenradius Rp folgen, sondern am Duisenaustritt auf einen Bereich mit Ra-
dius R < Rp konzentriert sind, wie in Abbildung 11 deutlich zu sehen ist. Bei niedri-
gen Temperaturen, d.h. niedriger Viskositat, ist dieser Effekt ausgepragter, da das
Gas weniger mit der Gehausewand wechselwirkt. Die schlechte Aufweitung fihrt zu
einer erhdhten mittleren Partikelgeschwindigkeit

T R
Uayg = ﬁfoz J, u(rdrde (5)

Dies fuhrt zu niedrigeren Cutoff-Durchmessern, wie durch die griine Kurve in Abbil-
dung 12 gezeigt. Firr niedrige Temperaturen ergibt sich eine gute Ubereinstimmung
mit der CFD-Simulation, fir héhere Temperaturen werden die Cutoff-Durchmesser
jedoch deutlich unterschatzt. Hier ist ein zweiter Effekt relevant: Mit steigender Tem-
peratur rickt die Reynoldszahl zunehmend aus dem Geltungsbereich der klassi-
schen Impaktortheorie (siehe Abbildung 10(b)). Die Berechnungen eines Impaktors
ohne Aufweitung (hier nicht gezeigt) belegen, dass Stksy, vom klassischen Wert von
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0,24 bei 303 K mit steigender Temperatur kontinuierlich auf einen Wert von 0,50 bei
1473 K ansteigt. Beriicksichtigt man diese Temperaturabhangigkeit von Stks,, wie
durch die orange Kurve in Abbildung 12 gezeigt, so lasst sich die CFD-Simulation gut
durch Gleichung (3) beschreiben.

50
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300 500 700 900 1100 1300 1500

Cutoff-Durchmesser [um]

Temperatur [K]

Abbildung 12: Cutoff-Durchmesser in Abhangigkeit der Temperatur: Rot: CFD Simu-
lation. Blau: Gleichung (3) mit Stksp = 0,24 und u = 0,74 m/s. Grun: Gleichung (3) mit
Stkso = 0,24 und uayg aus Gleichung (5). Orange: Gleichung (3) mit temperaturabhan-
gigem Stksp und uayg aus Gleichung (5).

A.2.3 Einfluss der Gravitation auf die Abscheidung

Als né&chstes soll der Einfluss der Gravitation auf die Impaktionsabscheidung disku-
tiert werden. Da die Partikel in der Anlage abhangig von der Messstelle entweder
aufwarts (erster und dritter Zug) oder abwarts (zweiter und vierter Zug) stromen,
muss der Impaktor entweder mit dem Einlass nach oben oder nach unten verwendet
werden. Bisher wurden die CFD-Rechnungen zur Auslegung des Impaktors ohne
Bertcksichtigung der Gravitation durchgefuihrt. In der klassischen Impaktortheorie ist
dies gerechtfertigt, da flir Reynoldszahlen groRer 500 die Sedimentations-
geschwindigkeit im Vergleich zur Strémungsgeschwindigkeit vernachlassigbar ist
[Huang2002]. Da in unserem Fall aber deutlich niedrigere Reynoldszahlen vorliegen,
wurde der Einfluss der Gravitation mittels CFD-Simulationen tberprift.

Abbildung 13(a) zeigt die Temperaturabhangigkeit des Cutoff-Durchmessers ohne
Bertcksichtigung der Gravitation (vgl. Abbildung 10(a)) sowie mit Beriicksichtigung
der Gravitation mit dem Impaktoreinlass nach oben bzw. unten. Fir niedrige Tempe-
raturen, d.h. hohe Reynoldszahlen, ergibt sich wie erwartet kein merklicher Unter-
schied. Bei hoheren Temperaturen, d.h. niedrigen Reynoldszahlen, zeigt sich jedoch
ein deutlicher Effekt. Wirkt die Gravitation beschleunigend auf die Partikel, so sinkt
der Cutoff-Durchmesser, wirkt sie hingegen abbremsend, so steigt er leicht. In Abbil-
dung 13(b) ist zudem der Einfluss der Gravitation auf die Form der Abscheidekurven
gezeigt. Fur Gravitation entlang der Stromungsrichtung wird ein zusatzlicher Tell
kleinerer Partikel abgeschieden, wahrend die Abscheidekurve bei Gravitation entge-
gen der Strémungsrichtung zwar zu gro3eren Cutoff-Durchmessern verschoben ist,
aber ihre Form bewabhrt.
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Insgesamt ist der Effekt der Gravitation auf den Cutoff-Durchmesser jedoch relativ
gering. Die maximale Abweichung zur urspringlichen Auslegung betragt etwa 8%
und ergibt sich bei hohen Temperaturen mit dem Einlass nach oben. Diese Kombina-
tion kommt in der Praxis allerdings nicht vor, da der Einlass im Feuerraum und im
ersten Zug nach unten gehalten wird. Die relevante Abweichung reduziert sich damit
zu maximal 5%.
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Abbildung 13: (a) Cutoff-Durchmesser in Abhangigkeit der Temperatur berechnet mit
CFD ohne Bertcksichtigung der Gravitation (griin) sowie mit Berticksichtigung der
Gravitation mit Einlass der Probenahmesonde nach oben (blau) bzw. unten (rot). (b)
Zugehorige Abscheidekurven fur drei Temperaturen.

A.2.4 Laborevaluierung der Probenahmesonde

Um die Ergebnisse der CFD-Simulation in der Praxis zu validieren, wurde parallel ein
Versuchsstand aufgebaut, der in Abbildung 14 gezeigt ist. Mittels eines Burstengene-
rators wird ein Prifstaub (z.B. Arizona-Staub A3 mit PartikelgroRen von etwa 1 bis
80 um) in eine Box dispergiert. Daraus wird der benétigte Aerosolvolumenstrom ab-
gesaugt, wahrend der Uberschuss tber einen Auslass entweichen kann. Das Aero-
sol wird durch ein Rohr in den Einlass der Probenahmesonde geleitet und durch ein
Rohr am Boden der Sonde abgesaugt. Die Sonde mit einem Teil der Zu- und Ablei-
tung befindet sich im Inneren zweier Ofen, sodass Gastemperaturen von bis zu
900°C erreicht werden kdnnen.

Die Partikelanzahlkonzentration wird vor und hinter der Sonde optisch mit einem
Streulichtspektrometer gemessen. Durch eine Vergleichsmessung am leeren Son-
dengehéuse ohne Prallplatte und Filter konnen die Verluste im System bertcksichtigt
werden. Die Einheit zur Aerosolerzeugung ist austauschbar; so kénnten beispiels-
weise durch Dispergieren einer NaCl-Losung auch kleinere Partikel erzeugt und
vermessen werden.

Nach erfolgreichem Aufbau des Prifstandes, wurden erste Messungen bei Raum-
temperatur durchgefuhrt. Abbildung 15 zeigt eine Abscheidekurve, die mit Arizona-
Staub A4 gemessen wurde. Die erwartete Trennkurve des Impaktors ist zu erkennen
und der Cutoff-Durchmesser von etwa 10 um liegt im Bereich der Erwartungen. Al-
lerdings ist die Streuung zwischen verschiedenen Messungen recht grof3, da der
verwendete A4-Staub zu wenig Partikel im GroRRenbereich des Cutoff-Durchmessers
des Impaktors aufweist. Es wurde nach besser geeigneten Stauben recherchiert, je-
doch hatte sich die Sonde zwischenzeitlich im praktischen Einsatz bereits etabliert,
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sodass zur besseren Nutzung der Ressourcen auf eine weitere Laborevaluierung
verzichtet wurde.

Abbildung 14: Versuchsaufbau zur Laborvalidierung der Pobenahmesonde. (1) Blrs-
tengenerator, (2) Box, (3a,b) Streulichtspektrometer, (4) Ofen. Rechts unten ist die
Sonde mit angeschweil3ten Rohren gezeigt.
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Abbildung 15: Exemplarische Abscheidekurve an der Prallplatte des Impaktors ge-
messen am Prifstand zur Laborevaluierung der Sonde mit A4 Prifstaub.

A.3 Wabhl eines geeigneten Filtersubstrats

Alle Partikel, die nicht auf der Prallplatte des Impaktors verbleiben, werden auf dem
Filter in der zweiten Stufe abgeschieden. Fir die ersten beiden Messkampagnen im
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Mai und Juli 2014 wurden zunachst Kdpertressengewebe als Sammelmedium einge-
setzt. Solche Gewebe wurden bereits von Pohl (2013) verwendet, um Partikel aus
HeilRgasen in Mullverbrennungsanlagen zu sammeln. Der Vorteil von Kdpertressen-
geweben ist, dass sie in ausreichend temperaturbestandigen Ausfihrungen gunstig
kommerziell erhdltlich sind. Eine elektronenmikroskopische Aufnahme des hier ver-
wendeten Gewebes (Werkstoff 1.4404) ist in Abbildung 16 gezeigt.

10pm Burkhard 5/12/2014
LM WD &.4mm 10:50:55

Abbildung 16: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme eines Kopertressengewe-
bes mit folgenden Drahtdurchmessern: Kette 30 um, Schuss 20 pm.

Abbildung 17: REM-Aufnahmen (480 x 360 pum?2) nach jeweils 20 s im 2. Zug auf ei-
nem Kopertressengewebe (a) und einer lasergebohrten Membran (b). Der Inset (48 x
36 um?) in (a) zeigt die Abscheidung nanoskaliger Partikel an den Eingangen der
Maschen.

Wie Abbildung 17(a) zeigt, sind Kdpertressengewebe zwar zur Abscheidung von Par-
tikeln geeignet, bergen jedoch verschiedene Nachteile: Zum einen wird ein Teil der
Partikel im Inneren der Maschen abgeschieden, wo er einer Analyse nicht mehr zu-
ganglich ist. Zum anderen ist aufgrund der komplexen Geometrie eine rdumlich sehr
inhomogene Abscheidung zu erwarten, die sich nur mit grof3em Aufwand numerisch

24



simulieren lasst. Letztlich erschweren Abschattungseffekte durch die dreidimensiona-
le Struktur die chemische Analyse mittels EDX.

Bei Versuchen mit verschiedenen Sammelzeiten (hier nicht abgebildet) zeigte sich
nach 10 s eine eher geringe, nach 30 s Sammelzeit bereits eine recht hohe Belegung
des Materials. Daraus wurde geschlossen, dass Sammelzeiten von ca. 20 s zum ei-
nen zu einer ausreichend hohen Beladung, zum anderen aber nicht zu einer Uberla-
dung der Substrate fuihrt. Deshalb wurde diese Sammelzeit fiur die meisten der fol-
genden Versuche verwendet.

Vor dem Hintergrund der sehr aufwandigen Datenauswertung der auf den Kopertres-
sengeweben gesammelten Partikel wurde die Suche nach alternativen Filtersubstra-
ten verstarkt. Eine vielfaltig einsetzbare Option bieten dabei Membranfilter. Teflon-
Membranfilter kommen unter anderem bei der Sammlung von atmospharischen Par-
tikeln zum Einsatz. Chen et al. (2013) haben vorgeschlagen, Nuclepore Membranfil-
ter in personengetragenen Sammlern an Arbeitsplatzen einzusetzen, um anschlie-
Bend rasterelektronenmikroskopisch die GroRRenverteilung der Exposition von Arbei-
tern zu bestimmen. Die vorgeschlagene Auswertemethodik ist sehr &hnlich zu der
hier angedachten Methodik. Stahl (2011) vom Fraunhofer Institut UMSICHT in Ober-
hausen verwendete Membranfilter zur Feinentstaubung hinter Kleinfeuerungsanla-
gen und zeigte somit, dass diese Filter auch bei erhdhten Temperaturen (in ihrem
Fall bis ca. 300°C) einsetzbar sind. Hierbei zeigten sich insbesondere Nickelmemb-
ranen als besonders temperaturbestandig.

Zum Bezug temperaturbestdndiger Membranfilter wurde daher Kontakt mit dem
Fraunhofer Institut UMSICHT aufgenommen. Das Institut verflgt Gber eine automati-
sierte Laserbohreinrichtung, mit der sich definierte Membranstrukturen herstellen
lassen. In ersten Vorversuchen zeigte sich jedoch, dass die Bohrungen fir eine ein-
zelne Membran mit 25 mm Durchmesser bei der urspringlich angedachten Memb-
ranstarke von 1 mm mehrere Tage in Anspruch nehmen. Zum anderen wurden die
Poren konisch und waren zudem nicht mehr rund. Die Verwendung dinnerer Memb-
ranen verkirzte die Zeit zur Herstellung auf wenige Stunden pro Membran. Eine sol-
che Membran wurde bei der zweiten Messkampagne im Juli 2014 getestet. Aufgrund
technischer Probleme bei deren Herstellung am Fraunhofer Institut UMSICHT stand
leider nur eine teilweise perforierte Membran zur Verfugung. Abbildung 17(b) zeigt,
dass diese Membranen offenbar auch zur Abscheidung der Partikel geeignet sind.
Da aufgrund der kleineren durchbohrten Flache die Anstromgeschwindigkeit jedoch
wesentlich héher war, ist bei gleicher Probenahmedauer bereits ein groer Teil der
Poren zugesetzt.

Da die Herstellung der lasergebohrten Membranen weiterhin sehr aufwandig ist,
wurde im weiteren Projektverlauf eruiert, inwiefern alternativ galvanisch gewachsene
Membranen einsetzbar sind. Abbildung 18 zeigt mit einem optischen Mikroskop er-
haltene Aufnahmen verschiedener galvanisch hergestellter Membranen bei 10-facher
(oben) und 100-facher (unten) VergroRerung. Zur Verfligung standen Membranen
mit Porendurchmessern von 19,3 um, 10,0 pum, 4,7 um und 1,9 um. Samtliche
Membranen wurden mit derselben Maske hergestellt, sodass die Lochmittelpunkte
immer denselben Abstand voneinander haben. Wahrend des Herstellprozesses wird
Nickel galvanisch abgeschieden, sodass sich der Porendurchmesser verkleinert und
gleichzeitig die Membranstarke anwéchst. Die Abbildungen zeigen eine sehr grolRe
Homogenitat der Porendurchmesser sowie eine sehr gleichmallige, periodische An-
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ordnung der Poren. Dies ist ein grof3er Vorteil gegentber geatzten Membranen (z.B.
Nuclepore Filtern), die eine eher inhomogene Verteilung der Poren aufweisen. Durch
die hier gezeigte Homogenitat ergibt sich eine ebenfalls homogenere Abscheidung
der Partikel, wodurch sich die quantitative Auswertung deutlich vereinfacht, da nur
eine geringe Anzahl an Bildfeldern ausgewertet werden muss.

Porendurchmesser
19,3 um 10,0 um 4,7 um 1,9 um
-
O
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Abbildung 18: Mikroskopische Aufnahmen der verschiedenen galvanisch hergestell-
ten Nickelmembranen in 10-facher Vergro3erung (oben) und 100-facher Vergréfie-
rung (unten) mit Porendurchmessern von 19,3 ym, 10,0 um, 4,7 um und 1,9 pum

Es sei angemerkt, dass die galvanisch gewachsenen Membranen deutlich dinner
sind als lasergebohrte Plattchen. Je nach Porendurchmesser ergeben sich herstel-
lungsbedingt Membranstarken zwischen etwa 10 und 20 pm. Inwiefern derart diinne
Membranen eine ausreichende Festigkeit und Temperaturbestandigkeit fur die Ver-
wendung in der Probenahmesonde aufweisen, wurde in der zweiten Messkampagne
Juli 2014 geklart. Dabei zeigte sich, dass samtliche verwendete, galvanisch herge-
stellte Nickelmembranen bis zur héchsten untersuchten Temperatur von 1000°C ein-
setzbar waren. Zwar oxidierendie Membranen an der Oberflache, jedoch hat die
gleichméafige Oxidschicht keine negativen Auswirkungen auf die Verwendbarkeit.

Als am besten geeignetes Sammelmedium haben sich die mikrogalvanisch gewach-
senen Nickelmembranen mit 10 um Porendurchmesser erwiesen. Deshalb sollen
diese nun zunachst anhand exemplarischer Ergebnisse diskutiert werden. Im An-
schluss wird kurz auf die Eigenschaften der Membranen mit anderen Durchmessern
eingegangen. Wie in Abbildung 19 gezeigt, ergibt sich fir die Membranen mit 10 pum
Porendurchmesser sowohl im ersten als auch im zweiten Zug mit einer Sammelzeit
von 20 s eine ausreichende Belegung, um statistisch verwertbare Ergebnisse zu er-
halten. Gleichzeitig ist die Belegung jedoch nicht so hoch, dass sich die deponierten
Partikel Uberlappen, wodurch eine Auszahlung nicht mehr mdglich wére.

Einige Partikel sind von charakteristischen dunklen Hofen umgeben, wie exempla-
risch fur zwei Partikel durch Pfeile in Abbildung 19 gezeigt. Dabei handelt es sich
vermutlich um Reste einer schmelzflissigen Hulle, die beim Auftreffen der Partikel
auf die Oberflache zerflieRt. Aus den obigen Beobachtungen lasst sich bereits
schlieBen, dass mit der hier verwendeten Methode effizient klebrige (d.h. mit einer
schmelzflissigen Hille umgebene) Partikel zwischen 1 und 30 um auf einer flachen
und fur weitere Analyse gut zuganglichen Flache gesammelt werden konnen. Gerade
diese Partikel stehen im Verdacht hauptséchlich fur die Korrosion in Mullverbren-
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nungsanlagen verantwortlich zu sein. Sie konnten mit der bisherigen Aerosolprobe-
nahmetechnik nicht als Einzelpartikel untersucht werden, da sie bereits in den Bie-
gungen des Schwanenhalskrimmers abgeschieden wurden und dort einen agglome-
rierten Belag bilden.

Abbildung 19: REM-Aufnahmen (480 x 360 um?) zweier mikrogalvanisch gewachse-
ner Membranen mit 10 um Porendurchmesser nach jeweils 20 s Beprobung im 1.
Zug (a) bzw. 2. Zug (b). Die Pfeile weisen exemplarisch auf Partikel, die von dunklen
Hofen umgeben sind. Die Ausbeulungen in (a) sind auf eine leichte Ablosung der
oxidierten Oberflache vom metallischen Substrat zuriickzufihren.

Die starker vergroRerten REM-Aufnahmen in Abbildung 20 zeigen den Bereich um
eine einzelne Pore. Die Filteroberflache ist weitgehend frei von submikronen Salzpar-
tikeln; die kérnige Struktur in Abbildung 20(a) zeigt lediglich das oxidierte Nickelsub-
strat. Dies ist ein deutlicher Hinweis darauf, dass mit dem gewahlten Ansatz die un-
erwinschte Kondensation von Salzdampfen weitgehend unterdrickt werden kann.

S o o

Abbildung 20: REM-Aufnahmen (48 x 36 um?) zweier mikrogalvanisch gewachsener
Membranen mit 10 um Porendurchmesser nach jeweils 20 s Beprobung im 1. Zug (a)
bzw. 2. Zug (b).

Ein deutlicher Unterschied zwischen den beiden Proben in Abbildung 20 zeigt sich
an den Porenrandern. Wahrend diese nach der Probenahme im ersten Zug frei von
Partikeln sind, sind die Porenrander nach Probenahme im zweiten Zug vollstandig
mit Partikeln von einigen 100 nm Durchmesser dekoriert. Dies entspricht der Erwar-
tung, dass im ersten Zug noch keine Kondensation der Salzdampfe im Rauchgas
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stattgefunden hat, wéhrend im zweiten Zug bereits kleine Salzpartikel vorhanden
sind. Diese werden dann durch Diffusionsabscheidung an den Porenrandern ge-
sammelt.

Zum Abschluss dieses Abschnitts sollen noch kurz die anderen verwendeten Memb-
ranen vorgestellt werden. Neben der mikrogalvanisch gewachsenen Nickelmembran
mit 10 um Porendurchmesser standen noch Membranen mit 1,9 um, 4,7 um und
19,3 um Porendurchmesser zur Verfiigung. Ein Teil der Proben wurde bereits vor Ort
mit einem optischen Mikroskop untersucht, um schnell Ruckschlisse Uber die Eig-
nung der Membranen und die optimale Probenahmedauer ziehen zu kénnen. Wie
Abbildung 21 zeigt, wurde dabei deutlich, dass sich die Poren der Membranen mit
den beiden kleinsten Porendurchmessern sehr schnell zusetzen und somit als Sam-
melmedium nicht geeignet sind.

Abbildung 21: Optische Dunkelfeld-Mikroskopaufnahmen (86x100 pm?) zweier
Membranen nach 20 s Beprobung im 2. Zug. (a) 1,9 um Porendurchmesser. (b) 4,7
pum Porendurchmesser.

Da die Membranen mit 10 um Porendurchmesser wie oben gezeigt gut als Sammel-
medium geeignet sind, wurde davon abgesehen die Membranen mit 19,3 um Poren-
durchmesser weiter zu verwenden, da diese eine geringere Abscheideeffizienz auf-
weisen und keine zusatzlichen Vorteile bieten.

A.3.1 Abscheidecharakteristik der Membranen

Um von der auf den Membranen gefundenen Partikelzahl auf die luftgetragene An-
zahl im Rauchgas ruckschlieen zu kénnen, ist es notwendig die Abscheideeffizienz
der Membranen zu kennen. Deshalb wurden fir die in Abbildung 18 gezeigten
Membranen Berechnungen zur Partikelabscheidung durchgefiihrt. Die hier verwen-
deten mikrogalvanisch hergestellten Membranen weisen geometrisch groRe Ahnlich-
keiten zu sogenannten Nucleporefiltern auf. Dabei handelt es sich um diinne Poly-
carbonatfilme mit zylindrischen Poren, die durch Schwerionenbeschuss und an-
schlieRendes chemisches Atzen hergestellt werden. Fir solche Filter wurden die zu
Grunde liegenden Abscheideeffekte in der Vergangenheit eingehend untersucht
(siehe z.B. [Spurny1979], [Heidam1980], [Cyrs2010], [Chen2013]). Im Folgenden
werden die wichtigsten Ergebnisse zusammengefasst. Zudem soll hier explizit die
Abhangigkeit der Abscheidung von der Temperatur hervorgehoben werden.
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Zur Bestimmung der Gesamtabscheideeffizienz eines Membranfilters missen vier
verschiedene Mechanismen separat betrachtet werden: (i) Abscheidung durch Im-
paktion auf der Filteroberflache, (ii) Abscheidung durch Diffusion an den Porenwan-
den, (iii) Abscheidung durch Diffusion auf der Filteroberflache und (iv) Abscheidung
durch Interzeption an den Porenwanden.

Die Teileffizienz €; der Abscheidung durch Impaktion ist gegeben durch
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= ©)

€ = 146 (1+8)2

mit den GrofRen
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Dabei bezeichnet P die Por6sitat des Filters. Die Stokeszahl Stk ist gegeben ist durch

2
Stk = 22l (9)
0

mit dem Partikeldurchmesser d,,, der Partikeldichte p,, der Anstromgeschwindigkeit g

und dem Porenradius R, . Die Stokeszahl hangt iber den Cunningham-Faktor C. und
die Viskositat n von der Temperatur ab. Der Cunninghamfaktor ist gegeben durch

CC=1+Kn[oc+ﬁ-exp(—y)] (20)

Kn

mit den Konstanten « = 1,165, = 0,483 und y= 0,997 sowie der Knudsen Zahl

2:A(T)

Kn(T) =
n(T) == (11)
Dabei ist die mittlere freie Weglange der Gasmolekiile gegeben durch
_ T\2 (p\ (To+110,4 K
AMT) = 2o (T_o) (%) (T+110,4 K) (12)

mit 1, = 67,3 x 10~°m bei den Standardbedingungen p, = 1013,25hPa und T, =
296,15 K. Die Temperaturabhangigkeit der Viskositat ist gegeben durch

3

n(T) =no (=) (o) (13)

7o) \T+1104K
mit o = 1,83245 x 1075 <& bei T, = 296,15 K.
ms

Zur Bestimmung der Teileffizienz ¢,, der Abscheidung durch Diffusion in den Poren
werden zwei verschiedene Formeln verwendet, je nach Grol3e des Parameters
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L-D-P
Na = =7 (14)

Hierbei bezeichnet L die Dicke der Membran. Der Diffusionskoeffizient D hangt wie-
derum von der Temperatur ab. Es gilt

_ kpTCc

o 4mn-dp (15)

mit der Boltzmann-Konstanten k. Fur die Abscheideeffizienz gilt fur fur N; < 0,02

2
3

4
€ap = 2,56N3 — 1,2Ng — 0,177N3, (16)
sowie fur N; > 0,02
€ap =1— 0,819 exp(—3,657N,) — 0,098 exp(—22,305N,)
— 0,032 exp(—56,95N,) — 0,016 exp(—107,6N,) — ... (17)

Zusatzlich zur Diffusionsabscheidung an den Porenwanden ist zudem noch die Diffu-
sionsabscheidung auf der Filteroberflache zu bertcksichtigen. Die entsprechende
Effizienz €, ; berechnet sich zu

2
€qs = 1 —exp % (18)
1+(a—;)q’15

mit den (porositatsabhangigen) Konstanten «; = 4,57 — 6,46P + 4,58P? und a, =

4,5 ,sowie dem Parameter ¥ = DPz/r,q. Somit ist auch die Diffusionsabscheidung
auf der Oberflache tber den Diffusionskoeffizienten temperaturabhangig. Letztlich ist
die Effizienz der Abscheidung durch Interzeption €, gegeben durch

€ = N.(2—N,) (19)

mit dem Interzeptionskoeffizienten

d
N, = > (20)

2R,

Da die Interzeption ein rein geometrischer Effekt ist, liegt hier keine Temperaturab-
hangigkeit vor. Zur Bestimmung der Gesamteffizienz e wird angenommen, dass die
vier Mechanismen unabh&ngig hintereinander auftreten. Somit ergibt

€= €g5+ (1 - Gd,s)ﬂ' + (1 - Gd,s)(l —€)€, + (1 - Gd,s)(l —€)(1 - er)ed,p (21)

Uns stehen vier verschiedene galvanische Mikromembranen zur Verfligung (siehe
Abbildung 18), die sich in Porendurchmesser D,, Porositat P und Filterdicke L unter-
scheiden. Die entsprechenden Parameter sind in Tabelle 3 aufgelistet.
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Membran | Dy [um] P [%] L [pm]
A 19 0,1 20
B 4,7 0,8 20
C 10,0 3,6 15
D 19,3 13,5 10

Tabelle 3: Porendurchmesser, Porositdt und Dicke verschiedener mikrogalvanisch
hergestellter Membranen.

In Abbildung 22 ist die Gesamtabscheideeffizienz gemaf Gleichung (21) fur die vier
verschiedenen Membranen bei T=600°C (relevant im 2. Zug) und T=1000°C (rele-
vant im ersten Zug) fir eine Anstrémgeschwindigkeit von 10,3 cm/s und eine mittlere
Partikeldichte von 2.200 kg/m3 dargestellt.
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Abbildung 22: Nach Gleichung (21) berechnete Abscheideeffizienz der in Tabelle 3
aufgelisteten mikrogalvanisch hergestellten Membranen A (Porendurchmesser
1,9 um), B (4,7 um), C (10,0 um) und D (19,3 um) fur zwei verschiedene Temperatu-
ren; durchgezogene Linien: Gesamtabscheidung, gestrichelte Linien: Abscheidung
nur auf der Membranoberflache.

Der Haupteinfluss der Temperatur zeigt sich in einer zunehmenden Abscheideeffi-
zienz fur kleine Partikel, die auf die effizientere Diffusionsabscheidung zurtckzufiih-
ren ist. Man erkennt zudem, dass die Abscheideeffizienz mit abnehmendem Poren-
durchmesser zunimmt. Allerdings ist dabei auch zu bericksichtigen, dass sich kleine
Poren schnell zusetzen. Weiterhin wird deutlich, dass samtliche Abscheideeffizien-
zen ein Minimum durchlaufen, das je nach Porendurchmesser zwischen 100 und
300 nm liegt. Die minimale Effizienz liegt bei den Membranen zwischen ca. 10 und
20%. Bedenkt man die sehr hohen Konzentrationen im Probengas, so ist diese Effi-
zienz allemal ausreichend, um eine gentgend hohe Beladung der Membranen auch
in diesem PartikelgroRenbereich zu erhalten. Abbildung 22 zeigt zudem als gestri-
chelte Linien die Summe der diffusiven sowie der Impaktionsabscheidung aus-
schliel3lich auf der Membranoberflache. Da nur hiervon rasterelektronenmikroskopi-
sche Aufnahmen gemacht werden kdnnen steht somit auch nur diese Flache fur die
anschlielBenden Analysen zur Verfigung. Die Abbildung verdeutlicht allerdings, dass
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der wesentliche Teil der Abscheidung in allen GroRRenbereichen auf der Membran-
oberflache stattfindet und dass somit Uber den gesamten PartikelgroRenbereich aus-
reichend Partikel zur Verfigung stehen.

Diese Abschatzung anhand vorhandener Literatur zur Abscheidung an Nuclepore-
Filtern zeigt bereits die wesentlichen Grundziige des Abscheideverhaltens der
Membranen. Da sich die Nucleporefilter jedoch im Detail von den hier verwendeten
Membranen unterscheiden, wurden zusatzlich CFD-Simulationen durchgefihrt, um
ein genaueres Verstandnis zu erlangen. Wir fokussieren uns hier auf die Membranen
mit 10 um Porendurchmesser, da diese sich im Versuch als am besten geeignet er-
wiesen haben.

Alle CFD-Simulationen wurden in ANSYS FLUENT durchgefuhrt. Fur Partikel groRer
etwa 1 pm dominiert die Abscheidung durch die Tragheit der Partikel (Impaktion).
Dieser Effekt ist standardmaRig im Discrete Phase Model (DPM) von FLUENT ent-
halten. Hierbei handelt es sich um eine Lagrangesche Betrachtungsweise der Parti-
keldynamik, in der einzelne reprasentative Partikeltrajektorien berechnet werden. Um
Rechenzeit zu sparen, wurden die Simulationen rotationssymmetrisch in einem
zweidimensionalen Modell gerechnet (siehe Abbildung 23).

Mem-
Ninj — bran

Rotationsachse

Abbildung 23: Rotationssymmetrisches CFD-Modell. Gezeigt ist die Abscheidung von
Partikeln mit 5 um Durchmesser an einer Membran mit 10 um Porendurchmesser.
Von Niy injizierten Partikeln erreichen Nesc den Auslass, wahrend der Rest auf der
Membranoberflache abgeschieden wird.

Zur Bestimmung der Abscheideeffizienz wurden N;,; monodisperse Partikel gleich-

malfig Uber den Einlass verteilt und die Zahl N, der Partikel, die den Auslass errei-
chen, bestimmt. Die Abscheideeffizienz fir den dreidimensionalen Fall berechnet
sich dann zu

e=1- (”—)2 (22)

Ninj

Der Unterschied zu Gleichung (4) ergibt sich daraus, dass hier im Gegensatz zur
Impaktorabscheidung die &ufReren und nicht die zentralen Partikel bevorzugt abge-
schieden werden. Da die raumliche Ausdehnung der Partikel in der gleichen Gro-
Renordnung wie der Porendurchmesser der Membranen liegt, stellt Interzeption ei-
nen weiteren wesentlichen Abscheidemechanismus dar. Dieser wurde durch eine
selbstentwickelten Erweiterung des FLUENT Programmcodes berticksichtigt. Dari-
ber hinaus wurde mit einer zusatzlichen Erweiterung eine automatisierte Anwendung
der Cunningham-Slipkorrektur unter Bertcksichtigung der Temperatur und Partikelg-
réRe ermdglicht, die nicht standardmalfiig im DPM integriert ist.

Fur Partikel kleiner etwa 1 um sind Tragheitseffekte zu vernachlassigen. Hier bietet

sich die Verwendung des Fine Particle Models (FPM) an. Hier wird in der Eulerschen

Betrachtungsweise die rdumliche und zeitliche Entwicklung einer diskreten Partikel-
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phase simuliert. Die Berechnungen wurden fir monodisperse Phasen mit verschie-
denen Durchmessern durchgefuhrt. Das FPM kann nur bis zu einer unteren Grenze
von etwa 5 nm verwendet werden, da sonst die Diffusionsgeschwindigkeit im Ver-
gleich zur Konvektionsgeschwindigkeit zu hoch wird, um plausible Resultate zu lie-
fern. Damit ist jedoch der messtechnisch erfassbare Bereich vollstédndig abgedeckt.

Die Berechnungen wurden im Temperaturbereich zwischen 623 K (vierter Zug) und
1273 K (erster Zug) durchgefihrt. Als Partikeldichte wurde ein mittlerer Wert von
2200 kg/m3 verwendet. Fur die Viskositat und Dichte des Gases wurden die Stoffda-
ten von Luft bei den entsprechenden Temperaturen gemafl dem VDI-Warmeatlas
verwendet. Abbildung 24 zeigt die simulierte Abscheideeffizienz fur eine Membran
mit 10 um Porendurchmesser und 15 um Dicke bei verschiedenen Temperaturen.
Als Anstromgeschwindigkeit wurden 10,3 cm/s verwendet, wie durch die Geometrie
des Impaktors und die isokinetische Probenahme vorgegeben.
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Abbildung 24: Abscheideverhalten von Membranfiltern mit 10 um Porendurchmesser
bei verschiedenen Temperaturen. Die Punkte markieren die Ergebnisse aus CFD-
Rechnungen, wahrend die dicken Linien die theoretische Erwartung nach Gleichung
(26) zeigen.

Zum Vergleich zeigen die dicken Linien die Erwartungen anhand vorhandener Theo-
rie. Im Gegensatz zur ersten Abschatzung wurde hier fur die Abscheideeffizienz
g durch Impaktion und Interzeption ein mathematisch griffigeres Modell von Manton
verwendet [Manton1978]:

2
g, = (2R — R?)i+ar+bR? (23)
mit dem Verhaltnis
=— (24)

zwischen Partikel- und Porendurchmesser. Die Konstanten a und b hangen komplex
von der Membrangeometrie und den Stromungseigenschaften ab, wie im Detail in
[Manton1978] zu finden. Im Vergleich zum einfachen Modell vom Spurny
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[Spurny1969] zeigt das Modell von Manton deutlich bessere Ubereinstimmung mit
den simulierten Abscheidegraden.

Die Diffusionsabscheidung auf der Filteroberflache ¢4 berechnet sich wie zuvor zu

2
gg=1—exp <L%> (25)

14+(%2)wis

mit den geometrie- und stromungsabhangigen Konstanten a; und a, sowie dem Pa-

rameter W = 2DvP/Dyu, wobei D den Diffusionskoeffizienten, P die Porésitat und u
die Anstromgeschwindigkeit bezeichnet (fir Details siehe [Manton1979]).

Zur Bestimmung der Gesamteffizienz € wird angenommen, dass die Mechanismen
unabhangig hintereinander auftreten. Somit ergibt sich

€= g4+ (1 —gy9)g (26)

Theorie und Simulation stimmen in wesentlichen Aspekten tberein. Fur grol3ere Par-
tikel findet sich nur eine sehr geringe Temperaturabhangigkeit der Abscheidung,
wahrend fur kleinere Partikel die Abscheideeffizienz mit steigender Temperatur auf-
grund der héheren Diffusivitat deutlich zunimmt. Simulation und Theorie weisen bei-
de ein breites Minimum zwischen etwa 0,1 und 1 pym auf. Wéhrend die Impaktions-
und Interzeptionsabscheidung fir groR3ere Partikel von den CFD-Simulationen im
Vergleich zur Theorie Uberschatzt wird, fallt die Diffusionsabscheidung fur kleinere
Partikel etwas geringer aus als erwartet.

Um die mit dem REM bestimmten Partikelkonzentrationen mit der Abscheidekurve
gewichten zu kénnen, ist es nitzlich, letztere durch eine mathematische Funktion zu
beschreiben. Basierend auf den Gleichungen (23), (25) und (26) wurde folgender
Ansatz gewabhilt:

2
& = (ZR — R2)1+aR+bR2 mit R = ? (27)
o
2 T
gg=1—exp (—CDE) mit D = :2_% (28)
p
E = & + (1 - Ed)gi (29)

Dabei ergibt sich Gleichung (28) aus Gleichung (25) durch Zusammenfassen aller
Konstanten und fir a, < a;. Wie in Abbildung 25 gezeigt, lasst sich fir die vorlie-
gende Membran durch die geeignete Wahl der drei Parameter a, b und ¢ die Simula-
tion im messtechnisch erfassbaren Grol3enbereich oberhalb von etwa 10 nm hinrei-
chend genau wiedergeben.

Um fir beliebige Temperaturen interpolieren zu kénnen, wurden die Parameter a, b
und ¢ zudem empirisch in Abhangigkeit der Temperatur gefittet:
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_ -6 _1 .m2 -3 1 = 1
a=183x10"° —-T<+ 5,37 x 10 — T 6,91m (30)

mK?2

74

_ K% 0,74
b_2011F'T (31)

¢ = 8300 (ﬁ)é (32)

Man beachte, dass ¢ temperaturunabhéangig ist, da die Temperaturabhangigkeit der
Diffusionsabscheidung bereits Uber den Diffusionskoeffizienten D korrekt wiederge-
geben wird.
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Abbildung 25: Abscheideverhalten von Membranfiltern mit 10 um Porendurchmesser
bei verschiedenen Temperaturen. Die Punkte markieren die Ergebnisse aus CFD-
Rechnungen, wahrend die dicken Linien die theoretische Modellierung durch die
Gleichungen (27) bis (29) zeigen.

A.4  Modifizierung der Sonde fiir Gesamtstaubmessungen

Der Vergleich der Gesamtstaubkonzentration beispielsweise mit vorherigen Messun-
gen des bifa Umweltinstituts liefert einen wichtigen Beitrag zur Validierung der neu
entwickelten Messmethode. Jedoch ist flr eine statistisch relevante Bestimmung aus
REM-Bildern eine sehr grof3e Datenmenge erforderlich. Deshalb wurde als Ergan-
zung zur Sammlung von Einzelpartikeln im Projektverlauf auch eine Methode zur di-
rekten Gewinnung von Gesamtstaubproben entwickelt. Dazu wurde im Sondenge-
hause die Nickelmembran durch einen Quarzfaserfilter ersetzt und die Prallplatte ent-
fernt. Filter aus reinen Quarzmikrofasern erlauben nahezu partikelgréRen-
unabhangige effiziente Abscheidung bei geringem Druckverlust. Durch ihre chemi-
sche Bestandigkeit gegeniiber aggressiven Medien und die Stabilitat bei hohen
Temperaturen sind Quarzfaserfilter fir den Einsatz im Rauchgas bestens geeignet.

In einem Vorversuch wurden Filtermaterialien verschiedener Hersteller getestet. Da-

bei zeigten manche Filter eine geringe mechanische Stabilitdt bei der Handhabung

mit der Pinzette. Zudem wurde teilweise trotz Konditionierung eine deutliche Drift der

Wageanzeige beobachtet, die mit elektrostatischen Aufladungen, Desorption oder
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Faserverlusten zusammenhangen kann. Dennoch konnte ein Filtermaterial gefunden
werden, das ausreichend stabil ist, sich driftfrei und reproduzierbar wiegen lasst und
laut Herstellerangaben bis 1100 °C einsetzbar ist. Die Filter kbnnen mit einem Ring-
stanzeisen einfach und préazise in das benétigte Format gebracht werden.

Um reproduzierbare Ergebnisse zu erzielen, werden Filterproben Ublicherweise vor
jeder Wagung konditioniert. Am IUTA steht dazu ein Wageraum gemald DIN EN
12341 fur Feinstaubproben zur Verfigung, welcher auf (20 £ 1) °C und (50 + 5) % rF
geregelt wird. Da in unserem Fall jedoch ein Grof3teil an Beladung mit z.T. stark
hygroskopischen Salzen wie NaCl, KCl und CaCl, zu erwarten ist, war vorab zu pri-
fen, ob die Lagerung bei einer relativen Luftfeuchte von 50% rF nicht zu Verfal-
schungen fuhrt.

Mit diesem Ziel wurde ein Vorversuch durchgefuhrt. Zunachst wurden Quarzfaserfil-
ter fir 24 h im Wageraum konditioniert und zweimal gewogen und anschliel3end mit
Hilfe eines Aerosolgenerators 25-prozentige Salzlosungen (NaCl, KCI und CacCly)
vernebelt. Das Aerosol wurde mittels einer Trockenstrecke und eines Diffusions-
trockners getrocknet und auf dem Filter dosiert. Die Filter wurden wiederum 24 h im
Wageraum konditioniert und zweimal gewogen. Aus der Differenz vor und nach der
Dosierung ergaben sich die in Abbildung 26 blau dargestellten Salzpartikelmassen.
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Abbildung 26: Massen der mit Salzpartikeln belegten Filter nach Konditionierung im
Wageraum bei 50% rF (blau) und nach Konditionierung im Exsikkator (rot).

Danach wurden die Filter in einen Exsikkator mit weniger als 1% rF umgelagert und
nach jeweils 24 h wiederum zweimal gewogen. Bei KCI und NaCl zeigt sich nach
dem Wechsel keine merkliche Anderung der Masse. Dies entspricht den Erwartun-
gen, da NaCl und KCI Partikel auch in anderen Arbeiten erst hygroskopisches Ver-
halten ab etwa 70% rF gezeigt haben [Park2009].

Fur CaCl, wurden zuvor jedoch schon Effekte ab 30% rF beobachtet [Park2009] und
so zeigt sich auch hier ein deutlicher Massenverlust von fast 40% im Exsikkator. Das
hei3t, die Partikel haben zuvor bei der Lagerung bei 50% rF deutliche Mengen an
Wasser aufgenommen. Somit ist es sinnvoll, die Filter nach den Probenahmen
schnellstmdglich im Exsikkator zu lagern und erst direkt vor der Wagung wieder her-
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auszunehmen. Um den Fehler durch die Wasseraufnahme abzuschatzen, kdnnten
die Filter danach in den Wageraum umgelagert und erneut gewogen werden.

Es sei noch angemerkt, dass die Wagung der Filter nach Entnahme aus dem Exsik-
kator nicht ganz unproblematisch ist, da die Filter direkt beginnen Wasser aufzuneh-
men und deshalb keine stabile Wageanzeige erreicht wird. Denkbar wére die Wa-
gung in einem Trockenschrank durchzufiihren. Diese Mdoglichkeit war jedoch nicht
gegeben.

Wahrend der dritten Messkampagne im Feburar 2015 wurden erste Testversuche mit
den Quarzfaserfiltern durchgefihrt. Dazu wurden die Quarzfaserfilter vor der Mes-
sung bei (20 £ 1) °C und (50 £ 5) % rF konditioniert und zweimal im Abstand von 24
h gewogen. Die belegten Proben wurden unter den gleichen Bedingungen ausgelegt
und wiederum zweimal gewogen.

Abbildung 27: Belegter Quarzfaserfilter. Teile des Randes sind vom Filter abgetrennt
und ein Teil der Partikel haftet an der statisch aufgeladenen Probendose.

Nach etwa zwei bis vier Minuten erreichen die Filter Partikelbelegungen von einigen
Milligramm, die sich gravimetrisch gut bestimmen lassen. Jedoch sind bei der Mes-
sung zwei wesentliche Probleme offenkundig geworden, die eine quantitative Aus-
wertung erschweren. Diese sind in Abbildung 27 zu sehen: Zum einen wurden Teile
des Filterrandes durch den Druck der angrenzenden Metallringe beim Verschlie3en
der Sonde vom Rest des Filters abgetrennt. Zum anderen blieben Partikel, die vom
Filter fallen an den statisch aufgeladenen Kunststoffdosen hangen und waren so
nicht mehr fir die Wagung zuganglich. Beide Probleme wurden im weiteren Projekt-
verlauf korrigiert. Zum einen lasst sich das Stanzen der Proben durch Zufligen von
weichen Dichtungsringen uber und unter dem Filter verhindern. Das Problem der sta-
tischen Aufladung wurde durch die Anschaffung antistatischer Probendosen verhin-
dert. Somit stand die Mdglichkeit fir verlassliche Gesamtstaubmessungen in den
folgenden Messkampagnen zur Verfigung.

A.5 Temperaturverhaltnisse im Sondengehéause

Wie spater noch ausfihrlich erklart, wurden bei den meisten Messungen auf der Im-
paktorplatte mikrometergro3e Salzpartikel gefunden. Eine mdgliche Erklarung ist,
dass entgegen der Planung doch eine Kondensation von Salzen auf einer kihleren
Oberflache stattgefunden hat. Um dies zu verhindern, wird die Sonde vor der eigent-
lichen Probenahme einige Minuten im Rauchgas vorgeheizt. Da die Sonde wéahrend
dieser Zeit von Stickstoff durchflossen wird, ist es entscheidend, dass dieser auch
die Umgebungstemperatur annimmt, um eine Kihlung zu vermeiden. Ob dies der
Fall ist, soll im Folgenden abgeschatzt werden.
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Vor Eintritt in die Sonde flieRt der Stickstoff mit einem Volumenstrom von V =
1,51/ min (entsprechend einem Massenstrom von m = Vp = 2,83 x107° kg/s) durch
ein langes dunnes Rohrchen. Um das Gas von 298 K auf 1273 K zu erwarmen, be-
notigt man einen Warmestrom von

Q = mc,AT ~ 29W (33)

Hierbei bezeichnet ¢, die spezifische Warmekapazitat von Stickstoff. Flr die Tempe-
raturdifferenz zwischen Innen- und Aul3enwand des Rohrchens gilt

. dg
2mLA

AT = ~ 0,08 K (34)

mit dem Auf3endurchmesser d, = 4 mm, dem Innendurchmesser d; = 2 mm, der be-
heizten Rohrlange L = 1,5 m und der Warmeleitfahigkeit A = 27,1 W/mK des Stahls.

Es kann also in guter Naherung angenommen werden, dass die Rohrinnenseite kon-
stant die Temperatur des Rauchgases annimmt.

FUr eine kompressible Stromung mit Geschwindigkeits- und Temperaturgradienten
ist eine analytische Betrachtung der Gaserwarmung sehr komplex. Deshalb wurde in
ANSYS FLUENT die laminare Stromung (die Reynoldszahl ist hier durchgehend
kleiner 1000) von Stickstoff in einem Rohr mit konstanter Wandtemperatur simuliert.
Der Stickstoff wurde mit 300 K und einem Massenstrom von 2,83 x107° kg/s einge-
leitet. Die Temperatur des Gases in der Rohrmitte (d.h. die minimale Gastemperatur)
ist in Abbildung 28 als griine Kurve gezeigt.
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Abbildung 28: Erwarmung von Stickstoff bei Durchfliel3en eines Rohres mit konstan-
ter Wandtemperatur.

Bereits nach gut 20 cm Rohrlange ist das Gas in der Rohrmitte auf die Wandtempe-
ratur aufgeheizt. Die mittlere Gastemperatur, die sich als massengewichteter Mittel-
wert Uber den Rohrquerschnitt ergibt, steigt noch deutlich schneller an (siehe blaue
Kurve in Abbildung 28). Da die Gaszuleitung im realen Betrieb sogar 1,5 m Meter in
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den Zug hineinragt, ist somit sichergestellt, dass der Stickstoff vor Eintritt in die Son-
de die Temperatur des Rauchgases angenommen hat.

B Methoden zur Probenanalyse
B.1 PartikelgroRenverteilungen und Gesamtstaubmengen

Ein wesentlicher Schritt bei der guantitativen Datenauswertung ist die Bestimmung
von Anzahl- und Massengréf3enverteilungen. Dazu wurde anhand einer Beispiel-
messung ein detailliertes Auswerteschema entwickelt: Zunéachst werden sowohl auf
der Membran als auch auf der Prallplatte REM-Aufnahmen an neun gleichmalig
Uber das Substrat verteilten Stellen gemacht, um lokale Inhomogenitaten erfassen zu
kénnen. Pro Position werden solange Bilder bei 1000-facher VergréRerung entlang
eines festen Rasters aufgenommen bis je mindestens 100 Partikel abgebildet wur-
den. Partikel kleiner 1 um werden in zusatzlichen Bildern mit 5000-facher Vergrol3e-
rung gezahlt, die selten vorkommenden Partikel gréRer 100 pm in Ubersichtsbildern
bei nur 50-facher Vergrél3erung.

Auf den erhaltenen REM-Bildern werden mittels der Bildbearbeitungssoftware
ImageJ die einzelnen Partikel gezahlt und ihre Durchmesser bestimmt. Als Partikel-
durchmesser wird dabei der Durchmesser der projektionsflachengleichen Kugel

d= /m (35)

verwendet. Die so erhaltenen Partikeldurchmesser missen anschliel3end in Gro3en-
klassen einsortiert werden. Um eine gute Vergleichbarkeit mit den vorhandenen Da-
ten aus friheren Messungen zu ermdglichen, wurde eine einheitliche GrolRenklas-
seneinteilung mit dem bifa Umweltinstitut abgestimmt. Die Einteilung ist in Tabelle 4
aufgelistet.

Um aus den gezahlten Partikeln die Anzahlkonzentration zu bestimmen, werden die
Partikelzahlen in den einzelnen GrolRenklassen auf das Gasvolumen bezogen, das
die im REM untersuchte Flache Aggy angestromt hat. Dieses berechnet sich zu

_ ARreM
Vprob, Betrieb —

' VBetrieb * Tiness (36)

AMembran

mit der Membranflache Ayempran, dem Betriebsvolumenstrom Vgeyiep, UNd der Probe-
nahmezeit t, .. Ublicherweise werden Konzentrationen unter Normbedingungen,
d.h. bei T,,,m = 273 K, angegeben. Dazu wird das Gasvolumen nach dem idealen
Gasgesetz zU Vb, Norm = Vprob, Betrieb * Tnorm/ Teetriev UMg@erechnet. Um die partikelg-
rélienabhangige Abscheideeffizienz zu berlcksichtigen, mussen die Anzahlkonzent-
rationen anschlieBend noch mit der Abscheideeffizienz £ der Membran gemanR Glei-
chung (37) gewichtet werden:

N _ Cé\ézéihlt
C (37)

gewichtet —

Die Partikel auf der als Vorabscheider fungierenden Prallplatte werden ohne Gewich-
tung zu denen auf der Membran addiert. Neben den Anzahlgré3enverteilungen wur-
den auch MassengroRenverteilungen bestimmt, indem die Partikel als projektionsfla-
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chenaquivalente Kugeln mit einer mittleren Dichte von 2200 kg/m3 angenommen
wurden. Dieser Wert hat sich in der Vergangenheit als typisch fir die Dichte von
Flugaschepartikeln in Millverbrennungsanlagen herausgestellt [Deuerling2010].

Um die Gesamtstaubkonzentration abzuschatzen, muss die Massenverteilungskurve
Uber den gesamten untersuchten GréRenbereich integriert werden. Es sei ange-
merkt, dass bereits sehr wenige grol3e Partikel auf den REM-Bildern das Ergebnis
betrachtlich beeinflussen kénnen. Deshalb ist eine ausreichend gro3e Anzahl an ge-
zahlten Partikeln nétig, um statistisch abgesichert quantitative Aussagen machen zu
konnen.

Untere Grenze [um] Klassenmitte [um] Obere Grenze [um]

0,029 0,041 0,057
0,057 0,074 0,095
0,095 0,123 0,158
0,158 0,205 0,266
0,266 0,321 0,388
0,388 0,491 0,622
0,622 0,777 0,971
0,971 1,241 1,587
1,587 1,981 2,473
2,473 3,163 4,045
4,045 5,048 6,300
6,300 8,059 10,31
10,31 12,86 16,05
16,05 18,43 25,00
25,00 50,00 100,0
100,0 350,0 1225

Tabelle 4: Einteilung der Partikelgré3enklassen in Absprache mit dem bifa Umweltin-
stitut.

B.2 Chemische Analyse

Die chemische Zusammensetzung der Partikel wurde mittels energiedispersiver
Rontgenspektroskopie (EDX) bestimmt. Dazu wurden Punktspektren an einzelnen
Partikeln aufgenommen und die Emissionslinien der relevanten Elemente gefittet, um
die jeweiligen Massenanteile zu bestimmten. Da sich das gesamte Signal immer aus
dem Signal des Partikels und einem Untergrundsignal zusammensetzt, wurde eine
Separation durchgefuhrt, wie in Abbildung 29(a) gezeigt.
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Bei der Nickelmembran ist im Untergrundsignal neben Nickel noch Sauerstoff zu fin-
den. Dieser ist zwar auch als Bestandteil der Partikel zu erwarten, wurde hier aber
systematisch dem Untergrund zugerechnet, da eine eindeutige Zuordnung nicht
maoglich ist. Der Sauerstoffanteil kann unter der Annahme, dass alle anderen Ele-
mente vollstdndig oxidiert bzw. halogeniert sind, aus deren Massenanteilen berech-
net werden. Das EDX-Signal von Kohlenstoff ist aus &hnlichen Grinden nicht quanti-
tativ verwertbar. Kohlenstoff ist jedoch erfahrungsgemafR hdchstens in Spuren vor-
handen.

(a) (b) (c)

Einteilung Untergrund Membran Untergrund Prallplatte

Abbildung 29: Beispiele der EDX-Analyse. (a) Einteilung in Untergrund- und Partikel-
signal. (b) Untergrund der Nickelmembran. (c) Untergrund der Stahlprallplatte.

Fur die Prallplatte aus korrosionsbestéandigem Edelstahl (Werkstoff 1.4841) besteht
der Untergrund im Wesentlichen aus Eisen, Chrom, Nickel und wiederum Sauerstoff.
Zudem enthalt die Stahllegierung etwa 2% Silizium. Da dies auch ein haufiger Be-
standteil der Partikel ist, ist eine gquantitative Zuordnung schwierig. Deshalb wurde
Silizium hier durchgehend zum Untergrund gezahlt; es kann lediglich qualitativ aus
einen Uberdurchschnittlich starken Siliziumsignal auf einen Anteil an Silizium im Par-
tikel geschlossen werden. Beispiele fur die Untergrundsignale sind in Abbildung
29(b) und (c) gezeigt. Es sei angemerkt, dass das Untergrundsignal je nach Partikel
variiert, da die verschiedenen Spektrallinien unterschiedlich stark gedampft werden.

C Charakterisierung der Partikel in Feuerraum und Kessel

Im Folgenden sollen die Ergebnisse der beiden gro3en Messkampagnen am GKS
Schweinfurt im Februar und August 2015 vorgestellt und miteinander verglichen wer-
den. Im Anschluss werden die im Mai 2016 durchgefiihrten Vergleichsmessungen
am AEZ Asdonkshof prasentiert und alle Ergebnisse mit Messungen des bifa Um-
weltinstituts verglichen, die mit einer Verdiinnungssonde durchgefuhrt wurden.

C.1 Messkampagne im Februar 2015 am GKS Schweinfurt

Bei der Messkampagne im Februar 2015 am GKS Schweinfurt kam die zuvor entwi-
ckelte und optimierte Probenahmesonde zum Einsatz. Als Sammelmedium wurden in
Kombination mit der Prallplatte mikrogalvanisch gewachsene Nickelmembranen mit
Porendurchmessern von 10 um verwendet, die sich zuvor als beste Wahl erwiesen
haben. Alle Proben wurden mit einer Sammelzeit von 20 s belegt. Diese Probenah-
medauer hat sich als geeignet erwiesen, um genigend Partikel fir statistisch ver-
wertbare Ergebnisse zu sammeln und gleichzeitig eine Uberbelegung zu vermeiden.

Die Messungen wurden in allen vier Ziigen der Linie 11 des GKS Schweinfurt durch-
gefuhrt. Die Anlage verfligt Uber drei weitgehend baugleiche Verbrennungslinien mit
separater Abgasreinigung. Die Verbrennung des Abfalls erfolgt auf einem Vorschub-
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rost, unter dem in finf Zonen die Verbrennungsluft durch Geblase zugefihrt wird. Die
Feuerung wird im Gegenstrom betrieben. Zudem werden Sekundéarluft und rezirku-
liertes Abgas seitlich in den Verbrennungsraum eingeleitet. Die freigesetzte Warme
wird in einem Vertikalkessel mit vier Ztigen zur Produktion von HeilRdampf genutzt. In
Abbildung 30 ist ein Kesselschnitt der Anlage mit den Positionen der Messstellen
gezeigt. Pro Messstelle wurden mindestens drei Proben genommen, um zeitliche
Schwankungen erfassen zu kénnen. Zusatzlich wurden zwei Messungen im Feuer-
raum durchgefiihrt. Die Sonde und die Probentrager sind auch bei den hohen Tem-
peraturen von bis zu 1250°C problemlos einsetzbar. Die Proben wurden im An-
schluss an die Probenahme am REM des IUTA untersucht.

Abbildung 30: Kesselschnitt einer Linie des GKS mit farblich dargestelltem Tempera-
turverlauf. Die Uberhitzerrohrbiindel sind durch graue Felder angedeutet, wahrend
gelbe Punkte die Lage der untersuchten Messstellen markieren.

C.1.1 Morphologie der Partikel

Abbildung 31 zeigt typische REM Aufnahmen der belegten Membranen fir alle vier
Zuge. Die zugefugten Ausschnitte sind Vergréf3erungen von Regionen von besonde-
rem Interesse, auf die noch im Einzelnen eingegangen wird. Abbildung 31(a) zeigt
die im ersten Zug eingesetzte Membran. Die Blasen auf der Oberflache sind auf Oxi-
dation der Oberflache bei den hohen Temperaturen von 950°C zurlckzuftihren. Die-
se beeinflussen allerdings weder das Abscheideverhalten noch verschlechtern sie
die mechanische Stabilitat der Membran. Die im Feuerraum verwendeten Membra-
nen sehen sehr ahnlich aus und sind hier deshalb nicht gezeigt. In Abbildung 31(a)
sind mehrere Partikel im Gré3enbereich einiger zehn Mikrometer zu erkennen, wah-
rend die Flache weitgehend frei von submikronen Partikeln ist. Es gibt im Wesentli-
chen drei Arten von Partikelmorphologien: (i) nahezu perfekt sphéarische Partikel mit
glatter Oberflache, (ii) eher kompakte, aber unregelmafiig geformte Partikel und (iii)
fraktale Agglomerate aus kleineren Partikeln. Die kugelférmigen Partikel sind typisch
fur Partikel, die durch Erstarrung von Flissigkeitstropfen entstehen [Akinyemi2012];
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sie bestehen zumeist aus komplexen Aluminosilikatverbindungen [Eighmy1995,
Evans2000]. Die kompakten unregelmafiig geformten Partikel werden hingegen ver-
mutlich bereits als feste Partikel vom Rost emittiert. Sie kénnen entweder einen ho-
heren Schmelzpunkt als die spharischen Partikel aufgrund einer anderen chemi-
schen Zusammensetzung besitzen oder von einer anderen Zone des Rostes mit
niedrigerer Temperatur stammen. Die Agglomerate sind typische Beispiele fir ver-
brennungsgenerierte Partikel, die auf dem Weg durch den Kessel durch Koagulation
aufgrund der hohen Konzentrationen von Einzelpartikeln entstehen [Ya02002]. Eine
klare Unterscheidung zwischen Typ (ii) und (iii) ist nicht immer mdoglich, da die Ober-
flache grof3erer Partikel auch mit kleinen Partikeln bedeckt sein kann. Solch eine he-
terogene Koagulation (auch Scavenging genannt) ist typisch fir stark polydisperse,
bzw. multimodale Aerosole [Seipenbusch2008, Schneider2011].

(a) 1. Zug

Abbildung 31: Charakteristische REM-Aufnahmen der belegten Membranen in allen
vier Zugen. Die Ausschnitte zeigen Regionen von besonderem Interesse. Die Bild-
grol3e betragt jeweils 480 x 360 um?2 bzw. 33 x 33 umz fur die Ausschnitte. Der Aus-
schnitt in (d) wurde unter 30° in Bezug auf die Oberflachennormale aufgenommen.

Im zweiten Zug in Abbildung 31(b) &ndert sich wenig am generellen Erscheinungsbild
bis auf die glattere Nickeloberflache, die bei der niedrigeren Temperatur von 650°C
deutlich weniger oxidiert. Wiederum ist die Oberflache weitgehend frei von submikro-
nen Partikeln. Eine Ausnahme bilden vereinzelte dunkel erscheinende konzentrische
Bereiche um groRRere Partikel, die mit einer Ansammlung von kleinen Partikeln ein-
hergehen (siehe Ausschnitt in Abbildung 31(b)). Diese Bereiche lassen sich als Res-
te einer schmelzflissigen Hille der Partikel interpretieren, die beim Auftreffen der
Partikel zerflie3t und teilweise als Partikel auskondensiert. Solche schmelzfliissigen
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Hullen wurden bereits zuvor beobachtet und sind daflir bekannt zur Klebrigkeit der
Partikel beizutragen [Maisch2011]. Im dritten Zug in Abbildung 31(c) ist die Flache
zwischen den gréfReren Partikeln im Gegensatz zu den ersten beiden Zigen sub-
stantiell mit submikronen Partikeln bedeckt, wie besonders gut im vergrol3erten Aus-
schnitt zu sehen ist. Insbesondere dekoriert ein Teil der Partikel die Porenrdnder. Bei
der Morphologie der groR3eren Partikel dominieren nun die agglomerierten Partikel
vom Typ (iii). Im vierten Zug hat die Zahl an submikronen Partikeln schlief3lich soweit
zugenommen, dass sich porése Hauben aus kleinen Partikeln ahnlich einem Filter-
kuchen Uber den Poren bilden. Da der Volumenstrom bei der Probenahme aufgrund
der hohen Porositat der Hauben jedoch aufrechterhalten werden konnte, ist die
Staubaufnahmekapazitat der Membran noch nicht erreicht und es ist keine signifikan-
te Beeinflussung der Abscheideeffizienz zwischen den Poren zu erwarten.

Als Zusammenfassung dieser qualitativen Analyse lasst sich sagen, dass Kondensa-
tionsartefakte durch die Probenahme offenbar weitgehend unterdriickt werden kon-
nen, da im ersten und zweiten Zug kaum submikrone Partikel zu finden sind. Im drit-
ten und vierten Zug steigt die Zahl an kleinen Salzpartikeln jedoch deutlich an, da
diese hier durch die AbkiUhlung im Kessel bereits auskondensiert sind. Bisher
schwierig zu untersuchende Partikel im GroRenbereich zwischen 1 und 25 pum lassen
sich offenbar effizient sammeln.

Die auf der Prallplatte gesammelten Partikel sind fir exemplarisch fur den zweiten
Zug in Abbildung 32(a) gezeigt. Der Grof3teil der Partikel ist gro3er als der Cutoff-
Durchmesser des Impaktors. Da die Abscheidekurve jedoch nicht ideal steil verlauft,
ist auch ein gewisser Anteil an kleineren Partikeln zu finden. Aus dem gleichen
Grund findet man umgekehrt auch Partikel grofRer als der Cutoff-Durchmesser des
Impaktors auf der Membran. Dies ist jedoch nicht problematisch, da beide Substrate
bei der Analyse einbezogen werden.

Abbildung 32: (a) Charakteristisches REM-Bild der Prallplatte nach 20 s Probenahme
im 2. Zug. Die Bildgro3e betragt 480 x 360 um2. (b) Starker vergréf3erte Aufnahme
einer Prallplatte, die fir 20 s im 1. Zug eingesetzt wurde (120 x 90 pm?).

Die drei wesentlichen zuvor diskutieren Morphologietypen finden sich auch auf den
Prallplatten wieder. Die dunklen Flecken, deren Ursprung im Zerflie3en schmelzflis-
siger Hullen liegt, zeigen sich auch um einige Partikel in Abbildung 32(a). Im Gegen-
satz zu der sehr glatten Oberflache der galvanisch gewachsenen Membranen ist die
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manuell polierte Oberflache der Prallplatten mit Furchen durchzogen, die sich bei der
REM-Analyse jedoch in der Regel leicht von Partikeln unterscheiden lassen.

Im Gegensatz zu den Membranen ist die Oberflache der im ersten Zug eingesetzten
Prallplatten gleichméfig mit submikronen Partikeln bedeckt wie in Abbildung 32(b)
gezeigt. Dasselbe ist in geringerem Ausmald im zweiten Zug zu beobachten. Da es
auf der Prallplatte keinen effizienten Abscheidemechanismus zur Abscheidung solch
kleiner Partikel gibt, ist es wahrscheinlich, dass diese Artefakte durch Kondensation
von Salzdampfen darstellen und wurden deshalb nicht in die Analyse mit einbezo-
gen. Ein moglicher Grund fir die unerwinschte Kondensation ware, dass die Tempe-
ratur der Prallplatte wéhrend des Vorheizens trotz der zuvor durchgefuhrten Ab-
schatzung noch nicht endgiiltig die Temperatur des umgebenden Gases erreicht hat.
Da die Membranen wesentlich dinner sind (15 pum im Vergleich zu 2 mm), werden
diese deutlich schneller aufgeheizt, sodass in diesem Fall keine Kondensationsarte-
fakte auftreten.

C.1.2 PartikelgréRBenverteilungen und Gesamtstaubmengen
Die Entwicklung der Anzahlgro3enverteilung im Kesselverlauf ist in Abbildung 33 ge-

zeigt. Die Werte wurden pro Zug Uber je zwei Proben gemittelt und umfassen somit
einen Datensatz von je etwa 8000 Partikeln.
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Abbildung 33: Anzahlgro3enverteilungen in allen vier Zigen. Dargestellt sind die Par-
tikel auf der Prallplatte (blau), der Membran (rot) und deren Summe (grun).

Die AnzahlgroRenverteilung ist dominiert durch kleine Partikel mit einem Modalwert
von etwa 300 nm. Die Gesamtkonzentration von (8 + 3) x 10'* m™ im Feuerraum ist
relativ gering und erhéht sich nur leicht bis zum Messpunkt im zweiten Zug. Im dritten
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Zug steigt die Konzentration an submikronen Partikeln deutlich auf einen Wert von
(1,4 + 0,3) x 10" m™ und erreicht ihr Maximum von (2,5 + 0,4) x 10'* m™ im vierten
Zug. Eine Anderung der PartikelgréRe im Verlauf des Kessels ist hingegen im Rah-
men der gewahlten Grolienklassierung nicht zu beobachten.

Ein hypothetischer Ansatz zur Erklarung der zahlenmafdigen Zunahme der submikro-
nen Partikel ware homogene Nukleation von neuen Partikeln aus der Gasphase wie
in Abbildung 34(a) skizziert. Dieses Szenario scheidet jedoch aus, da die nétige
Ubersattigung von einigen Prozent aufgrund des Vorhandenseins von Partikeln, die
als Kondensationskeime dienen, nicht erreicht werden kann. Jedoch scheidet auch
reine Kondensation an den bereits im Feuerraum vorhandenen 300 nm grol3en Parti-
keln wie in Abbildung 34(b) gezeigt als Erklarung aus, da sich die Gesamtpartikelzahl
dabei nicht verandern wiirde, wahrend die mittlere Grof3e deutlich zunehmen musste.
Dies entspricht beides nicht den Beobachtungen in Abbildung 33.
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Abbildung 34: Verschiedene Mdglichkeiten zum Ubergang von kondensierbaren Stof-
fen (grin) aus der Gas- in die Partikelphase. (a) Homogene Nukleation. (b) Konden-
sation von Gas an bereits vorhandenen Partikeln. (c) Kondensation an bereits vor-
handenen Partikeln und zusatzlichen nanoskaligen Keimen. Die Partikelgrof3en sind
nicht mafl3stabsgetreu widergegeben.

Somit bleibt als plausible Erklarung, dass sich im Feuerraum neben den beobachte-
ten Partikeln mit einer Gréf3e von etwa 300 nm noch eine hohe Zahl an deutlich Klei-
neren Keimen befindet, die sich im REM aufgrund ihrer geringen Grof3e nicht vom
Untergrund unterscheiden lassen. Wie in Abbildung 34(c) skizziert kondensiert das
Gas nun an diesen Keimen, die auf eine Grof3e von etwa 300 nm anwachsen, wéh-
rend die urspringlichen 300 nm Partikel wegen ihrer geringen Anzahl nur wenig
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Kondensat aufnehmen und dementsprechend wenig wachsen. Dieser Gedanken-
gang wird spater im Rahmen der CFD-Simulationen noch im Detail ausgefuhrt.

Die in Abbildung 41 dargestellte Massenverteilung zeigt im Bereich der submikronen
Partikel den gleichen Verlauf wie die Anzahlverteilung. Zusatzlich ist hier jedoch auch
der Anteil der groberen Partikel zu erkennen. Wéahrend deren Konzentration in den
ersten drei Zigen &hnlich ist, nimmt sie im vierten Zug deutlich ab. Dies l&sst sich
leicht verstehen, da zwischen dem dritten und vierten Zug zahlreiche Uberhitzerrohr-
biindel passiert werden, an denen ein Teil der groberen Partikel abgeschieden wird.
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Abbildung 35: MassengrofRenverteilungen in allen vier Zigen. Dargestellt sind die
Partikel auf der Prallplatte (blau), der Membran (rot) und deren Summe (grin).

Die soeben diskutierten Ergebnisse lassen sich auch gut anhand der Gesamtstaub-
menge verdeutlichen, welche sich durch Integration tUber die Massenverteilung be-
stimmen lasst. Der Verlauf der Gesamtstaubmenge Uber die vier Zige ist in Abbil-
dung 36 gezeigt. Die Werte liegen in der erwarteten GroRenordnung von 2 — 4 g/m3
[Deuerling2010]. Weitere Informationen liefert eine Unterteilung in feine und grobe
Partikel. Basierend auf den bimodalen Massenverteilungen in Abbildung 35 wurde
hier die Grenze bei etwa 2 um angesetzt. Deutlich ist zu erkennen, wie der Anteil an
kleinen Partikeln aufgrund von Kondensation im Verlauf des Kessels stark ansteigt.
Der Anteil der groRen Partikel nimmt hingegen im Kesselverlauf ab, da Verluste an
Hindernissen und Umlenkungen auftreten. Besonders deutlich ist auch hier der Ver-
lust an den Uberhitzerrohrbiindeln zwischen drittem und viertem Zug zu sehen.
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Abbildung 36: Entwicklung der Gesamtstaubmenge (grun) tber die vier Ziuge. Zu-
satzlich sind die Anteile an Partikeln gro3er 2 um (rot) und kleiner 2 um (blau) ge-
zeigt.

C.1.3 Chemische Zusammensetzung

In Abbildung 29 ist die gré3enabhangige chemische Zusammensetzung der Partikel
auf der Membran gezeigt. Pro Zug wurden je etwa 150 Partikel auf zwei Proben un-
tersucht. Partikel kleiner 1 pm geben nicht ausreichend Signal, um die chemische
Zusammensetzung zu bestimmen. Fur die beiden gréRten GroRenklassen konnten
mit dem gewahlten Auswerteschema nicht gentgend Partikel untersucht, um statis-
tisch relevante Aussagen zu erhalten. Deshalb beschranken sich die chemischen
Zusammensetzungen auf den PartikelgroRenbereich zwischen etwa 1 und 25 pum.
Zur besseren Ubersicht wurden die Elemente in Gruppen zusammengefasst: inerte
Aschebildner (Si, Al), Ca, sonstige Kationen (Mg, Ti, Cr, Fe, Zn), Alkalimetalle (Na, K)
sowie die einzelnen Anionen (CI, S, F, P, O).

Die Partikel bestehen im Wesentlichen aus Si, Al und Ca, die als Oxide vorliegen.
Das ist in Ubereinstimmung mit der chemischen Zusammensetzung von auf Gewe-
befiltern gesammelten Partikeln in Millverbrennungsanlagen, die SiO,, Al,Osz und
CaO als Hauptkomponenten aufweisen [Lam2010]. Weitere substantielle Beitrage
kommen von den metallischen Kationen Mg, Fe und Ti, die ebenfalls typische Be-
standteile von Flugasche in Form von MgO, Fe;O3 und TiO, sind [Lam2010]. Des
Weiteren werden geringe Mengen an Zn gefunden, das daflr bekannt ist Korrosi-
onseffekte durch Schmelzpunkterniedrigung von Metallchloriden zu verstarken
[Bankiewicz2009]. Das Gleiche gilt fir Blei, das hier jedoch leider aufgrund von Uber-
lappung der Rontgenemissionslinie mit der von S nicht zweifelsfrei zugeordnet wer-
den kann.

Die deutlichste Veranderung der chemischen Zusammensetzung im Kesselverlauf
zeigt sich bei den Alkalimetallen Na und K sowie im Chloranteil, die wir im Folgenden
unter dem Begriff Salz zusammenfassen. Im ersten Zug finden sich ebenso wie im
Feuerraum lediglich geringe Salzanteile von weniger als 4%. Dies entspricht den Er-
wartungen, da NaCl und KCI bei 950°C nur gasférmig vorliegen sollten. Im Vergleich
zur Verdinnungsprobenahme, mit der auch im ersten Zug grol3e Mengen an Salzen
gefunden werden, konnte hier die unerwinschte Kondensation somit weitgehend
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unterdriickt werden, wie bereits zuvor anhand der GroRenverteilungen gefolgert wur-
de. Im zweiten Zug sind bereits hingegen substantielle Mengen an Salzen vorhan-
den, da hier die Kondensation durch Abkihlung im Kessel bereits teilweise stattge-
funden hat. Der Salzantelil ist bei kleineren Partikeln gro3er, da die aufkondensierte
Salzschicht bei diesen einen gréf3eren Anteil am Volumen ausmacht als bei gré3eren
Partikeln. Der Salzanteil steigt im dritten und vierten Zug weiter auf schliel3lich tber
20%. Gleichzeitig ist eine leichte Zunahme im S Gehalt Gber die Zlge zu verzeich-
nen, was aufgrund der Sulfatierung der chlorhaltigen Partikel wahrend des Fluges
durch den Kessel zu erwarten ist. Die Ubrigen Anionen P und F liegen im gesamten

Kessel nur in Spuren vor.
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Abbildung 37: Chemische Zusammensetzung der Partikel auf der Membran in allen
vier Zugen.

Abbildung 38 zeigt zum Vergleich die chemische Zusammensetzung der Partikel, die
auf der Prallplatte gesammelt wurden. Im dritten und vierten Zug ist die chemische
Zusammensetzung ahnlich zu derjenigen auf der Prallplatte. Lediglich die Tatsache,
dass Fe, Cr und Si als Partikelbestandteile nicht detektiert werden konnen, da sie
vom Untergrundsignal der Stahlplatte Uberlagert werden, flhrt zu scheinbar kleineren
Anteilen der entsprechenden Elementgruppen.
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Abbildung 38: Chemische Zusammensetzung der Partikel auf der Prallplatte in allen
vier Zugen.

Zusatzlich ist der Salzanteil leicht hoher als bei den Partikeln auf der Membran. Dies
zeigt sich noch starker im zweiten Zug und am deutlichsten im ersten Zug, wo auf
der Prallplatte bis zu 40% Alkalimetalle gefunden wurden, wahrend deren Anteil in
den Partikeln auf der Membran verschwindend gering ist. Dies zeigt wiederum, dass
auf der Prallplatte vermutlich doch noch unerwiinschte Kondensationsartefakte auf-
treten, die sich am starksten bei den hochsten Temperaturen bemerkbar machen.

Abschliel3end sei als Nebenbemerkung noch das deutliche Ungleichgewicht zwi-
schen Alkalimetallen und Chlor auf der Prallplatte im ersten Zug erwahnt. Dies ist
bisher noch nicht verstanden, kdnnte aber womaoglich auf eine Reaktion des Chlors
mit dem Stahlsubstrat hindeuten, sodass dieses nicht mehr detektiert werden kann.

C.1.4 Messungen im Feuerraum

Da die Untersuchung der Partikelphase im Feuerraum ein eigenes Arbeitspaket (AP
1.3) darstellt, sollen die gewonnenen Ergebnisse hier separat vorgestellt werden. Die
in Abbildung 39 gezeigte Anzahl- und Massengro3enverteilung gliedert sich gut in
den Kesselverlauf ein. Die Anzahl an submikronen Partikeln liegt erwartungsgemalfd
ahnlich niedrig wie im ersten Zug, wahrend sich eine vergleichbar hohe Konzentrati-
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on an groben Partikeln findet. Dies zeigt, dass im Feuerraum die maximale Menge
an Primarpartikeln, die aus dem Brennbett ausgetragen werden, zu finden ist, wéh-
rend sich noch keine Sekundarpartikel durch Kondensation gebildet haben.
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Abbildung 39: Anzahl- und MassengréRenverteilung von Partikeln im Feuerraum.

Die chemische Zusammensetzung der Partikel ist in Abbildung 40 gezeigt. Auch hier
findet sich eine gute Ubereinstimmung mit den Ergebnissen im ersten Zug. Dies zeigt
erwartungsgemal, dass im Temperaturbereich zwischen 1000 und 1250°C zwar
womaoglich chemische Reaktionen, aber keine deutliche Anderung der elementaren
Zusammensetzung z.B. durch Aufkondensieren gasformiger Substanzen stattfindet.
Wie auch im ersten Zug finden sich auf der Prallplatte signifikant héhere Konzentrati-
onen an Alkalimetallen als auf der Membran, die wohl auf unerwiinschte Kondensati-
on durch mangelnde Aufheizung der Prallplatte zurtickzufihren sind.
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Abbildung 40: Chemische Zusammensetzung der Partikel im Feuerraum, die auf den
Membranen (links) bzw. Prallplatten (rechts) gesammelt wurden.

C.2 Messkampagne im August 2015 am GKS Schweinfurt

Bei der Messkampagne im August 2015 am GKS kam erneut zweistufige Probenah-
mesonde zum Einsatz. Es wurden neben den Prallplatten mikrogalvanisch gewach-
sene Nickelmembranen mit Porendurchmessern von 10 pm mit einer Sammelzeit
von 20 s belegt. Die Messungen wurden in allen vier Zgen der Linie 11 des GKS an
den gleichen Messstellen wie in der vorherigen Messkampagne durchgefiihrt. Aus
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Zeitgrinden konnte der Feuerraum diesmal nicht vermessen werden. Pro Messstelle
wurden mindestens drei Proben genommen, um zeitliche Schwankungen erfassen
zu kénnen. Zudem wurde nach jeder Probenahme eine zusatzlich Gesamtstaubmes-
sung mittels eines Quarzfaserfilters durchgefinhrt.

C.2.1 PartikelgréRBenverteilungen und Gesamtstaub

Die in Abbildung 41 dargestellte Anzahlverteilung ist dominiert durch submikrone
Partikel und zeigt gute Ubereinstimmung zwischen den beiden Messkampagnen.
Wahrend im ersten Zug nur sehr geringe Konzentrationen an submikronen Partikeln
vorhanden sind, nimmt deren Zahl im Kesselverlauf durch Kondensation von Salzen
stetig zu. Ein wesentlicher Unterschied zwischen den Messkampagnen liegt darin,
dass die starkste Konzentrationszunahme im Februar zwischen den Messstellen im
zweiten und dritten Zug lag, wahrend sie bei der aktuellen Messzeit bereits vor der
Messstelle im zweiten Zug stattfindet. Dies ist jedoch kein Widerspruch, da in diesem
Bereich des Kessels womdglich schon kleine Anderungen in Temperatur, Rauchgas-
zusammensetzung oder Kondensationskeimzahl starke Einflisse auf den genauen
Punkt des Einsetzens der Kondensation haben kénnen. Wie empfindlich genau das
System reagiert, wird spater noch in den numerischen Simulationen betrachtet.

Der in Abbildung 42 dargestellte Verlauf der Massenkonzentrationen zeigt ebenfalls
gute Ubereinstimmung zwischen den beiden Messzeiten. Bei den submikronen Par-
tikeln sieht man wie schon zuvor in der Anzahlkonzentration eine Zunahme im Kes-
selverlauf aufgrund von Kondensation. Die Massenkonzentration der groben Partikel
nimmt hingegen durch Verluste an Umlenkungen und Stromungshindernissen ab.
Der Hauptunterschied zwischen den beiden Messzeiten liegt darin, dass die Ge-
samtkonzentration an Partikeln bei der Messung im August merklich niedriger aus-
fallt. Dies lasst sich besonders gut anhand der in Abbildung 43 gezeigten totalen Ge-
samtstaubmenge (griin) zeigen, die wiederum zusatzlich in die Anteile an Partikeln
groRer (gelb) bzw. kleiner (orange) 2 um eingeteilt ist.

Als Ergdnzung zu den mittels REM bestimmten Gesamtstaubmengen sind in Abbil-
dung 42 auch die Ergebnisse der gravimetrischen Analyse der Quarzfaserfilter ge-
zeigt. Im Februar 2015 wurden erste Versuche mit dieser Methode gemacht. Dabei
traten jedoch zwei Probleme auf, die eine quantitative Auswertung erschweren: Zum
einen wurden Teile des Filterrandes durch den Druck der angrenzenden Metallringe
vom Rest des Filters abgetrennt. Zum anderen blieben teilweise Partikel an den sta-
tisch aufgeladenen Kunststoffdosen hangen. Da zudem lediglich Einzelmessungen
durchgeftihrt wurden, sind die Ergebnisse nicht sonderlich reprasentativ und zeigen
dementsprechend nur maRige Ubereinstimmung mit den Gesamtstaubmengen auf
Membran und Prallplatte.

Bei der aktuellen Messkampagne wurden die beschriebenen Probleme weitgehend
eliminiert, zum einen durch das Einlegen von dinnen Zwischenringen mit grof3erer
Auflageflache fur die Quarzfaserfilter, zum anderen durch Aufbewahrung der Filter in
antistatischen Probendosen. Zudem wurden je drei Proben pro Zug genommen, um
eine ausreichende statistische Basis zu bilden. Im Rahmen der ublichen statistischen
Schwankungen zeigen die Daten gute Ubereinstimmung mit den Gesamtstaubmen-
gen auf Membran und Prallplatte. So spiegelt sich auch die insgesamt niedrigere
Gesamtstaubmenge in der Messkampagne vom August im Vergleich zum Februar in
den Quarzfaserfiltermessungen wider. Die Werte liegen nichtsdestotrotz noch in der
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erwarteten GroRenordnung und kénnen somit durch Ubliche Schwankungen im Be-

trieb der Anlage erklart werden.
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Abbildung 41: Vergleich der Anzahlkonzentration in allen

beiden Messzeiten.
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Abbildung 42: Vergleich der Massenkonzentration in allen vier Zugen zwischen den

beiden Messzeiten.
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Abbildung 43: Entwicklung der Gesamtstaubmenge (griin) Gber die vier Zlge (zzgl.
Feuerraum im Februar 2015) fur beide Messzeiten. Zuséatzlich sind die Anteile an
Partikeln > 2 um (gelb) und < 2 um (orange) dargestellt. Die unteren Diagramme zei-
gen die Gesamtstaubmenge auf den Quarzfaserfiltern.

C.2.2 Chemische Zusammensetzung

Die Ergebnisse der chemischen Analyse der Proben sind in Abbildung 44 (Membra-
nen) und Abbildung 45 (Prallplatten) gezeigt. Hier ergibt sich durchgehend eine gute
Ubereinstimmung zwischen den beiden Messzeiten. Wahrend im ersten Zug keine
Chloride zu finden sind, fangen diese im zweiten Zug an zu kondensieren und neh-
men bis zum vierten Zug noch leicht zu. Wahrend im zweiten Zug die Salzkonzentra-
tion bei den kleineren Partikeln noch deutlich héher ist als bei den groReren, verteilt
sich der Salzgehalt bis zum vierten Zug gleichmalig Uber alle Grél3enklassen. Dies
ist verstandlich, da im Kesselverlauf eine Koagulation von kleinen und groRen Parti-
keln stattfindet.

Erstaunlicherweise finden sich auch bei der Messkampagne im August deutlich mehr
Alkalichloride auf den Prallplatten als auf den Membranen, was in den ersten beiden
Zugen besonders ausgepréagt ist. Bei der letzten Messkampagne wurde dies einer
mangelnden Vorheizung der Prallplatte zugeschrieben, was zur unerwiinschten Kon-
densation von Alkalichloriden fihrt. Deshalb wurde in der aktuellen Messzeit als Er-
ganzung zur Vorgangerversion der Sonde ein Thermoelement in das Gehause inte-
griert, um wahrend der Probenahme die Gastemperatur im Inneren der Sonde zu
messen. Dabei zeigte sich in der Tat, dass in den ersten beiden Zigen die Tempera-
tur des Gases in der Sonde nach den im Februar verwendeten drei Minuten Vorheiz-
zeit noch bis zu 80°C unter der umgebenden Rauchgastemperatur lag. Somit ist
auch plausibel, dass die Prallplatte noch nicht ausreichend aufgeheizt war.
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Abbildung 44: Vergleich der chemischen Zusammensetzung der auf den Membranen

Februar 2015

August 2015
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gesammelten Partikel in allen vier Zigen fur beide Messzeiten.
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Abbildung 45: Vergleich der chemischen Zusammensetzung der auf den Prallplatten

Februar 2015

August 2015
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gesammelten Partikel in allen vier Zigen fur beide Messzeiten.

Aus diesem Grund wurde in der Messkampagne im August die Vorheizzeit auf bis zu
neun Minuten erhdht. Damit konnte die Temperatur auf bis maximal 20°C Differenz
der Umgebungstemperatur angeglichen werden. Langere Vorheizzeiten haben zu
keiner weiteren Erhdhung der Temperatur gefuhrt, was entweder auf einen nicht
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kompensierbaren Kihlungseffekt durch den eingestromten Stickstoff oder eine sys-
tematische Abweichung zwischen den beiden verwendeten Thermoelementen hin-
weist. Da trotz der langeren Vorheizzeit weiterhin artifizielle Kondensation auf der
Prallplatte zu finden war, ist ein tatsachlicher Temperaturunterschied die wahrschein-
lichere Ursache. Ein Weg diesen womdoglich vollstandig auszugleichen waére die
Verwendung dinnerer Prallplatten oder eine bessere Vorheizung des Stickstoffs. Es
sei angemerkt, dass im dritten und vierten Zug die Temperatur im Inneren der Sonde
trotz lAngerer Vorheizzeit nur auf etwa 50°C der Umgebungstemperatur angeglichen
werden konnte, was hier jedoch keine merklichen Konsequenzen haben sollte, da
kaum noch kondensierbare Gase vorhanden sind.

C.2.3 Nasschemische Analyse der Gesamtstaubproben

Die chemische Analyse der Proben wurde bisher ausschlief3lich mittels EDX durch-
gefuhrt. Dies ermdglicht zum einen die Bestimmung der Zusammensetzung einzelner
Partikel, zum anderen aber auch eine effiziente Mdglichkeit Werte fir die mittlere
chemische Zusammensetzung des auf Quarzfaserfiltern gesammelten Gesamtstau-
bes zu erhalten. Dieser Ansatz unterliegt jedoch gewissen Beschrdnkungen: Zum
einen weist die Beladung des Filters mit Partikeln ein Tiefenprofil auf (groRe Partikel
verbleiben auf der Filteroberflache, kleine Partikel werden bevorzugt tiefer im Filter
abgeschieden). Dies kann aufgrund der endlichen Eindringtiefe des Elektronen-
strahls die chemische Analyse mittels EDX verfalschen. Aus dem gleichen Grund ist
EDX prinzipiell eher empfindlich auf die Oberflachenzusammensetzung grol3er Parti-
kel als auf die mittlere Gesamtzusammensetzung. Wenn Partikel aus einem Kern mit
einer umhillenden Schale bestehen, wie es beispielsweise fir Kondensation auf ei-
nem festen Keim zu beobachten ist, kann dies zu merklichen Abweichungen fuhren.
Zum anderen betrachtet die EDX-Analyse lediglich einen sehr kleinen Bereich der
Probe. Um herauszufinden, wie reprasentativ die EDX-Analyse dennoch ist, haben
wir die Filter einer nasschemischen Analyse zum Vergleich unterzogen. Diese sollte
die oben beschriebenen Nachteile umgehen, da alle Partikel unabhangig von ihrer
Lage im Filter einbezogen werden, die Festkorper- und nicht nur die Oberflachenzu-
sammensetzung untersucht wird und das gesamte Filtermaterial eine grof3ere statis-
tische Basis liefert.

Fur die nasschemische Analyse wurden von den Filterproben (mit Ausnahme der
keilformigen Ausschnitte, die bereits fir die EDX-Analyse verwendet wurden) im Ult-
raschallbad ein wassriger Auszug hergestellt, um die wasserldslichen Anionen zu
untersuchen. Der Auszug wurde Uber eine 0.45 um Polyproplylen(PP)-Membran ge-
filtert um unlésliche Bestandteile zu separieren. Der Anteil der einzelnen Anionen
wurde mittels lonenchromatographie geméafd Din EN ISO 10304 bestimmt. Im An-
schluss wurden die Filterproben sowie die PP-Membranen mit den unléslichen Rick-
standen in einer Mischung aus Fluss- und Salpeterséure in einer Mikrowelle bei
200°C aufgeldst. Die Losungen und der wassrige Auszug wurden mittels optischer
Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-OES) gemaf3 DIN EN
ISO 11885 untersucht, um die metallischen Kationen zu bestimmen. Zusatzlich wur-
den drei unbenutzte Filter untersucht, um die Blindwerte zu bestimmen, die im An-
schluss von den Resultaten fir die belegten Filter abgezogen wurden.
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Abbildung 46: Mittlere chemische Zusammensetzung des Gesamtstaubes, der auf
den Quarzfaserfiltern in allen vier Zigen gesammelt wurde. (a) EDX-Analyse an funf
zufallig gewahlten Stellen auf je einem Filter pro Zug. (b) Nasschemische Analyse
von je frei kompletten Filtern pro Zug.

Die Ergebnisse der nasschemischen Analyse sind in Abbildung 46(b) gezeigt und
stimmen gut mit den Ergebnissen der EDX-Analyse in Abbildung 46(a) Uberein. Dies
zeigt, dass die EDX-Analyse eines kleinen Ausschnitts bereits eine gute Naherung
fur die mittlere Zusammensetzung des Gesamtstaubes liefert. Dabei liegt der grol3e
Vorteil der EDX-Methode darin, dass sie deutlich weniger zeitaufwandig ist als eine
umfassende nasschemische Analyse ist. Wir vermuten, dass die Ubereinstimmung
dadurch weiter verbessert werden kann, dass die EDX-Analyse fur mehr tGber die
gesamte Filterflache verteilte Bereiche durchgefihrt wird.

Der deutlichste Unterschied zwischen den beiden Methoden (in absoluten Werten)
besteht darin, dass die nasschemische Analyse weniger Chlor findet. Dies kdnnte auf
zwei unterschiedliche Griunde zurickzufihren sein: Entweder ist der Anteil der gro-
Ben Partikel, die typischerweise geringe Salzanteile aufweisen, in den mit EDX un-
tersuchten Bildern unterreprasentiert oder wahrend der nasschemischen Probenpra-
paration wurden nicht alle Chloride vollstandig gel6st und fehlen daher im Analyseer-
gebnis. Letzteres ist jedoch aufgrund der hohen Wasserldslichkeit der meisten Chlo-
ride als eher unwahrscheinlich einzustufen.

C.2.4 Messungen wahrend des Rul3blasens

Bei der Messkampagne im August 2015 wurde neben den Messungen im Normalbe-
trieb auch eine Messung im dritten Zug wahrend des Rul3blasens durchgefiihrt. Beim
RuRblasen handelt es sich um ein Reinigungsverfahren, das die auf den Uberhitzer-
rohren gebildeten Beldge partiell abreinigt, um so die Korrosion zu minimieren und
den Warmelbertrags zu verbessern. Dazu wird in einem Zyklus von Ublicherweise
acht Stunden eine rotierende Lanze mit einer Dise langsam in den Kessel gefahren,
durch die Wasserdampf unter Hochdruck gezielt auf die Uberhitzerrohre geblasen
wird. Der dabei entfernte feinere Staub wird mit der normalen Strémung abtranspor-
tiert, wahrend grobere Bruchstiicke in den Aschetrichter fallen. Die Rul3blaser sind
zwischen den Rohrblindeln so angeordnet, dass jedes Rohrbindel sowohl von oben
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als auch von unten abgereinigt werden kann. Vor dem Ruf3blasen wird weniger
Brennstoff auf den Rost gegeben und die Zugabe der Primérluft reduziert, um die
Last abzusenken und somit einen sicheren Betrieb im Unterdruck zu gewébhrleisten.
Die Leistungsabsenkung fuhrt prinzipiell zu einer leichten Absenkung der Rauchgas-
temperatur, die jedoch in unserem Fall in den Betriebsdaten an der Messstelle im
dritten Zug hinter dem ersten Uberhitzerrohrbiindel nicht erkennbar war und somit
keinen wesentlichen Einfluss auf die Messergebnisse haben sollte. Die Probenahme
wurde zu dem Zeitpunkt gestartet als die Lanze zur Halfte in den Kessel eingefahren
war. Abbildung 47 zeigt die Anzahl- und Massengréf3enverteilung wahrend des Rul3-
blasens im Vergleich zu den Ergebnissen im Normalbetrieb.
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Abbildung 47: Anzahl- und Massengrof3enverteilung im 3. Zug im Normalbetrieb
(links) sowie wahrend des Rul3blasens (rechts).

Im Bereich der submikronen Partikel ist kein signifikanter Unterschied zu beobach-
ten. Dies entspricht den Erwartungen, da die losgeldsten Partikel im Wesentlichen
nicht in der Groél3enordnung einiger hundert Nanometer liegen sollten. Im Bereich
groRerer Partikel zwischen etwa 5 und 50 um ist hingegen eine leichte Zunahme der
Partikelkonzentration zu verzeichnen. Allerdings steigt die Gesamtstaubmenge ledig-
lich von (0,9 + 0,2) g/m3 auf (1,3 £ 0,4) g/m?3 an, zu erwarten sind jedoch deutlich h6-
here abgetragene Staubmengen. Dies kann zwei Grinde haben: Zum einen wird der
Wasserdampf sehr gerichtet auf das Rohrblndel geblasen, sodass womdglich ein
Groldteil des abgetragenen Staubs an der Sonde vorbeifliegt, da ein ganz exaktes
Abstimmen des Starts der Probenahme auf die genaue Position der Dise kaum
maoglich ist. Zum anderen ist ein Grof3teil der abgeplatzten Partikel vermutlich deut-
lich zu groR, um in die kleine Offnung der Sonde zu gelangen, bzw. fallt aufgrund der
Schwerkraft zu Boden statt mit der Stromung mitgetragen zu werden.
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3. Zug ohne Rufblasen 3.Zug mit RuBblasen
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Abbildung 48: Vergleich der chemischen Zusammensetzung der Partikel auf den
Membranen bzw. Prallplatten im 3. Zug im Normalbetrieb (links) sowie wahrend des
Rul3blasens (rechts).

Auch in der chemischen Zusammensetzung zeigen sich keine signifikanten Unter-
schiede zwischen Normalbetrieb und RufRblasen, wie in Abbildung 48 zu erkennen
ist. Dies bestétigt wiederum die These, dass im Wesentlichen die ublichen Rauch-
gaspartikel und keine Bestandteile des Belages gemessen wurden, fur die eine signi-
fikant andere Zusammensetzung zu erwarten ware. Denn fur die beim Rul3blasen
remobilisierten Partikel betragt die mittlere Verweilzeit im Kessel 4 h (das halbe In-
tervall zwischen zwei Ruf3blasvorgangen), sodass deutlich mehr Zeit fiir z.B. Sulfatie-
rungsreaktionen bleibt als fur die Partikel im Rauchgas, die den Kessel in weniger als
20 s passieren. Beim genaueren Betrachten der Daten zeigt sich lediglich die Ten-
denz, dass bei der RuB3blasmessung die Unterschiede im Salzgehalt zwischen
Membran und Prallplatte geringer ausfallen als im Normalbetrieb, was konsistent mit
der 30% langeren Vorheizzeit durch das Warten auf die richtige Position des Rul3-
blasers und der damit verbundenen besseren Aufheizung der Prallplatte ist.

C.2.5 Chemische Zusammensetzung der submikronen Partikel

Die chemische Zusammensetzung der submikronen Partikel wurde im Rahmen des
Projektes bisher nicht untersucht. Dies liegt daran, dass solch kleine Partikel im EDX
bei den gewahlten Integrationszeiten kein ausreichendes Signal-zu-Untergrund-
Verhdltnis liefern. Die Gesamtstaubproben bieten jedoch einen indirekten Weg, um
mehr Kenntnis Uber die chemische Zusammensetzung der submikronen Partikel zu
erhalten. Dazu wurden die belegten Quarzfaserfilter, die eine reprasentative Zusam-
mensetzung aller PartikelgroRen enthalten, zundchst mit einer dinnen Goldschicht
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bedampft und anschlieBend pro Probe an funf verschiedenen Stellen EDX Spektren
Uber je 480 um x 360 um Bildflache aufgenommen.
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Abbildung 49: Mittlere chemische Zusammensetzung der Partikel auf den Quarzfa-
serfiltern in allen vier Zigen.

Die Ergebnisse sind in Abbildung 49 zu sehen. Da die Quarzfaserfilter aus SiO, be-
stehen, musste Si aus der Analyse ausgenommen werden. Die anderen Elemente
wurden wieder in Gruppen zusammengefasst und der Sauerstoffanteil rechnerisch
ermittelt. Es sei erwahnt, dass die so erhaltene chemische Zusammensetzung sicher
nicht exakt der mittleren Zusammensetzung der luftgetragenen Partikel entspricht, da
die Partikel abhangig von ihrer Gro3e unterschiedlich tief im Filter deponiert werden
und die EDX-Analyse eine gewisses Eindringtiefenprofil aufweist. Dennoch kdnnen
die Ergebnisse als gute Naherung angenommen werden und wurden wie bereits zu-
vor beschrieben durch eine nasschemische Analyse validiert.

Die Ergebnisse aus Abbildung 49 setzen sich zusammen aus einem gewissen Anteil
an kleinen Partikeln mit einer bestimmten Zusammensetzung und einem Anteil an
grof3en Partikeln mit anderer Zusammensetzung. Im Detail bedeutet dies, dass fur
jedes chemische Element [X] der elementare Massenanteil mx) pir auf dem Quarz-
faserfilter als eine Linearkombination aus einem gewissen GréRenanteil f ;. an
kleinen Partikeln mit Massenanteil mx <,,m und einem GroBenanteil f,,, an groben
Partikeln mit Massenanteil mx; »,,m aufgefasst werden kann:

M[x] Filter = f<2um T M[x],<2pm + f>2um " Mx],>2um (38)

Der relative Anteil der kleinen und groR3en Partikel lasst sich leicht aus den bereits
vorgestellten Gesamtstaubmengen entnehmen und ist in Tabelle 5 aufgelistet. Der
massengewichtete Durchschnitt der auf den Membranen gesammelten Partikel liefert
eine gute Naherung fur die Zusammensetzung mx;>,,m der Partikel groBer etwa 2
pum. Die Ergebnisse sind in Abbildung 50 gezeigt. Si wurde aus der Verteilung
herausgerechnet, sodass wieder Y.y;mx)>zum = 1 erfillt ist. Da der Si-Anteil typi-
scherweise unter 5% liegt, fuhrt diese Korrektur nur geringen Anderungen fur die an-
deren Elemente. Auf den ersten Blick I&sst sich erkennen, dass die Zusammenset-
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zung im ersten Zug gut mit der auf den Quarzfaserfiltern Ubereinstimmt, da es hier
fast ausschlie3lich grobe Partikel gibt. In den anderen Zugen finden sich auf den
Quarzfaserfiltern jedoch deutlich hohere Salzkonzentrationen, die folglich von den
submikronen Partikeln herriihren mussen.

Zug f<2um f>2um
1 6% 94%
2 37% 63%
3 63% 37%
4 65% 35%

Tabelle 5: Relative Anteile an submikronen und supermikronen Partikeln in allen vier
Zugen.
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Abbildung 50: Massengewichtete mittlere chemische Zusammensetzung der auf den
Membranen gesammelten Partikel in allen vier Ztigen.

Im Prinzip ist nun my; <;,m die einzige verbleibende Unbekannte in Gleichung (38)
und kann berechnet werden. Das Ergebnis erfillt jedoch manchmal nicht die Rand-
bedingung 0 < mx; < 1. In anderen Worten bedeutet dies, dass in diesen Fallen der
gemessene chemische Unterschied zwischen den Partikeln > 2um und dem Mittel-
wert Uber alle Partikel zu groB ist, um durch den vorhandenen Anteil f_,,, an kleinen
Partikeln erklart werden zu kénnen. Dies trifft insbesondere im ersten Zug zu, wo der
geringe Anteil an kleinen Partikeln von lediglich 6% nur geringe Unterschiede zwi-
schen den beiden Messungen erklaren kann.

Deshalb wurde die chemische Zusammensetzung mx; <;,m der kleinen Partikel so
gefittet, dass die Abweichungen zwischen der Berechnung nach Gleichung (38) und
der Messung auf dem Quarzfaserfilter minimal werden und gleichzeitig die Bedin-
gungen 0 <mpy; <1 und YixMxj<2um = 1 erfullt bleiben. Im zweiten bis vierten
Zug zeigt dieser Ansatz, dass die Partikel kleiner 2 um zu mehr als 80% aus Alkali-
chloriden bestehen, was unsere vorherigen Vermutungen bestétigt. Das nachst hau-
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figste Element ist S, was auf einen gewissen Anteil an Sulfaten hinweist. Im dritten
und vierten Zug finden wir zusatzlich Zn, das dafur bekannt ist, eutektische Verbin-
dungen mit anderen Metallchloriden einzugehen [Li2004, Bankiewicz2009)]. Wegen
der niedrigen Schmelzpunkte dieser Verbindungen kondensieren sie erst gegen En-
de des Kessels aus. Im ersten Zug offenbart der beste Fit eine vollkommen andere
Zusammensetzung als fir die anderen drei Zuge. Die Partikel enthalten keinerlei
Chloride, sondern scheinen hauptséachlich aus Ca, K und S zu bestehen, was auf die
Anwesenheit von CaS0O, and K,SO,4 hindeutet. Es sei angemerkt, dass der Fit fur ein
vollstandig konsistentes Bild auch O als Komponente liefern sollte, aber dieser Wi-
derspruch ist innerhalb der Ungenauigkeit unseres einfachen Ansatzes vertretbar.
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Abbildung 51: Bester Fit fur die mittlere chemische Zusammensetzung der submikro-
nen Partikel nach dem im Text beschriebenen Verfahren.

C.2.6 Zusammenhang von Partikelmorphologie und Chemie

Bisher wurde die chemische Zusammensetzung der Partikel rein grof3enabhangig
aufgetragen, ohne dass die Morphologie der Partikel dabei berticksichtigt wurde. Im
Folgenden sollen die Daten nochmals in Hinblick auf die Partikelmorphologie unter-
sucht. Dazu wurden alle Partikel, fir die EDX-Spektren aufgenommen wurden, un-
abhangig von der Partikelgré3e in drei verschiedene Morphologieklassen einsortiert:
() kugelférmige Partikel, (i) kompakte, aber irregular geformte Partikel und (iii) Ag-
glomerate aus kleineren Partikeln. Eine feinere Differenzierung hat sich als nicht
maoglich erwiesen, da keine weiteren klaren Klassifizierungsmerkmale gefunden wer-
den konnten. Zudem sinkt die Zahl der Partikel pro Klasse mit steigender Klassen-
zahl, sodass statistische Schwankungen immer mehr ins Gewicht fallen.

Die chemische Zusammensetzung flr die drei Morphologieklassen ist im Verlauf des
Kessels fur die Messkampagne im Februar 2015 in Abbildung 52 und fir die Mess-
kampagne im August 2015 in Abbildung 53 gezeigt. In beiden Abbildungen sieht
man, wie bereits zuvor diskutiert, den zunehmenden Salzanteil im Kesselverlauf auf-
grund von Kondensation, jedoch lassen sich keine systematischen Unterschiede
zwischen den einzelnen Morphologieklassen ausmachen (man bedenke die relativ
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groRen Standardabweichungen der Daten, die hier der Ubersichtlichkeit halber nicht
eingetragen wurden).
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Abbildung 52: Chemische Zusammensetzung der Partikel in allen vier Zigen des
GKS fur drei verschiedene Partikelmorphologien im Februar 2015.
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Abbildung 53: Chemische Zusammensetzung der Partikel in allen vier Zigen des
GKS fur drei verschiedene Partikelmorphologien im August 2015.

Daraus lassen sich verschiedene Schlussfolgerungen ziehen: Dass kein Unterschied
zwischen den kugelférmigen und unregelmé&Rig geformten Partikel im 1. Zug besteht,
zeigt, dass offenbar nicht substantielle Unterschiede in der chemischen Zusammen-
setzung Ursache dafir sind, ob ein Partikel aufschmilzt oder nicht. Vielmehr hangt
dies von der Maximaltemperatur, die das Partikel wahrend seiner Reisezeit gesehen
hat, oder von Feinheiten in der chemischen Zusammensetzung, die bereits starke
Anderungen in der Schmelztemperatur bewirken konnen, ab. Die Tatsache, dass
runde und kompakte Partikel sich chemisch kaum von Agglomeraten unterscheiden,
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zeigt, dass die kleinen Priméarpartikel, aus denen die Agglomerate bestehen, offenbar
im Mittel die gleiche Zusammensetzung haben wie die grol3eren einzelnen Primar-
partikel. Letztlich zeigt die in etwa gleiche Zunahme der Salzkonzentration im Kes-
selverlauf fur alle drei Partikelmorphologien, dass die Kondensation auf den Partikeln
offenbar nicht wesentlich von der Morphologie der Partikel abhangt.

C.2.7 Untersuchungen zur Rundheit der Partikel

Bei der GrolRenbestimmung der Partikel auf REM-Bildern wurden die Partikel durch
eine projektionsflachengleiche Ellipse angenéhert. Das Seitenverhaltnis dieser Ellip-
se liefert ein Schatzmald fur die Rundheit der Partikel: ein Seitenverhaltnis von 1
steht fur ein kugelférmiges Partikel (oder genauer gesagt ein Partikel mit kreisférmi-
ger Projektionsflache), Partikel mit groReren Seitenverhaltnissen sind dement-
sprechend langlich. Die Seitenverhaltnisse wurden bei der Auswertung immer mit
aufgezeichnet und im Anschluss daraufhin untersucht, ob sich systematische Zu-
sammenhange ableiten lassen.
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Abbildung 54: Kumulierte Haufigkeitsverteilungen des Seitenverhaltnisses flr feine
und grobe Partikel auf Membran bzw. Prallplatte im Februar 2015.

Abbildung 54 zeigt fur die Messkampagne im Februar 2015 die kumulierten Haufig-
keitsverteilungen des Seitenverhaltnisses fur die einzelnen Zuge eingeteilt in feine (<
1 um) und grobe (> 1 um) Partikel sowie fur Partikel auf der Membran bzw. Prallplat-
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te. Abbildung 55 zeigt den gleichen Datensatz fir die Messkampagne im August
2015. Der Ubersichtlichkeit halber wurde auf Fehlerbalken verzichtet.
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Abbildung 55: Kumulierte Haufigkeitsverteilungen des Seitenverhaltnisses flr feine
und grobe Partikel auf Membran bzw. Prallplatte im August 2015.

Die Kurven zeigen alle einen &hnlichen Verlauf. Die kumulierte Haufigkeit steigt
schnell an, sehr langliche Partikel sind also auf3erst selten. Im Kesselverlauf lasst
sich kaum eine systematische Abhangigkeit ausmachen; es zeigt sich lediglich eine
leichte Tendenz zu weniger elongierten Partikeln im dritten und vierten Zug im Ver-
gleich zum ersten Zug. Dies entspricht den Erwartungen, da das Aufkondensieren
einer flissigen Salzschicht in Form eines Tropfens tendenziell eher zu kugelférmigen
Partikeln fuhrt, auch wenn der ursprungliche Kern langlich ist.

Um die Unterschiede zwischen feinen und groben Partikeln, sowie zwischen Parti-
keln auf der Membran bzw. Prallplatte besser erfassen zu kénnen, wurde in Abbil-
dung 56 Uber alle Ziige gemittelt und die Kurven in einem Diagramm pro Messkam-
pagne zusammengefasst. Die Uber alle Zige gemittelten Beobachtungen spiegeln
sich in einer Betrachtung der einzelnen Zige bis auf einige Ausnahmen wider. Es
zeigt sich in beiden Messkampagnen, dass die submikronen Partikel tendenziell klei-
nere Seitenverhaltnisse haben als die supermikronen Partikel. Die lasst sich damit
erklaren, dass die submikronen Partikel hauptsachlich auskondensiert sind, wahrend
die Form der gréberen aus dem Brennbrett ausgetragenen Primarpartikel eher zufal-
lig und somit oft starker elongiert ist. Ebenso zeigt sich, dass die Partikel auf der
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Prallplatte offenbar gro3ere Seitenverhdltnisse als die Partikel auf den Membranen
haben. Daflr gibt es zurzeit jedoch noch keine schliissige Erklarung.

1
0.9
0.8
€07
20
506
His
T
e 0.5
Impaktor fein o 0.4 Impaktor fein
S S
§ 0.3 =>&=|mpaktor grob § 03 =>é=|mpaktor grob
< 3
0.2 === Membran fein 0.2 =9=Membran fein
0.1 S — 0.1
Februar2015  —#—Membran grob J August2015  —8—Membran grob
0
1 2 3 4 5 1 2 3 4 5
Seitenverhaltnis Seitenverhiltnis

Abbildung 56: Kumulierte Haufigkeitsverteilungen des Seitenverhaltnisses gemittelt
Uber alle Zuge fir feine und grobe Partikel auf Membran bzw. Prallplatte fir beide
Messkampagnen.

C.3 Messkampagne im Mai 2016 am AEZ Asdonkshof

Um den Einfluss von Partikelgré3enverteilung und chemischer Zusammensetzung
auf die Korrosion im Kessel weiter zu ergrinden, wurden Messungen an einer weite-
ren Anlage durchgefuhrt, die deutlich geringere Korrosionsraten aufweist. Ein we-
sentlicher Unterschied zwischen den beiden Anlagen besteht in der Art der Feue-
rung, die an der Vergleichsanlage im Gegensatz zum GKS als Gleich- statt Gegen-
stromfeuerung ausgelegt ist.

]
-
=

Abbildung 57: Schematische Kesselschnitte des AEZ Asdonkshof (links) und des
GKS Schweinfurt (rechts). Die Lage der Messstellen ist jeweils gelb markiert.
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Die Partikelmessungen am AEZ Asdonkshof wurden an sechs verschiedenen
Messstellen in Feuerraum und Kessel durchgefuhrt, wie durch gelbe Punkte in Abbil-
dung 1 gezeigt. Die Lage der Messstellen im Kessel ist vergleichbar mit den Mes-
sungen am GKS: Mittig im ersten Zug, gegen Ende des zweiten Zuges an der Kes-
selriickwand, hinter dem ersten Uberhitzerrohrbiindel im dritten Zug und hinter dem
dritten Economizer im vierten Zug. Die Lage der ersten Messstelle im Feuerraum ist
in Bezug auf den Rost @hnlich wie am GKS (Uber Zone 2), jedoch aufgrund der
Gleich- statt Gegenstromfeuerung stromungstechnisch deutlich verschieden. Dem-
entsprechend lag die Temperatur mit etwa 1000°C auch deutlich unter den 1250°C,
die an der vergleichbaren Messstelle am GKS gemessen wurden. Schliel3lich wurden
noch Messungen direkt Uber dem Schlacketrichter durchgefiihrt, wo die Temperatur
mit knapp 700°C deutlich niedriger als im tbrigen Feuerraum lag. Wéhrend der Mes-
sungen wurde aus Sicherheitsgrinden die sechste Rostwalze leergefahren, da in
den Trichter fallende Schlacke zu pl6tzlichen Druckschwankungen fithren kann. Pro
Messstelle wurden mindestens drei Proben genommen, um zeitliche Schwankungen
erfassen zu kénnen. Zudem wurde nach jeder Probenahme eine zuséatzlich Gesamt-
staubmessung mittels eines Quarzfaserfilters durchgefuhrt.

In Abbildung 58 ist der Temperaturverlauf Uber die Flugstrecke im Kessel fur beide
Anlagen im Vergleich gezeigt. Die Werte basieren auf eigenen Messungen wahrend
der Partikelprobenahme mit einem Thermoelement und gemittelten Angaben aus
den Betriebsdaten der Betreiber. Am AEZ Asdonkshof werden jedoch nur wenige
Temperaturdaten in der Leittechnik mitgeschrieben, sodass hier eine geringere Da-
tendichte im Kesselverlauf vorliegt als am GKS. Um die Vergleichbarkeit der beiden
Anlagen zu ermdglichen, wurde die Auftragung so gewahlt, dass das erste Uberhit-
zerrohrbiindel (1. UH) jeweils bei einer Wegstrecke von 40 m liegt.
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Abbildung 58: Temperaturverlauf im Kessel des GKS Schweinfurt (blau) und des
AEZ Asdonkshof (rot). Die Lage der vier Messstellen sowie des 1. Uber-
hitzerrohrbiindels und des 3. Economizers sind jeweils markiert.

Von der Messstelle im ersten Zug bei etwa 1000°C bis zum Ende des zweiten Zuges
ist der Temperaturverlauf in beiden Anlagen relativ &hnlich. Wahrend am GKS jedoch
offenbar viel Warme durch die Wéarmefalle in der Umlenkung zwischen zweitem und
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drittem Zug entnommen wird und die Temperatur nur wenig ber dem ersten UH ab-
fallt, erreicht das Rauchgas am AEZ Asdonkshof den ersten UH mit hoherer Tempe-
ratur und gibt dort viel Warme ab. Hinter dem ersten UH sind die Temperaturen dann
mit etwa 520 - 540°C wieder vergleichbar. Im Folgenden fallt die Temperatur am AEZ
Asdonkshof langsamer mit der Wegstrecke ab als am GKS. Dies ist jedoch einfach
der Tatsache geschuldet, dass sich der Uberhitzer- und Economizerbereich (iber ei-
ne grolRere Strecke zieht. So sind an der Messstelle im vierten Zug, die jeweils hinter
dem dritten Economizer liegt, die Temperaturen wieder vergleichbar. Der Tempera-
turverlauf vom Rost durch den Feuerraum bis zur ersten aufgetragenen Messposition
ist aufgrund des Fehlens eines ausreichend feinen Netzes von Temperaturmessstel-
len nicht im Detail bekannt. Es ist jedoch zu erwarten, dass sich dieser aufgrund der
unterschiedlichen Bauart der beiden Anlagen signifikant unterscheidet.

C.3.1 PartikelgroBenverteilungen und Gesamtstaub

Im Folgenden wird die Analyse der Proben mittels REM vorgestellt. Die in Abbildung
59 dargestellte Anzahlverteilung ist wie bereits am GKS dominiert durch submikrone
Partikel. Wahrend im ersten Zug nur sehr geringe Konzentrationen an submikronen
Partikeln vorhanden sind, nimmt deren Zahl im Kesselverlauf durch Kondensation
von Salzen stetig zu. Die starkste Konzentrationszunahme ist dabei zwischen den
Messstellen im zweiten und dritten Zug zu beobachten. Beim in Abbildung 60 darge-
stellten Verlauf der Massenkonzentrationen sieht man wie schon in der Anzahlkon-
zentration eine Zunahme im Kesselverlauf aufgrund von Kondensation. Die Massen-
konzentration der groben Partikel nimmt hingegen vom ersten bis zum vierten Zug
durch Verluste an Umlenkungen und Stromungshindernissen ab.

An den beiden Messstellen im Feuerraum sind deutlich weniger grobe Partikel als im
ersten Zug vorhanden. An der ersten Messstelle lasst sich dies durch die fir die
Messung ungtinstige Stromungsfihrung an dieser Stelle erklaren: Wahrend die Son-
denoffnung nach unten in Richtung des Brennbetts gehalten wurde, kommt die Stro-
mung der Primarluft von schrag oben. Somit wurde vermutlich nur ein geringer Tell
der groben Partikel erfasst. An der zweiten Messstelle wurde tUber dem Schlacket-
richter gemessen und wie zuvor erwahnt die letzte Rostwalze zuvor leergefahren.
Somit sind hier auch keine hohen Konzentrationen an groben Partikeln zu erwarten.

Um einen Vergleich mit den beiden Messzeiten am GKS zu ziehen, beschranken wir
uns der Ubersichtlichkeit halber im Folgenden auf die in Abbildung 61 gezeigten tota-
len Gesamtstaubmengen (griin), die hier zusatzlich in die Anteile an Partikeln grol3er
(gelb) bzw. kleiner (orange) 2 pum eingeteilt ist. Diese wurden durch Integration der
Massenkonzentrationskurven tber die entsprechenden Bereiche gewonnen.

Zwischen der zweiten Messkampagne am GKS und den Messungen am AEZ As-
donkshof zeigt sich generell eine gute Ubereinstimmung in den vier Ziigen. Die Ge-
samtstaubmengen liegen auf dhnlichem Niveau und auch die Fraktionierung in feine
und grobe Partikel ist vergleichbar. Im Vergleich zur ersten Messung am GKS weisen
die beiden anderen Messkampagnen jedoch deutlich niedrigere Staubmengen, so-
wohl an groben Partikeln als auch an auskondensierten feinen Salzpartikeln auf. Ob
dies allein auf unterschiedliche Betriebsbedingungen zwischen den beiden Messun-
gen zurickzufuhren ist oder noch andere Ursachen hat, konnte bis zum Projektende
nicht abschlieBend geklart werden.
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Abbildung 59: PartikelgroRenabhangige Anzahlkonzentration im Kesselverlauf ge-
messen am AEZ Asdonkshof.
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Abbildung 60: Partikelgrof3enabhéngige Massenkonzentration im Kesselverlauf ge-

messen am AEZ Asdonkshof.
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Abbildung 61: Entwicklung der Gesamtstaubmenge (grin) im Kesselverlauf fur alle
drei Messkampagnen. Zusatzlich sind die Anteile an Partikeln > 2 um (gelb) und < 2

um (orange) dargestellt. Im Feuerraum wurden nicht in allen Fallen Messungen
durchgefuhrt.

Die Gesamtstaubmessungen wurden wie bereits zuvor am GKS durchgefiihrt, indem
die Nickelmembran durch einen Quarzfaserfilter ersetzt und die Prallplatte weggelas-
sen wurde. So konnen alle Partikel nahezu unabhangig von ihrer GréRe gesammelt
werden. Die Quarzfaserfilter wurden vor der Messung bei (20 + 1) °C und (50 = 5) %
rF konditioniert und zweimal im Abstand von 24 h gewogen. Die belegten Proben
wurden unter den gleichen Bedingungen ausgelegt und wiederum zweimal gewogen.
Die Ergebnisse sind in Abbildung 46 im Vergleich zur den Messungen der letzten
Messkampagne am GKS gezeigt.

Leider sind trotz der positiven Erfahrungen bei der letzten Messkampagne diesmal
wieder einige Filter beim Ausbau aus dem Sondengehause teilweise zerbrochen,
sodass eine gravimetrische Analyse kein verlassliches Ergebnis liefert. Diese Filter
wurden in Abbildung 46 nicht beriicksichtigt, sodass es sich im ersten und zweiten
Zug nur um Einzelmessungen handelt. Insgesamt zeigt sich in guter Ubereinstim-
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mung mit den Messungen am GKS eine Gesamtstaubmenge von durchschnittlich
etwa 1,2 g/ms.
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Abbildung 62: Gesamtstaubmessungen aus der aktuellen Messkampagne am AEZ
Asdonkshof (links) sowie aus der letzten Messkampagne am GKS Schweinfurt im
August 2015 (rechts).

C.3.2 Chemische Zusammensetzung

Die chemische Analyse der Partikel wurde mittels EDX durchgefiihrt. Insgesamt zei-
gen die Messungen das erwartete Bild: Im ersten Zug machen den grof3ten Antell
machen Ca, Al und Si, sowie weitere Kationen wie Mg, Ti, Cr, Fe und Zn aus. Die
Elemente liegen hauptsachlich als Oxide vor, wahrend der Anteil weiterer Anionen
wie CI, S, P und F sehr gering ist. Zudem finden sich nur sehr geringe Anteile an den
Alkalimetallen Na und K. Im weiteren Kesselverlauf steigt der Salzanteil an, da Kon-
densation durch Abkuhlung im Kessel stattfindet. Besonders hoch ist der Anteil an
Salzen bei kleineren Partikeln.

Auffallig sind die hohen Chromgehalte bei einigen Messungen, die bei vorherigen
Messungen in Millverbrennungsanlagen nie beobachtet wurden. Diese treten insbe-
sondere bei den Messungen in Feuerraum und erstem Zug auf. Dies deutet entwe-
der auf Partikel hin, die bereits im Feuerraum vorhanden sind, aber auf dem Weg
durch die Anlage schnell verloren gehen, oder auf ein moégliches Artefakt durch die
dort vorherrschenden hohen Temperaturen. Ein denkbarer Erklarungsansatz wére,
dass sich Teile der Oxidschicht an der Innenseite des Sondengehauses ablésen und
falschlicherweise als Partikel aus dem Rauchgasstrom gewertet werden. Da der ver-
wendete Stahl jedoch etwa ein Eisen-zu-Chrom-Verhaltnis von 2:1 aufweist, erklart
dies allein nicht die hohen Chromgehalte bei vergleichsweise wenig Eisen. Hier wéare
eine deutliche Anreicherung von Chrom in der oberflachennahen Oxidschicht notig,
was jedoch im Rahmen des Projekts aus Zeitgriinden nicht mehr ndher untersucht
werden konnte.
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Abbildung 63: Chemische Zusammensetzung der auf den Membranen gesammelten
Partikel im Feuerraum und allen vier Zigen am AEZ Asdonkshof.

Im Vergleich zu den Messungen am GKS zeigt sich insgesamt eine gute Uberein-
stimmung. Deutliche Abweichungen erkennt man hauptsachlich im Chloranteil. Um
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dies zu verdeutlichen wurde fir jede Messung in allen Zigen der Chloranteil tGber
alle PartikelgroRenklassen gemittelt, wohlwissend, dass dies keine physikalisch sinn-
volle GroR3e ist, sondern allein der lllustration dient. Die Ergebnisse sind in Abbildung
64 gezeigt. Trige man den Verlauf fur jede einzelne GrolRenklasse auf, wirde sich
ein ahnliches Bild ergeben, jedoch aufgrund der Vielzahl an Diagrammen nicht der
Ubersichtlichkeit dienen.
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Abbildung 64: ,Mittlerer* Chloranteil der auf den Membranen gesammelten Partikel
im Kesselverlauf fir alle drei Messkampagnen.

Der Vollstandigkeit halber ist in Abbildung 65 abschlie3end noch die chemische Zu-
sammensetzung der Partikel, die auf der Prallplatte gesammelt wurden, gezeigt. Im
dritten und vierten Zug ist die chemische Zusammensetzung ahnlich zu derjenigen
auf der Prallplatte. Systematische Unterschiede gibt es lediglich dadurch, dass Fe,
Cr und Si als Partikelbestandteile nicht detektiert werden kdnnen, da sie vom Unter-
grundsignal der Stahlplatte Gberlagert werden. Wie bereits bei den Messkampagnen
am GKS beobachtet, ist der gefundene Alkalianteil teils deutlich héher als bei den
Partikeln auf der Membran, was zeigt, dass auf der Prallplatte noch unerwiinschte
Kondensationsartefakte auftreten, die sich am starksten bei den héchsten Tempera-
turen bemerkbar machen. Diese konnten bisher auch durch langere Vorheizzeiten
nicht vollstandig unterdriickt werden.

Betrachten wir wiederum den Chloranteil im Kesselverlauf an den beiden Anlagen im
Vergleich (siehe Abbildung 66), so zeigt sich auch hier ein héherer Chloranteil am
GKS als in Asdonkshof, wie bereits bei den auf den Membranen gesammelten Parti-
keln beobachtet. Eine Ausnahme stellt lediglich die Messung im dritten Zug da, wo
am AEZ Asdonkshof ungewdhnlich viel Chlor auf den Prallplatten gefunden wurde.
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Abbildung 65: Chemische Zusammensetzung der auf den Prallplatten gesammelten
Partikel im Feuerraum und allen vier Ziigen am AEZ Asdonkshof.
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Abbildung 66: ,Mittlerer* Chloranteil der auf den Prallplatten gesammelten Partikel im
Kesselverlauf fur alle drei Messkampagnen.

C.4 Zusammenfihrung und Interpretation der Ergebnisse

Mit Hilfe der neuen Probenahmetechnik konnten wertvolle Erkenntnisse zu Gréf3en-
verteilung, Konzentration und chemischer Zusammensetzung der Partikelphase im
Rauchgas von Millverbrennungsanlagen gewonnen werden. Die Methode besitzt
jedoch auch Nachteile: Die chemische Zusammensetzung der sehr feinen und sehr
groben Partikel ist nicht zugénglich, da diese entweder als Einzelpartikel ein zu
schwaches Signal liefern oder zu selten vorkommen. Zudem gibt es Anzeichen, dass
die sehr feinen Partikel bei der Bestimmung der Anzahlkonzentrationen unterrepra-
sentiert sind. Aus diesen Grinden wurden die Messungen mit der Heil3gasproben-
ahme mit solchen des bifa Umweltinstituts mit einer Verdiinnungssonde vergleichen.

Wie bereits zu Beginn diskutiert, birgt jedoch auch die Messung mit der Verdin-
nungssonde zwei wesentliche Nachteile: Zum einen werden die meist klebrigen Par-
tikel ab einer Grol3e von wenigen Mikrometern zu einem Grol3teil bereits im Schwa-
nenhalskrimmer abgeschieden werden. Dariiber hinaus sind die Ergebnisse je nach
Temperatur im Kessel mehr oder weniger stark von Artefakten durch Kondensation
von Salzdampfen wahrend der Abklhlung in der Sonde beeinflusst. Um die Ergeb-
nisse mit anderen Messmethoden vergleichbar zu machen, missen diese Artefakte
somit zunachst korrigiert werden. Dazu wird zum einen die im Krimmer gefundene
Massenkonzentration anhand ihrer chemischen Zusammensetzung auf die einzelnen
Partikelgro3enklassen aufgeteilt. Um die bei der Probenahme kondensierten Alkali-
chloride herauszurechnen, wird die Menge kondensierbarer Salze bei der jeweiligen
Probenahmetemperatur berechnet und oberflachenproportional auf die Partikel ver-
teilt. Experimentell zeigt sich jedoch, dass deutlich mehr Salz auf den groben Parti-
keln zu finden ist, als es ihr vergleichsweise geringer Anteil an der Gesamtoberflache
erwarten lasst. Dies kann zum einen an der Agglomeration zwischen feinen und gro-
ben Partikeln (Scavenging) liegen, die entsprechend mehr Salz auf die groben Parti-
kel transportiert, zum anderen an einer moglichen Unterschatzung des Oberflachen-
anteils der groben Partikel bei der Annahme kugelféormiger Partikel. Da diese Effekte
schwer theoretisch zu erfassen sind, wurde der Korrekturalgorithmus entsprechend
um empirische Faktoren erweitert. Weiterhin wird korrigiert, dass durch die artifizielle
Kondensation auch eine Veranderung der Korngrof3e eintritt.
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C.4.1 PartikelgréRenverteilungen

Im Folgenden sollen die Partikelmassengrof3enverteilungen, die zum einen mit der
Verdinnungssonde, zum anderen mit der Heil3gasprobenahme gemessen wurden,
miteinander verglichen werden. Die jeweiligen Ergebnisse gemittelt Uber samtliche
durchgeflihrten Einzelmessungen sind in Abbildung 67 dargestellt. Beide Methoden
zeigen ubereinstimmend, dass das Aerosols eine bimodale GroRRenverteilung auf-
weist mit einer Feinfraktion im GrofRenbereich einiger 100 nm und einer Grobfaktion
mit einem Maximum zwischen etwa 10 und 100 um. Im Bereich zwischen etwa 1 und
5 um liegt ein ausgepragtes Minimum, in dem nur ein geringer Anteil der Gesamtpar-
tikelmasse zu finden ist.
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Abbildung 67: PartikelmassengroRenverteilungen in den vier Zugen des Kessels des
GKS gemessen mit der HeiRgasprobenahme (blau) und der Verdinnungssonde
(rot).

Im Detail ergeben sich jedoch einige Unterschiede zwischen den beiden Messme-
thoden. So zeigt sich insbesondere im ersten Zug, dass bei der Heil3gasprobenahme
offenbar Partikel bis etwa 0,4 um im Vergleich zur Messung mit der Verdinnungs-
sonde deutlich unterreprasentiert sind. Dies lasst sich dadurch erklaren, dass bei der
manuellen Analyse der REM-Bilder solch kleine Partikel teilweise irrtimlich nicht mit-
gezahlt werden, da sie sich nur schlecht vom Untergrund unterscheiden lassen, wéh-
rend sie bei der Messung mit der Verdiinnungssonde vom elektrischen Niederdruck-
impaktor (ELPI) erfasst werden. Die Zuverlassigkeit der Ergebnisse der Verdin-
nungssonde im GroRenbereich zwischen 0,04 und 0,4 pm wird dadurch bestarkt,
dass von Brunner et al. durchgefuhrte Messungen mit einem Hochtemperaturkaska-
denimpaktor dort gut Ubereinstimmende Ergebnisse liefern [Brunner 2013].

Eine weitere Diskrepanz zeigt sich speziell in der Grél3enklasse um 0,77 um, bei der
die Heil3gasprobenahme deutlich weniger Partikel findet als die Verdinnungssonde,
was zu einer scheinbaren Verschmélerung der Feinfraktion fuhrt. Dies ist ein syste-
matischer Fehler, der durch den Wechsel von stark vergro3erten REM-Bildern zur
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Zahlung sehr kleiner Partikel zu weniger vergroRerten REM-Bildern zur Zahlung gro-
Berer Partikel bedingt ist. Es hat sich gezeigt, dass dies fur die entsprechende Gro-
Benklasse entweder zu einer starken Unter- oder Uberschatzung der Partikelmasse
fuhrt.

Im GroRenbereich um 10 um sieht die Verdinnungssonde im dritten und vierten Zug
deutlich hohere Partikelmassenkonzentrationen als die Hei3gasprobenahme. Eine
starke Massenzunahme in diesem Groél3enbereich im Kesselverlauf ist jedoch nicht
konsistent zu erkléren ist, da (i) eher eine Abnahme durch Verluste an Umlenkungen
und Stromungshindernissen zu erwarten ist, (ii) Kondensation auf die groben Partikel
nicht entscheidend die Masse erhdhen sollte und (iii) ein Entstehen des neuen Ma-
ximums der Massenkonzentration durch Agglomeration gleichzeitig zu einer deutli-
chen Massenabnahme in der Feinfraktion fihren sollte, was ebenfalls nicht zu be-
obachten ist. Hinzu kommt, dass sich die mit der Verdiinnungssonde bestimmte
chemische Zusammensetzung in diesem Groéf3enbereich nicht harmonisch in das
Gesamtbild einfugt (siehe spater folgende Diskussion), wahrend die fir die Heil3gas-
probenahme der Fall ist. Insgesamt erscheinen hier die Ergebnisse der Heil3gaspro-
benahme, die zudem speziell zur optimalen zur Vermessung dieses Gro3enbereichs
ausgelegt wurde, somit plausibler. Dass die Verdinnungsmethode aufgrund der
starken Abscheidung mittelgro3er, klebriger Partikel im Einlasskrimmer eine be-
kannte Schwache aufweist, die womdglich mit der entsprechenden Korrektur nicht
ideal kompensiert wird, mag zudem auch die Ursache dafir sein, dass die Heil3gas-
probenahme in den ersten beiden Zigen hier hbhere Konzentrationen findet.
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Abbildung 68: PartikelmassengroR3enverteilung in den vier Zigen des GKS-Kessels
kombiniert aus Messungen mit der Verdiinnungssonde und der Hei3gasprobenah-
me.

Basierend auf der zuvor gefuihrten Diskussion, wurden die Ergebnisse der beiden
Messmethoden wie in Abbildung 68 gezeigt zusammengefuhrt, sodass sich ein Ge-
samtbild ergibt, das nach aktuellem Wissensstand die reale Entwicklung der Parti-
kelgroRenverteilung im Kesselverlauf widerspiegelt. Bis 0,4 um wurden nur die Daten
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der in diesem GroRRenbereich verlasslicheren Verdinnungssonde berticksichtigt.
Zwischen 0,4 und 4 pm liefern beide Methoden prinzipiell vergleichbare Ergebnisse,
sodass hier ein Mittelwert zwischen den beiden Methoden gebildet wurde. Dabei
wurde die bei der Hei3gasprobenahme methodenbedingt diskriminierte Partikelgro-
Benklasse bei 0,77 pum durch Interpolation zwischen der darunter und dariber lie-
genden GrolRenklassen angenahert. Im GroRenbereich zwischen 4 und 100 pum lie-
fert die Heil3gasprobenahme plausiblere Ergebnisse, sodass hier die Daten dieser
Methode verwendet werden. In der Gréfienklasse um 350 pum liegen beide Methoden
wieder nah beieinander, sodass hier der Mittelwert aus beiden Methoden verwendet
wird.

C.4.2 Chemische Zusammensetzung

Ebenso wie die GroR3enverteilungen, sollen nun auch die mit den beiden Messme-
thoden erhaltenen chemischen Zusammensetzungen der Partikel miteinander vergli-
chen werden. Bei der Verdinnungssonde wurden die einzelnen Stufen des Kaska-
denimpaktors sowie der Inhalt von Zyklon und Krimmer chemisch untersucht, so-
dass sich hier Zusammensetzungen fir den gesamten betrachteten Grol3enbereich
ergeben. Dabei wurden Kondensationsartefakte wieder herausgerechnet und der
Inhalt des Krimmers anhand der chemischen Zusammensetzung auf die verschie-
denen GroRenklassen aufgeteilt. Bei der Heil3gasprobenahme wurden die auf den
Membranen gesammelten Partikel mittels energiedispersiver Rontgenspektroskopie
(EDX) chemisch untersucht. Da Partikel kleiner 1 um ein sehr niedriges Signal-zu-
Untergrund-Verhaltnis aufweisen und Partikel gro3er 25 um sehr selten sind, sind die
Verteilungen auf den Bereich zwischen etwa 1 und 25 pum eingeschrankt. Die Ergeb-
nisse sind in Abbildung 69 gezeigt.

Beide Methoden zeigen Ubereinstimmend, dass die Partikel im Wesentlichen zum
einen aus verschiedenen Oxiden wie bspw. SiO2, Al203, CaO, MgO, Fe203 oder
TiO2 bestehen, zum anderen aus Alkalichloriden, deren Anteil im Kesselverlauf
durch Kondensation deutlich zunimmt und hauptsachlich auf die feinen Partikel kon-
zentriert ist. In dem mit beiden Methoden vermessenen Grol3enbereich zwischen et-
wa 1 und 25 pm ergeben sich jedoch auch hier gewisse Abweichungen. So zeigt die
Messung mit der Verdinnungssonde im ersten Zug eine hohere Konzentration an
Alkalisulfaten, die womoglich auch bei der Probenahme auskondensiert sind und bei
der Korrektur nicht berlcksichtigt wurden. Die HeilRgasprobenahme weif3t hingegen
ungewohnlich hohe Anteile an Fe und insbesondere Cr auf. Es konnte noch nicht
abschlieBend geklart werden, ob dies ein Artefakt durch Abplatzen von Oxidpartikeln
von der Innenseite des stédhlernen Sondengehauses sein kénnte.

Im zweiten Zug stimmen die Ergebnisse im Rahmen der zu erwartenden Schwan-
kungen gut miteinander Uberein, wahrend sich im dritten und vierten Zug eine deutli-
che Diskrepanz zwischen den beiden Messmethoden zeigt. Wéahrend die Heil3gas-
probenahme einen recht kontinuierlichen Ubergang zwischen den salzreichen sub-
mikronen Partikeln und den calciumreichen groben Partikeln liefert, findet die Ver-
dinnungssonde hier sehr salzreiche Partikel mit nahezu gré3enunabhéngiger Zu-
sammensetzung. Da solch hohe Salzanteile in diesem GroRenbereich und auch ein
drastischer Bruch in der chemischen Zusammensetzung zwischen den GréfRRenklas-
sen bei 18 und 50 um nicht plausibel zu erkléaren ist, bestétigt die chemische Be-
trachtung unsere obige These, dass die HeilRgasprobenahme in diesem Grol3enbe-
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reich verlasslichere Ergebnisse liefert. Eine genaue Erklarung der Ursache fir die
starken Abweichungen ist zurzeit noch in Diskussion.
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Abbildung 69: Grol3enaufgeldste chemische Zusammensetzung in den vier Zigen
des GKS gemessen mit Verdinnungssonde (links) bzw. Heil3gasprobenahme
(rechts).

In Abbildung 70 wurden basierend auf der obigen Diskussion die Ergebnisse der bei-
den Methoden so kombiniert, dass zwischen 1 und 25 um die Resultate der Heil3-
gasprobenahme und ansonsten die der Verdinnungssonde verwendet wurden. Zu
grof3en Partikeln hin ergibt sich ein sehr konsistentes Bild, wahrend um 1 pm noch
ein deutlicher Bruch in der chemischen Zusammensetzung zu verzeichnen ist, der
jedoch nicht grundséatzlich im Widerspruch zur bimodalen Gro3enverteilung steht.
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Abbildung 70: Grol3enaufgeloste chemische Zusammensetzung in den vier Zigen
des GKS kombiniert aus Messungen mit Verdinnungssonde und Heil3gasproben-
ahme.

C.4.3 Vergleich der beiden Anlagen

Gemald dem oben beschriebenen Schema zur Zusammenfuhrung der Daten der bei-
den Messmethoden zeigen Abbildung 71 und Abbildung 72 die PartikelgroR3envertei-
lung und chemische Zusammensetzung im Kesselverlauf fur die Vergleichsanlage.
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Abbildung 71: PartikelmassengroR3enverteilung in den vier Zugen der Vergleichsan-
lage kombiniert aus Messungen mit Verdiinnungssonde und Heil3gasprobenahme.
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Insgesamt zeigt sich beim Vergleich der beiden Anlagen ein ahnliches Bild, sowohl in
Bezug auf die PartikelgroRenverteilungen als auch auf die chemische Zusammen-
setzung. Ein auffalliger Unterschied zwischen GKS und Vergleichsanlage liegt jedoch
darin, dass auf Partikeln zwischen etwa 1 und 25 pm prozentual deutlich weniger ClI
zu finden ist. Im zweiten Zug ist dies lediglich der Tatsache geschuldet, dass die
Messung bei einer héheren Temperatur (700°C statt 650°C) durchgefiihrt wurden, im
dritten und vierten Zug bei nahezu identischen Temperaturen weist dies jedoch auf
einen tatsachlich geringeren Chloranteil hin. Der geringe prozentuale Chlorgehalt
zusammen mit der niedrigeren Massenkonzentration im mittleren Partikelgrol3enbe-
reich im Vergleich zum GKS, kann ein erster Hinweis zu Erklarung fur die stark un-
terschiedlichen Korrosionsraten sein, da gerade Partikel in diesem GroRRenbereich
mit hoher Effizienz auf den Uberhitzerrohrbiindeln abgeschieden werden. Nach einer
genauen Ursache fir die Unterschiede zwischen den beiden Anlagen wird derzeit
noch gesucht.
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Abbildung 72: GrélRenaufgeldste chemische Zusammensetzung in den vier Zigen
der Vergleichsanlage kombiniert aus Messungen mit Verdinnungssonde und Heil3-
gasprobenahme.

D Partikeldynamiksimulationen

Es wurde wéahrend der Bearbeitung des Vorhabens beschlossen, die geplanten Si-
mulationen in zwei unterschiedliche Simulationsraume aufzuteilen. Simulations-
raum 1 (siehe Abbildung 73 (griin)) umfasst dabei den Gasraum zwischen dem
Brennbett und dem ersten Rohrbiindel im Kessel. In diesem Raum soll eine detaillier-
te Berechnung der Partikeldynamik erfolgen, wobei hier jedoch nur numerisch effizi-
ente Euler-Methoden zur Betrachtung der Partikeldynamik eingesetzt werden. Ziel
dieser Untersuchungen ist es, die resultierende Partikelgré3enverteilung zu ermitteln,
die letztendlich an den Rohrbindeln anliegt. Dartiber hinaus dient diese Berechnung
der Abschatzung des elektrischen Ladungszustands der Partikel im Verlauf der An-
lage. Simulationsraum 2 (siehe Abbildung 73 (orange)) wird den Nahbereich um das
Rohrbundel erfassen. Hier sollen im weiteren Verlauf detaillierte Partikeldynamikbe-
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rechnungen durchgefiihrt werden mit dem Ziel, die Partikeldeposition auf den Rohr-
bindeln zu erfassen. Hierzu wird eine kombinierte Euler- und Lagrange-Betrachtung
durchgefuhrt.
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Abbildung 73: Simulationsrdume zur Berechnung der Partikeldynamik.

Weiterhin sollte die Partikeldynamiksimulation auf die bereits von der Weghaus
GmbH entwickelte Verbrennungssimulation aufgesetzt werden. Da die Verbren-
nungssimulation mit dem CFD-Programm CFX berechnet wurde und die Partikeldy-
namiksimulationen mit FLUENT und CFX durchgefuhrt werden sollten, war es nétig,
die mit CFX berechneten Feldgrél3en, wie Stromungsgeschwindigkeiten, Tempera-
tur, etc. in FLUENT nutzbar zu machen. Diese Vorgehensweise ermdglicht neben
der Zeitersparnis vor allem eine optimale Vergleichbarkeit beider Partikelmodelle
(FPM (FLUENT); MOM (CFX)). Daruber hinaus mussten die Stoffdaten der zu be-
trachtenden Partikelspezies in das FPM implementiert werden. Die durchgefiihrte
Methodenentwicklung ist im Folgenden detailliert beschrieben.

D.1 Methodenentwicklung

Als Modellstoffsystem wird hier im Folgenden ein Aerosol bestehend aus SiO,-
Primarpartikeln und einer Dampfphase aus NaCl und KCI beschrieben. Dabei kommt
es im Verlauf durch die zu betrachtenden MVA-Rauchgasziige zur Kondensation der
Dampfphase auf den bestehenden Primarpartikeln und zur Agglomeration der Parti-
kel untereinander. Die homogene Nukleation von Partikeln aus der Dampfphase ist
nicht wahrscheinlich, wird aber bei den Simulationen mit betrachtet. Ergebnis der
durchgefiihrten Simulationsrechnungen ist u.a., welche partikeldynamischen Prozes-
se oberhalb des Brennbetts und in den Rauchgasziigen maf3geblich sind. Mit Hilfe
der zur Verfugung stehenden Modellbildung sind folgende Mechanismen abbildbar:
Nukleation, Kondensation, Koagulation, Diffusion, Sedimentation, Impaktion,
Thermophorese und Elektrophorese.
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Implementierung der Stoffdaten

Um die partikeldynamischen Prozesse numerisch berechnen zu kénnen, missen die
nachfolgend aufgetragenen Stoffdaten in die CFD-Software implementiert werden.
Abbildung 74 bis Abbildung 76 zeigen die jeweiligen funktionellen Zusammenhénge
zwischen Dampfdruck, Oberflachenspannung, Diffusionskoeffizient und der Tempe-
ratur fur NaCl und KCI.
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Abbildung 74: Dampfdruckverlauf fir NaCl und KCI [Ewing1974, Stull1947].
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Abbildung 75: Verlauf der Oberflachenspannung fir NaCl und KCI [Ewing1974].
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Abbildung 76: Verlauf des Diffusionskoeffizienten fir NaCl und KCI [Jensen2000].
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Ubernahme der CFX-Daten in FLUENT

Zur Entwicklung der Methode wurde ein sehr grobes 3D-Rechengitter erzeugt, das
die Geometrie der GKS-Rauchgasztige vereinfacht abbildet. Fir dieses Gitter wurde
mit Hilfe von CFX eine Stromungs- und Verbrennungssimulation durchgefuhrt und
die Ergebnisse der CFX-Berechnung in FLUENT als ,Profiles” importiert. Die hinter-
legten Profile werden dabei als ,Fixed Values" abgelegt und ermdglichen eine tber-
lagerte Berechnung der Alkalispezies sowie der Partikeldynamik. Abbildung 77 zeigt
den Vergleich des in CFX berechneten und in FLUENT als Profile importierten Str6-
mungsprofils. Abbildung 78 zeigt die entsprechenden Temperaturprofile.

CEX Fluent

Abbildung 77: Stromungsprofil in CFX (berechnet) und FLUENT (importiert).

CEX Fluent

Abbildung 78: Temperaturprofil in CFX (berechnet) und FLUENT (importiert).

Es ist deutlich zu erkennen, dass die in CFX berechneten Profile beim Import in
FLUENT an Scharfe verlieren. Dies liegt an der Interpolation der Profilwerte auf dem
verwendeten Rechengitter. Der Effekt ist umso groR3er, je grober die Gitterauflosung
ist. Daher tritt er hier, bei Verwendung der vereinfachten GKS-Geometrie sehr deut-
lich zu Tage. Abbildung 79 zeigt das nicht numerisch geglattete Stromungsprofil und
das verwendete Gitter.
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Abbildung 79: Zellwerte der Stromungsgeschwindigkeit und Gitterauflosung.

Es ist zu erwarten, dass Interpolationseffekte bei Verwendung eines feiner aufgelds-
ten Gitters deutlich minimiert werden und nicht mehr ins Gewicht fallen, so dass eine
sehr gute Vergleichbarkeit der Partikelmodelle durch die hier entwickelte Methode
gegeben ist. Erste Tests fur die Partikeldynamiksimulation auf diesem Gitter zeigten
eine stabile numerische Lésung und waren problemlos auf dem Rechnercluster
parallelisierbar.

Partikeldynamiksimulation

Zur Modellierung der Partikeldynamik innerhalb des GKS stehen am IUTA verschie-
dene Partikelmodelle zur Verfiigung, die, an die Schnittstelle der Software ANSYS
FLUENT gekoppelt, verschiedene physikalische Effekte darstellbar machen.

Fine Particle Model (FPM)

Zur Abbildung von PartikelgroRenverteilungen und deren Anderung durch partikeldy-
namische Prozesse wird haufig die modale Betrachtungsweise verwendet. Hierbei
wird die Grol3enverteilung eines Aerosols anhand von drei charakteristischen Para-
metern beschrieben: Die Anzahldichte N, den mittleren Partikeldurchmesser dq, und
die Standardabweichung oy. Hierzu wird die Partikelgrof3enverteilung n(dp) tber eine
endliche Anzahl ihrer Momente My beschrieben:

Mk:Td;n(dp)j(dp) (39)

Haufig fuhrt die Momenten-GDE nur zu einer geschlossenen Lésung, wenn flr die
Partikelgro3enverteilung n(dp) ein fester funktionaler Verlauf, z. B. die logarithmische
Normalverteilung, vorgegeben wird und dieser wahrend der ablaufenden aerosoldy-
namischen Prozesse erhalten bleibt. Dann geht die Momenten-GDE in die als “Modal
Dynamics Equation* (MDE) bezeichnete Gleichung Uber:
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dM - ~
oo M) v, vM ) vieM,) + (s, (40)
instaﬁationar Konvektion Diffusion externeKrafte Quellen/Senken

Dies hat den Vorteil, dass die drei charakteristischen Gré3en der Partikelgrof3enver-
teilung durch die Lésung der Erhaltungsgleichungen fur drei Momente ermittelt wer-
den kénnen, was den numerischen Aufwand zwar erhoht, aber die Anderung der
Partikelgré3enverteilung durch dynamische Prozesse beschreibbar macht [Strat-
mannl1991, Wilck1998]. Diese Methode wird auch als modale Aerosoldynamik-
Modellierungstechnik (MAD-Technik) bezeichnet. Zur Modellierung partikel-
dynamischer Vorgédnge nach der MAD-Technik steht am IUTA das Fine-Particle-
Model (FPM) als Erweiterung der genutzten CFD-Software FLUENT zu Verfiigung.
Mithilfe dieses Modells kdnnen Nukleations-, Kondensations- und Koagulationspro-
zesse berechnet werden [Whitby2003].

Homogene Nukleation

Bei der homogenen Nukleation werden aufgrund von oértlichen Ubersattigungen aus
der Gasphase stabile Partikel gebildet. Das FPM ermdglicht die Auswahl dreier An-
satze zur Berechnung der homogenen Nukleation [Whitby2003]:

p fi ZUi AG*
J frenkel :( ’ )2 exp(_ j (41)
AW\ W, keT
m* 2/3
42
‘]becker =J frenkel [Wi] ( )
/3
P T (367r(wi I p, )2)l (43)
girshick — ¥ frenkel ~ exp
S, kT
Hierin sind:

pgi  Dichte des Gases und der Flussigkeit,

Wi Molekulgewicht
& Massenanteil in der Gasphase
lo; Oberflachenspannung

AG*  Gibbsche freie Enthalpie

Ks Boltzmann Konstante

T Temperatur

Si Sattigung in der Gasphase

m’, kritische Masse des Nukleationskeims

Kondensation und Verdampfung

Bei der Kondensation handelt es sich um Gas-Partikel-Wechselwirkungen, wobei
sowohl der Masse- als auch der Energietransfer bilanziert werden missen. Die
Wachstumsrate ist wie folgt definiert [Whitby2003]:
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W, p; Si—Si
kel 1-cw, /w, (Liwi jz p° (44)
+
fmass,i (mp )DI kBT fheat (mp )TKg

g, =2

mitt  Pi  Gleichgewichtsdampfdruck

Si Sattigung an der Partikeloberflache
L latente Warme

Fur ein flussiges Partikel oder ein Partikel mit einer fliissigen Grenzschicht gilt:

S =a, exp{ Wiy J (45)
d,RsT
mit: g Aktivitat der Spezies i
Vi molares Volumen

Op Oberflachenspannung
Re universelle Gaskonstante

Die Ubergangsfunktion, die das Verhalten im Ubergangsbereich zwischen Kontinuum
und freimolekularem Bereich beschreibt, ergibt sich zu:

ftrans = l+ AKn (46)
1+ Kn(B, +(B, +CKn)/ «)

mit:  Kn Knudsenzahl
A Bip, C Konstanten (hier: A=1, B, =0,377, B, =C =4/3)
a Haftwahrscheinlichkeit

Brownsche (thermische) Koagulation

Die thermische Koagulation wird im Kontinuumsbereich durch die Diffusion kontrol-
liert und kann somit aus der Diffusionstheorie abgeleitet werden [Friedlander2000].

ﬂK(dPl’dPZ):Zﬁ'(Dl-l_DZ)'(dPl+dP2) (47)
mit: D, Diffusionskoeffizient
dp1p2 Partikeldurchmesser

Um diesen Ansatz Uber den Kontinuumsbereich hinaus anwenden zu kénnen, bedarf
es einer Erweiterung der Betrachtung. Weite Verbreitung hat der Ansatz nach Fuchs
gefunden [Fuchs1964]. Der Koagulationskoeffizient nach Fuchs hat die Form:
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ﬂK(dP11dP2):2”'(D1+Dz)'(dP1+dP2)ﬂ (48)

mit: g Korrekturfunktion
-1
Vi :( dp, +dp, + 8(D(d Pl)+ D(d ) )) J (49)
dPl +dP2 +25(dP1’dP2) Vth(dpl'dpz)'(dpl +dP2)

mit: o Fuchssche Distanz
Vi thermische Partikelgeschwindigkeit

Die GrofRe des Brownschen Koagulationskoeffizienten hangt maf3geblich von den
Partikelgré3en der koagulierenden Partikeln ab, wobei die Kollisionswahrscheinlich-
keit um so hoher wird, je unterschiedlicher die Partikeldurchmesser der beteiligten
Partikeln sind.

Electro-Hydrodynamics Model (EHDM)

CFD-Solver

Couplings: « Fluid Dynamics Data:
—— Fluid Dynamics (Navier-Stokes) —— Flow Velocity
- = E-Field « Particle Dynamics - - electr. Field Strength
- .= Charge Transport (Lagr. Approach) —-— Space Charge,
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Abbildung 80: Schematischer Aufbau des Electro-Hydrodynamics Models (EHDM).

Zur Beschreibung des Verhaltens elektrisch leitfahiger Gase unter dem Einfluss
elektrischer Felder bei hohen Temperaturen wurde am IUTA ein Modell entwickelt,
das an der Schnittstelle von FLUENT die Berechnung der lonen- und Partikeldyna-
mik, gekoppelt mit der Losung des elektrischen Potenzialfeldes und der Aufladungs-
kinetik der Partikeln, ermdglicht [vanderZwaag2005, vanderZwaag2008]. Dieses Mo-
dell wurde im Rahmen des Projekts eingesetzt, um die resultierende mittlere Partikel-
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ladung im Verlauf des GKS zu berechnen. Die Modellbildung erlaubt die gekoppelte
Berechnung von Fluid-, Partikel- und lonendynamik, inhomogenen elektrischen Fel-
dern und der Aufladungskinetik der Partikeln fir ein monodisperses Aerosol. Abbil-
dung 80 zeigt den schematischen Aufbau des Modells.

Bei Hochtemperaturprozessen werden die Partikel im Gas durch Elektronenabgabe
positiv aufgeladen. Im thermodynamischen Gleichgewicht ist der Elektronenstrom,
den die Partikel Gber ihre Oberflache abgeben, genau so grof3, wie der Rekombinati-
onsstrom der die Partikel umgebenden lonenwolke. Dieses Verhalten ist charakteris-
tisch flr den Prozess der Thermo-Diffusionsaufladung. Abbildung 81 verdeutlicht die
Modellvorstellungen.
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Abbildung 81: Grundlegende Modellvorstellung bei der numerischen Simulation der
Aufladungskinetik.

Die von den Partikeln emittierten Elektronen fihren dabei zur Bildung von einfach
negativ geladenen Gasionen. Daraus resultiert ein Netzwerk von elektro-
hydrodynamischen Wechselwirkungen zwischen dem elektrischen Potenzialfeld, den
elektrisch aufgeladenen Partikeln, den Gasionen und der neutralen Fluidstromung.
Dabei beruht der Modellansatz auf der Bilanzierung der Ladungsstrome an der Parti-
keloberflache, woraus eine resultierende Partikelladung berechnet wird. Hierbei stellt
die Elektronenemission von der Partikeloberflache die Quelle fur die Ausbildung der
Partikelladung und die lonenrekombination die entsprechende Senke dar. Die Parti-
kelladung im thermodynamischen Gleichgewicht der Strome ist konstant. Um den
Transport der geladenen lonen und Partikeln im elektrischen Feld zu erfassen, muss
die Aufladungskinetik gekoppelt mit der Berechnung der Elektro-Hydrodynamik ge-
|6st werden. Die Bestimmung der Emissions- und Rekombinationskoeffizienten zur
Bilanzierung der Ladungsstrome wurde wie folgt umgesetzt. Die Formulierung des
Emissionskoeffizienten wurde in der folgenden Form verwendet [Sorokin2003]:

Wa
Q%% = g 2AT % KT (50)

mit. o Emissionskoeffizient
dp Partikeldurchmesser
A Richardsonkonstante
T Temperatur
Wa Elektronenaustrittsarbeit eines spharischen Partikels
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ks Boltzmannkonstante

Die Elektronenaustrittsarbeit eines spharischen Partikels ist definiert zu
[Maisels2002]:

2 2
W, =W +e (qP,e+1)_§ € (51)
b 27g,dp 8 27e,d,

mit:  Wao Elektronenaustrittsarbeit einer ebenen Oberflache
Ope Partikelladung
e Elementarladung
g0 Permittivitat

Als Rekombinationsmodell wird das Field-Modified Diffusion (FMD)-Modell nach
Lawless benutzt [Lawless1996, Schmid1998]. Dieses Modell erlaubt die Berechnung
von Feld- und Diffusionsaufladung und wurde flr den Einsatz als Rekombinations-
modell bei der Thermoionisation geringfiigig modifiziert. Der Rekombinationskoeffi-
zient wird fur drei unterschiedliche Bereiche der Partikelladung definiert:

1.) —Op f <0p SQP,FOO

2
o gt dees _[1 L O J +a(E)BeskeT de (52)
Tq qP,Fw € Tq
2_) 0p < _qP,Foo
P ﬂq%q—l — 4a(E)_ “Opr —Up
lon -
| C o )e] (53)
2re k Td,
3 ) qP > qP,Foo
plonﬂq_)CFl :i' dp +a(E) G _qP’FOO (54)
Tq exp (qP _qP,Foo)e _1
2re kg Td,
mit.  ponBT%  Rekombinationskoeffizient
qp Partikelladung
Op.F Sattigungsladung fir reine Feldaufladung
aE) Oberflachenfaktor
T charakteristische Zeitkonstante

Die charakteristische Zeitkonstante z; des Aufladungsprozesses ergibt sich aus:
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= 480 (55)

! PionPion
Mmit:  Pion lonenraumladung
Dion lonenmobilitat

Der Faktor &(E) definiert den Anteil der Partikeloberflache, der fur die Rekombinati-
on von lonen zur Verfigung steht. Er hdngt von der dimensionslosen elektrischen

Feldstarke E ab.

a(E) =1 fur: E <0525
56
. (56)
a(E)= (E +0457)"" tr- E 20525

Die dimensionslose elektrische Feldstarke E wiederum hangt von der Temperatur,
der PartikelgroRe und der lokalen elektrischen Feldstarke E ab und berechnet sich
wie folgt:

g_ doE (57)
2k;T /e

Die Sattigungsladung einer Partikel fur reine Feldaufladung (Kn - 0) ergibt sich zu:

Up ., = 376, & dPZE (58)
’ 2
mit: & Dielektrizitatskonstante.

Kombination von FPM und EHDM

Zur Berechnung der elektrischen Aufladung der Partikel und der elektrostatischen
Wechselwirkungen in den GKS-Rauchgaszigen wurde zusatzlich das am IUTA ent-
wickelte EHDM mit dem FPM kombiniert, um so Aussagen uber die Ortliche Vertei-
lung der mittleren Partikelladung generieren zu kénnen. Dabei liefert das FPM die
Partikelanzahl und den mittleren Durchmesser der Verteilung und das EHDM be-
rechnet die resultierende Aufladungskinetik der Partikel, die lonendynamik und das
elektrische Raumladungsfeld. Aufgrund der Komplexitat des Modells ist die Berech-
nung der Partikelladung nur fiir ein monodisperses Aerosol durchfihrbar. Es muss
daher einschrankend in Kauf genommen werden, dass keine Ladungsverteilung im
Aerosol berechnet wird, sondern nur die rdumliche Verteilung der mittleren Partikel-
ladung. Abbildung 82 zeigt die weiterentwickelte Modellstruktur.
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Abbildung 82: Schematischer Aufbau des gekoppelten EHDM/FPM-Modells

D.2 Eindimensionale Betrachtung am GKS

Vorab zur angestrebten 3D-Simulation des GKS fir einen Referenz-Betriebszustand,
wurde ein Abgleich des Modells und eine Sensitivitatsstudie anhand einer 1D-
Betrachtung durchgefuhrt. Um die Randbedingungen des GKS mdglichst gut in einer
1D-Betrachtung abbilden zu kénnen, wurde die Mullverbrennungsanlage als Reakti-
onsstrecke mit einer Lange von 80 m umgesetzt. Die Stréomungsgeschwindigkeit
wurde im Mittel mit 5 m/s angenommen und das gemessene Temperaturprofil mit
einer linearen Approximation zwischen den gemessenen Extremtemperaturen vor-
gegeben. Abbildung 83 zeigt das gemessene und das in der 1D-Simulation vorgege-
bene Temperaturprofil. Durch diese Vorgehensweise sind die Verweilzeit im System
und die maximale und minimale Temperatur des Aerosols vergleichbar mit der realen
Anlage. Abweichungen gibt es bei der ortlichen Lage bestimmter Zustande innerhalb
der Anlage sowie durch die Vernachlassigung von Strémungs-, Temperatur- und
Konzentrationsprofilen Gber dem Querschnitt der Anlage.

95



1200
1. Zug (950°C)

1000 - —— Messung

— 1-D Simulation

2. Zug (650°C
800 - ug ( )

3. Zug (550°C)

600 A %

400 -

200 - \

Temeperatur [°C]

4. Zug (250°C)

0 10 20 30 40 50 60 70 80
Wegstrecke [m]

Abbildung 83: Gemessenes Temperaturprofil innerhalb der GKS und Temperatur-
randbedingung der eindimensionalen Simulation

Als Modellstoffsystem wurde ein Aerosol bestehend aus SiO,-Priméarpartikeln und
einer Dampfphase aus NaCl und KCI generiert. Im Verlauf durch die GKS-
Rauchgasziige kommt es zur Kondensation der Dampfphase auf den bestehenden
Primarpartikeln und zur Agglomeration der Partikel untereinander. Die homogene
Nukleation von Partikeln aus der Dampfphase spielt unter den gegebenen Randbe-
dingungen keine Rolle, da sich aufgrund der hohen Anzahl an Primarpartikeln keine
Ubersattigungen deutlich gréRer 1 aufbauen kénnen, die fur eine homogene Nuklea-
tion notwendig wéren. Abbildung 84 zeigt die NaCl- und KCIl-Massenanteile und die
entsprechenden Sattigungen im Verlauf der Anlage. Die Dampfkonzentration wurde
mit 0,67 g/m® fir Natriumchlorid und 0,52 g/m® fiir Kaliumchlorid angenommen
[EFRE-KORR2008]. Unter den gegebenen Randbedingungen setzt die NaCl-
Kondensation nach etwa 31 m Wegstrecke bei einer Temperatur von etwa 750 °C
ein. Ab einer Wegstrecke von etwa 36 m beginnt die KCI-Kondensation. Die Konden-
sationszone beginnt damit im zweiten Zug unmittelbar vor der Messstelle. Das
Rauchggas befindet sich von dort an bis zum Austritt des Kessels im gesattigten Zu-
stand, wobei der wesentliche Masseniibergang von der Dampfphase auf die Parti-
kelphase bis zu einer Wegstrecke von etwa 50 m erfolgt. Damit liefert die 1D-
Simulation eine Kondensationszone von der Mitte des zweiten Zugs bis etwa zum
Ende des dritten Zugs. Dies korrespondiert in guter Naherung mit den Messwerten
der Partikelgrof3enverteilungen.
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Abbildung 84: Massenanteile und Sattigung von dampfformigem NaCl und KCI im
Verlauf des GKS.

Fur die Simulation der Partikeldynamik wurde ein Modellaerosol basierend auf den
Daten der Partikelmessung im Feuerraum generiert. Die Messergebnisse zeigen ei-
ne bimodale Partikelgré3enverteilung, die zur Verwendung im Simulationsmodell mit
zwei Lognormalverteilungen angenéhert wurde. Abbildung 85 zeigt die beiden Modes
der Anzahlverteilungen.

1,8E+12 9,0E+08
1,6E+12 - — Mode 1 | 8.0E+08
1,4E+12 - — Mode 2 - 7,0E+08
T 126412 FGO0E+08
£ £
© = 1,0E+12 - - 506408 ¢ 5
gz 32
= 8 8.0E+11 1 - 4,0E+08 = &
3 3
Z 6,0E+11 A - 3,0E+08 5
4,0E+11 - - 2,0E+08
2,0E+11 - - 1,0E+08
0,0E+00 —t—trrr ; | r——r——rrrreet 0,0E+00
10 100 1000 10000 100000 1000000
dp [nm]

Abbildung 85: Modellaerosol im Feuerraum zur Berechnung der Partikeldynamik im
GKS.

Deutlich zu erkennen ist ein ausgepragter Feinstpartikelmode und eine grobe Parti-
kelfraktion mit um drei Grél3enordnungen niedrigerer Anzahl. Die Parameter der bei-
den Lognormalverteilungen ergeben sich wie folgt:
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Mode 1 Mode 2
N=7,3x10"1/m°> | N=8,38x10°1/m’
dgn = 250 Nnm dgn =4 pm
c=15 c=25

Tabelle 6: Aus Messwerten generiertes Modellaerosol als Randbedingung der Parti-
keldynamiksimulation.

Werden diese Anzahlverteilungen auf die entsprechenden Massenverteilungen um-
gerechnet, so dominiert erwartungsgemald die grobe Partikelfraktion. Die gesamte
Staubmasse des Abgases belauft sich in der Simulation auf 2,7 g/m®. Sowohl der
Verlauf als auch die Gesamtmasse des Modellaerosols geben die gemessenen Wer-
te in guter Naherung wieder und dienen als Ausgangsbasis fur die Simulation der
Partikeldynamik.

Abbildung 86 zeigt die Massenverteilung des generierten Modellaerosols und die
gemessenen Verteilungen am GKS in Schweinfurt.
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Abbildung 86: Gemessene und generierte Massenverteilung im Feuerraum des GKS.

Das so erzeugte Modellaerosol dient als Randbedingung am Eingang der 1D-
Simulation. Die Salzdampfe kondensieren beim Abkihlen des Rauchgases auf bei-
den partikularen Modes. Gleichzeitig koagulieren die Partikel sowohl intramodal als
auch intermodal miteinander. Abbildung 87 zeigt die Entwicklung des mittleren Parti-
keldurchmessers des Feinstpartikelmodes der Partikelgrof3enverteilung. Deutlich zu
erkennen ist, dass am Anfang des Rauchgaswegs und am Ende praktisch kein Parti-
kelwachstum stattfindet. Diese Bereiche werden durch Brownsche Koagulation do-
miniert, die jedoch bei der hier vorgegebenen geringen Partikelkonzentration (7,3 x
10™ 1/m®) vernachlassigbar ist. Die Kondensationszone hingegen kann deutlich an-
hand des starken Partikelwachstums ab Wegstrecke 31 m nachvollzogen werden,
wobei anhand des Kurvenverlaufs im vorderen Teil der Kondensationszone (bis etwa
36 m) die NaCl-Kondensation und im hinteren Teil die KCl-Kondensation dominiert.
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Abbildung 87: Entwicklung des mittleren Durchmessers des Feinstpartikelmodes ent-
lang der Wegstrecke aufgrund Brownscher Koagulation und Kondensation.

In Abbildung 88 wurde die resultierende Partikelgré3enverteilung im vierten Zug des
GKS aus den drei charakteristischen GroR3en der Lognormalverteilung (N, dgn, o) re-
konstruiert und mit den Messergebnissen verglichen.
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Abbildung 88: Vergleich der gemessenen und numerisch bestimmten GroRenvertei-
lungen im Feuerraum und im 4. Zug.
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Deutlich zu erkennen ist die starke Zunahme der Feinstpartikelkonzentration zwi-
schen 100 nm und 1 um Partikelgré3e im Verlauf des Rauchgaswegs bei den Mes-
sergebnissen. Weder die Zunahme noch die Groéf3e und Form der Verteilung kann
von der Simulation unter den gegebenen Randbedingungen wiedergegeben werden.
Bei der Simulation wachsen die Partikel deutlich starker aufgrund von Kondensation.
Allerdings liegt dies darin begriindet, dass die Salzfracht auf einer deutlich geringe-
ren Partikelanzahl kondensiert als es die Messungen zeigen. Die Zunahme der Parti-
kelanzahl bei der Messung ist jedoch auf den ersten Blick nicht plausibel, kann doch
eine Partikelneubildung durch Nukleation ausgeschlossen werden, wie es auch die
Simulation zeigt. Die gemessenen PartikelgroRenverteilung entlang des Rauchgas-
wegs deuten vielmehr darauf hin, dass bereits im Feuerraum eine deutlich groRRere
Partikelanzahl vorhanden sein muss, die jedoch aufgrund der Auflosungsgrenze der
Messtechnik bei etwa 100 nm PartikelgroRe nicht erfasst werden kann. Diese
Feinstpartikel wachsen durch Kondensation im Kessel an und sind dadurch an weiter
hinten im Rauchgasweg liegenden Messstellen dann messbar, was zu einer ver-
meintlichen Zunahme der Partikelkonzentration im Verlauf der Anlage fihrt. Die Si-
mulationen legen grundséatzlich zwei mégliche Modellvorstellungen nahe. Entweder
handelt es sich bei den nicht erfassten Partikeln um einen zusatzlichen dritten Mode,
der nicht wesentlich in den messbaren Grof3enbereich hineinragt oder die von der
Messung erfassten Feinstpartikel stellen lediglich den auslaufenden rechten Ast ei-
nes deutlich breiteren Feinstpartikelmodes dar. In beiden Féllen wirde durch An-
wachsen der Partikel die messbare Anzahl mit steigender Wegstrecke zunehmen.
Zur Uberprifung der Vermutung wurden bimodale und trimodale Simulationsrech-
nungen durchgefuhrt. In beiden Varianten wurde ein Feinstpartikelmode mit einer
gesamten Partikelanzahl von 10**/m*® angenommen und einer mittleren PartikelgroRe
von 50 nm. Bei der trimodalen Simulation wurde zusatzlich zu den bereits dargestell-
ten beiden Partikelmodi ein schmaler Feinstmode unterhalb von 100nm bericksich-
tigt. Bei der bimodalen Betrachtung wurde der bisherige Feinstmode bei 250 nm
durch einen sehr breiten Feinstmode bei 50 nm ersetzt. Tabelle 7 und Tabelle 8 lis-
ten die charakteristischen Grof3en der Verteilungsfunktionen flir beide Szenarien.

Mode 1 Mode 2 Mode 3
N=1,0x10"1/m* | N=7,3x10" 1/m®* | N=8,38 x 10° 1/m®
dgn =50 Nnm dgn = 250 Nnm dgn =4 pm
c=14 c=1,5 c=2,5

Tabelle 7: Trimodales Modellaerosol als Randbedingung der Partikeldynamiksimula-
tion.

Mode 1 Mode 2
N=1,0x10"1/m° | N=8,38x10°1/m°
dgn =50 Nnm dgn =4 pm
c=1,9 c=2,5

Tabelle 8: Bimodales Modellaerosol als Randbedingung der Partikeldynamiksimulati-
on.
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Abbildung 89 zeigt die GroRenverteilungen der beiden Modellaerosole als Randbe-
dingung der Partikeldynamiksimulation im Feuerraum. Der Feinstpartikelmode bei
der bimodalen Betrachtung wurde dabei so ausgelegt, dass der urspriingliche
Feinstpartikelmode von dem neuen breiteren exakt Uberlagert wird.
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Abbildung 89: Randbedingungen der Partikeldynamiksimulation im Feuerraum.
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Abbildung 90: Vergleich Simulation und Messung im 4. Zug.
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In Abbildung 90 sind die Ergebnisse der numerischen Simulationen fir beide Falle
dem Ergebnis der Messungen im vierten Zug des GKS gegenubergestellt. Das Er-
gebnis zeigt, dass die Lage des Feinstpartikelmodes im vierten Zug hier bereits gut
von der Simulation getroffen wird.

Im Rahmen einer Sensitivitdtsstudie wurden die relevanten Groéf3en wie Partikelan-
zahl, Durchmesser und Standardabweichung sowie die Konzentration der Alkali-
dampfe weiter variiert. Die beste Ubereinstimmung mit den Messdaten ergaben fol-
gende Randbedingungen. Die Dampfkonzentration wurde mit 0,582 g/m?® fiir Natri-
umchlorid und 0,453 g/m® fiir Kaliumchlorid angenommen. Die Konzentrationen lie-
gen damit geringfligig unterhalb der Literaturwerte. Der Feinstpartikelmode wurde bei
beiden Betrachtungsweisen deutlich verandert. Hier wurden die Partikelanzahl und
der mittlere Durchmesser reduziert und gleichzeitig die Breite der Verteilung vergro-
Bert. Tabelle 9 und Tabelle 10 listen die charakteristischen Grof3en der Verteilungs-
funktionen fir beide Szenarien.

Mode 1 Mode 2 Mode 3
N=55x10"1/m°> | N=7,3x10" 1/m* | N=8,38 x 10° 1/m®
dgn =10 Nm dgn = 250 Nnm dgn =4 pm
c=2,0 c=1,5 c=2,5

Tabelle 9: Angepasstes trimodales Modellaerosol als Randbedingung der Partikeldy-
namiksimulation.

Mode 1 Mode 2
N=55x10"1/m° | N=8,38x10°1/m°
dgn =30 Nnm dgn =4 pm
c=2,5 c=2,5

Tabelle 10: Angepasstes bimodales Modellaerosol als Randbedingung der Partikel-
dynamiksimulation.

Abbildung 91 zeigt die GroRRenverteilungen der beiden Modellaerosole als Randbe-
dingung der angepassten Partikeldynamiksimulation im Feuerraum. Hierbei wurde
wieder die bereits oben vorgestellte Modellvorstellung umgesetzt. Im Gegensatz zur
ersten Betrachtung kann hier allerdings, aufgrund der gré3eren Breite der Verteilung,
nicht der gleiche mittlere Partikeldurchmesser fur beide Varianten verwendet werden,
sondern damit der Feinstmode bei der trimodalen Betrachtung nicht in den messba-
ren GrélRenbereich hineinragt, muss der mittlere Partikeldurchmesser auf 10 nm re-
duziert werden.
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Abbildung 91: Angepasste Randbedingungen der Partikeldynamiksimulation im Feu-
erraum.

Abbildung 92 zeigt die resultierenden Partikelgro3enverteilungen im vierten Zug.
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Abbildung 92: Vergleich Simulation und Messung im 4. Zug bei angepassten Rand-
bedingungen.
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Es fallt auf, dass die Lage des Maximums in beiden Fallen nahezu identisch ist und
dartiber hinaus relativ zur Messung noch besser Gbereinstimmt als bei der vorherge-
henden Betrachtung. Bei der bimodalen Simulation konnte die GréRenverteilung na-
hezu exakt an die Messwerte angepasst werden. Bei der trimodalen Simulation ist
die Breite der GroRRenverteilung reduziert und auch der Unterschied zwischen den
beiden Betrachtungsweisen grof3er. Die grof3ere Abweichung zwischen den beiden
Simulationen liegt in den unterschiedlichen mittleren Partikeldurchmessern begrin-
det. Bei der trimodalen Betrachtung fuhrt der kleinere mittlere Partikeldurchmesser
der Verteilung zu einer deutlich schmaleren Verteilung, so dass geschlussfolgert
werden kann, dass ein kleinerer mittlerer Partikeldurchmesser im Feuerraum zu einer
schmaleren Verteilungsfunktion im vierten Zug fuhrt. Dies liegt an dem steigenden
Einfluss der Kondensation an der DurchmesservergrofRerung. Bei groRerem mittle-
rem Partikeldurchmesser im Feuerraum erfahrt das Aerosol ein starkeres Grol3en-
wachstum aufgrund von Koagulation. Dies wiederum fuhrt tendenziell zu breiteren
PartikelgroRenverteilungen (o - 1,32) wohingegen stéarkere Kondensationseffekte zu
schmaleren PartikelgroRenverteilungen fuhren (o = 1). Es ist dartber hinaus festzu-
stellen, dass sowohl im Hinblick auf die Breite der Verteilung als auch auf die Partike-
lanzahl die Annahme eines breiten Feinstpartikelmodes (bimodale Betrachtungswei-
se) zu einer besseren Ubereinstimmung fiihrt als die trimodale Betrachtungsweise.
Beide Varianten der Simulation stlitzen den oben formulierten Erklarungsansatz und
geben das tendenzielle Verhalten des Aerosols in der GKS gut wieder. Die durchge-
fuhrten Simulationsrechnungen erweisen sich daher als ideale Erganzung zu den
Messungen der PartikelgrofZenverteilungen am GKS. Sie leisten einen substantiellen
Beitrag bei der Deutung der Messergebnisse und untermauern, trotz der aufgezeig-
ten Grenzen, die Konsistenz der Messmethode. Dartber hinaus ermdglichen die Si-
mulationsrechnungen einen detaillierten Einblick in die Kinetik des Stoffsystems (La-
ge der Kondensationszone, Partikelneubildung, Gewichtung der Koagulation).

D.3 Dreidimensionale Betrachtung am GKS

Die aus CFX-Simulationen vorliegenden 3D-Stromungssimulationsdaten der Weg-
haus GmbH wurden entsprechend der zu Beginn des Projektes entwickelten Metho-
de in FLUENT importiert. Abbildung 93 und Abbildung 94 zeigen die in FLUENT im-
portierten Geschwindigkeits- und Temperaturprofile.

Die Geschwindigkeits- und Temperaturprofile sollten als Basis fur die 3D-
Partikeldynamiksimulationen dienen. Aufgrund technischer Probleme mit der Parti-
keldynamiksoftware (FPM), war jedoch eine Parallelisierung der Rechnungen auf
dem vorhandenen Rechnercluster fur den hier betrachteten Fall, entgegen der positi-
ven Erfahrungen mit dem groben Testgitter, nicht mdglich. Dieses Problem taucht
sporadisch bei Partikeldynamiksimulationen mit dem FPM immer wieder auf und
konnte bislang nicht geklart und vom Hersteller abgestellt werden. Somit missen
samtliche Simulationen fiir die gegebene Rechendomane auf einem einzelnen Re-
chenknoten durchgefuhrt werden. Die benétigten Rechenzeiten steigen damit im-
mens. Im hier gezeigten Fall betragt die Zahl der Finiten Volumina 500.000. Diese
soll in den abschlieBenden Simulationsrechnungen weiter erhoht werden auf etwa
2.000.000 Zellen. Da das FPM zur Betrachtung der Partikeldynamik die Berechnung
weiterer 15, an FLUENT gekoppelter, Differentialgleichungen notwendig macht, ist
eine 3D-L6sung im Rahmen des Vorhabens nicht praktikabel. Alternativ wurde daher
eine quasi 3D-Simulation anhand mehrerer verschiedener Stromfaden aus den 3D-
Simulationen durchgefuhrt.
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Abbildung 93: 3D-Stromungsprofil aus CFX in FLUENT importiert.
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Abbildung 94: 3D-Temperaturprofil aus CFX in FLUENT importiert.
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D.4 Betrachtung einzelner Stromfaden am GKS

Ziel dieser Untersuchungen war es, aufzuzeigen, inwieweit verschiedene Partikel-
bahnen innerhalb der GKS, mit den zugehdérigen leicht abweichenden Temperatur-
verlaufen und Verweilzeiten, zu einer Streuung der Partikeleigenschaften um den
bereits betrachteten mittleren Anlagenzustand fuhren. Abbildung 95 zeigt das 3-D-
Temperaturprofil aus CFX und die ausgewahlten Stromfaden als vorgegebene Parti-
kelbahnen durch die GKS.
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Abbildung 95: 3D-Temperaturprofil aus CFX und die ausgewéhlten Stromfaden als
vorgegebene Partikelbahnen durch die GKS.

Dabei wurde, ausgehend von jeder Brennbettzone, ein Stromfaden anhand einer 1D-
Simulation betrachtet. Da hier submikrone Partikel betrachtet werden, die keine signi-
fikante Tragheit besitzen, kann davon ausgegangen werden, dass die Stromfaden
mit den resultierenden Partikelbahnen Gbereinstimmen. Es ergeben sich durch diese
Betrachtungsweise somit 5 deutlich verschiedene Partikelbahnen durch die Anlage.
Abbildung 96 zeigt die Temperaturverlaufe der unterschiedlichen Stromlinien entlang
der Anlage sowie das gemessene Temperaturprofil.

Deutlich sind die Abweichungen der Temperaturverlaufe tGber der Stromfadenlange
erkennbar. Vergleicht man diese mit dem an der Anlage gemessenen Temperatur-
profil, so féallt auf, dass die Stromfaden 1 und 2 sehr gut mit dem gemessenen Profil
Ubereinstimmen. Bei genauerer Betrachtung der Partikelbahnen (siehe Abbildung
95), wird deutlich, dass diese beiden Bahnen tUberwiegend in der Mitte der Rauch-
gaszuge verlaufen. Die drei anderen Bahnen zeigen teilweise abweichende Wege
durch die Anlage. Es ist damit sichergestellt, dass eine deutliche Varianz in den be-
trachteten Partikelbahnen abgebildet ist.

Abbildung 97 zeigt die resultierenden PartikelgroRenverteilungen (PGV) fur die 5
Partikelbahnen im Vergleich zur Messung und dem bislang verwendeten linearen
Temperaturprofil.
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Abbildung 96: Temperaturverlaufe der unterschiedlichen Stromlinien entlang der An-
lage und gemessenes Temperaturprofil.
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Abbildung 97: Resultierende PartikelgroRenverteilungen (PGV) im 4. Zug fur fanf
Partikelbahnen im Vergleich zur Messung und dem bislang verwendeten linearen
Temperaturprofil.

Es ist deutlich erkennbar, dass die unterschiedlichen Temperatur- und Verweilzeit-
verlaufe der verschiedenen Stromfaden keinen signifikanten Einfluss auf die entste-
hende PGV besitzen. Es ergibt sich eher eine geringfligige Streuung und eine mini-
male Verbreiterung der PGV, was die gemessenen Werte nochmals besser abbildet.
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Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die Betrachtung der Partikeldynamik
anhand einer 1D Simulation bereits bei Verwendung eines mittleren Temperaturpro-
fils eine gute Vergleichbarkeit mit Messergebnissen liefert, welche durch die Betrach-
tung von ,realen” Stromfaden noch erhéht werden konnte.

D.5 Untersuchungen zur Kinetik der Partikeldynamik

Neben den bislang gezeigten Vergleichen der Partikeldynamik im vierten Zug der
GKS werden im Folgenden auch Vergleiche zwischen Messungen und Simulationen
Uber alle Rauchgasziige der GKS durchgefihrt und interpretiert. Dabei dienen zwei
Messkampagnen, die im Februar und August 2015 durchgefuhrt wurden, als Basis.
Abbildung 98 zeigt die gemessenen Gesamtstaubkonzentrationen im Verlauf der An-
lage.
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Abbildung 98: Gesamtstaubkonzentration Messungen Februar und August 2015.

Es ist deutlich zu erkennen, dass beiden Messungen eine unterschiedliche Gesamt-
staubkonzentration zugrunde liegt. Die Gesamtstaubkonzentration im August betragt
nur etwa die Halfte der Konzentration im Februar. Dariiber hinaus ist zu erkennen,
dass in beiden Messungen der Anteil der Partikelmasse unterhalb 2 um GréfRe im
Anlagenverlauf ansteigt, wohingegen die Masse der Partikel gro3er 2 um aufgrund
von Deposition auf Oberflachen abnimmt. Vergleicht man die Zunahme der Masse in
der Fraktion <2 um, so fallt auf, dass auch diese bei der Messung im August nur et-
wa halb so grol} ist, wie im Februar. Dies deutet darauf hin, dass neben der deutlich
geringeren aus der Feuerung freigesetzten Partikelmasse auch die freigesetzte
Salzmenge in etwa halb so grof3 sein sollte.

Es fallt jedoch auch auf, dass die Lage der Kondensationszone bei beiden Messun-
gen unterschiedlich zu sein scheint. Wahrend die Hauptkondensationszone in der
Messung vom Februar 2015 zwischen der Messstelle im zweiten Zug und der
Messstelle im dritten Zug liegt, scheint sie bei der Messung im August noch vor der
Messstelle im zweiten Zug zu liegen. Dies scheint vorlaufig einen Widerspruch dar-
zustellen, da die geringere Dampfmenge im August eher zu einer spateren Konden-
sationszone fihren sollte. Der Vergleich mit Simulationsrechnungen soll im Folgen-
den einen tieferen Einblick in die Kinetik des Prozesses liefern. Abbildung 99 und
Abbildung 100 zeigen die berechneten PGV entlang der GKS Rauchgaszige. In bei-
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den Fallen wird eine gute Ubereinstimmung mit den Messungen im vierten Zug er-
reicht.
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Abbildung 99: Berechnete PGV im Verlauf der GKS (Randbedingungen Februar
2015).
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Abbildung 100: Berechnete PGV im Verlauf der GKS (Randbedingungen August
2015; halbierte Partikelanzahl und Dampfkonzentration).

Neben der guten Ubereinstimmung mit Messdaten im vierten Zug fallt sehr deutlich
die Lage der Kondensationszone auf. Wahrend die Messungen hier unterschiedli-
ches Verhalten zeigen, deuten die Simulationen unter den gegebenen Randbedin-
gungen in beiden Fallen auf eine Kondensationszone vor der Messstelle im zwei-
ten Zug (Abbildung 99) bzw. hauptsachlich vor der Messstelle im zweiten Zug
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(Abbildung 100) hin. Die Lage der Kondensationszone lasst sich gut erkennen an der
starken Verdnderung der Form der PGV. Wahrend die PGV sich zwischen dem Feu-
erraum und dem ersten Zug nur geringflgig aufgrund von Koagulationseffekten ver-
andert, fihrt das Einsetzten der Salzkondensation zu einer schlagartigen Verschma-
lerung der PGV. Danach verandert sich die PGV wiederum nur geringfligig durch
Koagulation. Um diese Diskrepanz im gezeigten Verhalten des Aerosols zu erklaren,
wurde im Folgenden das Temperaturprofil im Bereich um die Messstelle im 2. Zug in
der 3-D-Simulation sehr fein aufgelost. Abbildung 101 zeigt den Temperaturplot um
die 2. Messstelle.
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Abbildung 101: Temperaturplot im Bereich der Messstelle des 2. Zugs.
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Abbildung 102: Temperaturverlauf zweier Stromfaden durch die Anlage (vgl. nomi-
nelle Messstellentemperatur und Stromlinien).
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Hier zeigt sich ein ausgepragtes Temperaturprofil im Bereich der Messstelle im zwei-
ten Zug, das zwischen Vorder- und Rickwand des Kanals zwischen ca. 630 und
730 °C schwankt. Es handelt sich hierbei exakt um den Temperaturbereich, in dem
die Sattigung des Rauchgases erfolgt und Kondensationseffekte einsetzen. Wird zu-
satzlich davon ausgegangen, dass im Betrieb der Anlage Fluktuationen stattfinden
sowie eventuell geringfligig unterschiedliche Sondenpositionen bei den beiden
Messkampagnen vorgelegen haben kdnnten, so ist denkbar, dass dies zu einer deut-
lichen Verschiebung der Kondensationszone bzw. zu Variationen im Messergebnis
fuhren kann. Abbildung 102 zeigt die Temperaturverlaufe zweier Stromfaden durch
die Anlage.

Besonders hervorzuheben ist hier die Abweichung im Bereich der Messstelle im
zweiten Zug aufgrund der verschiedenen Flugbahnen. Die nominelle Messstellen-
temperatur liegt bei etwa 650 °C. Um den Effekt einer Temperaturschwankung nach
oben um 100 °C zu simulieren, sind die Ergebnisse aus Abbildung 99 und Abbildung
100 im Folgenden dargestellt mit einer Temperatur von 750 °C an der Messstelle im
zweiten Zug.
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Abbildung 103: Berechnete PGV im Verlauf der GKS (Randbedingungen Februar
2015); Messstelle 2. Zug auf 750 °C gesetzt.

Vergleicht man Abbildung 103 und Abbildung 99, so ist deutlich die Veranderung der
PGV im 2. Zug erkennbar. Unter den Randbedingungen der Messung im Februar
2015 kommt es zu einer deutlichen Verschiebung der Kondensationszone. Die
Messstelle wirde nun mitten in der Kondensationszone liegen und ein nur teilweise
kondensiertes Aerosol zeigen. Abbildung 104 zeigt die Simulation unter den Bedin-
gungen der Messung vom August 2015 mit einer Messstellentemperatur im 2. Zug
von 750 °C.
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Abbildung 104: Berechnete PGV im Verlauf der GKS (Randbedingungen August
2015); Messstelle 2. Zug auf 750 °C gesetzt.

Aufgrund der halbierten Dampfkonzentration liegt hier die Messstelle im zweiten Zug
nun deutlich vor der Kondensationszone. Die PGV ist durch Koagulationseffekte do-
miniert. Um die physikalischen Zusammenhange weiter zu verdeutlichen, zeigt Ab-
bildung 105 den mittleren Partikeldurchmesser und die Dampfkonzentrationen aufge-
tragen Uber der Temperatur innerhalb der Anlage fir beide Randbedingungen. Der
Temperaturbereich der Messstelle im zweiten Zug und im dritten Zug ist hier grau
hinterlegt.
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Abbildung 105: Mittlerer Partikeldurchmesser und Dampfkonzentrationen aufgetra-
gen Uber der Temperatur fur beide Randbedingungen.
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Es lasst sich sehr gut erkennen, dass geringfigige Temperaturschwankungen an der
Messstelle im zweiten Zug zu stark veranderten Ergebnissen fuhren konnen, wah-
rend die Messstelle im dritten Zug deutlich auRerhalb der Hauptkondensationszone
liegt und hier immer ein vollstdndig auskondensiertes Aerosol gemessen werden soll-
te. Dartiber hinaus lasst sich jedoch auch erkennen, dass im Bereich des besonders
korrosionsgefahrdeten Uberhitzers, kurz vor der Messstelle im dritten Zug, noch eine
Restdampfkonzentration von etwa 1 % der im Feuerraum freigesetzten Menge im
Rauchgas vorliegt. Aufgrund der deutlich niedrigeren Temperatur der Uberhitzero-
berflache gegentber dem Rauchgas, ist davon auszugehen, dass es dort zu einer
direkten Kondensation der Salze auf den Rohroberflachen kommen kann.

D.6 Vergleich mit dem AEZ Asdonkshof

Als Vergleichsanlage wurde das Abfallentsorgungszentrum Asdonkshof (AEZ) in
Kamp-Lintfort ausgewahlt, da diese Anlage deutlich niedrigere Korrosionswerte auf-
weist als das GKS. Wesentlicher Unterschied der beiden Anlagen ist die Gestaltung
der Rostfeuerung. Wéahrend das GKS mit einer Gegenstromfeuerung arbeitet, ist das
AEZ mit einer Gleichstromfeuerung ausgestattet. Die Messwerte am AEZ zeigen ei-
nen vergleichbaren Temperaturverlauf, jedoch deutlich niedrigere Partikelkonzen-
trationen (siehe Abbildung 106)
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Abbildung 106: Temperaturverlauf und Partikelkonzentrationen am AEZ in Kamp-
Lintfort.

Die GroRRenverteilung des Aerosols ahnelt in Bezug auf die Lage der Konzentrati-
onsmaxima sehr der am GKS gemessenen Verteilung. Aus den Messwerten wurde,
analog zur Vorgehensweise am GKS, wieder ein Modellaerosol als Randbedingung
fur die Simulationsrechnungen generiert. Abbildung 107 zeigt das an die Messwerte
im ersten Zug angenaherte bimodale Modellaerosol.
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Abbildung 107: Gemessene und generierte Massenverteilung im 1. Zug des AEZ

Aus den Erkenntnissen am GKS wurde der gemessene Feinstpartikelmode wiede-
rum angepasst und sowohl eine bimodale als auch trimodale Simulation durchge-
fuhrt. Abbildung 108 zeigt die gewahlten Randbedingungen in graphischer Form.
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Abbildung 108: Randbedingungen der Partikeldynamiksimulation im 1. Zug des

AEZ.

Tabelle 11 zeigt die gewéhlten Randbedingungen der Simulationen fir die GKS und
AEZ tabellarisch gegenubergestellt. Die Partikelkonzentration im groben Mode beim
AEZ betragt in etwa die Halfte. Entsprechend wurde die Anzahl des Feinstpartikel-
modes ebenfalls halbiert angenommen. Die Vorgabe fur die aus dem Feuerraum
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ausgasende Salzfracht wurde mit 0,32 g/m?® deutlich niedriger angesetzt und orien-
tiert sich, analog zur Vorgehensweise beim GKS, an der Gewichtzunahme im Parti-
kelgréRenbereich < 2 um vom ersten bis zum vierten Zug (vgl. Abbildung 106).

GKS AEZ
Trimodale Betrachtung:
Mode1 Mode2 Mode3 Mode1 Mode2 Mode3
N=55E+131/m*® N=73E+111/m® | N=8,38 E+08 1/m® N=275E+131/m* | N=2,0 E+11 1/m® N=4,0E+08 1/m*
dg =10 NM dg, =250 nm dgn = 4um dgy=10NM dg = 470 NM g = 4m
c=20 c=15 c=25 c=25 o=1,25 o=25

Bimodale Betrachtung mit breitem Feinstpartikelmode:

Mode 1 Mode 2 Mode 1 Mode 2
| N=55E131/m3 N=8,38E+08 1/m~ N=275E+131/m° N =4,0 E+08 1/m?®
dgr =30 Nm dgn = 4pm dgn =30 nm dgn = 4pm
c=25 c=25 c=25 g=25

Randbedingung Salzkonzentration:

NaCl=0s82gim? | . NaCI=018gm* | .
1 m bl
KCI = 0,453 g/m3 J KCl = 0,14 g/m? gm

Tabelle 11: Angepasstes Modellaerosol als Randbedingung der Partikeldynamiksi-
mulation; Gegeniberstellung GKS und AEZ.

Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen im vierten Zug sind grafisch dargestellt in
Abbildung 109.
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Abbildung 109: Vergleich Simulation und Messung im 4. Zug des AEZ.
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Es zeigt sich auch hier eine gute Ubereinstimmung mit den Messwerten fir die bi-
modale Betrachtungsweise mit extrem breitem Feinstpartikelmode. Allerdings ist die
Lage des Feinstpartikelmodes auch bei der trimodalen Simulationsrechnung gut ge-
troffen. Lediglich die Breite der Verteilung wird, wie bereits bei der Simulation des
GKS, unterschéatzt. Da die Salzkonzentration im Feuerraum nicht messtechnisch be-
stimmt wird, sondern aus den Messdaten der Gewichtszunahme im Feinstpartikel-
mode zurlckgerechnet wird, wurde zusatzlich die Sensitivitat des Systems auf
schwankende Salzkonzentrationen Uberprift. Das Verhaltnis von NaCl und KCI wur-
de dabei konstant gehalten. Das Ergebnis dieser Sensitivitatsstudie ist graphisch in
Abbildung 110 dargestellit.
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Abbildung 110: PartikelgroRenverteilung im 4. Zug des AEZ bei verschiedenen Salz-
dampfkonzentrationen.

Deutlich zu erkennen ist die Verschiebung der GroéRenverteilung zu gro3eren Parti-
keldurchmessern bei steigendem Salzgehalt. Gleichzeitig wird die Verteilung schma-
ler und damit das Konzentrationsmaximum hoher. Eine Veranderung der GroRenver-
teilung im vierten Zug, wie bei Erhdhung der Salzkonzentration von 0,32 g/m® auf 1
g/m? in der Simulation zu beobachten, sollte messtechnisch an der MVA nachvollzo-
gen werden kdnnen, so dass es plausibel scheint, dass die Salzkonzentration in der
MVA Asdonkshof bei der durchgefiihrten Messkampagne deutlich unterhalb der in
Schweinfurt ermittelten Werte lag.

E Elektrostatische Partikelabscheidung

Bei der Abscheidung von Partikeln an Kesselwéanden oder Uberhitzerrohren konnen
elektrostatische Effekte eine grof3e Rolle spielen. Zum einen sind die Oberflachen
oxidiert und somit vermutlich schlecht leitfahig, sodass sich hier Ladungen ansam-
meln und elektrische Felder aufbauen kénnen. Zum anderen verschiebt sich bei ho-
hen Temperaturen durch Thermoionisation das Ladungsgleichgewicht von Partikeln
gegenuber einer Boltzmannverteilung mit weitgehend ungeladenen Partikeln deutlich
hin zu stark geladenen Partikeln. Um die Relevanz der elektrostatischen Effekte ab-

116



schatzen zu konnen, ist es somit essentiell den Ladungszustand der luftgetragenen
Partikel zu kennen. Neben numerischen Simulationen sollten dazu im Rahmen des
Projektes auch Messungen durchgefihrt werden.

Urspriinglich war dazu die Absaugung des Aerosols zur anschlieBenden Messung
der Summenladung mit einem Aerosolelektrometer oder die Messung der Ladungs-
verteilung mittels zweier differentieller Mobilitatsanalysatoren angedacht. Aufgrund
der mittlerweile gewonnenen Erkenntnis, dass Kondensationsartefakte bei einer ex-
traktiven Probenahme nicht vermieden werden kdnnen, erweist sich diese Methode
jedoch nicht als erfolgversprechend. Zudem ist zu bedenken, dass sich der Ladungs-
zustand der Partikel, welcher bei hohen Temperaturen hauptséchlich auf Thermoio-
nisation zurtickzufuhren ist, wahrend der Abkihlung stark verandert und somit nicht
der tatséchliche Ladungszustand im Kessel gemessen wird.

Gegen letzteres konnte eine lonenfalle Abhilfe schaffen, die sich beispielsweise
durch ein elektrisches Wechselfeld um das Absaugrohr realisieren lasst. Die Gasio-
nen werden aufgrund ihrer hohen elektrischen Mobilitdt abgeschieden, wéhrend die
trdgeren geladenen Partikel die lonenfalle passieren kdnnen. Da die Partikel bei ra-
scher Abkihlung thermisch keine weiteren Elektronen emittieren und keine lonen zur
Rekombination zur Verfiigung stehen, bleibt der Ladungszustand idealerweise einge-
froren und kann im Anschluss vermessen werden. Ein solcher Ansatz wurde bei-
spielsweise zuvor im Projekt [AiF149Z] verfolgt. Hier wurden jedoch hohe negative
Partikelladungen gefunden, was sich nicht durch Thermoionisation erklaren lasst, da
die Emission von Elektronen zu positiven Partikelladungen fihren sollte. Die Be-
obachtung konnte durch die thermische Emission der Oberflache des Absaugrohres
erklart werden. Dies bedeutet, dass auch bei Verwendung einer lonenfalle der durch
die Thermoemission des Absaugrohres dominierte Ladungszustand der Partikel und
nicht der tatsachliche im Kessel gemessen.

d

Abbildung 111: Plattenkondensator zur Bestimmung des Ladungszustandes der Par-
tikel im Kessel.

Somit verbleibt nur ein Ansatz, der den Ladungszustand direkt im Heil3gas zu ver-
messen sucht. Eine einfache Mdglichkeit ist das Einbringen zweiter planparalleler
Kondensatorplatten in den Rauchgasstrom (siehe Abbildung 111). Unter Spannung
sollte dann die bevorzugte Abscheidung von Partikeln auf einer der beiden Platten zu
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beobachten sein, was einen zumindest qualitativen Riuckschluss auf den Ladungszu-
stand zulasst. Das Ergebnis kann durch Umpolen der Spannung validiert werden.

Um die Moglichkeit der Verwendung eines solchen Plattenkondensators zu prifen,
soll die folgende Abschatzung dienen: Um ein Einfuhren der Sonde auch durch die
kleinsten Stutzen in der Kesselwand zu erméglichen, darf die Bauhdhe [ nicht mehr
als 50 mm betragen. Bei einer Stromungsgeschwindigkeit von 5 m/s ergibt sich so
eine Verweilzeit zwischen den Platten von 10 ms. Fur die Driftgeschwindigkeit v ei-
nes Partikels mit Durchmesser d,, und Ladung g, im elektrischen Feld E = U/d des
Plattenkondensators gilt

Cc ap U

v= 3nndy d (59)

Hierbei bezeichnet n die Viskositat des umgebenden Gases (5 - 10~° Pas fir Luft bei
1000°C) und C, den Cunningham-Korrekturfaktor, welcher fur Partikel groRer 1 pum in
guter Naherung als Eins angenommen werden kann. Die maximal mdgliche Feld-
starke U/d liegt aufgrund der hohen Konzentrationen von Partikeln, lonen und Elekt-
ronen im Rauchgas vermutlich deutlich unter den bekannten 30 kV/cm in Luft bei
Raumtemperatur. Da hierzu keine Literaturangaben oder Erfahrungswerte gefunden
werden konnten, wurde die Maximalfeldstarke mit 1000 V/cm abgeschéatzt.

Die Gleichgewichtspartikelladung hangt in guter Naherung linear mit dem Partikel-
durchmesser zusammen, wobei die Proportionalitdtskonstante stark von Temperatur,
Austrittsarbeit der Partikel und der umgebenden lonenkonzentration abhangt. Typi-
sche Maximalwerte von q,/d, liegen in der Grolzenordnung von 100 e/um. Damit
ergibt sich fur die elektrophoretische Geschwindigkeit im Plattenkondensator ein
Wert von 3 mm/s. Bei der Verweilzeit von 10 ms erfolgt also eine Ablenkung von ge-
rade einmal 30 um, was bei Plattenabstanden in der Gréf3enordnung von 1 cm zu
keiner nennenswerten Abscheidung fihrt. Da aber womdglich doch héhere Span-
nungen eingesetzt werden kénnen und zudem der Plattenabstand verringert werden
konnte, wurde eine auf diesem Prinzip basierende Sonde konstruiert und gefertigt.

E.1 Bau einer Sonde zur Messung der Partikelladung

Die konstruierte Sonde kann mittels einer Halterung an derselben wassergekihlten
Lanze befestigt werden, die auch fiur die Partikelmessungen verwendet wurde. Die
wichtigsten Einzelteile der Sonde sind in Abbildung 112(a) gezeigt. An der Spitze der
Sonde befinden sich zwei jeweils etwa 3 cm? grof3e quadratische Plattchen, auf de-
nen die eigentlichen Probensubstrate mittels Schrauben befestigt und somit leicht
auswechselbar sind. An die Plattchen kann tber zwei Drahte Hochspannung ange-
legt werden. Um die Drahte in festem Abstand und stabiler Position zu halten, sind
sie mit einer Swagelokverbindung fixiert und zur gegenseitigen elektrischen Isolie-
rung mit einer Giel3keramik umhdllt. Da aufgrund der hohen Staubkonzentrationen im
Rauchgas zu erwarten ist, dass die Keramik schnell mit Partikeln belegt wird und
somit womaoglich ein leitfahiger Pfad auf der Oberflache entsteht, wurde der Kera-
mikkorper mit einem Uberstehenden Stahlrohr geschutzt wie in Abbildung 112(b) ge-
zeigt. Im Inneren der Lanze, wo durch die Wasserkihlung keine hohen Temperatu-
ren herrschen, findet dann ein Ubergang von den beiden Drahten auf zwei hoch-
spannungstaugliche Kabel statt, die bis zum Ende der Lanze zum Anschluss an ein
Hochspannungsnetzgerat gefiihrt werden.
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Abbildung 112: Sonde zur Untersuchung der Partikelladung.

Um die Messung zeitlich genau definieren zu kénnen, wurde um das Schutzrohr eine
weitere Hulse konstruiert, die durch zwei angeschweil3te Stangen von Benutzer ver-
schiebbar ist (siehe Abbildung 112(c)). Zu Beginn der Messung wird die Sonde in
den Kessel eingefuhrt, wobei die auf3ere Schutzhilse soweit vorgeschoben ist, dass
die Probensubstrate nicht dem direkten Rauchgasstrom ausgesetzt sind. Nachdem
die Sonde ausreichend vorgeheizt ist, wird die dufere Schutzhilse zurtickgezogen
und die Belegung der Probensubstrate fir eine bestimmte Zeit erfolgt. Danach wird
die Schutzhilse wieder vorgeschoben und die Sonde aus dem Kessel gezogen. Die
belegten Substrate kénnen anschlieRend (rasterelektronen)mikroskopisch auf ihre
Belegung hin untersucht werden. Durch Messungen mit und ohne angelegte Span-
nung sowie fir verschiedene Polaritdten kann so qualitativ gepruft werden, ob und
wie die Partikel im Rauchgas geladen sind.

Die Sonde besitzt dennoch immer noch gewisse Nachteile, die ein hohes Risiko dar-
stellen, keine aussagekraftigen Ergebnisse zu erhalten. Zum einen wird ein grol3er
Teil an Partikeln durch Diffusionsabscheidung und eventuell Thermophorese auf den
Platten abgeschieden werden. Somit waren kleine Unterschiede in einer grof3en Ge-
samtzahl an abgeschiedenen Partikeln zu bestimmen, was statistisch wenig genau
ist. Zudem ist zu erwarten, dass bereits leichtes Verkippen, Temperaturunterschiede
zwischen den Platten oder Stromungsinhomogenitaten Effekte in der gleichen Gro-
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Benordnung hervorrufen kénnen. Eine mdgliche Alternative, um solche Effekte zu
minimieren, die hier jedoch nicht weiter verfolgt wurde, ware die Verwendung von
dinnen Spitzen, die lokal hohe Feldstarken und damit starke elektrophoretische Kraf-
te erzeugen.

E.2 Simulationen zur Ladung der Partikel

Da die Messung der Partikelladung technisch eine grol3e Herausforderung darstellt,
wurde im Projektverlauf entschieden, auf den grof3en Zeitaufwand zum Einsatz der
Sonde und insbesondere zur Datenauswertung zu verzichten und stattdessen zu-
nachst mittels Simulationen abzuschéatzen, ob lUberhaupt nennenswerte Ladungen
auf den Partikeln zu erwarten sind. Zur Berechnung der elektrischen Aufladung der
Partikel und der elektrostatischen Wechselwirkungen in den GKS-Rauchgasziigen
wurde zusétzlich das am IUTA entwickelte EHDM mit dem FPM kombiniert, um so
Aussagen uber die ortliche Verteilung der mittleren Partikelladung generieren zu
konnen. Dabei liefert das FPM die Partikelanzahl und den mittleren Durchmesser der
Verteilung und das EHDM berechnet die resultierende Aufladungskinetik der Partikel,
die lonendynamik und das elektrische Raumladungsfeld. Aufgrund der Komplexitat
des Modells ist die Berechnung der Partikelladung nur fiir ein monodisperses Aerosol
durchfuhrbar. Es muss daher einschrankend in Kauf genommen werden, dass keine
Ladungsverteilung im Aerosol berechnet wird, sondern nur die rdumliche Verteilung
der mittleren Partikelladung. Abbildung 113 zeigt die berechnete Gleichgewichtspar-
tikelladung in Abhangigkeit von Partikelgrof3e und Konzentration.
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Abbildung 113: Gleichgewichtspartikelladung fur unterschiedliche Partikelkonzen-
trationen und Partikeldurchmesser (Beispiel: T = 1600K, Wy = 3 eV)

Abbildung 114 beschreibt den Einfluss von Elektronenaustrittsarbeit und Temperatur
auf die resultierende Gleichgewichtsladung. Die Elektronenaustrittsarbeit des Parti-
kelmaterials beschreibt die Energie, die nétig ist, um ein Elektron aus einem Partikel
herauszulosen. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Austrittsarbeit einen sehr gro-
Ben Einfluss auf die Partikelladung besitzt. Da die genaue chemische Zusammen-
setzung der Partikel und damit ihre resultierende Elektronenaustrittsarbeit nicht be-
kannt ist, sind nachfolgend einige Austrittsarbeiten von relevanten Reinstoffen gelis-
tet und der Verlauf Uber der Temperatur fur einige Oxide aufgetragen.
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Abbildung 114: Gleichgewichtspartikelladung fur unterschiedliche Elektronenaus-
trittsarbeiten Wa0; thermische Emission nach Richardson und Rekombination nach
FMD-Modell (Beispiel: d, = 100 nm, N = 10"/m?).

Austrittsarbeiten von Reinstoffen [CRC2008]
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Abbildung 115: Gemessene Austrittsarbeiten von Metalloxiden (Ferminiveau)
[AIF275ZN].
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Die Austrittsarbeiten liegen sowohl fur Reinstoffe als auch fur Oxide im relevanten
Temperaturbereich zwischen 3 und 5 eV. Lediglich die (Erd-)Alkalimetalle Ca, Na
und K besitzen als Reinstoffe Austrittsarbeiten zwischen 2 und 3 eV. Fur NaCl ist
jedoch tendenziell eine Austrittsarbeit von ca. 5 eV zu erwarten [Vasek1959]. Es ist
davon auszugehen, dass die Partikel im ersten Zug der GKS-Anlage, im Tempera-
turbereich oberhalb von 1000 K, deutlich positive Ladungen besitzen und diese im
Verlauf mit sinkender Temperatur kontinuierlich abgebaut werden.

In den folgenden Simulationen wird die resultierende Partikelladung entlang der GKS
berechnet und dabei die Austrittsarbeit im Bereich zwischen 2 und 5 eV vatriiert. Es
werden zwei Szenarien betrachtet:

1. Thermoionisation der Partikel

Hierbei entstehen ausnahmslos positiv geladene Partikel, da die von den Partikeln
abgegebenen Elektronen zur Bildung von einfach negativ geladenen Gasionen fih-
ren. Die Raumladungen fur Partikel- und lonenphase verlaufen somit invers, sofern
die Ladungen nicht separiert werden. Abbildung 116 zeigt den Verlauf der Raumla-
dungen aufgetragen Uber der Wegstrecke innerhalb der Anlage. Das Temperaturpro-
fil aus Abbildung 83 wurde dabei zugrunde gelegt.
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Abbildung 116: lonen- und Partikelraumladungen entlang der Anlage (Thermoionisa-
tion).

Es ist deutlich zu erkennen, dass die lonen- und Partikelraumladungen einen spie-
gelbildlichen Verlauf besitzen. Darlber hinaus wird die Korrelation zum einen mit der
Temperatur deutlich, denn die Raumladungen besitzen eine sinkende Tendenz mit
steigender Wegstrecke und damit fallender Temperatur. Zum anderen wird der Ein-
fluss der Partikelgrof3e deutlich sichtbar. Mit Einsetzen der Kondensation steigt die
Raumladung sprunghaft an, da die Partikelgrof3e hier abrupt ansteigt.
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Abbildung 117 zeigt die resultierende Partikelladung im Verlauf der Anlage. In Bezug
auf die Elektronenaustrittsarbeiten wird deutlich, dass die Aufladungseffekte nur
dann im Bereich des Uberhitzers bei etwa 40 m noch signifikant sind, wenn die Parti-
kel eine Austrittsarbeit kleiner 3 eV aufweisen wurden. Dies ist jedoch eher unwahr-
scheinlich. Zusatzlich zur resultierenden Partikelladung wurde in Abbildung 117 die
elektrische Mobilitdt der Partikel aufgetragen, um den Einfluss des Partikel-
wachstums auf die Mobilitdt zu charakterisieren.

Hier wird deutlich, dass die Zunahme der mittleren Partikelladung nicht mit einer Zu-
nahme der elektrischen Mobilitat korreliert. Es kommt vielmehr durch das Wachstum
zu einer sinkenden Mobilitat, da die resultierende Partikelladung linear mit dem
Durchmesser korreliert, die Mobilitdt jedoch zusétzlich die Slipkorrektur beinhaltet,
die mit steigendem Durchmesser sinkt und gegen Eins konvergiert.
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Abbildung 117: Partikelladung und elektrische Mobilitdt entlang der Anlage (Thermo-
ionisation).

2. Thermoionisation der Partikel und zusatzliche lonenfreisetzung durch Gliihemis-
sion der keramischen Ausmauerungen im Feuerraum

Im Folgenden wurde zusétzlich zur lonenfreisetzung durch Thermoionisation ein
Uberschuss an lonen im Feuerraum angenommen. Dieser Uberschuss ist frei ge-
wahlt, sollte in seiner Grdl3enordnung jedoch eher eine Abschatzung nach oben be-
deuten, da lonenraumladungen von 10° C/m?* durchaus in der GréRenordnung von
Elektroabscheidern einzuordnen sind. Abbildung 118 zeigt die Raumladungsverlaufe
entlang der Anlage.

Es wird deutlich, dass der Uberschuss an lonen im Verlauf der Anlage bei sinkender
Temperatur, und damit abnehmender Thermoionisation der Partikel, an die Partikel-
phase angelagert wird, so dass bei Nachlassen der Thermoionisation eine negative
Partikelraumladung resultiert, die selbstverstandlich mit negativen Partikelladungen
korreliert. Abbildung 119 zeigt die resultierende Partikelladung.

123



4,0E-05

3,0E‘05 A rho lon 3 eV

= rho Partikel 3 eV

2,0E-05 h ==rho lon 4 eV

rho Partikel 4 eV

1,0E-05 1

0,0E+00 H

)
'

-1,0E-05

Raumladung [C/m’]

-2,0E-05 1
-3,0E-05 1

-4,0E-05 1

-5,0E-05 T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80
Wegstrecke [m]

Abbildung 118: lonen- und Partikelraumladungen entlang der Anlage (Thermoionisa-
tion + lonenidberschuss).
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Abbildung 119: Partikelladung entlang der Anlage (Thermoionisation+ lonenuber-
schuss).

Hier zeigt sich ohne loneniberschuss eine sinkende positive Partikelladung, die im
Verlauf der Anlage gegen null konvergiert, wohingegen sie bei lonenuberschuss die
Polaritat im Verlauf der Anlage wechselt. Es entstehen jedoch nur schwach negativ
geladene Partikel, die ohne das Anlegen eines elektrischen Feldes keine signifikan-
ten elektrophoretischen Effekte erwarten lassen. Auch hier handelt es sich um eine
Abschatzung nach oben, da lonenverluste im Verlauf der Anlage nicht berlcksichtigt
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wurden, aber aufgrund der elektrostatischen Dispersion der Ladungstrager zu den
geerdeten Anlagenwanden in Realitat zu erwarten sind.

F Partikelabscheidung an den Uberhitzerrohrbiindeln

Zusatzlich zur Betrachtung der Partikeldynamik im Kessel der GKS, wurde die Parti-
kelabscheidung am Uberhitzer detailliert betrachtet. Hierzu wurde das Discrete Pha-
se Model (DPM) verwendet, das, auf einer Lagrangeschen Betrachtungsweise basie-
rend, die Berechnung der Partikeldynamik unter Bertcksichtigung von Diffusion,
Tragheit, Thermo- und Elektrophorese ermdglicht. Dabei wurde zuerst ein einzelner,
quer angestromter Zylinder modelliert und darauf basierend das gesamte Rohrbin-
del betrachtet. Abbildung 120 zeigt die Geometrie und die verwendeten Randbedin-
gungen, die die Betriebsweise des Uberhitzers am GKS charakterisieren.
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Abbildung 120: Quer angestromter Zylinder (Stromungs- und Temperaturfeld)

An diesem Modell wurde ein Abgleich mit analytischen Betrachtungen von Benker
durchgefuhrt. Hierbei wurde fur verschiedene Partikelmaterialien die Abscheidung
berechnet. Besondere Beachtung fand die Modellierung von Turbulenzen auf die
Partikelabscheidung. Abbildung 122 zeigt den Vergleich der numerisch und analy-
tisch gewonnenen Trenngradkurven. Dabei werden im CFD-Modell Partikel nur im
Bereich der Projektionsflache des Zylinders aufgegeben, so dass bei hundertprozen-
tiger Abscheidung der Startpunkt der Grenztrajektorie gleich dem Radius des Zylin-
ders ist (siehe Abbildung 121).
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Abbildung 121: Partikeltrajektorien am quer angestromten Zylinder.
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Abbildung 122: Vergleich Partikelabscheidung quer angestromter Zylinder (CFD und
Analytik) [Benker2005].

Der Vergleich der beiden Simulationen zeigt eine sehr hohe Ubereinstimmung fur
reine NaCl-Partikel. Die CFD-Methode ist damit in der Lage die bereits vorhandene
analytische Betrachtung wiederzugeben. Es lasst sich jedoch dariber hinaus ablei-
ten, dass die Partikelmasse zwar deutliche, aber nicht drastische Auswirkungen auf
das Abscheideverhalten besitzt, sofern die Partikeldichte keinen extremen Schwan-
kungen unterliegt. Diffusion und Thermophorese als Abscheidemechanismen spielen
eine eher untergeordnete Rolle. Es dominiert erwartungsgemal’ die Impaktionsab-
scheidung. Im hier betrachteten Fall eines einzelnen Zylinders tragt auch der Einfluss
von Turbulenzen nur geringfuigig zur Abscheidung bei, da Turbulenzeffekte erst auf
der Abstromseite des Zylinders zum Tragen kommen. Hier ist auch eine deutliche
Veranderung der Trajektorien zu beobachten. Der Einfluss von Turbulenzeffekten
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wurde daraufhin detailliert fir die Rohrbiindelanordnung des GKS-Uberhitzers unter-
sucht.  Samtliche  Betrachtungen des einzelnen  Zylinders und der
Uberhitzeranordnung beinhalten die Annahme einer hundertprozentigen Haftwahr-
scheinlichkeit der Partikel bei Berihrung mit den Wandoberflachen. Die realen Haft-
wahrscheinlichkeiten der Schlackepartikel wurden bislang nicht untersucht. Es kann
jedoch davon ausgegangen werden, dass die Vorgabe einer hundertprozentigen
Haftwahrscheinlichkeit eine deutliche Uberschatzung der Deposition zur Folge hat.
Abbildung 123 zeigt das Stromungsprofil innerhalb des Rohrbindels.
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Abbildung 123: Stromungsprofil im Querschnitt des Rohrbtindels.

Die Stromung ist aufwarts gerichtet. Die Rohroberflachen sind 125 °C kuhler als der
Gasstrom. Die entstehende Stromung ist aufgrund der starken Turbulenzen nicht
stationar, sondern transient und wurde mit einer Zeitauflésung von 5 x 10 s berech-
net, um die entstehenden Verwirbelungen abbilden zu kdnnen. Besonders gut lasst
sich die entstehende Karmansche Wirbelstral3e ab der dritten Rohrreihe im Tempe-
raturprofil (siehe Abbildung 124) erkennen. Ebenfalls lasst sich hier die Abkihlung
des Gasstroms nachvollziehen. Der Warmetauscher kuhlt den Gasstrom unter den
gegebenen Randbedingungen um etwa 30 °C ab. Da die Wande hier adiabatisch
modelliert wurden, ist die Abkuhlung geringfligig schwacher als experimentell ermit-
telt.
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Abbildung 124: Temperaturprofil im Querschnitt des Rohrblndels.

Die starken Turbulenzen innerhalb des Warmetauschers wirken sich deutlich sichtbar
auf den Partikeltransport aus. Abbildung 125 zeigt Partikeltrajektorien fur verschie-
den grol3e Partikel fur die laminare sowie die turbulente Berechnung. Die Berech-
nung der Stromung erfolgte in beiden Fallen turbulent unter Verwendung des
realizable k-¢ Turbulenzmodells mit erweiterten Wandfunktionen. Das Tracking wur-
de laminar mit 1000 Partikeln und turbulent mit 10000 Partikeln durchgefthrt.

Es fallt auf, dass der Unterschied zwischen den beiden Betrachtungsweisen mit zu-
nehmender PartikelgroRRe kleiner wird. Das bedeutet, dass der Einfluss der Turbulenz
sinkt. Dies liegt an der zunehmenden Tragheit der schwereren Partikel. Wahrend bei
255nm und 20 um Partikelgré3e die Turbulenzen zu lokal héheren Partikelgeschwin-
digkeiten, und damit verbunden, auch zu Depositionen auf der Rickseite der Rohre
fuhren, lassen sich beide Effekte bei einer Partikelgréf3e von 100 pum nicht mehr be-
obachten. Die ermittelten Trenngradverlaufe des Rohrbiindels sind in den folgenden
Abbildungen dargestellt.

Abbildung 126 zeigt die ermittelte Abscheidung fur eine rein laminare Betrachtung

der Partikeldynamik, jedoch fur unterschiedliche Partikeldichten. Als Referenz ist die
Abscheidung des quer angestrémten einzelnen Zylinders ebenfalls aufgetragen.
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Abbildung 125: Partikeltrajektorien bei laminarer und turbulenter Modellierung.
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Abbildung 126: Trenngradverlaufe Rohrbindel (laminares Tracking, 100% Haftwahr-
scheinlichkeit).

Die maximal erreichbare Abscheidung liegt bei etwa 38 % der aufgegebenen Parti-
kel. Dies entspricht in etwa dem Anteil an Projektionsflache der Rohre zur gesamten
Querschnittsflache. Wird die Abscheidung auf die Projektionsflache normiert, so dass
nur die Partikel, die direkt vor den Rohren starten bertcksichtigt werden, kann man
die Abscheidekurve mit dem einzelnen Zylinder vergleichen. Es wird deutlich, dass
das Rohrbindel bei laminarer Betrachtung ein vergleichbares Abscheideverhalten
wie der einzelne Zylinder besitzt. Das bedeutet, die Deposition findet fast ausschliel3-
lich auf der ersten Rohrreihe statt. Unter Verwendung der Partikeldichte von CaO
(3320 kg/m®) war dariiber hinaus oberhalb von 300 um PartikelgréRe der Schwer-
krafteinfluss so grol3, dass die Partikel nicht mehr im aufwarts gerichteten Gasstrom
transportiert werden konnen. Sie sedimentieren auf der Rickseite des Rohrbiindels.
Bei Reduktion der Partikeldichte auf nur 500 kg/m® fand die Sedimentation oberhalb
einer Partikelgrof3e von 600 pum statt. Da an der GKS auch sehr grol3e Partikel ober-
halb von 300 um messtechnisch erfasst werden konnten, konnte dies darauf hindeu-
ten, dass diese eine deutlich niedrigere Dichte und damit keinen CaO oder SiO, Kern
besitzen.

Abbildung 127 zeigt die Trenngradkurven unter Berucksichtigung der Turbulenzein-
flusse. Hier zeigt sich deutlich, dass der Turbulenzeinfluss im Rohrbindel zu einem
deutlich abweichenden Verhalten der Partikel fuhrt. Zum einen werden Partikel bis zu
einer GrofRe von wenigen pm mit einem konstanten Abscheidegrad von etwa 2,5 %
abgeschieden, zum anderen ist der Turbulenzeinfluss am grof3ten bei Partikeln zwi-
schen 10 und 100 pum. Bei Partikeln gré3er 100 um néhert sich das Abscheideverhal-
ten wieder dem laminaren Verhalten an. Bei normierter Darstellung lasst sich deutlich
die Abweichung vom einzelnen Zylinder erkennen.
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Abbildung 127: Trenngradverldufe Rohrbundel (turbulentes Tracking, 100% Haft-
wahrscheinlichkeit).

F.1  Einfluss der elektrophoretischen Abscheidung

Zusatzlich zur Abschatzung der elektrischen Ladung der Partikel entlang des Kes-
sels, wird im Folgenden eine Abschatzung zur elektrophoretischen Deposition der
Partikel im Uberhitzer durchgefuihrt. Die Abschatzung des Ladungszustands im Kes-
sel ergab signifikante Partikelladungen nur fur geringe Elektronenaustrittsarbeiten
der Partikel von etwa 2 - 3eV (siehe Abschnitt: Elektrische Aufladung der Partikel im
Verlauf der GKS). Obwohl typische Elektronenaustrittsarbeiten eher im Bereich zwi-
schen 4 und 5 eV liegen, wird hier trotzdem eine Abschéatzung fur eine gewahlte
Elektronenaustrittsarbeit von 2 eV durchgefihrt. Dies fihrt zu einem theoretischen
positiven Ladungstiberschuss der Partikel am Uberhitzer von etwa 40 Elementarla-
dungen bei einer Partikelgré3e von 255 nm (Median der Feinstpartikelverteilung am
Uberhitzer). Die resultierenden lonen- und Partikelraumladungen lagen aufgrund der
hohen Partikelkonzentration in der GréRBenordnung von 10* C/m® am Eingang des
Uberhitzers. Es ist denkbar, dass durch die unterschiedlichen Mobilitaten der lonen
und Partikel bei der Umlenkung des Gasstroms im Uberhitzer eine Ladungstrennung
erfolgt, die, bei derart stark aufgeladenen Partikeln, zur Ausbildung von signifikanten
Raumladungsfeldern fihren wirde. Im Folgenden wird daher an einem quer ange-
stromten Zylinder abgeschatzt, welche elektrische Feldstarke benétigt wird, um die
Partikelbewegung signifikant zu beeinflussen. Abbildung 128 zeigt die elektrischen
Potenzialverlaufe um den Zylinder bei einem Oberflachenpotenzial von +/- 100 kV.
Die dabei entstehenden elektrischen Feldstarken liegen mit 20 kV/cm an der Zylin-
deroberflache in der gleichen GroRenordnung wie in der Nahe des Spruhdrahts an
konventionellen E-Filtern.
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Abbildung 128: Potenzialfeld um den Zylinder.

Der hier gewahlte Betriebszustand stellt somit sowohl in Bezug auf die elektrische
Ladung der Partikel als auch auf die Hohe des elektrischen Feldes eine extreme Ab-
schatzung dar. Abbildung 129 zeigt die berechneten Trenngradverlaufe unter den
oben beschriebenen Randbedingungen im Vergleich zum Trenngradverhalten des
Zylinders ohne elektrophoretische Abscheidung. Die Partikelladung wurde dabei
ausgehend von der bekannten Partikelladung bei 255 nm Partikelgro3e proportional
zum Durchmesser angepasst, da es sich bei der Aufladung hier um eine reine Diffu-
sionsaufladung (vgl. Abbildung 113) handelt.
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Abbildung 129: Partikelabscheidung quer angestromter Zylinder inkl. Elektrophorese
(100% Haftwahrscheinlichkeit).

Es wird deutlich, dass Elektrophorese, selbst unter diesen extremen Randbedingun-
gen, nur bei kleinen, nicht tragheitsbehafteten Partikeln eine deutliche Wirkung zeigt.
Bei groReren Partikeln Uberwiegt der Tragheitseinfluss. Bei negativem Oberflachen-
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potenzial kommt es zur Behinderung der Partikelabscheidung, so dass Partikel klei-
ner 10 um nicht mehr abgeschieden werden. Da es sich jedoch um eine extreme Ab-
schatzung handelt und derart hohe Partikelladungen und Feldstarken in der Praxis
nicht zu erwarten sind, kann davon ausgegangen werden, dass elektrophoretische
Abscheideeffekte im Uberhitzer der GKS keine Relevanz besitzen.

F.2 Prognose der Salzdeposition auf den Rohrbiindeln

Auf Basis der mit Hilfe der Simulationsrechnungen ermittelten Trenngradverlaufe
(Haftwahrscheinlichkeit 100%), kann die an den Rohroberflachen deponierte Salz-
menge aus den Simulationsrechnungen und den messtechnisch gewonnenen Daten
der PartikelgroRenverteilungen und Partikelzusammensetzungen am Eingang des
Uberhitzers ermittelt werden. Hierzu wird im ersten Schritt die Menge an Salz, die auf
den Partikeln der unterschiedlichen Grol3enklassen kondensiert ist anhand einer Bi-
lanzierung der Partikelvolumina an verschiedenen Stellen der Anlage ermittelt. Abbil-
dung 130 zeigt die ermittelten Salzmassen in tabellarischer Form.

Berechnung Salzfracht auf Partikeln:

Massenanteil NaCl 0,5623
Massenanteil KCI 0,4377
freigesetzte Salzmenge Feuerraum 1,035E-03 kg/m3
Dichte NaCl 2170 kg/m®
Dichte KCI 1980 kg/m®
Volume Model [m®] | Volume Mode2 [m®] | Temperatur [°C]

Eingang 3,40E-08 1,22767E-06 1139,52
31m (vor Kondensation) 3,3892E-08 1,22706E-06 774,88]Kondensationsbeginn 2. Zug
46m (vor Uberhitzer) 5,13188E-07 1,22928E-06 598,342|Eintritt Uberhitzer
50m (nach Kondensation) 5,24781E-07 1,22929E-06 551,267|Messstelle 3. Zug
Ausgang 5,27919E-07 1,2293E-06 198,502

Bilanz Eingang/Ausgang
Volumenzuwachs [m3] 4,93910E-07 1,63373E-09
Masse NaCl [kg/ma] 6,02664E-04 1,99346E-06 kondensierbarer Rest
Masse KCI [kg/m°] 4,28045E-04 1,41586E-06/Summe 0,04 %
Masse Salz gesamt [kg/m°] 1,03120E-03 3,41096E-06 1,03461E-03 3,85925E-07 kg/m?®
Anteil absolut [%] 99,633 0,330

Bilanz 31m/50m (Beginn Kondensation/Messstelle 3. Zug)
Volumenzuwachs [m°] 4,90889E-07 2,22262E-09
Masse NaCl [kg/m?] 5,98979E-04 2,71202E-06 kondensierbarer Rest
Masse KCI [kg/m3] 4,25427E-04 1,92623E-06{Summe 0,53 %
Masse Salz gesamt [kg/mg] 1,02490E-03 4,64047E-06 1,02954E-03 5,46283E-06 kg/m3
Anteil absolut [%] 99,024 0,448

Bilanz 31m/46m (Beginn Kondensation/Eintritt Uberhitzer)
Volumenzuwachs [m3] 4,79296E-07 2,21457E-09
Masse NaCl [kg/m?] 5,84833E-04 2,70220E-06 kondensierbarer Rest
Masse KCI [kg/m°] 4,15380E-04 1,91925E-06|Summe 2,87 %
Masse Salz gesamt [kg/m?] 1,00069E-03 4,62366E-06 1,00532E-03 2,96843E-05 kg/m®
Anteil absolut [%)] 96,685 0,447

Abbildung 130: Bilanzierung der Salzfracht auf den Partikeln (Simulation).

Diese Betrachtung liefert neben einer Uberpriifung der Massenbilanzen fiir die Salz-
fracht vor allem die auf den beiden Partikelmoden kondensierte Salzmenge und die
im Gasstrom verbleibende Menge an kondensierbarem Restdampf. Betrachtet man
die Bilanz bei 31 m (Beginn der Kondensationszone) im Vergleich zur Position bei 46
m (Eintritt in den Uberhitzter) so zeigt sich, dass nahezu die gesamte Salzmenge auf
den kleinen Partikeln in Mode 1 kondensiert (99,685%). Weniger als 0,5% der im
Feuerraum freigesetzten Dampfmenge kondensiert auf der groben Partikelfraktion.
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Insgesamt steht am Eintritt in den Uberhitzer noch etwa 3 % des freigesetzten Salz-
dampfes zur Kondensation zur Verfliigung. Dies entspricht einer Massenkonzentrati-
on von 29,7 mg/m°. Da die Oberflache der Uberhitzerrohre deutlich kalter als das
Abgas ist, kann davon ausgegangen werden, dass der an den Rohren vorbeistro-
mende Dampf an deren Oberflache kondensiert. Zusatzlich wird es auch zu einer
Kondensation von Dampf auf den im sich abkihlenden Abgas befindlichen Partikeln
kommen. In welchen Mengenverhéltnissen dies geschieht, kann aufgrund der Kom-
plexitat der Vorgange nicht analytisch abgeschétzt werden. Abbildung 131 zeigt ei-
nen Vergleich der aus Simulation und verschiedenen Messungen gewonnenen Ver-
teilung der Salzfrachten auf die verschiedenen PartikelgroRen im Abgas des GKS:
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Abbildung 131: Vergleich normierte Salzfrachten Simulation und Messungen.

Deutlich ist hier die unterschiedliche Aufteilung des Salzes auf kleine und gro3e Par-
tikel zu erkennen. Wahrend in der Simulation die Salzfracht fast ausschlief3lich auf
den Partikeln < 1um lokalisiert ist, zeigen die Messungen auch einen deutlichen
Salzanteil auf den Partikeln des groben Modes. Quantitativ lasst sich die Salzvertei-
lung in einer kumulativen Auftragung erkennen (Abbildung 132).

Bei dieser Art der Auftragung zeigt sich ein signifikanter Unterschied in den Massen-
verlaufen der Messungen in Form einer deutlichen Zunahme der Salzmasse bis in
den vierten Zug. Zusatzlich lasst sich die Abnahme der Salzmasse bei Partikeln > 10
pm im Verlauf der Anlage erkennen. Dies liegt an der Abscheidung dieser Partikel an
den diversen Einbauten im Kessel. Um die gesamte Salzmenge in der Messung ab-
zuschéatzen, wurde die Salzmasse im GrofRenbereich > 10 um im zweiten Zug zu der
Salzmasse im Bereich < 10 um im vierten Zug hinzugerechnet. Die so erhaltene
Salzmassenkurve (Messung vierter + zweiter Zug griin in Abbildung 132) zeigt, dass
die insgesamt auf dem Aerosol verteilte Salzfracht in der gleichen GréRenordnung
liegt, wie in der Simulation. Allerdings wachst der Salzgehalt der Partikel bis in den
vierten Zug hinein recht deutlich an und der Anteil des Salzes, der auf den Partikeln
> 10 um nachgewiesen wurde ist deutlich gro3er als in der Simulation beobachtet.
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Hierfur gibt es bislang keine sichere Erklarung, da das in der Simulation beobachtete
Verhalten fur das betrachtete Reinstoffsystem plausibel scheint. Sowohl die Lage der
sehr schmalen Kondensationszone als auch die Verteilung der Masse auf kleine und
grof3e Partikeln entspricht dem theoretisch erwarteten Verhalten unter den betrachte-
ten Randbedingungen. Die Abweichung zu den Messwerten ist jedoch recht grof3
und die gemessene Salzkurve ein Mittelwert aus verschiedenen Messungen, die mit
unterschiedlichen Methoden durchgefiihrt wurden, so dass als Erklarung alleinig ein
Messfehler nicht plausibel erscheint. Es scheint also physikalische oder chemische
Effekte zu geben, die in den Modellrechnungen nicht beriicksichtigt wurden. Eine
maogliche Ursache kdnnte die Unterschatzung der Partikeloberflache bei den groben
Partikeln sein. Wahrend die Simulation ausschlief3lich die Betrachtung spharischer
Partikel, die ihre Form nicht verdndern zul&sst, konnte die fraktale Dimension der
Partikel in Realitat deutlich davon abweichen. Ein weiterer Erklarungsansatz kénnte
in einem erhodhten Koagulationskoeffizienten aufgrund von ausgepragten Turbulenz-
effekten liegen, die die stark salzhaltigen Feinstpartikel verstarkt mit den groben Par-
tikeln kollidieren lassen und dadurch die messtechnisch beobachtete Salzmenge zu
den groben Partikeln transportieren [Benker 2017]. Zur Klarung der hier beobachte-
ten Abweichungen bedarf es jedoch weiterer Untersuchungen, die im Rahmen die-
ses Forschungsvorhabens nicht mehr durchgefiihrt werden konnten.
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Abbildung 132: Kumulative Salzverteilung (vgl. Simulation und Messung).

In den folgenden Betrachtungen wurde fir die ermittelten Salzverteilungen, unter
Verwendung der numerisch ermittelten Abscheidekurve des Rohrbindels (siehe Ab-
bildung 127, magenta), die auf den Bindeln abgeschiedene Salzmasse prognosti-
ziert. Abbildung 133 zeigt den Vergleich der normierten Abscheidekurven fur die Si-
mulation und die Messung am Uberhitzer. Grundlage dafiir sind die Salzkonzentrati-
onen im zweiten Zug kurz vor Eintritt in den Uberhitzer. Auch hier ist eine hundert-
prozentige Haftwahrscheinlichkeit der Partikel angenommen.

135



120

— Simulation
100 1

-~ Messung

80 1

60 1

40 A

dmg,,/dlog(dp) (mg/m?)

20 1

0 -
0,01 0,1 1 10 100 1000
Partikeldurchmesser [um]

Abbildung 133: Deponierte Salzfracht auf dem Uberhitzer (normierte Darstellung,
100% Haftwahrscheinlichkeit).

Aufgrund der Abscheidecharakteristik des Rohrbiindels tragt die Salzfracht im gro-
ben Mode deutlich starker zur Deposition bei als das an kleine Partikel gebundene
Salz. Auch hier ist die Abweichung zwischen Simulation und Messung deutlich. Be-
trachtet man die entsprechende kumulative Auftragung der Deposition (Abbildung
134) so wird deutlich, dass sich aus der Abweichung zwischen Simulation und Mes-
sung erheblich unterschiedliche Salzfrachten auf das Rohrbindel ergeben.
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Abbildung 134: Kumulative Salzdeposition am Uberhitzer.
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Wahrend die Salzfracht bei den kleinen Partikeln von der Simulation in etwa doppelt
so hoch abgeschatzt wird, vervierfacht der Beitrag der Partikel > 10 um die Salzfracht
gegenuber der Simulation, so dass Simulation und Messungen zu deutlich abwei-
chenden Depositionsprognosen fihren. Tabelle 12 stellt die Salzfrachten fir kleine,
grof3e Partikel und dampfférmige kondensierbare Salze tabellarisch gegenuber.

Partikel <10 pm Partikel > 10 um kond. Dampf
Simulation 24,4 mg/m® 1,2 mg/m? 29,68 mg/m®
Messung 11,44 mg/m® 79,19 mg/m® -

Tabelle 12: Depositionsprognose (100% Haftwahrscheinlichkeit)

Hier sind die unterschiedlichen Transportwege fur die Salzfracht zum Rohrbindel
getrennt erfasst, sodass daraus abgeleitet werden kann, auf welchem Weg die grof3-
te Salzfracht auf das Rohrbindel erfolgt. Die Aussage der Simulation steht hier im
klaren Widerspruch zu den Ergebnissen der Messungen. Wahrend bei der Simulati-
on als Hauptmechanismen die turbulente Abscheidung kleiner Partikeln und vermut-
lich auch dampfférmige Salze, die direkt auf den Rohren deponieren, genannt wer-
den konnen, ist in der Messung die Fraktion der Partikeln > 10 um der hauptséachli-
che Salzlieferant. Daten (ber die Dampfkonzentration am Uberhitzer wurden mess-
technisch nicht erhoben. Diese sollte allerdings mindestens so hoch sein wie in der
Simulation, da die Messungen ein weiteres, deutliches Partikelwachstum hinter dem
Uberhitzer zeigen. Das Depositionsverhalten der kleinen Partikel und des
kondensierbaren Dampfes unterscheidet sich jedoch deutlich von dem der groben
Partikel. Wahrend die kleinen Partikel und der Dampf zu einer tber das Rohrbindel
verteilten Dampfdeposition fihren sollten, ist davon auszugehen, dass die groben
Partikel vor allem Salz auf der Vorderseite der ersten Rohrreihe deponieren und nur
ein kleiner Anteil Gber Turbulenzen im Rohrbindel verteilt wird (siehe Abbildung
127). Die absoluten Mengen der deponierten Salzfracht sind direkt proportional zur
realen Haftwahrscheinlichkeit der Partikel. Die hier durchgefiihrte Prognose bei einer
angenommenen Haftwahrscheinlichkeit von 100 % stellt somit eine Worst-Case-
Abschatzung dar.

G Zusammenfassung

Hauptziel der Arbeiten des IUTA war es, durch die Entwicklung einer Probenahme-
sonde das Aerosol in Feuerraum und Kessel zweier Millverbrennungsanlagen phy-
sikalisch und chemisch zu charakterisieren. Nachdem sich das Zurtickgreifen auf
eine vom bifa Umweltinstitut entwickelte Verdiinnungssonde als nicht zielfiihrend er-
wiesen hat, wurde ein neues Konzept erarbeitet, das es erlaubt, die Partikel direkt im
Heil3gas zur anschlielenden Charakterisierung abzuscheiden. Die Sonde ist geeig-
net fir den Einsatz bei Temperaturen von bis zu 1250°C unter stark korrosiven Be-
dingungen und erlaubt die Bestimmung von Morphologie, Gréf3enverteilung, Kon-
zentration und chemischer Zusammensetzung von Partikeln Gber einen weiten Gro-
Renbereich.

Die Sonde ist als zweistufiges System ausgelegt: Grol3ere Partikel werden zunachst
auf der Prallplatte eines Impaktors abgeschieden, wahrend die verbleibenden Parti-
kel auf einem Membranfilter mit wohldefinierten Poren gesammelt werden. Dazu
wurde basierend auf der klassischen Impaktortheorie zunachst ein erster Prototyp
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eines Impaktors ausgelegt, der schrittweise mit Hilfe weiterer Simulationen und Pro-
bemessungen optimiert wurde. Mittels eines Versuchsaufbaus konnte das Abschei-
deverhalten des Impaktors bei Raumtemperatur validiert werden. Bei Versuchen zur
Eignung verschiedener Filtersubstrate fur die zweite Stufe des Sammlers haben sich
mikrogalvanisch gewachsene Nickelmembranen als am besten geeignet herausge-
stellt. Die groRenabhéngige Abscheideeffizienz der Membranen wurde durch Simula-
tionen bestimmt. Somit lassen sich die luftgetragenen Partikelgré3enverteilungen
sowie die Gesamtstaubmengen aus der Belegung der Probensubstrate bestimmen.
Parallel dazu wurde die Sonde so modifiziert, dass direkte Gesamtstaubmessungen
auf Quarzfaserfiltern vorgenommen werden kdnnen.

Mit der Sonde wurden zwei groRe Messkampagnen am GKS Schweinfurt durchge-
fuhrt, bei denen ein umfangreicher Datensatz mit Partikelmessungen in den vier
Kesselziigen sowie im Feuerraum gewonnen werden konnte. Artefakte durch Kon-
densation von Salzdampfen, die bisherige Studien stets beeinflusst haben, konnten
dabei weitgehend unterdriickt werden. Das untersuchte Aerosol zeigt eine bimodale
GroRRenverteilung. Die Konzentration der Feinfraktion, die hauptsachlich aus Salzen
besteht, nimmt im Kesselverlauf stetig zu. Um diese Zunahme der Konzentration oh-
ne deutliches Anwachsen des Partikeldurchmessers zu erklaren, muss davon aufge-
gangen werden, dass sich im Feuerraum neben den beobachteten Partikeln noch
eine hohe Zahl an deutlich kleineren Keimen befindet, die sich im REM aufgrund ih-
rer geringen GrofRe nicht vom Untergrund unterscheiden lassen. Diese Vermutung
konnte durch CFD-Simulationen bestatigt werden. Neben den feinen Partikeln findet
man eine Grobfraktion, die vom Rost freigesetzte Primarpartikel sowie groR3ere Ag-
glomerate enthalt. Die Massenkonzentration der groben Partikel nimmt durch Verlus-
te an Umlenkungen und Stromungshindernissen im Kesselverlauf kontinuierlich ab.

Es gibt im Wesentlichen drei Arten von Partikelmorphologien: (i) nahezu perfekt
spharische Partikel mit glatter Oberflache, (ii) eher kompakte, aber unregelméafiig
geformte Partikel und (iii) fraktale Agglomerate aus kleineren Partikeln. Die kugelfor-
migen Partikel sind typisch fur Partikel, die durch Erstarrung von Flussigkeitstropfen
entstehen, wahrend die kompakten unregelmafRig geformten Partikel vermutlich be-
reits als feste Partikel vom Rost emittiert werden. Die Agglomerate sind typisch fur
verbrennungsgenerierte Partikel, die auf dem Weg durch den Kessel durch Koagula-
tion entstehen. In der chemischen Zusammensetzung liel3en sich jedoch zwischen
den einzelnen Morphologieklassen keine systematischen Unterschiede ausmachen.

Die Partikel bestehen zum Grof3teil aus Si, Al und Ca, die hauptsachlich als Oxide
vorliegen. Weitere substantielle Beitrdge kommen von den metallischen Kationen
Mg, Fe, Ti und Zn. Die deutlichste Veranderung der chemischen Zusammensetzung
im Kesselverlauf zeigt sich im Anstieg des Alkali- und Chloranteils durch Auskonden-
sieren der gasformigen Salze. Gleichzeitig ist eine leichte Zunahme im S-Gehalt Uber
die Zlge zu verzeichnen, was auf eine leichte Sulfatierung der chlorhaltigen Partikel
wahrend der Flugphase hindeutet. Weitere Anionen wie P und F liegen im gesamten
Kessel nur in Spuren vor. Die Untersuchungen an Einzelpartikeln mittels EDX liefer-
ten aufgrund des geringen Signals keine Informationen zur Zusammensetzung der
submikronen Partikel. Diese konnte jedoch durch eine Kombination der gréRenfrakti-
onierten und der Gesamtstaubmessungen abgeschatzt werden. Im zweiten bis vier-
ten Zug zeigte dieser Ansatz, dass die submikronen Partikel zu mehr als 80% aus
Alkalichloriden bestehen. Im ersten Zug bestehen sie hingegen hauptsachlich aus
CaS0, und K>SOy4.
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Bei Untersuchung der Prallplatten wurden eine relativ hohe Belegung mit submikro-
nen Partikeln im ersten Zug und ein erhohter Salzanteil gefunden. Dies deutet darauf
hin, dass auf der Prallplatte doch noch unerwiinschte Kondensationsartefakte auftra-
ten, die vermutlich auf eine nicht ausreichende Aufheizung der Prallplatte zurtickzu-
fuhren sind. Dieses Problem konnte auch durch langere Vorheizzeiten im Laufe des
Projekts nicht vollstandig behoben werden, beeintrachtigt jedoch nicht die Qualitat
der Ergebnisse.

Die beiden Messkampagnen am GKS lieferten im Wesentlichen konsistente Ergeb-
nisse. Der Hauptunterschied zwischen den beiden Messkampagnen lag darin, dass
die Gesamtkonzentration an Partikeln bei der Messung im August merklich niedriger
ausfiel, was vermutlich auf unterschiedliche Betriebszustédnde zurickzufihren ist.
Eine zusatzlich durchgefiihrte Messung wahrend des Ruf3blasens zeigte keine signi-
fikanten Unterschiede zum Ublichen Betrieb. Es ist zu vermuten, dass aufgrund des
sehr gerichteten Wasserdampfstrahls ein Grol3teil des abgetragenen Staubs bei der
Messung nicht richtig erfasst wurde.

Um die am GKS gewonnen Daten mit denen einer Vergleichsanlage in Bezug setzen
zu kénnen, wurde eine weitere Messkampagne am AEZ Asdonkshof durchgefihrt,
das fur seine geringe Korrosionsrate bekannt ist. Insgesamt zeigt sich beim Vergleich
der beiden Anlagen ein ahnliches Bild, sowohl in Bezug auf die Partikelgrol3envertei-
lungen als auch auf die chemische Zusammensetzung. Lediglich waren die Gesamt-
staubmengen am AEZ Asdonkshof offenbar etwas niedriger. Ein weiterer auffalliger
Unterschied zwischen GKS und Vergleichsanlage lag darin, dass auf Partikeln zwi-
schen etwa 1 und 25 pum prozentual weniger Cl zu finden ist. Abschlie3end wurden
die Daten mit Messungen des bifa Umweltinstituts zusammengefihrt, um so eine
umfassende Charakterisierung der Partikelphase in Feuerraum und Kessel unter
Ausnutzung der Vorteile beider Methoden zu erlangen. Die so erhaltenen Gro3enver-
teilungen und chemischen Zusammensetzungen wurden den Projektpartnern fur Si-
mulation und Laboruntersuchung des Korrosionsverhaltens zur Verfugung gestellt.

Im Bereich der CFD-Simulationen wurde eine Methode entwickelt, die es erlaubt, die
von der Weghaus GmbH mit Hilfe von CFX durchgefuhrten Verbrennungsrechnun-
gen in FLUENT zu nutzen, um die im Rahmen des Vorhabens vorgesehenen Be-
rechnungen der Partikeldynamik im Rauchgas direkt darauf aufzusatteln. Es wurde
eine Kinetikstudie der Partikeldynamik unter Verwendung der Randbedingungen des
GKS anhand einer eindimensionalen Betrachtung durchgefihrt. Dabei wurden so-
wohl ein bimodales als auch ein trimodales Aerosol in Betracht gezogen. Beide Vari-
anten der Simulation geben das tendenzielle Verhalten des Aerosols im Kessel des
GKS gut wieder und erweisen sich als gute Ergdnzung zu den Messungen.

Die im Rahmen des Vorhabens urspriinglich geplante vollstandige dreidimensionale
Betrachtung der Partikeldynamik im Kessel hat sich als sehr rechenzeitintensiv her-
ausgestellt. Alternativ wurde daher eine quasi 3D-Simulation anhand mehrerer ver-
schiedener Stromfaden durchgefihrt. Dabei konnte gezeigt werden, dass die genaue
Flugbahn der Partikel nur wenig Einfluss auf die GréfRenverteilung am Kesselende
hat, eine eindimensionale Betrachtung also eine ausreichende N&herung liefert.

Weiterhin wurden Mdglichkeiten zur Untersuchung der elektrostatischen Eigen-
schaften der Partikel eingehend diskutiert. Die urspringlich angedachte Methode
mittels extraktiver Probenahme erwies sich aufgrund der inzwischen bekannten Kon-
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densationprobleme als nicht einsetzbar. Deshalb wurde eine Sonde mit einer Anord-
nung von Kondensatorplatten fur in situ Messungen gefertigt. Jedoch ist nach einer
Abschatzung zu erwarten, dass die elektrophoreteische Sammeleffizienz gering ist
und die Methode vermutlich anfallig fir Artefakte ist. Aus diesem Grund wurden Si-
mulationen zum Ladungszustand der Partikelphase durchgefiihrt, auf deren Basis die
Schlussfolgerung gezogen werden konnte, dass keine signifikanten elektrophoreti-
schen Abscheideeffekte innerhalb des Kessels zu erwarten sind. Somit wurde der
Aufwand fir eine komplex zu interpretierende Messung eingespart.

SchlieRlich wurde noch das Abscheideverhalten der Partikel auf den Uberhitzerrohr-
bundeln berechnet und daraus die deponierten Salzfrachten abgeschatzt. Hier ergab
sich eine deutliche Diskrepanz zwischen Messung und Simulationen. Bei letzterer
findet sich das Salz fast ausschliel3lich auf den feinen Partikeln, wahrend die Mes-
sung einen grof3en Anteil der Salzfracht auf den grof3en Partikeln findet. Mdgliche
Grunde fur die Abweichung kénnen eine Unterschatzung der Oberflache der groben
Partikel bei Annahme einer ideal runden Form oder die Vernachlassigung weiterer
maoglicherweise relevanter Mechanismen wie beispielsweise der turbulenten Koagu-
lation zwischen feinen und groben Partikeln sein.

In Hinblick auf ein Gesamtkorrosionsmodell lassen sich die Ergebnisse wie folgt be-
werten: Durch die neue Probenahmesonde konnte bestétigt werden, dass die mittel-
grol3en Partikel im Bereich zwischen 1 und 10 um wenig zur Gesamtstaubmasse
beitragen. Nimmt man hinzu, dass sie nicht sonderlich effizient auf den Uberhitzerr-
ohrbiindeln abgeschieden werden, lasst sich schlussfolgern, dass sie nur in gerin-
gem Mal3e am Chlortransport beteiligt sind. Somit sind die zwischen den beiden An-
lagen gefundenen Unterschiede in diesem GrofRenbereich vermutlich nicht die malf3-
gebliche Ursache fir die starken Unterschiede in den Korrosionsraten. Der gréfite
Teil des Chlors wird tiber Partikel groRer 10 pm auf die Uberhitzerrohrbiindel trans-
portiert. Dies ergibt sich aus der hohen Massenkonzentration, der hohen Abscheide-
wahrscheinlichkeit und der relativ hohen Salzgehalte, die sich auf Basis der grundle-
gendsten Aerosol- und Kondensationsmechanismen nicht erklaren lassen. Ein még-
licher Ansatz zur Korrosionsminderung besteht also darin, den Stofftransport von fei-
nen auf grobe Partikel, etwa durch geédnderte Feuerungsbedingungen, zu minimie-
ren. Hier besteht weiterer Forschungsbedarf.
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1.2  Wichtigste Positionen des zahlenmaRigen Nachweises

Im Teilprojekt des IUTA ist der wesentliche Teil der Kosten durch Personalausgaben
entstanden. Dazu zahlen auch die beiden an die Weghaus GmbH und das Ingeni-
eurbiro Benker vergebenen Unterauftrage. Investitionen, die Kosten fiir Dienstreisen
sowie allgemeine Verwaltungskosten nehmen eine untergeordnete Rolle ein. Weitere
Details werden im Verwendungsnachweis dargestellt.

1.3 Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Die durchgefihrten Forschungsarbeiten sowie die daflr aufgewandten Ressourcen
waren notwendig und angemessen, da sie der im Projektantrag formulierten Planung
entsprachen und alle wesentlichen im Arbeitsplan formulierten Aufgaben erfolgreich
bearbeitet werden konnten.

1.4  Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit

Im Rahmen des Teilprojekts des IUTA konnte eine neuartige Probenahmesonde
entwickelt werden, die zum ersten Mal die artefaktfreie Charakterisierung der Parti-
kelphase im Rauchgas von Millverbrennungsanlagen erlaubt. Die Sonde an sich
stellt somit ein wertvolles Werkzeug dar, das in Zukunft sowohl fiir wissenschatftliche
als auch industrielle Zwecke eingesetzt werden kann. Die mit der Sonde gewonne-
nen Daten dienten den anderen Partnern innerhalb des Projekts als Ausgangspunkt
fur Simulationen und Laborversuche und kdénnen auch fur zukinftige Untersuchun-
gen als umfassende Datengrundlage dienen. Wie in den jeweiligen Teilschlussbe-
richten der Projektpartner beschrieben, konnten damit neue Erkenntnisse zum Kor-
rosionsprozess in Millverbrennungsanlagen gewonnen werden.

Diese Erkenntnisse kénnen in Zukunft potentiell zu erheblichen Einsparungen beim
Ressourcenverbrauch an warmeubertragenden Stahlrohren fuhren. Bei etwa 200
betroffenen Anlagen in Deutschland mit einem durchschnittlichen Verbrauch von 50 t
Stahl pro Jahr steht eine einsparbare Masse von 10.000 t Stahl pro Jahr in Aussicht.
Damit sind gleichzeitig eine Verminderung des Eisenerzimports und eine Reduktion
von CO,-Emissionen, die bei der Stahlerzeugung entstehen, verbunden. Weitere Ef-
fekte kbnnen sich aus reduzierten Aufwendungen fir Wartung und Instandhaltung
sowie einer Steigerung der Anlagenverfiigbarkeit ergeben. Eine nicht unrealistische
Erh6hung der Verfugbarkeit von bis zu 10 % wirde zu einer Vermeidung von zusatz-
licher Anlagenkapazitat fuhren, womit die Ressourcenaufwendungen fir den Bau von
etwa 20 Neuanlagen vermieden werden kénnen. Des Weiteren kann durch optimier-
ten Materialeinsatz ein gesteigerter Wirkungsgrad erreicht werden. Durch eine Redu-
zierung der Korrosionsgeschwindigkeit insbesondere bei erhéhten Temperaturen im
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Bereich von 400 bis 600 °C ist eine Wirkungsgradsteigerung um 5 bis 25 % in Kraft-
werken mit heterogenen Brennstoffen realistisch.

Die Schéaden allein durch die Hochtemperaturkorrosion kénnen je Anlage im Mittel
mit etwa 500.000 € pro Jahr angesetzt werden. Zusatzlich fuhrt die Minderung der
Effizienz durch Belagsbildung in einer mittelgroen Anlage zu Kosten von rund
750.000 € pro Jahr. Bei knapp 200 Anlagen, die in Deutschland heterogene Brenn-
stoffe einsetzen, muss von einem wirtschaftlichen Schaden von etwa 250 Millionen
Euro pro Jahr ausgegangen werden. Somit stehen sowohl hohe betriebs-
wirtschaftliche Einsparungen in Aussicht, als auch ein volkswirtschaftlicher Nutzen,
da das eingesparte Geld fir Investitionen an anderer Stelle, beispielsweise fur ener-
gieeffiziente, klimaschonende Verfahren, zur Verfliigung steht.

Eine LOsung des Problems der Hochtemperaturkorrosion wirde in erster Linie Un-
ternehmen aus dem Bereich der Verbrennung von heterogenen Brennstoffen, d.h.
Kraftwerke, Mullverbrennungsanlagen, Ersatzbrennstofffeuerungsanlagen und Anla-
gen zur Verbrennung erneuerbarer Energietrager wie Biomasseverbrennungsanla-
gen, starken. Positive Effekte ergeben sich aber auch fur produzierende Anlagen, die
Ersatz- und Sekundarbrennstoffe verbrennen wie die Zement-, Kalk-, Gips- oder Pa-
pierindustrie. Letztere sind am Standort Deutschland teilweise nur noch wettbe-
werbsfahig, weil sie fossile Brennstoffe durch fossil-CO,-arme, kostenginstigere,
heterogene Brennstoffe ersetzten, wodurch auch ein wesentlicher Beitrag zum Emis-
sionsschutz geleistet wird.

Dartiber hinaus werden auch die europaischen und insbesondere deutschen Anla-
genbauer sowie deren Zulieferer durch eine erfolgreiche Innovation im Korrosions-
schutz im internationalen Vergleich wettbewerbsfahiger. Gerade im Bereich des
Feuerungs- und Kesselbaus sind die Planungs- bzw. Herstellerkapazitaten in
Deutschland besonders stark vertreten, die auch die Mehrzahl der Anlagen weltweit
planen und bauen. Eine Steigerung der Wirkungsgrade der Anlagen durch Verande-
rung der Dampfparameter schlagt zunachst kurzfristig im Wesentlichen bei Neubau-
ten durch. Altanlagen werden im Rahmen von ohnehin geplanten Umbauten die
Moglichkeit haben, eine Wirkungsgradsteigerung durch Erhéhung der Dampfparame-
ter zu realisieren. Erkenntnisse zur Beeinflussung der partikularen Phase kénnen
durch verfahrenstechnische Mal3hahmen ebenso umgesetzt werden, wie der Einsatz
von Werkstoffen, die sich im Projekt als erfolgversprechend gezeigt haben.

Weiterhin sind Gesamtstaubmessungen im Rauchgas von Millverbrennungsanlagen
ein wichtiges Hilfsmittel, um beispielsweise die Einhaltung von Emissionsgrenzwer-
ten zu kontrollieren oder die Effizienz von staubmindernden MalRnahmen zu tberpri-
fen. Die Mdglichkeit, diese bei hohen Temperaturen durchfihren zu kénnen, erlaubt
zudem den Einfluss der Feuerungsbedingung oder die Wirkung chemischer Additive
auf die Partikelphase nah an der Quelle zu untersuchen. Im Gegensatz zu grof3en-
fraktionierten Messungen, die einer zeitintensive Analyse und sorgfaltiger Interpreta-
tion bedirfen, machen Gesamtstaubmessungen auf recht unkomplizierte Weise An-
derungen in der Partikelphase zeitnah zuganglich. Da es bisher jedoch keine Metho-
de gab, die bei hohen Temperaturen Kondensation und weitere Artefakte vermeidet,
bietet die hier entwickelte Probenahmemethode ein wertvolles Werkzeug fir Anla-
genbetreiber und Forschungszwecke, welches vielseitig angewendet werden kann.
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Durch die gute Vernetzung der Projektpartner in der Kraftwerks- und Korrosionssze-
ne konnten friihzeitig erkannte positive Tendenzen schon wéahrend der Laufzeit des
Projektes an die Nutzer weitergegeben werden. Dariiber hinaus konnten die Erfah-
rungen und Messdaten in Modellierungswerkzeuge einflie3en, um Anlagenbauer bei
Um- und Neubauten zu beraten. Auf diese Weise wird der Nutzen aus dem Projekt
branchenweit verfligbar und die Erfolgsaussichten in Hinblick auf einen Ubergang
der Ergebnisse in die Praxis realer Anlagen sind positiv. Durch die systematische
Bearbeitung des Vorhabens ist zudem umfangreiches Grundlagenwissen entstan-
den, mit dessen Hilfe bisherige Wissenslicken teilweise geschlossen werden konn-
ten. Dieses wurde regelmaldig auf verschiedenen Fachveranstaltungen prasentiert
und in renommierten wissenschaftlichen Fachzeitschriften publiziert. Dieser Prozess
zur breitenwirksamen Veroffentlichung der Ergebnisse wird auch in Zukunft fortge-
fuhrt. Uber die von Mitarbeitern des IUTA gehaltenen Lehrveranstaltungen flieRen die
Ergebnisse zudem direkt in die universitare Lehre ein.

Fur das IUTA wurde durch die erfolgreiche Bearbeitung des Projektes die Zusam-
menarbeit mit den Projektpartnern und Unterauftragnehmern gestéarkt. Zudem konnte
das Netzwerk im Bereich der Mdullverbrennung, Korrosionsforschung sowie Kraft-
werks- und Verbrennungstechnik erweitert werden. Die Reputation des Instituts
konnte durch Fachvortrage auf Konferenzen und Publikationen in wissenschaftlichen
Journalen gesteigert werden. Durch das hinzugewonnene Know-how im Bereich der
Hochtemperatur-Probenahme und den Zugang zu einer optimierten und validierten
Probenahmetechnik wird erwartet, neue Kunden gewinnen sowie weitere For-
schungsprojekte auf nationaler und internationaler Ebene akquirieren zu kdnnen.
Neben einer Starkung der Position des IUTA im Bereich der Aerosolmesstechnik,
konnte auch das Standbein in der Modellierung weiter gefestigt werden. Die Erfah-
rungen mit der Modellierung in VOKos konnen fur vielfaltige Aufgaben, die IUTA im
Bereich der Modellierung wahrnimmt, zukinftig eingesetzt werden. Dazu zéhlen ne-
ben der Modellierung des Partikelverhaltens in Hochtemperaturprozessen beispiels-
weise auch die Freisetzung von Nanomaterialien oder die Partikelabscheidung in
Filtermaterialien. Die Erkenntnisse aus diesem Projekt haben demnach grof3e Strahl-
kraft auf viele Betatigungsfelder des IUTA und kénnen so einen wichtigen Beitrag zur
nachhaltigen Entwicklung des Instituts liefern.

Die Unterauftragnehmer Benker und Weghaus werden sich durch eine erfolgreiche
Bearbeitung des Projektes wissenschaftlich noch starker etablieren und ihr Renom-
mee steigern konnen. Der angestrebte Nutzen besteht unter anderen darin, die ver-
besserten Simulationswerkzeuge kommerziell erfolgreich einsetzen zu kdnnen.

.5 Bekannt gewordener Fortschritt anderer Stellen

Im Projektzeitraum sind uns keine Kenntnisse uber Ergebnisse Dritter bekannt ge-
worden, die neue Verfahren zur Partikelprobenahme in Kesseln von Millverbren-
nungsanlagen betreffen und fir die Durchfiihrung des Vorhabens relevant waren. Die
wahrend der Projektlaufzeit verdffentlichten Ergebnisse zu Messungen an Mdullver-
brennungsanlagen mit einem Hochtemperaturimpaktor [Brunner2013] und einer Par-
tikelgitternetzsonde [Thiel2015] waren den Projektpartnern durch die gute fachliche
Vernetzung in diesem Bereich bereits vorher bekannt und wurden bei der Sonde-
nentwicklung mit einbezogen. Neben dem Studium einschléagiger Fachzeitschriften
wurden wissenschaftliche Datenbanken explizit mit Hilfe relevanter Stichworte re-
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gelmafiig durchsucht sowie die neuen Entwicklungen auf thematisch relevanten Kon-
ferenzen verfolgt.

1.6 Erfolgte oder geplante Veroffentlichungen

Bisher wurden von Mitarbeitern des IUTA die im Folgenden aufgelisteten Publikatio-
nen in wissenschaftlichen Fachjournalen veroffentlicht. Zudem wurden zahlreiche
Vortrage auf nationalen und internationalen Konferenzen gehalten oder die Projekt-
ergebnisse als Poster prasentiert. Schlief3lich sind noch Publikationen Dritter aufge-
listet, die Uber die Arbeiten des IUTA im Rahmen von VOKos berichten.
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