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Einleitung

Aerosole, wie zum Beispiel der
Rauch aus Verbrennungsanlagen
fur Abfall und Biomasse (Holz,
Stroh etc.), sind disperse Systeme
von Feinstpartikeln und Gasen [1].
Charakteristisch fur Aerosole ist
die Wechselwirkung der Feinst-
partikeln untereinander sowie mit
der sie umgebenden Gasphase,
die zur Anderung der Anzahl-
konzentration, der Partikelgro-
Benverteilung sowie der chemi-
schen Zusammensetzung fihrt.

Zur Rickhaltung der Feinstparti-
keln und Schadgase werden
komplexe und teure verfahrens-
technische Anlagen eingesetzt. In
den letzten Jahren sind fur Anla-
gen, die nach der 17.BImSchV
(Abfallverbrennungsanlagen-Ver-
ordnung) genehmigt werden, ei-
ne Reihe von ,perfekten Pro-
blemlésungen entwickelt worden,
deren Vermarktung und Export
aber schwierig ist. Dartiber hin-
aus fehlen einfache Abgasreini-
gungsanlagen fir die im Inland
zunehmend eingesetzten Feue-
rungsanlagen fur Biomasse und
organische Abfalle insbesondere
kleinerer Leistung.

Die wesentlichen Prozesse der
Aerosolbildung bei der Verbren-

nung und der Abgasreinigung
sind bisher nur in Teilbereichen
identifiziert und verstanden. Da-
her werden oftmals zu aufwendi-
ge Verfahren fir einzelne Schad-
stoffe (Feinstpartikeln, gas- und
partikelférmige Dioxine, saure
Schadgase) eingesetzt, um die
gesetzlichen Emissionsgrenz-
werte sicher zu unterschreiten.
Ziel des Forschungs- und Ent-
wicklungsprogramms , Techni-
sche Aerosole” ist daher die Auf-
klarung der Aerosolprozesse in
technischen Anlagen durch expe-
rimentelle und modelltheoreti-
sche Arbeiten. So werden die
Voraussetzungen fur die Vermei-
dung der Aerosolbildung bei Ver-
brennungsprozessen sowie flr
die Integration von Reinigungs-
stufen geschaffen.

Am Beispiel einer modernen Ab-
fallverbrennungsanlage wird die
Bedeutung der Aerosolprozesse
deutlich: Nach der Feuerung und
dem Kessel sind eine Vielzahl
von Komponenten wie z.B. Parti-
kelfilter, Spriuhabsorber, Wa-
scher, Katalysatoren und Adsor-
ber installiert in denen Aerosol-
prozesse stattfinden, die zur Bil-
dung, Umwandlung und Abschei-
dung von Schadstoffen fiihren
(Abb. 1).
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Abb. 1: Aerosolprozesse in einer Verbrennungsanlage.

AuBBer wirtschaftlichen und wis-
senschaftlichen Griinden fiir eine
intensive Erforschung der
Verbrennungsaerosole ergeben
auch umweltpolitische Vorgaben
der EU-Kommission einen Hand-
lungsbedarf. Wegen epidemiolo-
gischer Hinweise auf die Toxizitat
von Feinstpartikeln [2] wurden im
Jahr 1999 die EU-Immissions-
grenzwerte fur Feinstaub
(<10 um) abgesenkt [3]. Zudem
besteht auch, in Hinblick auf den
politisch gewlinschten Einsatz
von nachwachsenden Rohstoffen
zur Energiegewinnung, ein Be-
darf fur effektive Vermeidungs-
und Minderungsverfahren von
Feinstpartikelemissionen, ohne
die Wirtschaftlichkeit der Ver-
brennungsprozesse zu beein-
trachtigen.

Die Minderung der Aerosolemis-
sion bei Abfallverbrennungsanla-
gen kann durch primare und se-
kundare MalRnahmen erfolgen.
Die Optimierung der Verbren-
nungstechnik  (Prim&rmafnah-
men) mindert die Massenkonzen-
tration der vom Verbrennungs-
prozess selbst emittierten Parti-
keln, indem die Masse der gas-
férmigen Aerosolvorlaufer redu-
ziert wird. Die Abgasreinigung
(SekundarmalRnahme) reduziert
sowohl die Massenkonzentration
als auch die Anzahlkonzentration
der Partikeln. Durch die Kombi-
nation beider MaRnahmen soll
ein wirtschaftliches Optimum er-
reicht werden, mit dem die ein-
schlagigen Grenzwerte der 17.
BImSchV sicher erfullt werden
koénnen.

Im folgenden wird die Bildung des
Verbrennungsaerosols und seine
Charakterisierung  dargestellt.
Sodann wird die Modellierung
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des Aerosolverhaltens in techni-
schen Anlagen diskutiert. Im drit-
ten Teil werden neuere Untersu-
chungen zu Bildung und Um-
wandlung von Dioxinen behan-
delt.  AbschlieBRend werden
Beitrage zur Bildung und Um-
wandlung von Aerosolen in Wa-
schern sowie kompakte Aerosol-
abscheider beschrieben.

Bildungsmechanismen
und Charakterisierung

des Verbrennungs-
aerosols

Das Verbrennungsaerosol be-
steht, je nach Brennstoff und
Feuerungstechnik, aus unter-
schiedlichen Komponenten, die
in einer weiten Bandbreite vari-
ieren.

Bei der Verbrennung von Bio-
masse und Abfallen entstehen
Ruf, Teer und Aschen; daneben
verbleibt Unverbranntes:

e Rul besteht aus graphitahnli-
chem Kohlenstoff, der durch
chemische Reaktionen aus
gasférmigen Vorlaufern (z.B.
Acetylen) entsteht (Abb. 2).

e Teer entsteht durch Kondensa-
tion der Pyrolyseprodukte, also
nicht vollstandig abreagierter
Kohlenwasserstoffe.

e Flugaschen entstehen bei der
Verbrennung von Brennstof-
fen, wie z.B. Kohle, Holz,
Schwerdl, Abfall etc., die mine-
ralische Bestandteile enthalten
(Abb. 3).

e Bei unvollstandiger Verbren-
nung konnen auch teilweise
abreagierte Kohlenstoffparti-
keln im Verbrennungsaerosol
auftreten.

Der Mechanismus der Ruf3bil-
dung in Flammen wird noch im-
mer intensiv untersucht und ist
bisher nur zum Teil aufgeklart.
Die Primarreaktionen von CH,-
Radikalen mit Acetylen fiihren
zum Benzol als Zwischenprodukt.
Im sogenannten HACA-Mecha-
nismus (Hydrogen Abstraction —
Acetylene Addition) kann dann
Benzol mit Acetylen reagieren
und bildet polyzyklische Aroma-
ten (PAH). Diese bilden durch Oli-
gomerisation sog. ,Aromere“, die
entweder durch weitere Addition
von Acetylen wachsen bzw. Vor-

stufe der Fullerene sind. In Ab-
hangigkeit von den Dampf-
dricken der Additionsprodukte
entstehen sodann Primarparti-
keln. Die Priméarpartikeln wach-
sen schnell durch Koagulation
und bilden RufRaerosole. Die
RulRaerosole sind selbst reaktiv
und kénnen weiterhin mit gasfor-
migen Stoffen (Sauerstoff, Acety-
len) reagieren bzw. flichtige Stof-
fe adsorbieren.

Die Flugaschebildung bei der
Verbrennung von Abféllen ist bis-
her noch nicht untersucht. Kaup-
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Abb. 2 : Mechanismus der Ruf3bildung bei der Verbrennung (vereinfacht

nach Frenklach, 1992 [4], Homann, 1998 [5]).
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Abb. 3: Aerosolbildung bei der Verbrennung von Koks/Asche-Partikeln.
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pinen und Pakkanen [6] unter-
scheiden bei der Verbrennung
von Koks-/Kohle-Partikeln drei
Mechanismen (Abb. 3).

e Direkter Abbrand der Koks-/

Asche-Partikel fuhrt zZu
schmelzflissigen  anorgani-
schen Partikeln, die frag-
mentieren und  Flugstaub

(d =1-20 pm) bilden.

e Flichtige anorganische Be-
standteile verdampfen bei ho-
heren Temperaturen (1400-
1600 °C). Aus der Gasphase
nukleiren  bei  Abklhlung
Primarpartikeln, die schnell zu
ultrafeinen Partikeln (UFP;
d < 0,1 pm) koagulieren.

e Durch Agglomeration der UFP
entstehen groéRere Partikeln,
die ia. als Feinstaub
(d =0,1-1 um) bezeichnet wer-
den.

Zusatzlich kondensiert der ver-
bliebene anorganische Dampf

beim Abklhlen auf den vorher ge-
bildeten Partikeln unterschiedli-
cher GroRRe und lasst diese weiter
anwachsen. Die letztendlich ge-
messene GréfRenverteilung des
Feinstaubes entsteht aus der
Konkurrenz der Nukleation, Kon-
densation und Koagulation/Ag-
glomeration. Die Gas-Partikelre-
aktionen im Feuerraum von Ver-
brennungsanlagen sind noch
weitgehend unerforscht. Jedoch
gibt es neuere experimentelle
Hinweise auf die Reaktion C-hal-
tiger Partikeln mit NO,, die zum
NO,-Abbau fihren. Die heteroge-
nen Reaktionen organischer
Chlorverbindungen, die Dioxine
produzieren werden derzeit expe-
rimentell und theoretisch unter-
sucht [16].

Bei Versuchen an der TAMARA-
Anlage konnte die Grol3envertei-
lung des bei der Rostverbrennung
von Abféallen entstehenden Aero-
sols erstmals durch REM und
DMA im Bereich 10-1000 nm cha-

rakterisiert werden [7, 8] (Abb. 4).
In der Anzahlverteilung liegen 2
Maxima (Modi) vor, einer bei 40
nm und einer bei 150 nm. Geman
einer parallel durchgefiihrten Im-
paktormessung besteht 60% der
Masse dieses Aerosols aus Par-
tikeln, die kleiner als 1 pm sind.
Ein ahnlicher Befund wurde auch
bei der Beprobung des Aerosols
einer Holzfeuerung [9] erhalten.
Dort wurden 65-80 Massen-%
des Gesamtstaubes in der Fein-
fraktion unter 1 um gefunden.
Wahrend die TAMARA-Partikeln
nur etwa 0,1% Kohlenstoff enthal-
ten, betragt der Anteil von Kohlen-
stoff im Holzverbrennungsaero-
sol, je nach Gute der Feuerung,
etwa 40% der gesamten Partikel-
masse.

Modellierung des
Aerosolverhaltens

Die vollstdndige Beschreibung
des Aerosolverhaltens umfasst
die in der Abb. 5 gezeigten Aero-
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Abb. 4: Rasterelektronenmikroskopische (REM)-Aufnahme des TAMARA-Aerosols und mittels dif-
ferentiellem Mobilitatsanalysator (DMA) gemessene PartikelgroRenverteilung des TAMARA-Aero-

sols vor Schlauchfilter [7, 8].
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solprozesse, beginnend mit der
Partikelbildung und Uber einige
Transportprozesse und Ablage-
rungsmechanismen bis hin zur
Filtration. Dabei wird nicht ausge-
schlossen, daR einige dieser Ae-
rosolprozesse an mehreren Stel-
len von z.B. Abfallverbrennungs-
anlagen stattfinden kénnen (Abb.
1). Dort ist nicht nur der Brenn-
raum als Partikelquelle zu be-
trachten, sondern auch die in
Quenchen und Waschern einge-
disten Wassertropfen sowie in
unglnstigen Fallen die Anlagen-
teile der Rauchgasreinigungs-
strecke, die durch ihre niedrige
Temperatur und ihren hohen
Wassergehalt den Gas-Partikel-
Ubergang von nicht vollstandig
ausgewaschenen Saure- und
Salzbildnern ermdglichen. In &hn-
licher Weise ist auch mit den tbri-
gen in Abb. 5 genannten Aerosol-
prozessen an mehreren Stellen
technischer Anlagen, unter ggf.
sehr unterschiedlichen thermody-
namischen Bedingungen, zu
rechnen.

Ein Rechenmodell [10] zur quan-
titativen Beschreibung des Aero-
solverhaltens in technischen An-
lagen erfordert also die Bertck-
sichtigung und Verkniipfung von
Aerosoldynamik, Thermodyna-
mik, Reaktionskinetik und Stro-
mungsmechanik. Voraussetzung
fur die Machbarkeit eines solchen
Vorhabens ist die Wahl eines ge-
eigneten mathematischen Ver-
fahrens zur Lésung der Koagula-
tionsgleichungen bzw. der Gene-
ral Dynamics Equation (GDE).
Das Losungsverfahren soll die fur
die Ubrigen Transport- und Reak-
tionsgleichungen bendétigten Ae-
rosoleigenschaften mit bestmdg-
licher Genauigkeit und mdoglichst

Partikelquelle, Nukleation
Gaszusammensetzung, Temperatur, Druck, Massenstrom
GroBenverteilung, Oberfléche, Inhalisstoffe, Dampfdriicke

~

Transportphdnomene
Koagulation, Geometrie der durchstromten Volumina,
Stoff-/Energie-Austausch zwischen Partikel- und Gasphase

~

_ Deposition (Ablagerungen)
Anderung von GriBenverteilung und Partikeldurchsatz
Aufteilung von Schadstoffen zwischen Gas und Partikeln

~

Partikelabscheidung
Elektrofilter, Schlauchfilter, Schiittschichtfilter

Abb. 5: Aerosolprozesse und zu modellierende Anlagenparameter.

geringem Zeitaufwand berech-
nen, und es soll mit den anderen
Modellteilen verknupfbar sein.
Diese Forderungen lassen sich
mit der sog. Momentenmethode
erfillen. Dabei wird der Typ der
GroRenverteilung oder auch die
Uberlagerung mehrerer Vertei-
lungen vorgegeben, und es wer-
den — im Gegensatz zu diskreten
Modellen — nur integrale Aerosol-
eigenschaften berechnet, z.B.
mittlerer Durchmesser, mittlere
Oberflache, mittleres Volumen (=
Momente). Einzelne GroRenklas-
sen werden nicht explizit aufge-
|6st. Daher rihrt die geringe Re-
chenzeit und eine implizit héhere
Genauigkeit bzgl. der Massener-
haltung im Vergleich zu diskreten
Verfahren. Nachteile der Momen-
tenmethode sind die Beschran-
kung auf wenige Typen von
GrolRenverteilungen (z.B. log-
normal) und auf Félle, in denen
der Kelvin-Effekt vernachlassig-

bar ist, der die Abhéngigkeit des
Dampfdrucks von der Partikel-
grofRe beschreibt. Die Einschran-
kung auf log-Normalverteilungen
ist unkritisch, da technische Aero-
sole i.a. gut mit log-Normalvertei-
lungen charakterisiert werden
kdénnen. Die Vernachlassigung
des Kelvin-Effekts ist solange
tragbar, wie neben dem Partikel-
durchmesser andere GrolRen
(Temperatur, Zusammensetzung
etc.) den Dampfdruck der Partikel
wesentlich bestimmen. Die Nach-
teile der Momentenmethode wer-
den durch die Anwendbarkeit auf
komplizierte Stromungsverhalt-
nisse, z.B. in gekrimmten Rohr-
leitungen, Waschern und Filtern,
bei weitem aufgehoben. Dartber
hinaus koénnen Abweichungen
der Partikel von der Kugelform
durch Formfaktoren bertcksich-
tigt werden.

In technischen Abfallverbren-
nungsanlagen treten haufig Parti-
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kel unterschiedlicher stofflicher
Zusammensetzung und GroRRen-
klassen gleichzeitig auf z.B. Flu-
gasche und RuB, filtergangiger
Staub und Wassertropfen. Um
diese Falle wenigstens qualitativ
bertcksichtigen zu kénnen, wur-
de das Aerosolmodell auf binare,
bimodale  GroRenverteilungen
ausgelegt.

Mit Hilfe des Modells [10] kann
das GroRenwachstum von Natri-
umsulfatpartikeln in Waschern
berechnet werden. Die Abb. 6
zeigt einen Vergleich zwischen
der Modellrechnung und dem Ex-
periment. Bei der Erhéhung der
relativen Feuchte Gber Natrium-
sulfatpartikeln steigt der Partikel-
durchmesser um etwa den Faktor
3. Die PartikelvergréRerung ist
demzufolge vor allem auf die
Kondensation von Wasserdampf

auf die trockenen Salzpartikeln
zurlickzufiihren. Zur Zeit wird der
Aerosolcode fiur die Berechnung
der Gas-Partikelverteilung von
schwerfliichtigen Aromaten (Dio-
xinen) weiterentwickelt.

Bildung und Gas/

Partikel-Verteilung von
Dioxinen

Polychlorierte Dibenzo-p-dioxine
und -furane (PCDD/F) bilden sich
bei der Rauchgasabkuhlung nach
der Verbrennung von Haus- und
Sondermiill, aber auch in Holz-
feuerungen und bei der Metall-
verarbeitung. Im Gegensatz zur
Bildung von PAH und Rul} entste-
hen die PCDD/F nicht als direkte
Verbrennungsprodukte im Brenn-
raum, sondern hauptséachlich in
der Abkuihlungszone bei Tempe-
raturen unter 600 °C. Als Bil-
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Abb. 6: Wachstum von Natriumsulfataerosol in Abhéngigkeit von der relati-
ven Feuchte. Vergleich von experimentellen Daten (Messung mit Mobilitats-
analysator) und Ergebnissen der Modellrechnung.

dungsreaktionen werden in der
Literatur eine Vielzahl von Reak-
tionen diskutiert, die in homoge-
ner Gasphase, in der kondensier-
ten Phase oder auch heterogen
ablaufen, d.h. unter Beteiligung
gasformiger und kondensierter
(bzw. fester) Stoffe. Die Reakti-
onsmechanismen lassen sich in
der Reihenfolge steigender Kom-
plexitat ordnen:

e homogene Gasphasenreaktio-
nen geeigneter Vorlaufersub-
stanzen

e heterogene Kohlenstoffoxidati-
on mit PCDD/F als Nebenpro-
dukt (de novo-Synthese)

e Gas-Feststoffreaktionen gas-
férmiger Vorlaufersubstanzen

e Gas-Feststoffreaktionen kon-
densierter Vorlaufersubstan-
zen

e Gas-Feststoffreaktionen gas-
formiger und kondensierter
Vorlaufersubstanzen.

Alle diese Mechanismen sind ex-
perimentell untersucht worden,
jedoch war es bisher nicht mog-
lich, einem dieser Mechanismen
eine eindeutige Praferenz zuzu-
ordnen. Die Arbeit von Shaub und
Tsang [11] hat bewirkt, daf3 ho-
mogene Gasphasenmechanis-
men von den meisten Autoren als
unbedeutende PCDD/F-Quellen
angesehen werden. Von den he-
terogenen Mechanismen er-
scheint die de novo Synthese
schon deshalb als wichtigster
PCDD/F-Bildungsmechanismus,

weil die Konzentration an unver-
branntem bzw. elementarem
Kohlenstoff mit tber 1 g pro kg
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Staub sehr viel groRer ist als die
Konzentration sonstiger organi-
scher Stoffe (unter 10 mg pro kg
Staub). Daher wurde die de novo
Synthese intensiv experimentell
untersucht und eine Optimierung
des Ausbrands als Primarmal3-
nahme zur PCDD/F-Minderung
angestrebt [12],[13]. In Laborex-
perimenten wurde gefunden,
dass die Voraussetzungen fir die
de novo Synthese von PCDD/F
denkbar einfach sind: Die Anwe-
senheit von Kohlenstoff und
Chlor (bzw. Chlorid) in den Stau-
ben und von gasférmigem Sauer-
stoff im Rauchgas reicht aus, um
die de novo Synthese einzuleiten,
die eine ausgepragte Temperatu-
rabhangigkeit besitzt und im Tem-
peraturbereich 300-400 °C be-
sonders schnell ablauft. Dartiber
hinaus kdnnen weitere Rauch-
gaskomponenten die PCDD/F-
Bildung beeinflussen. Z.B. kataly-
sieren bestimmte Metallionen,
insbesondere Cu?*, die PCDD/F-
Bildungsreaktionen. Die Parame-
terabhangigkeit der de novo Syn-
these ist experimentell bereits so
ausfihrlich untersucht worden,
dass sie sich mit Hilfe eines Com-
putermodells nachrechnen lasst
[14]. Abb. 7 zeigt den Vergleich
zwischen der experimentell be-
stimmten und mittels Computer-
modell berechneten Bildung von
polychlorierten Dioxinen und Fu-
ranen.

Die Ubrigen heterogenen Bil-
dungsmechanismen sind experi-
mentell nur sehr schwer zugéang-
lich. Es ist aber bekannt, daf3 die
Reaktion von Chloraromaten z.B.
Trichlorphenol in Gegenwart von

Mullverbrennungsflugaschen zur
Dioxinbildung fuihrt. Diese Reakti-
on ist um mehrere GroRenord-
nungen schneller, als die Dioxin-
bildung aus elementarem Koh-
lenstoff. Weitere experimentelle
und theoretische Arbeiten sind
notig, um die Bildungsmechanis-
men von PCDD/F aufzuklaren
und nach ihrer Wichtigkeit einzu-
ordnen.

Durch die Optimierung des Aus-
brandes und durch Reduzierung
der Verweilzeit im kritischen Tem-
peraturbereich ist es bereits ge-
lungen, die Dioxinbildung in Mll-
verbrennungsanlagen zu reduzie-
ren [16]. Der vom Gesetzgeber
geforderte Emissionsgrenzwert
von 0.1 ng TEQ/m,® ¥ wird jedoch
durch diese Primarmalnahmen
allein noch nicht erreicht, so dass
Ublicherweise weitere Sekundéar-
maflnahmen erforderlich sind.
Wie erst in jungster Zeit festge-
stellt wurde, besteht das fir die

Emissionsbegrenzung entschei-
dende Problem nicht nur in einer
zu hohen, unerwiinschten Dioxin-
und Furanbildung. Entscheidend
ist vielmehr die ungtinstige Vertei-
lung der Dioxine und Furane zwi-
schen der Partikelphase und der
Gasphase. Wegen ihrer relativ
hohen Flichtigkeit bleibt ein
grol3er Teil der PCDD/F nicht an
den Staubpartikeln adsorbiert,
sondern verdampft in die Gaspha-
se. Dieser Anteil ist von vielen Pa-
rametern abhéangig, z.B. vom
Dampfdruck der PCDD/F, von den
stofflichen Eigenschaften der Par-
tikel und von der Temperatur. In
modernen Millverbrennungsanla-
gen erreicht der filtergéngige
PCDD/F-Anteil haufig 50%. Von
den (nassen) Rauchgasreini-
gungskomponenten nach Filter
wird dieser Anteil nicht gemindert.
Er kann sich dort sogar anrei-
chern und dadurch eine latente
PCDD/F-Quelle darstellen, die
Uberhaupt nicht mehr mit dem
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Abb. 7: Vergleich von Experiment [15] und Modellrechnung [ 14]:
PCDD/F-Bildung auf extrahierter Flugasche und Modellflugasche

(300°C, trocken).

*) Als TEQ werden die nach NATO-CMMS berechneten Toxizitatséaquivalente bezeichnet. Hierbei werden die Konzentrationen der toxischen
Dioxine und Furane (gemessen in ng/m,®) durch Multiplikation mit Toxizitatsaquivalentfaktoren auf die Konzentration von 2,3,7,8-Cl,-
Dibenzodioxin umgerechnet, die in ihrer Toxizitét der gesamten Dioxinfracht entsprechen wiirde.
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Abb. 8: Flie3bild der Versuchsanlage AEOLA.

Verbrennungsprozess Kkorreliert
(sog. Memory-Effekt [18]).

Um diese Situation besser ver-
stehen und handhaben zu kon-
nen, wird die Gas-/Partikel-Ver-
teilung der PCDD/F untersucht.
Wegen des grof3en Parameterfel-
des wird dazu eine Vorgehens-
weise gewahlt, in der sowohl
Grundlagenexperimente unter
wohl definierten Bedingungen,
als auch Untersuchungen an ei-
ner grof3technischen Millver-
brennungsanlage durchgefiihrt,
miteinander verglichen und mo-
delltheoretisch interpretiert wer-
den. Die Grundlagenexperimen-
te werden am Versuchsstand
AEOLA durchgefuhrt. Mit dieser
Technikumsanlage (Abb. 8) ist es
mdglich, verschiedene Volumen-
strome an Luft bzw. Rauchgas
aus einer Leichtdlfeuerung einzu-
stellen. Die Versuche kénnen in
einem Temperaturbereich zwi-

schen 25 °C und 200 °C durchge-
fuhrt werden. In den Versuchen
wird eine definierte Menge an
Staub und eine Hexanl6sung ei-
nes nicht-toxischen Hexachlordi-
benzodioxins (HXCDD) in einen
Tragergasstrom aus Luft bzw.
Rauchgas eindosiert. Die Staub-
dosierung wird mittels einer

Streulichtmessung Uberwacht.
Die eindosierte Dioxinmenge
kann aus der kontinuierlichen
Messung der Hexankonzentrati-
on durch Flammenionisationsde-
tektor berechnet werden. Die sich
nach einer bekannten Aufent-
haltszeit einstellende Gas-/ Parti-
kel-Verteilung des HxCDD wird in
Abhéngigkeit von der Temperatur
gemessen.

Das partikelgebundene Dioxin
wird durch Glasfaserfilter oder
Impaktoren abgeschieden. Der
flichtige Anteil wird an XAD-Harz
adsorbiert. Das Dioxin wird durch
Extraktion aus dem Staub bzw.
dem XAD-Harz isoliert und der
Extrakt wird durch S&ulenchro-
matographie gereinigt. Das Dio-
xin wird dann im Gaschromato-
graphen mit Elektroneneinfang-
detektor quantifiziert.

Abb. 9 zeigt die Temperaturab-
hangigkeit der Gasphasenkon-
zentration des verwendeten Re-
ferenzdioxins HXCDD in Gegen-
wart von  resuspendiertem
TAMARA-Flugstaub. Waéhrend
bei 135 °C das Referenzdioxin
fast ausschlielich in der Gas-

143 8 3 T
g | niere
— Xi -iienge
2 100+ y
S o~ o
= ~
g [HCDD],, ~ ~ o
£ 101 ° S~ o
24 26 28 30 32 34 1000T(K]

Abb. 9: Abhangigkeit des gasformigen Anteils von Hexachlor-
dibenzodioxin von der Temperatur in Gegenwart von resuspen-

diertem TAMARA-Flugstaub.
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phase vorliegt, nimmt der parti-
kelformige Anteil bei 25 °C bis auf
Uber 90 % zu. In weiteren Experi-
menten wird der Einfluss der che-
mischen Zusammensetzung des
Flugstaubes naher untersucht,
um anhand der gewonnenen Da-
ten optimale Bedingungen fiir die
Einbindung der PCDD/F in die
Partikelphase zu erreichen.

Aerosolbildung und

Aerosolminderung in
Waschern

Trotz der Anwendung von Parti-
kelfiltern kann im Bereich der
Gaswascher eine Aerosolemissi-
on auftreten, die zur Uberschrei-
tung der Emissionsgrenzwerte
fahrt. Diese ist auf unzureichende
Abscheidung der Partikelfilter im
Feinstpartikelbereich [18] oder
auf die sekundéare Bildung von
Aerosolen in Waschern [19]
zuriickzufihren. Um einfache Ab-
scheider fur diese Aerosole zu
entwickeln, werden Laborunter-
suchungen zum Partikelwachs-
tum von Millverbrennungsflug-
aschen in Waschern sowie zur
Ruckhaltung der angewachsenen
Partikeln mit einem Aerosolab-
scheidesystem im Technikums-
malstab durchgefihrt.

In einem Strémungsreaktor wur-
den Flugaschepartikeln aus der
TAMARA-Anlage mittels eines
Birstendosierers in trockene Luft
dispergiert. Bei Erhéhung der re-
lativen Feuchte im Reaktor bis zu
einem Wert von ca. 65 % r.F. wird
keine Anderung der GréRenver-
teilung der Flugaschepartikeln
beobachtet. Erhéht man die rela-
tive Feuchte weiter, wachsen die
Partikeln an und die Verteilungs-
breite wird kleiner. Das beobach-
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Abb. 10: PartikelgroRenverteilung redispergierter TAMARA-Flugasche bei

niedriger und bei hoher relativer Luftfeuchtigkeit (Messung mit Streulicht-

analysator).

tete Partikelwachstum der Flug-
aschepartikeln ist kleiner als das
Wachstum der Natriumsulfatparti-
keln in Abb. 6. Bei einer relativen
Feuchte von 98 + 2 % betragt das
maximale Partikelwachstum etwa
einen Faktor 1,7. Der Effekt der
PartikelvergroRerung kann trotz-
dem zur Abscheidung von Flug-
aschepartikeln mit einem Aero-
solabscheider genutzt werden.
Der prinzipielle Aufbau dieses Ab-
scheidesystems ist in Abb. 11
dargestellt.

Nach dem Vorabscheider wird
durch die Eindisung feiner Flis-
sigkeitstropfen mittels einer Zwei-
stoffdiise ein Partikelwachstum
eingeleitet. Das angewachsene
Partikelkollektiv durchstréomt den
Abscheider  (Agglomerator-
Packung) vertikal von unten
nach oben. Die Packung wird zur
Abreinigung mit Wasser geflutet.
Dazu dient eine Einstoffdise, die
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Abb. 11: Aerosolabscheidesystem.
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direkt unterhalb der Packung an-
geordnet ist. Nach der Agglome-
rator-Packung ist ein Tropfenab-
scheider eingebaut, der die von
der Stréomung mitgerissenen
Tropfen zurtickhélt. Erste Unter-
suchungen mit redispergiertem
TAMARA-Flugstaub zeigen, je
nach Betriebsbedingungen, Ab-
scheidegrade im Bereich von 90
bis 98%. Im Betrieb mit Flutung
wurde Uber die gesamte Ver-
suchsdauer ein  konstanter
Druckverlust der Agglomerator-
Packung von ca. 20 mbar gemes-
sen. Zur Beurteilung des Lang-
zeitverhaltens sind weitere Unter-
suchungen mit einer mobilen Ae-
rosolabscheideanlage im Rah-
men eines vom Land Baden-
Wirttemberg geforderten Ver-
bundvorhabens geplant.

Zusammenfassung

Die Emission von Aerosolen bei
Verbrennung von Abfallen und
Biomasse soll durch die Optimie-
rung der Verbrennungstechnik

sowie durch kostengunstige Ab-
gasreinigungsverfahren vermin-
dert werden. Hierzu mussen die
Bildungsmechanismen der Ver-
brennungsaerosole, deren hete-
rogene Reaktionen und Um-
wandlung in der Verbrennungs-
anlage und der Abgasreinigungs-
anlage experimentell untersucht
werden und Modellrechnungen
zur quantitativen Beschreibung
entwickelt werden.

Um integrierte Verfahren zur Min-
derung von PCDD/F auszulegen
werden die Parameter aufgeklart,
die zur Bildung und Umwandlung
von Dioxinen in technischen Ver-
brennungsanlagen fiihren. Eine
Modellrechnung zum Partikel-
wachstum in Waschern wurde
entwickelt und durch Vergleich
mit experimentellen Daten vali-
diert. Zur Abscheidung von
Feinstpartikeln werden Aerosol-
abscheider untersucht, die in Wa-
scher integriert sind, um bessere
Auslegungsgrundlagen fir diese
Verfahren zu erhalten.

Danksagung

Die Autoren danken Frau Eichel-
berger, Herrn Woletz, Herrn
Mackert und Herrn Mundt fir ihre
engagierte technische Mitarbeit.
Wir bedanken uns auch fur die
gute Zusammenarbeit mit den
Kollegen von den Universitaten
Stuttgart und Karlsruhe im Rah-
men der Verbundforschung Ba-
den-Wirttemberg ,,Zukunftsoffen-
sive Junge Generation“ sowie fir
die die Forderung der Landesre-
gierung im Rahmen von BW-
PLUS.

156



[1] Stichwort ,,Aerosole” im VDI-
Lexikon Umwelttechnik,
Herausgeber. F. J. Dreyhaupt;
VDI-Verlag GmbH, Disseldorf
(1994) S.83 — 85.

[2] G.D. Thurston,
Journal of Exposure Analysis and
Environmental Epidemiology,
Vol.6, No.1, S.3 — 21 (1996)

,Richtlinie 1999/30/EG des Rates
vom 22.April 1999 liber
Grenzwerte flir Schwefeldioxid,
Stickstoffdioxid und
Stickstoffoxide, Partikel und Blei
in der Luft"in Amtsblatt der
Européischen Gemeinschaften
vom 29.6.1999, DE, | 163/41;
Anhang Il ,Grenzwerte fiir
Partikel“ (1999).

[4] M. Frenklach, H. Wang
,Detailed Mechanism and
Modeling of Soot Particle
Formation“ in Soot Formation in
Combustion , H. Bockhorn (Ed.).
Spinger-Verlag (1994).

S. 165-192.

[5] K.-H. Homann,
Angew.Chem 111, 2572-2590
(1998)

[6] E.I. Kauppinen, T.A. Pakkanen,
Environ Sci. Tech. (1990)

[3

—_

[7] G. Kasper, M. Katzer,
.Problems and Approaches
to measuring Nanometer
size Aerosols at High
Concentrations*;
ESF-Workshop ,High
Temperature Sampling and
in-situ Measurement of
Nanopatrticles”;
Forschungszentrum Karlsruhe,
May 21 and 22, 1999.

[8] H.-R. Paur, G. Baumbach,
W. Baumann, A.Dreizler,
K.R.G.Hein, H.Heller
G.Kasper, M. Katzer, Th.Klingel,
U.Maas, H.Matzing, K.Schaber,
H.Seifert, A.P. Weber, B.Wende,
,Verfahren zur kostenglinstigen
Vermeidung und Verminderung
von Aerosolen in Prozessen zur
energetischen Nutzung von
Biomasse und Abféllen”;
1. Zwischenbericht zum
Verbundvorhaben
(Karlsruhe, Stuttgart
Oktober 1999).

[9] G. Baumbach, H. Heller,
U. Maas, T. Klingel, A. Dreizler,
.Physikalische und chemische
Grundlagen der
Holzverbrennung und der
Rauchentstehung”in ,2.
Stuttgarter Holzfeuerungs-
kolloquium am 21. September
1999 — Mit moderner
Feuerungstechnik zur
rauchfreien Holzverbrennung*
Universitét Stuttgart, Institut flir
Verfahrenstechnik und
Dampfkesselwesen — Abteilung
Reinhaltung der Luft
Bericht 43 — 1999.

[10] H. Métzing,
Wissenschatftliche Berichte,
FZKA 6004 (1997).

[11] W.M. Shaub, W. Tsang,
Environ. Sci. Technol. 17,
(1983) 721 - 730.

[12] H. Vogg, L. Stieglitz,
Chemosphere 15, (1986)
1373 -1378.

[13] H. Vogg, H. Hunsinger
~Symposium 25 Jahre LIT, 5
Jahre TAMARA".
Wissenschaftliche Berichte,
Kernforschungszentrum
Karlsruhe, KfK 5000 (1992).

[14] H. Méatzing,
Mechanismen der PCDDIF-
Bildung.
Wissenschaftliche Berichte,
FZKA 6424 (2000).

[15] Jiménez Leal,
~Umsetzung von
Kohlenwasserstoffen an
Flugaschen unter besonderer
Berticksichtigung der Bildung
organischer Chlor-
verbindungen®;
Dissertation Universitét
Heidelberg;
Forschungszentrum Karlsruhe,
FZKA 6159 (1998).

[16] L. Stieglitz,
Environ. Eng. Science 15
(1998), 5 - 18.

[17] H. Hunsinger, S. Kreisz,
H. Seifert,
Chemosphere 37 (1998),
2293 - 2297.

[18] F. Loffler,
~Staubabscheider” (1988)
Georg Thieme Verlag
(Stuttgart New York)
ISBN 3-13-712201-5

[19] F. Ehrler, K. Schaber,
~Spontane Kondensation und
Aerosolbildung* (1997);
VDI-Wérmeatlas (8. Auflage)
Je 1-Je 35.

157





