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Kurzzusammenfassung

Partikelfilter sind heutzutage eine Standardkomponente in Abgasnachbehandlungssystemen
von Fahrzeugen mit Verbrennungsmotoren und werden schon seit vielen Jahrzehnten erforscht.
Die Filter wurden soweit optimiert, dass die geltenden Grenzwerte eingehalten werden. Doch
trotz dieser ganzen Forschung sind noch nicht alle Fragen beantwortet. Insbesondere eine Kern-
frage bleibt nach wie vor offen:

¢ Was passiert in einem Partikelfilter wahrend dessen Regeneration?

An dieser zentralen Frage kniipft die Forschung der vorliegenden Arbeit an. Sie untersucht in
situ mit hoher zeitlicher Auflosung die Umlagerungsvorgénge - den Schichtaufbruch, die Resus-
pension und den Transport - von Partikelstrukturen in einem einzelnen Ein- und Auslasskanal,
welche auf der Geometrie eines Wandstromfilters beruhen. Das Ziel ist es, ein neues fundamen-
tales Verstdndnis fiir die Vorgédnge in Partikelfiltern zu schaffen, die zwar schon lange bekannt
sind, jedoch noch nie beobachtet wurden.

Mithilfe eines einsehbaren Modellfilterkanals, bei dem der komplette Einlasskanal wihrend der
Beladung und Regeneration beobachtet werden kann, werden erstmals Kenntnisse gesammelt,
wie die Partikelschicht {iber die komplette Linge des Einlasskanals wahrend der Regenerati-
on aufbricht und welchen Einfluss die Parameter des Reaktiv-Inert-Verhiltnisses der Partikel-
schicht und der Schichtdicke auf die Umlagerungsvorginge haben.

Um die grundlegende reaktiv-inerte Partikelschicht zu bilden, wurden Asche- und Ru8partikeln
unabhidngig von einer motorischen Verbrennung synthetisiert und charakterisiert. Die gene-
rierten Asche- und Rul$partikeln verfiigen tiber die gleichen Eigenschaften und chemische Zu-
sammensetzung wie Partikeln aus der motorischen Verbrennung. Sie bieten jedoch den Vorteil,
dass sich replizierbare Aerosole in gréoleren Mengen generieren lassen, sodass die Dauer des
Beladungsprozesses des Filters dadurch deutlich reduziert wurde.

Die Beobachtungen zeigen: Nach der Bildung der Partikelschicht werden die Ruf3partikeln oxi-
dert, die zunéchst geschlossene Partikelschicht bricht auf, ihre Durchlédssigkeit wird erhoht und
zeitgleich wird ein Druckverlustabfall tiber dem Filter verursacht. Je hoher der Reaktivanteil in
der Partikelschicht ist, desto steiler ist der Druckverlustabfall. Der verbleibende Enddruckver-
lust korreliert linear mit der filtrierten Aschemasse.

Der Schichtaufbruch und die anschliefenden Umlagerungsvorgénge werden vom Reaktiv-Inert-
Verhiltnis der Partikelschicht - dem Verhéltnis der Asche- und Ruf3partikeln - und auch deren



Zusammenfassung

Schichtdicke beeinflusst. Eine Erh6hung des Inertanteils der Partikelschicht fiihrt zu einem spa-
teren bzw. keinem Schichtaufbruch, wie bei einem Massenanteil von mindestens 50 % Asche-
partikeln in der Filterbeladung beobachtet wurde.

Durch die Anderung der Adhésionskréfte wihrend der Regeneration werden Partikelstrukturen
resuspendiert. Dazu muss eine aufgebrochene Partikelschicht vorliegen und eine ausreichend
hohe Stromungsgeschwindigkeit von v, = 15ms™! im Einlasskanal vorherrschen. Die GroRe
der resuspendierten Strukturen nimmt mit steigender Stromungsgeschwindigkeit zu. Jedoch
konnen Resuspensionen auch losgelost von Regenerationen entstehen: Dies geschieht aller-
dings nur bei inhomogenen Partikelschichten und bei - wie zuvor - ausreichend hohen Stré-
mungsgeschwindigkeiten im Filterkanal.

Der Transport einer Partikelstruktur durch den Einlasskanal bis zum Kanalende dauert wenige
Millisekunden. Die dabei erreichte Geschwindigkeit steht in direktem Zusammenhang mit der
Grole und Form der resuspendierten Partikelstruktur, als auch mit ihrer Flugbahn.

Abschliefend konnte erstmalig gezeigt werden, wie eine Partikelschicht aus reaktiven und iner-
ten Partikeln tiber die komplette Lange eines Einlasskanals eines Partikelfiters in Abhéngigkeit
von verschiedenen Parametern aufbricht. Die einhergehenden Resuspensionen und der Trans-
port der Partikelstrukturen konnten beobachtet werden. Dabei zeigte sich, dass resuspendierte
Strukturen bis an das Kanalende transportiert werden, sich dort erneut ablagern und so mit der
Zeit liber die regelméRigen Regenerationszyklen des Partikelfilters eine Kanalverfiillung bilden
koénnen.
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Abstract

Particulate filters are nowadays a standard component in exhaust gas aftertreatment systems for
vehicles with combustion engines and have been the subject of research for many decades. The
filters have been optimized to such an extent that the applicable limit values are met. However,
despite all this research, not all questions have been answered. One key question in particular
remains unanswered:

¢ What happens in a particulate filter during its regeneration?

This key question is the starting point for the research in this thesis. It investigates in situ with
high temporal resolution the rearrangement processes - layer break-up, resuspension and trans-
port - of particle structures in a single inlet and outlet channel based on the geometry of a wall-
flow filter. The aim is to create a new fundamental understanding of the processes in particulate
filters, which have been known for a long time but have never been observed.

Using a model filter channel in which the entire inlet channel can be observed during loading
and regeneration, knowledge is gained for the first time on how the particle layer breaks-up over
the entire length of the inlet channel during regeneration. In addition, the influence of the pa-
rameters of the reactive-inert ratio of the particle layer and the layer thickness on the rearrange-
ment processes will be investigated.

To form the basic reactive-inert particle layer, ash and soot particles were synthesized and cha-
racterized independently of engine combustion. The generated ash and soot particles have the
same properties and chemical composition as particles from engine combustion. However, they
offer the advantage that replicable aerosols can be generated in larger quantities, which signifi-
cantly reduces the duration of the filter loading process.

The experiments show: After the formation of the particle layer, the soot particles are oxidized.
The initially closed particle layer breaks up and its permeability is increased. At the same time
a decrease in pressure drop across the filter is caused. The higher the reactive content in the
particle layer, the steeper the decrease in the pressure drop. The remaining final pressure drop
correlates linearly with the filtered ash mass.

The layer break-up and the subsequent rearrangement processes are influenced by the reactive-
inertratio of the particle layer - the ratio of ash and soot particles - and also their layer thickness.
An increase in the inert fraction of the particle layer leads to a later or no layer break-up, as was
observed with a mass fraction of at least 50 % of ash particles in the filter loading.

Particle structures are resuspended due to the change in adhesion forces during regeneration.

iii



Abstract

This requires a broken up particle layer and a sufficiently high flow velocity of vg,s = 15 ms~!in
the inlet channel. The size of the resuspended structures increases with increasing flow velocity.
However, resuspension can also occur independently of regeneration. However, this only occurs
with inhomogeneous particle layers and sufficiently high flow velocities in the filter channel.
The transport of a particle structure through the inlet channel to the end of the channel takes a
few milliseconds. The velocity achieved is directly related to the size and shape of the resuspen-
ded particle structure as well as its trajectory.

Finally, it was possible to show for the first time how a particle layer of reactive and inert particles
breaks up over the entire length of an inlet channel of a particulate filter as a function of various
parameters. The accompanying resuspension and transport of the particle structures could be
observed. It was shown that resuspended structures are transported to the end of the channel,
where they are redeposited and can thus form a channel filling over time via the regular regene-
ration cycles of the particulate filter.
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1 Einleitung und Motivation

1.1 Einleitung

Partikelfilter werden heutzutage standardmifig in Fahrzeugen mit Verbrennungsmotor einge-
baut, um die vorgegebenen gesetzlichen Abgasgrenzwerte einzuhalten. Aufgrund der immer
strikteren gesetzlichen Grenzwerte wurde in den vergangenen Jahrzehnten viel Forschung be-
trieben, um Partikelfilter zu optimieren und deren Emissionen zu reduzieren.

Wihrend der motorischen Verbrennung werden Partikeln, hauptsédchlich Asche- und Rulparti-
keln (inerte und reaktive Partikeln), gebildet und tiber den Abgasstrang des Motors in den Parti-
kelfilter geleitet. Dieses heterogene Aerosol wird im Partikelfilter in und auf dessen porésen Wan-
den abgeschieden und kann verschiedene Depositionsmuster - Schichtbildung und Kanalver-
fullung - aus Asche- und Ruf3partikeln bilden. Aufgrund der Abscheidung des Abgasaerosols im
Partikelfilter steigt der Druckverlust mit der Filtrationszeit an. Aus diesem Grund muss der Par-
tikelfilter regelmillig regeneriert werden. Dabei wird die Temperatur erhoht, dass die Rul3parti-
keln oxidieren wodurch die Partikelschicht aufbrechen kann. Wahrend dieser Vorgiange konnen
Partikelstrukturen resuspendieren und im Einlasskanal des Partikelfilters, welcher aus wechsel-
seitig verschlossenen Kanélen besteht, transportiert werden. Die Prozesse des Schichtaufbruchs,
wiahrend der Regeneration des Partikelfilters, der Resuspension von Partikelstrukturen und des
anschlieBenden Transports werden als Umlagerungsvorgénge definiert. Dabei kann zwischen
Umlagerungsvorgangen mit und ohne die Regeneration des Partikelfilters unterschieden wer-
den. Nach der Regeneration des Partikelfilters verbleiben allein die Aschepartikeln im Partikel-
filter zurtick.

Ob Umlagerungsvorgénge in einem Partikelfilter stattfinden und noch einige weitere offene Fra-
gen sind trotz der Vielzahl an Forschungsarbeiten immer noch nicht vollstindig geklart. Teile
dieser offenen Fragen sollen in der vorliegenden Arbeit beantwortet werden:

e Was passiert in einem Partikelfilter wahrend dessen Regeneration?

e Wie bricht die hauptsédchlich aus Asche- und Rulipartikeln bestehende Partikelschicht
wihrend der Regeneration des Partikelfilters auf?

e Finden wihrend der Regeneration und auch ohne die Regeneration des Partikelfilters Um-
lagerungsvorgédnge von Partikelstrukturen statt und - wenn ja - wohin werden die Partikel-
strukturen transportiert?



1 Einleitung und Motivation

Trotz der steigenden Anzahl an Elektrofahrzeugen, die auf den deutschen Straen zu sehen sind,
sollte die Forschung und vor allem die Grundlagenforschung an Partikelfiltern nicht vernachlds-
sigt werden. Auch in Zukunft werden noch zahlreiche Fahrzeuge mit Verbrennungsmototen’
bzw. Hybridfahrzeuge auf unseren Strallen ("Bestandflotte") zu finden sein. Diese werden in
Zukunft dann zwar voraussichtlich nicht mehr mit herkémmlichen fossilen Diesel- bzw. Ben-
zinkraftstoffen, sondern (zumindest teilweise) mit synthetischen Kraftstoffen (E-Fuels) betankt
werden, doch der Verbrennungsprozess im Motor, das dabei entstehende Aerosol sowie die Ab-
gasnachbehandlung bleiben vergleichbar.

Aus diesem Grund sollten die grundlegenden Fragen, was wiahrend der Regeneration von Parti-
kelfiltern und auch zwischen dessen Regenerationsphasen passiert, weiter erforscht werden.

Doch wieso wurden diese grundlegenden Fragen bis heute noch nicht geklart? Dies liegt z.B.
in den ortlichen Gegebenheiten, wo Partikelfilter verbaut sind: Partikelfilter sind geschlossene
Bauteile, die im Abgasstrang stromabwirts von Verbrennungsmotoren im Fahrzeug eingebaut
und dadurch wihrend des Betriebes nicht einsehbar sind. Das bedeutet, dass der Regenerati-
onsprozess in einem herkdmmlichen Abgasstrang mit optischen Verfahren nicht beobachtbar
ist.

Aufgrund dieser geschlossenen Bauweise fand der Grofteil der bisherigen Untersuchungen an
Partikelfiltern, von z.B. Kimura et al. [72], Ishizawa et al. [64] erst nach einer definierten Lauf-
zeit eines Verbrennungsmotors oder nach einer definierten Anzahl an Regenerationszyklen des
Partikelfilters statt . Mit diesem Vorgehen konnte bisher nicht geklart werden, was wéhrend der
Regeneration des Partikelfilters in den Einlasskanidlen geschieht und welchen Einfluss diverse
verfahrenstechnische Betriebsparameter dabei haben. Mit einem einsehbaren Filterkanal, mit
dem ein kompletter Einlasskanal wihrend der Beladung und Regeneration beobachtet werden
kann, konnen somit die abgeleiteten Fragen beantwortet werden:

e Wie bricht die Partikelschicht {iber die komplette Lange eines Einlasskanals eines Parti-
kelfilters auf?

e Welchen Einfluss haben die Betriebsparameter der filtrierten Partikelschicht, wie bspw.
das Verhiltnis von reaktiven zu inerten Partikeln oder die Schichtdicke, auf die Umlage-
rungsvorgange?

o Welchen Einfluss haben die verfahrenstechnischen Prozessparameter
- der Stromungsgeschwindigkeit und

- der Regenerationstemperatur

1 Im Jahr 2022 wurden allein in Deutschland insgesamt 2,65 Millionen Personenkraftwagen (PKW) zugelassen. Dabei waren

die Hélfte der PKW-Zulassungen mit Diesel- und Benzinmotor [80].
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auf die Umlagerungsvorginge, die in den Teilschritte Schichtaufbruch, Resuspension und
Transport eingeteilt sind?

Um all diese Fragen zu beantworten, miissen Experimente an einem einsehbaren System in situ
und mit hoher zeitlicher Auflésung durchgefiihrt werden, um die Zusammenhinge zwischen
der filtrierten Partikelschicht und den anschlieBenden Umlagerungsvorgéngen zu untersuchen
und die grundlegenden Vorgédnge zu verstehen.

1.2 Motivation

Die zentrale Motivation dieser Forschungsarbeit liegt folglich in der Analyse der Umlagerungs-
vorgédnge in Wandstromfiltern. Diese sollen erstmals beobachtet, auf dieser Grundlage unter-
sucht und analysiert werden. Dabei sollen Zusammenhéange zwischen dem Partikelschichtauf-
bau, den verfahrenstechnischen Parametern und den anschlieBenden Umlagerungsvorgéngen
- dem Schichtaufbruch, der Resuspension und dem Transport - geschaffen werden.

Wie schon im vorigen Kapitel ausgefiihrt und aufgelistet, sollen in dieser Arbeit die bisher un-
gekldrten Fragen rund um die Thematik ,,was passiert in einem Partikelfilter wihrend der Rege-
neration?“, beantwortet werden, um ein neues fundamentales Versténdnis fiir die Vorgénge in
Partikelfiltern, deren Resultate seit Jahrzehnten bekannt sind, die jedoch noch nie direkt beob-
achtet wurden, zu schaffen.

Mit den neu erlangten Erkenntnissen konnen Partikelfilteranwendungen gezielt optimiert wer-
den. Hierfiir werden einfache Methoden entwickelt, die replizierbare Aersole herstellen, um ei-
ne Analyse unabhéngig von einem Verbrennungsmotor durchzufiihren und so den alleinigen
Einfluss von den gewdhlten Parametern auf die Filtration, den Schichtaufbruch sowie die Re-
suspension und den Transport von Partikelstrukturen zu untersuchen.

Konnen die Depositionsmuster aus Asche- und Ruf3partikeln, die in Partikelfiltern schon unzéh-
lige Male gefunden wurden, auf spezifische Aersoleigenschaften des Abgasaerosols oder auf Pro-
zessparameter zuriickgefiihrt werden, so wird eine gezielte Beeinflussung dieser Depositions-
muster moglich. Damit einher geht die neu geschaffene Chance den Druckverlust und schluss-
folgernd die Motorleistung sowie den Kraftstoffverbrauch und damit auch die Schadstoffemis-
sionen gezielt positiv zu beeinflussen und zu optimieren.

Abb. 1.1 fasst die hier gewéhlte Forschungssystematik zusammen und soll gleichzeitig einen
Uberblick iiber den Aufbau dieser Arbeit geben, welcher im folgenden Kapitel vorgestellt wird.
Um die Umlagerungsvorgédnge in einem Partikelfilter zu untersuchen werden zuerst ein inertes
und ein reaktives Aerosol - in dieser Arbeit Asche- und Ru8partikeln - benotigt, die anschlie-
Bend mithilfe einer Filtration im Partikelfilter abgeschieden werden. Die Umlagerungsvorgénge
werden in die Teilschritte des Schichtaufbruchs, der Resuspension und des Transports eingeteilt
und kénnen mit und ohne die Regeneration des speziell fiir diese Forschungsarbeit konstruier-
ten Modellfilterkanals stattfinden.
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Abbildung 1.1: Grafische Darstellung der Forschungssystematik und Uberblick iiber den Aufbau dieser Forschungsarbeit.

1.3 Aufbau der Arbeit

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in sieben Kapitel, die auf der in Abb. 1.1 vorgestellten Syste-

matik beruhen.
Nach der eingangs vorgestellten Einleitung und Motivation dieser Forschungsarbeit folgen die
theoretischen Grundlagen, die fiir die anschliefenden Kapitel notwendig sind. Zu Beginn wird
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ein kurzer Uberblick iiber die Partikelsynthese von Asche- und Rufpartikeln gegeben, um dar-
aufhin auf Partikelfilter, das Abgasaerosol, welches wahrend der motorischen Verbrennung ent-
steht sowie auf die Regeneration in einem Partikelfilter eingegangen wird. Die fiir diese Arbeit
relevanten Grundlagen der Umlagerungsvorgdnge werden im letzten Teilkapitel vorgestellt. Da-
bei soll der Stand des Wissens erldutert werden, um einen Ubergang der aktuellen Forschung an
Partikelfiltern und deren Regeneration zu dieser Forschungsarbeit zu schaffen.

Das dritte Kapitel beschiftigt sich mit den experimentellen Versuchsmethoden und Materiali-
en, die fiir die Umsetzung der Fragestellung verwendet wurden. Auch hier beginnt das Kapitel
mit der Aerosolsynthese, der Generierung der Asche- und Rullpartikeln sowie der Dispergierung
der Glaskugeln, die als Ascheersatzsystem dienen. Ein eigenes Unterkapitel ist dem verwende-
ten Modellfilterkanal gewidmet, da dieser speziell konstruiert und fiir dieses Forschungsprojekt
entwickelt wurde. Anschliefend werden die Experimente zur Filtration/Schichtbildung und ab-
schlieBend zu den Umlagerungsvorgingen vorgestellt, die die Grundlage der wichtigsten Ergeb-
nisse darstellen, um die Forschungsfragen zu beantworten.

Auch bei den Ergebnissen, die in den Kapiteln vier bis sechs vorgestellt werden, ist der Aufbau
wie in Abb. 1.1 dargestellt. Das vierte Kapitel beginnt mit der Partikelsynthese. Darin werden
die Aschepartikeln, die unabhdngig von einem Verbrennungsmotor generiert werden, charak-
terisiert und der Einfluss der verfahrenstechnischen Prozessparameter auf diese analysiert. Als
Zwischenziel soll ein Betriebspunkt mit definierten Prozessparametern fiir die Aschesynthese
abgeleitet werden, dass ein replizierbares Aerosol mit definierten Eigenschaften hergestellt wird.
Dieses soll anschliefend fiir die Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen im Modellfilter-
kanal verwendet werden. Dieses Vorgehen wird analog fiir die RuSpartikeln vorgestellt.

Das fiinfte Kapitel widmet sich der Filtration der reaktiven und inerten Partikeln im Modellfil-
terkanal, um eine homogene und replizierbare Partikelschicht in diesem zu generieren.

Im sechsten Kapitel werden die Umlagerungsvorgédnge ohne und mit der Regeneration von die-
sem untersucht und der Einfluss von Prozessparametern, wie der Stromungsgeschwindigkeit,
Regenerationstemperatur und der Schichtdicke sowie der Einfluss des Reaktiv-Inert-Verhéltnis-
ses der Partikelschicht auf den Schichtaufbruch, die Resuspension und den Transport von Par-
tikelstrukturen analysiert. Zusdtzlich wird der Zusammenhang zwischen den Partikelschichten,
den StrukturgréBen der Partikelstrukturen durch den Schichtaufbruch und der Beladungsmasse
hergestellt.

Das abschlieRende, siebte Kapitel dieser Forschungsarbeit fasst die gewonnenen Erkenntnisse
zusammen und gibt einen Ausblick auf die kommenden Folgearbeiten.






2 Theoretische Grundlagen

Dieses Kapitel bildet das theoretische Fundament, auf welches in dieser Arbeit zuriickgegriffen
wird.

Zu Beginn wird die Partikelsynthese von inerten und reaktiven Partikeln erldutert, bevor auf den
Aufbau und die Funktion eines Partikelfilters eingegangen wird. Dem folgen die Grundlagen der
Regeneration in diesem und die sich dadurch auspragenden Depositionsmuster von inerten und
reaktiven Partikeln. Abschliefend werden die Umlagerungsvorgédnge von Partikelstrukturen, die
in Partikelfiltern stattfinden konnen, erldutert.

2.1 Partikelsynthese

Die Beladung von Partikelfiltern mit Asche ist ein langwieriger Prozess [129]. Wohingegen die
Beladung mit RuB3, welcher den groften Anteil eines Abgasaerosols mit bis zu einem Massenan-
teil von 99 % ausmacht [104], deutlich schneller geht und durch dessen Oxidation anschliefend
wieder aus dem Partikelfilter entfernt werden kann [22, 24].

Die beiden genannten Partikelarten - Asche- und Ru8partikeln - konnen in zwei Kategorien ein-
geteilt werden:

¢ die inerten Partikeln und

¢ die reaktiven Partikeln.

Aschepartikeln sind in dieser Arbeit als inerte Partikeln definiert und bestehen aus anorgani-
schen Riickstdnden von Verbrennungsprozessen. Wahrend der Regeneration eines Partikelfilters
bleiben die Aschepartikeln unveréndert - sie werden nicht oxidiert und verbleiben im Partikel-
filter, konnen also nicht durch die Regeneration des Partikelfilters entfernt werden.
RuBpartikeln werden in die Kategorie der reaktiven Partikeln eingeordnet. Diese sind organi-
schen Ursprungs und oxidieren wihrend der Temperaturbeaufschlagung im Partikelfilter, wobei
sie in Wasser und Kohlenstoffdioxid umgewandelt werden.

Um die Beladungszeit eines Filters zu reduzieren, werden im folgenden alternative Herstellungs-
methoden von reaktiven und inerten Partikelsystemen vorgestellt [132], so dass eine zeiteffizi-
ente Beladung eines Filters durchgefiihrt werden kann.
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Im allgemeinen werden in dieser Forschungsarbeit die reaktiven und inerten Partikeln unab-
héngig von der motorischen Verbrennung gebildet. Daraus ergeben sich die Vorteile, dass die
Partikeln in groRer Anzahl und mit definierten Eigenschaften generiert werden kénnen. Ein Teil-
ziel dieser Forschungsarbeit ist die Entwicklung einer Partikelsynthese, die Partikeln zuverldssig
und mit gleichbleibenden Eigenschaften (Partikelgroe, Konzentration, Reaktivitét) herstellt.
Mit Blick auf diese Anforderung und als Einstieg in die grundlegende Thematik werden im Fol-
genden die Grundlagen der Partikelsynthese von Asche- (Kapitel 2.1.1) und Ru8partikeln und
deren Oxidation (Kapitel 2.1.2) vorgestellt.

2.1.1  Synthese von Aschepartikeln

Asche ist ein fester Verbrennungsriickstand, der aus anorganischen Bestandteilen des Motordls
oder anderen Brennstoffzusédtzen bei der thermischen Umwandlung in einem Motor gebildet
werden [68, 135].

Um den grundlegenden Vorgang der Herstellung eines Feststoffes aus einer Losung zu erkléren,
wird hier auf das Spraypyrolyseverfahren fiir keramische Pulver von Messing et al. [88] zurtick-
gegriffen. Das Verfahren basiert auf der Diffusion der gelosten Stoffe in einem Tropfen und die
Verdampfung der leicht fliichtigen Bestandteile von der Tropfenoberfldche, dass Feststoffparti-
keln entstehen konnen. Dieser grundlegende Vorgang wird im folgenden auf die Entstehung der
Aschepartikeln tibertragen.

Eine schematische Darstellung der Entstehung von Aschepartikeln aus Oltropfen bei einer ther-
mischen Umwandlung ist in Abb. 2.1 gezeigt. Die Aschesynthese kann nach Messing et al. [88]
in fiinf Schritte eingeteilt werden.

i. Verdampfung ii. Ausfillung iii. Trocknung iv. Zersetzung V. Sinterung
Losung

Ausfallung
Losungsmltteldampf

Abbildung 2.1: Die fiinf Schritte der Aschesynthese iibertragen von Messing et al. [88]: Thermische Umwandlung eines Oltrop-
fens in ein Aschepartikel.

i. Verdampfung: An der Tropfenoberfliche verdampfen die leicht fliichtigen Komponenten.
Dabei entsteht um den Tropfen herum eine Schicht aus Losungsmitteldampf. Dieser Pro-
zess ist abhédngig von der Reaktortemperatur und der Tropfengeschwindigkeit, da diese
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Parameter Auswirkungen auf die Warmeiibertragung und Verweilzeit in der Warmequelle
haben. Ferner wird dadurch der Abtransport des Losungsmitteldampfs beeinflusst.

ii. Ausfillung: Beiausreichend hoher Reaktortemperatur werden die festen Bestandteile der
Fliissigkeit ausgefallt, wodurch ein mikropordses Partikel gebildet wird. In diesem Schritt
der Umwandlung kann noch Fliissigkeit im Kern des Tropfens vorhanden sein.

iii. Trocknung: Im weiteren Verlauf der thermischen Umwandlung trocknet das mikropordse
Partikel, wodurch ein festes Partikel ohne leicht fliichtige Bestandteile gebildet wird.

iv. Zersetzung: Die organischen Bestandteile werden solange umgewandelt, bis nur noch an-
organisches Material vorhanden ist und ein mikroporoses Aschepartikel entsteht.

v. Sinterung: Wenn die Reaktortemperatur wahrend des thermischen Umwandlungspro-
zesses hoch genug ist, beginnen die Partikelbestandteile zu sintern. Der Sinterprozess ist
in dieser Arbeit aufgrund der vergleichsweise geringen Temperaturen von T < 950 °C nicht
relevant und wird aus diesem Grund vernachldssigt.

Aschepartikeln bestehen iiberwiegend aus Oxiden, Phosphaten und Sulfaten der chemischen
Elemente Calcium (Ca), Magnesium (Mg) und Zink (Zn) [84, 92, 108, 132, 95] und haben ihren
Ursprung in den Additiven des Schmier6ls sowie des Kraftstoffs. Aus diesem Grund variiert die
Zusammensetzung der Aschepartikeln je nach verwendetem Kraftstoff und Schmierol.

Nach Ishizawa et al. [45] haben die Primérpartikeln einen Durchmesser dp < 1 pm und liegen als
sphérische Partikeln vor. Liati et al. [84] geben durchschnittliche Werte der Primérpartikelgroe
zwischen dp = 0,05 pm ... 0,3 pm an. Ascheagglomerate, die nach und wéhrend der Regeneration
des Partikelfilters entstehen, konnen hingegen bis zu hunderte von Mikrometern grof$ werden
[95].

Der Sulfataschegehalt (SAG) des verwendeten Ols korreliert mit der gebildeten Aschemasse. Da
Asche in konventionellen Verbrennungsprozessen ein unerwiinschtes Produkt ist, sollte dieser
Gehalt bei der Wahl eines Motordls gering gehalten werden. Der Anteil an Motorschmierstoffad-
ditiven in herkémmlichen Motorélen ist heutzutage unter 1,0 % gesunken, um moglichst wenig
Asche wihrend des Verbrennungsprozesses zu generieren [104].

Fiir Untersuchungen an Partikelfiltern, bei denen ein gewisser Massenanteil an Ascheparti-
keln im Filter erwiinscht ist, fithrt ein geringer Aschegehalt zu sehr langen Beladungszeiten
der Filter, die mehrere tausend Stunden andauern kénnen, bis eine ausreichende Aschemasse
in den Filtern vorliegt [101]. Dadurch werden, aufgrund der Wirtschaftlichkeit, haufig Schnell-
veraschungsmethoden verwendet, die zu zeitnahen Ergebnissen fiihren. Dabei muss vor der
Verwendung der Methode untersucht werden, dass diese synthetische Asche mit den Eigen-
schaften von Realasche aus einem Verbrennungsprozess vergleichbar ist.

Verfahren zur Aschesynthese

Um den Prozess der Partikelbeladung in Wandstromfiltern zu beschleunigen, gibt es verschie-
dene Schnellveraschungsmethoden:
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Eine der ersten Untersuchungen zu einer Schnellveraschungsmethode wurde von Hertzberg
durchgefiihrt, der Studien {iber die schnelle Veraschung von Partikelfiltern auf Basis von 6laddi-
tiviertem Kraftstoff durchfiihrte. Er beobachtete eine 10- bis 20-mal hohere Partikelanzahlkon-
zentration im Abgas, wenn dem Kraftstoff 2 % Ol zugesetzt wurde. Die Zugabe des 6ladditivierten
Kraftstoffs in den Verbrennungsmotor erzeugte eine gleichmafige Schicht im Dieselpartikelfil-
ter (DPF), wies aber erhebliche Unterschiede in der Aschestruktur und -zusammensetzung auf
[35].

Bardasz et al. [17] versetzten Kraftstoff mit Motor6l, um so den Ascheanteil im Abgas zu erh6hen,
um mit der generierten Asche verschiedene Katalysatorsysteme zu untersuchen. Nach einer Be-
ladungszeit von t = 200 h wurde eine Partikelschicht im Filter beobachtet. Diese Methode wurde
ebenfalls von Hua et al. [63] und Zarvalis et al. [132] verwendet.

Eine weitere Schnellveraschungsmethode, die auf der Methode von Hertzberg basiert, wurde
von Sonntag und Eilts [115] untersucht. Sie verwendeten Schmierdle mit unterschiedlichen
Aschegehalten an einem Motorpriifstand. Das Ol spritzten sie dabei in einen zusétzlichen Bren-
ner. Das Abgas des Brenners wurde anschliefend mit dem Motorabgas gemischt, wodurch ein
erhohter Aschegehalt im zusammengefiihrten Abgas entstand. Die generierten Aschepartikeln
unterschieden sich nur leicht in ihrer Morphologie, den entstehenden Agglomeratgréf3en und
der Schichtstruktur der abgelagerten Partikeln im Vergleich zur Referenzasche aus der motori-
schen Verbrennung [115].

Schwanzer et al. [107] untersuchten eine Schnellveraschungsmethode an einem Ottopartikel-
filter. Sie verwendeten eine aktive Oleinspritzung mit einem Mehrpunkteinspritzsystem. Die-
se Methode kann schneller auf Verdnderungen im Verbrennungsprozess reagieren und erzeugt
Asche, deren Primarpartikelgroe vergleichbar mit Asche aus der motorischen Verbrennung ist
[107].

Weitere Methoden verwendeten z.B. andere Kolbenringe (invertierter unterer Kompressorring)
[37] oder es wurden mechanische Anderungen an Motorteilen wie an den Einlassventilschaft-
dichtungen durchgefiihrt [130].

All diese Untersuchungen haben die Gemeinsamkeit, dass die Aschepartikeln mithilfe eines
Verbrennungsmotors oder eines zusitzlichen Brenners erzeugt und keine unabhéngige Gene-
rierung - ohne einen Verbrennungsmotor - untersucht wurden.

Um den Einfluss von Prozessparametern auf die Aschepartikeln zu analysieren und diese re-
produzierbar herzustellen, ist es unerlédsslich, Aschepartikeln unabhéngig von der motorischen
Verbrennung zu generieren. Damit wird gewidhrleistet, dass die erzeugten und anschliefend
filtrierten Partikelsysteme sauber charakterisiert werden konnen. Nur so ist es moglich, die
anschlieBenden Vorgénge der Schichtbildung und Umlagerungsvorgénge - Schichtaufbruch,
Resuspension und Transport - von Partikelstrukuturen in einem Partikelfilter im Nachgang zu
untersuchen und vergleichbare und reproduzierbare Ergebnisse zu erzielen.
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2.1.2  Synthese und Oxidation von RuBpartikeln

Rul ist aus einzelnen Kohlenstoffnanopartikeln - hauptsidchlich Kohlenwasserstoffe - [24] auf-
gebaut. Rul§ selbst wird in der heutigen Zeit ambivalent betrachtet, da er zum einen ein Funk-
tionsmaterial und zum anderen einen Schadstoff darstellt, der bei gewollten und ungewollten
Verbrennungsprozessen entsteht.

RuBpartikeln werden als Funktionsmaterial z.B. als Elektromaterial in Batterien, Brennstoffzel-
len [98], Solarzellen und Sensoren [62] eingesetzt. Auch ein Autoreifen kommt nicht ohne Rul3-
partikeln aus, da sie dem Reifen nicht nur die schwarze Farbe verleihen, sondern auch einen
Einfluss auf dessen mechanische Eigenschaften haben [124].

Bei Verbrennungsprozessen, wie auch bei der motorischen Verbrennung in Fahrzeugen, stellt
RuB einen Schadstoff dar, der sich negativ auf die Klimaerwdrmung und auf die Gesundheit aus-
wirkt. Aus diesem Grund wird RuR z.B. durch Filtration aus dem Abgas? von Verbrennungspro-
zessen abgeschieden. In technischen Verbrennungsprozessen, bei denen Ruf3 ein ungewolltes
Nebenprodukt darstellt, wird dieser oxidiert und in die gasférmigen Bestandteile Kohlenstoft-
monoxid (CO), Kohlenstoffdioxid (CO,) und Wasser (H,0) umgewandelt.

Wichtige Randbedingungen bei der Ruloxidation sind die Temperatur und die Sauerstoffkon-
zentration, welche die Oxidationsreaktivitét (Zeitskala, in der die Oxidation stattfindet) definiert.
Nach Kelesidis and Pratsinis [70] ist die Rufoxidation abhdngig von der Temperatur, der chemi-
schen Struktur und der Konzentration der Gasphasenspezies.

Bildung von Rufl

Genauso interessant wie die Oxidation von Rul ist seine Entstehung. Nach Bockhorn [24] ist
die Teilchenbildung bei der RuBsynthese der Ubergang von der Gas- zur Feststoffphase. Dieser
Vorgang kann in vier Teilschritte eingeteilt werden;

i. Pridkursorenbildung
Die Bildung von Prédkursoren beschreibt den oxidativen oder pyrolytischen Abbau von
kohlenstoffhaltigen Brennstoffmolekiilen in ungesittigte radikalische Aliphate [24]. Da-
beiwird ein aromatischer Ring durch Wachstum und Rekombinationsreaktionen gebildet,
wodurch das aromatische System zu einer Verbindung aus polyzyklischen aromatischen
Kohlenwasserstoffen (englisch: Polycyclic Aromatic Hydrocarbons, PAK) anwichst [42].

ii. Nukleation
Die Nukleation beschreibt den Ubergang von gasférmigen Prakursoren zu einer konden-
sierenden Phase [44, 89, 127]. Dabei sind zwei Effekte bekannt: Zum einen die Zunahme
der molaren Masse durch den HACA-Mechanismus (engl. hydrogen abstraction/acetylene

2 Hierbei soll erwihnt werden, dass im Abgasstrang von Verbrennungsprozessen nicht nur der Ruf, sondern weitere Schad-

stoffe wie Asche, etc. entfernt werden sollen. In diesem Kapitel ist jedoch der Schwerpunkt auf RuR gesetzt.
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addition, HACA), der in Frenklach and Mebel [43] nachgelesen werden kann, und zum an-
deren wird ein dreidimensionaler Molekiilcluster durch Kollisionen und intermolekulare
Van-der-Waals-Kréfte ausgebildet [24].

iii. Oberflichenwachstum & Koagulation

Wihrend dieses Schritts steigen der Durchmesser der Primérpartikeln, das Kohlenstoff-
Wasserstoff-Verhéltnis (CH-Verhiltnis) und die Dichte der Nukleationskeime an. Daraus
entstehen quasi-sphérische Primarpartikeln [25, 24, 14]. Zwei Effekte sind dabei iiberla-
gert: Zum einen steigt die Partikelmasse durch Oberfldchenwachstumsreaktionen an, wo-
bei die Teilchenzahl konstant bleibt. Zum anderen beginnt das Koagulationswachstum,
wodurch Nukleationskeime durch Kollisionen fusionieren, was Smoluchowski [112] theo-
retisch abgeleitet hat. Die Teilchenanzahl wird reduziert und die Gesamtmasse der Parti-
keln bleibt konstant [112].

iv. Primirpartikelkoagulation
Die Primérpartikelkoagulation beschreibt die Bildung von kettenartig verzweigten Aggre-
gaten. Die Primérpartikeln sind durch Oberflichenwachstum innerhalb der Aggregate
tiber kovalente Bindungen verkniipft [24, 89].

Im Rahmen dieser Arbeit werden ausschlieflich Rufagglomerate verwendet, die auf einem Fil-
ter abgeschieden werden. Die Begriffe , RuBagglomerate“ und ,, RuBpartikeln“ werden dabei syn-
oynm verwendet. Die einzelnen Primérpartikeln, aus denen die Rullagglomerate bestehen, kon-
nen mit der verwendeten Hochgeschwindigkeitkamera (1 px entspricht einer Flache von 25 pm
x 25 pm) weder aufgeldst noch genauer definiert werden. Der Einfluss der Strukturmerkmale der
Primérpartikeln auf die Ru8reaktivitdt kann in den Arbeiten von Hagen et al. [51, 50, 52] nach-
gelesen werden.

Die vorgestellte Bildung von Ruagglomeraten gilt fiir laminar stromende, homogene Gemische
aus Brennstoff und Oxidationsmittel. Weitere Einflussfaktoren auf die Bildung der Agglomerate
sind die lokalen Synthese- und Verbrennungsbedingungen wie z.B. das Stromungsregime, das
Verhiltnis von Brennstoff zu Oxidationsmittel, die chemische Struktur des Brennstoffes, sowie
Temperatur und Druck.
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Oxidationskinetik von Rufl

Eine einfache Methode Ruf§ aus Partikelfiltern zu entfernen ist dessen Oxidation mit Sauerstoff
(0,), welche temperaturabhingig ist. Um die Kinetik der Oxidation von Ruf§partikeln zu ermit-
teln, muss auf globalkinetische Ansétze zurtickgegriffen werden [50]. Dafiir kann der folgende
kinetische Ansatz verwendet werden:

dmp / 7/ r
“dr =Koy Po, - Nagt-

(2.1)
Dabei sind mp die Partikelmasse, ko’ die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante der ersten Reak-
tionsordnung, po, der Sauerstoffpartialdruck, N, die Anzahl aktiver Zentren sowie y und y’ die
jeweilige Reaktionsordnung. Bei diesem kinetischen Ansatz kdnnen zwei Annahmen getroffen
werden:

¢ Wenn ein Sauerstoffiiberschuss wihrend der Oxidation vorliegt, gilt po, =konst. [117]und

¢ die Anzahl an aktiven Zentren verhélt sich linear proportional zu der oxidierenden Parti-
kelmasse: Ny ©< mp.

Aus diesen beiden Annahmen folgt:

de 7" s
g0 = KoM 2.2)
Wobei koy” die Reaktionsgeschwindigkeitskonstante der zweiten Reaktionsordnung ist.
Mithilfe des dimensionslosen Umsatzparameters a = mp(t)/mpy, der die aktuelle, zeitabhidngige
Partikelmasse mp(t) mit der initialen Masse pg ins Verhéltnis setzt, folgt aus Gl. 2.2:

da 1"

5= Kod 23)
Die Ruloxidation ist temperaturabhéngig und die Abhdngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeits-
konstanten ko ”’ kann durch einen Arrhenius-Ansatz beschrieben werden, wie in Gl. 2.4 gezeigt
ist.

Ex
k¢, =ko,0x - €Xp (—ﬁ) 2.4)

Dabei ist E, die Aktivierungsenergie der Rufpartikeln, R die universelle Gaskonstante und T die
Temperatur.
Wenn die Reaktivitdt der Ruf3partikeln mit einem nichtisothermen, dynamischen Experiment
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2 Theoretische Grundlagen

mit einer konstante Heizrate f = dT/dt = konst., durch eine temperaturprogrammierte Oxi-
dation (TPO) durchgefiihrt wird, um die kinetischen Datensétze abzuleiten, kann mithilfe der
folgenden Beziehung nach Hagen et al. [50]

da =p da (2.5)
dT dt

der urspriingliche Modellansatz aus Gl. 2.3 an das experimentell ermittelte Profil der TGA an-
gepasst werden. Diese Anpassung erfolgt nach Hagen et al. [51] mit multipler nicht-linearer Re-
gression basierend auf dem Levenberg-Marquart Algorithmus.

Die Herleitung dieser Gleichungen kann in Hagen et al. [51] nachgelesen werden.

In dieser Forschungsarbeit wird nur eine Ruflart - Propanruf - verwendet, der durch das Quen-
chen einer brennstoffreichen Propangasflamme hergestellt wird. Dadurch bleiben die Rufire-
aktivitdt sowie die Oxidationsgeschwindigkeit konstant. In dieser Forschungsarbeit wird aus-
schlieBlich Rufl aus dem MiniCAST Ru8generator (Jing Ltd.) verwendet.

Nach Untersuchungen von Moore et al. [90] ist der Ru aus dem MiniCAST Ru3generator mit
Rulf aus einem Dieselmotor vergleichbar. Um grundlegende Untersuchungen durchzufiihren ist
es unabdingbar, Ru8partikeln zu verwenden, deren Eigenschaften bekannt sind und die stabil
und reproduzierbar hergestellt werden kénnen [32, 20]. Die Charakterisierung des verwendeten
reaktiven Partikelsystems wird in Kapitel 4.2 vorgestellt.

2.2 Partikelfilter

Aus den vorherigen Abschnitten geht hervor, dass Asche- und Ruf3partikeln keine gewollten Pro-
dukte motorischer Verbrennung darstellen und deswegen aus dem Abgas gefiltert werden miis-
sen. Dazu werden Partikelfilter eingesetzt.

Ein Partikelfilter ist heutzutage eine Standardkomponente in der Abgasnachbehandlung von
Fahrzeugen. Dabei sind die beiden gédngisten Formen der Diesel- (DPF) und der Ottopartikel-
filter (OPF), die heute in jedem neuzugelassenen Fahrzeug mit Verbrennungsmotor eingebaut
sind.

Schon 1981 haben Howitt und Montierth [61] ein "innovatives Design eines keramischen Filters
fiir die Abscheidung von Abgaspartikeln aus einem Dieselmotor” beschrieben [61]. Der unter-
suchte Dieselpartikelfilter hatte schon in den damaligen Untersuchungen die bis heute verwen-
dete Form einer quadratischen Wabe mit parallel angeordneten und wechselseitig verschlosse-
nen Kanilen, wie es in Abb. 2.2 gezeigt ist [61, 53, 69].
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c)*

Ungefiltertes Abgas
4
Gefiltertes Abgas

10mm Abgasaerosol
=

*Sct ict - nicht

Abbildung 2.2: a) Fotografie eines DPFs mit Blick auf die quadratischen Waben, b) schematische 3D-Ansicht der Ein- und Aus-
lasskanile eines Partikelfilters, c¢) schematischer Querschnitt durch einen Partikelfilter mit eingezeichnetem
Stromungsverlauf des Gases.

Das Abgasaerosol tritt in die stromaufwiérts gelegenen Einlasskandéle eines Partikelfilters ein. Da
das stromabwirts gelegene Ende eines jeden Kanals mit einem keramischen Stopfen wechsel-
seitig verschlossen ist, wird das Abgas durch die pordsen Wénde geleitet. Die Partikeln werden
auf und in den porosen Filterwdnden abgeschieden und das Abgas tritt in die angrenzenden
Auslasskanile, iiber die es den Partikelfilter verldsst. Die monolithische Wabenstruktur bietet
den Vorteil einer groBen Filterfliche bei einem kompakten Volumen. Die Zellgeometrie sowie
die Eigenschaften der porosen Filterwand, wozu z.B. die Wanddicke, Porositét, Porengrofe und
Permeabilitdt gehoren [30], beeinflussen den Druckverlust und die mégliche Beladungskapazi-
tédt des Filters [61, 79].

Das Material, aus dem die Partikelfilter hergestellt sind, ist im Wesentlichen pordses Cordierit
(2 MgO - 2 Al, 05 - 5 SiO,) [61], Siliziumcarbid oder Mullit [76], aber auch Sintermetall und Ti-
tanaluminide (TiAl) werden verwendet, welche die notwendige mechanische, chemische und
thermische Stabilitdt besitzen, um in der Umgebung eines Abgasaerosols eines Verbrennungs-
motors die erforderliche Standfestigkeit zu gewidhrleisten [61]. Die Porositédt e dieser kerami-
schen Partikelfilter liegt im Durchschnitt bei € = 0,5 und die mittlere PorengroQe ist mit dso =
7pm ... 25 pm angegeben [33, 96, 31]. Es werden jedoch nicht nur keramische Materialien ver-
wendet, auch metallische Materialien wie Sintermetallfilter, Drahtgeflechte und Metallschdume
werden in Partikelfiltern eingesetzt [79, 68].

Die Filtration in einem Partikelfilter

Wenn das Abgas durch den Partikelfilter stromt, werden die Partikeln in den Einlasskanélen ab-
geschieden. Dieser Vorgang kann in zwei Filtrationsstufen eingeteilt werden, die aufeinander
folgen:
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2 Theoretische Grundlagen

¢ die Tiefenfiltration und

¢ die Oberflachenfiltration / Kuchenbildende Filtration.

Der grundlegende Druckverlustverlauf dieser beiden Filtrationsstufen, die auch von Autoren wie
Tien and Payatakes [123], Tien and Bai[122], Zhang et al. [133], Suresh et al. [120] und Yamaguchi
et al. [131] veroffentlicht wurden, zeigt Abb. 2.3.

o Kuchenfiltration

=] -
e Schichtbildung
z

Q

=

_ Ubergangsbereich pordses

13 Filtermedium

g

E - . Partikelabscheidung

=Za Tiefenfiltration |:||:I in den Poren

Partikelbeladung / a.u.

Abbildung 2.3: Filtrationsstufen eines Partikelfilters - Schematischer Druckverlustverlauf mit eingezeichneter Steigung der
Tiefen- und Kuchenfiltration und schematische Zeichnung der Abscheidung im Filtermedium nach [120].

Wahrend der initialen Filtration werden die Partikeln in den inneren Poren des Zellwandkdrpers
abgeschieden [61], wodurch sich deren Mikrostruktur @ndert. Dies fiihrt zu einem steilen Anstieg
des Druckverlustes [30]. Die Filtrationsleistung bei der Tiefenfiltration ist abhangig vom Poren-
durchmesser, der Porenform und der Zelldichte, allesamt Eigenschaften des jeweiligen Partikel-
filters. Die Partikeln konnen wéhrend der Tiefenfiltration durch verschiedene Abscheidemecha-

nismen im Filtermedium abgeschieden werden [36]. Die drei Hauptmechanismen sind dabei die
Folgenden:

¢ Die Diffusionabscheidung beruht auf der Brown'schen Molekularbewegung und tritt bei
Partikeln dp < 0,3 pm auf. Durch die Wechselwirkung zwischen Gasmolekiilen und Par-
tikeln kommt es zu stochastisch schwankenden Bewegungen, die dazu fithren kénnen,
dass die Partikeln mit der Oberfldche des Filtermediums in Kontakt kommen und so ab-
geschieden werden [13, 118].

¢ Der Sperreffekt zeichnet sich dadurch aus, dass das Partikel der Stromlinie zwar anna-
hernd ideal folgt, sich allerdings an der Filteroberfldche abscheidet, da die Stromung das
Filtermedium mit dem Abstand des Partikelradius oder kleiner umstrémt, dass das Par-
tikel dessen Oberflache bertihrt und abgeschieden wird. Das Partikel wird also ohne die
Einwirkung der Brown'schen Diffusion oder der Tragheit abgeschieden [13].
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2.2 Partikelfilter

¢ Die Tragheitsabscheidung gewinnt mit zunehmender Partikelgroe an Bedeutung, da die
im Gasstrom transportierten Partikeln aufgrund ihrer Massentragheit nicht der sich durch
z.B. Objekte dndernden Gasstromung folgen, sondern ihre Flugbahn beibehalten und so
abgeschieden werden [13, 118].

Auch die Thermophorese ist beim Vorhandensein eines Temperaturgradienten nicht zu ver-
nachlissigen® [76]. Weitere Abscheidemechanismen sind z.B. die elektrostatische und die ma-
gnetische Abscheidung, die in dieser Forschungsarbeit jedoch keine Rolle spielen und aus die-
sem Grund nicht betrachtet werden.

Welcher Mechanismus bei der Abscheidung von Partikeln dominiert, hangt von der Partikelgro-
Re der in den Filter eintretenden Partikeln, der Porengrée des Partikelfilters und der Strémung
ab [118, 58].

Nachdem die Poren des Filtermedium gefiillt sind, lagern sich die Partikeln um die verstopften
Poren des Filtermediums ab und breiten sich auf dem Rest der Kanalwand aus, so dass Partikel-
erhohungen auf der Oberfldche der Kanalwand an den Filterporen entstehen. Mit zunehmender
Filtrationszeit werden weitere Abgaspartikeln abgeschieden bis diese als geschlossene Partikel-
schicht auf der Oberfliche des Kanals abgelagert werden, was die kuchenbildende Filtration
charakterisiert [30]. Wahrend dieser Partikelansammlung nimmt die Partikelschichtdicke im
Einlasskanal zu. Dadurch steigt der Druckverlust weiter an, jedoch mit einer geringeren Stei-
gung als zuvor bei der Tiefenfiltration (vgl. Abb. 2.3)[68].

Der Druckverlust des Partikelfilters spielt in der Abgasnachbehandlung von Verbrennungsmo-
toren eine entscheidende Rolle, da sich ein zu hoher Druckverlust direkt negativ auf den Motor-
betrieb und den Kraftstoffverbrauch auswirkt [61] und deswegen so gering wie moglich gehalten
werden sollte.

Spatestens nach dem Erreichen eines kritischen Druckverlustes werden die Partikelfilter regene-
riert. Das bedeutet, dass die organischen Bestandteile oxidiert werden und daraus resultierend
der Druckverlust reduziert wird. Die Grundlagen zur Regeneration in einem Partikelfilter basie-
ren auf der RuBoxidation (Kapitel 2.1.2 ) und werden in Kapitel 2.2.2 vorgestellt.

2.2.1  Abgasaerosol aus der motorischen Verbrennung

Die Abgaspartikeln aus der motorischen Verbrennung bestehen aus stark agglomerierten, fes-
ten Kohlenstoffnanopartikeln, Aschepartikeln sowie fliichtigen organischen und Schwefelver-
bindungen [73]. Die Partikeln unterscheiden sich in Gr6f8e, Form, Zusammensetzung, Loslich-
keit und damit auch in ihren Eigenschaften [29].

3 Nach dem Kaltstart eines Verbrennungsmotors, wenn der Partikelfilter noch Umgebungstemperatur hat, ist die Thermopho-

rese ein dominierender Effekt. Sobald sich die Abgastemperatur und die Partikelfiltertemperatur annidhern bzw. identisch
sind, reduziert sich der Effekt der Thermophorese bzw. ist vollstindig zu vernachléssigen [76].

17



2 Theoretische Grundlagen

Wie in einem vorherigen Kapitel schon dargestellt, konnen die RuB8partikeln oxidiert werden.
Die Riickstdnde in Form von festen Agglomeraten verbleiben im Partikelfilter. Ein kleiner Teil des
Kraftstoffs sowie des zerstdubten und verdampften Schmierdls entgeht allerdings dieser Oxida-
tion und kann als fliichtige oder 16sliche organische Verbindungen (englisch: Soluble Organic
Fraction, SOF) im Abgas nachgewiesen werden. Die SOF enthalten polyzyklische aromatische
Kohlenwasserstoffe, die Sauerstoff, Stickstoff und Schwefel beinhalten [39, 54, 111]. Der grofte
Teil des Schwefels im Kraftstoff wird zu Schwefeldioxid (SO,), aber auch zu geringen Teilen zu
Schwefeltrioxid (SO3) oxidiert [73]. Die Oxidation von SO, zu SO3 in Verbindung mit Wasser kann
zur Bildung von Schwefelsauretropfchen fithren [29]. Metallverbindungen im Kraftstoff und im
Schmierdl fithren zu einer geringen Menge anorganischer Asche [73].

Eine idealisierte, trimodale PartikelgroRenverteilung (anzahl- und massenbasiert) eines Abgas-
aerosols ist in Abb. 2.4 dargestellt.

Akkumulations- Grob-

Nukleations-

modus modus

anzahl- massen-

basiert basiert

Partikelkonzentration / a.u.

0,001 0,01 0,1 L

Aquivalentdurchmesser / pm

e o i e e TP

10

Abbildung 2.4: Typische anzahl- und massenbasierte PartikelgroBenverteilung eines Dieselabgasaerosols nach Kittelson [73].
Mit den drei eingezeichneten Partikelgrofenbereichen des Nukleationsmodus (dp < 0,05 pm), Akkumulations-
modus (dp =0,05pm ... 1,0 pm) und Grobmodus (dp > 1,0 pm).

Das Abgasaerosol kann in drei PartikelgroBenbereiche eingeteilt werden:

¢ der Nukleationsmodus mit dp < 0,05 pm,
¢ der Akkumulationsmodus mit dp =0,05pm ... 1,0 pm und

¢ der Grobmodus mit dp > 1,0 pm.
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2.2 Partikelfilter

Der Nukleationsmodus ist fiir Partikelgrofen dp < 0,05 pm definiert. In diesem Modus befin-
den sich mehr als 90 % der Partikelanzahl und 1-20 % der Partikelmasse. Dieser Modus besteht
in der Regel aus fliichtigen organischen und Schwefelverbindungen, die sich bei der Abgasver-
diinnung und -kiihlung bilden. Er kann jedoch auch feste Kohlenstoft- und Metallverbindungen
enthalten [73, 82, 54].

Der grofte Teil der Partikelmasse liegt im Akkumulationsmodus zwischen d;, = 0,05um ...
1,0 pm vor. Dieser Bereich wird von Kohlenstoffnanopartikeln dominiert, die sich als Agglome-
rate zusammenlagern [73]. Auf die Eigenschaften von Kohlenstoffnanopartikeln - Rupartikeln
- wurde in Kapitel 2.1.2 eingegangen.

Der Grobmodus enthilt nur eine geringe Anzahl an Partikeln, jedoch machen diese eine Par-
tikelmasse von 5% bis 20 % aus. Es handelt sich hierbei um Partikeln mit einer GroRe von dp
> 1,0 pm, die sich auf den Oberflichen von Zylindern und Auspuffanlagen des Abgassystems
ablagern und spéter wieder mitgerissen werden [73]. Die Partikeln sind hdufig metallischen Ur-
sprungs und auf Abrieb der metallischen Motorkomponenten (Fe-Cr-Ni) zuriickzufiihren [84].
Die hier dargestellte typische GroRenverteilung eines Abgasaerosols zeigt, dass anndhernd die
gesamte vom Motor emittierte Masse in den Bereich der feinen Partikeln liegt und beinahe die
gesamte Anzahl in den Bereich der Nanopartikeln fallt [73].

Bisherige Experimente zeigten, dass Partikelfilter nicht nur in der Lage sind, Partikeln mit einem
aerodynamischen Durchmesser zwischen dp = 1 pm ... 10 pm zu reduzieren, sondern auch Par-
tikeln im Akkumulationsmodus (dp = 0,05 um ... 1,0 pm) und die Nanopartikeln im Nukleations-
modus mit einem aerodynamischen Durchmesser von weniger als dp = 0,05 pm abzuscheiden
[121, 36].

2.2.2  Grundlagen der Regeneration in einem Partikelfilter

Die Filtration von Asche- und Ru8partikeln in einem Partikelfilter erh6ht den Differenzdruck in
diesem, was sich negativ auf den Motorbetrieb auswirkt. Daher miissen Partikelfilter eine Mog-
lichkeit bieten, den sich mit der Zeit aufbauenden Differenzdruck zu reduzieren, um seine Per-
meabilitdt und Aufnahmekapazitdt wiederherzustellen. Aus diesem Grund werden Partikelfilter
regelméRig regeneriert, wobei die Ru8partikeln entfernt werden und die Aschepartikeln im Fil-
ter verbleiben.

Die Filterregeneration kann entweder kontinuierlich wahrend des reguldren Betriebs des Filters
oder in regelmiligen Abstdnden, diskontinuierlich, erfolgen, nachdem sich eine definierte Ruf3-
menge angesammelt hat [13]. Wahrend der Regeneration werden die organischen Bestandteile,
die im Filter abgeschieden wurden, oxidiert, wenn eine Minimaltemperatur fiir die Oxidation
des RufBles als auch eine ausreichende Sauerstoffkonzentration im Partikelfilter gegeben sind
[71]. Dabei werden die festen organischen Partikeln in gasférmige Produkte, hauptsachlich zu
Kohlenstoffdioxid (CO,) und Wasser (H,0), umgewandelt [47].
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Bei der Regeneration von Partikelfiltern werden zwei Arten verwendet:

¢ die aktive (auch diskontinuierliche) Regeneration und

¢ die passive (auch kontinuierliche) Regeneration.

Die aktive Regeneration ist durch das definierte Starten der Rufoxidation im Partikelfilter cha-
rakterisiert. Durch die Steuerung von Motorparametern oder einer externen Heizvorrichtung,
wie einem elektrischen Heizer oder Brenner, wird die Abgastemperatur in Intervallen auf min-
destens T = 600 °C erhoht [117, 64]. Dadurch wird der Ruf§ in einer definierten Zeitspanne oxi-
diert, so dass allein die anorganischen Bestandteile im Partikelfilter zuriickbleiben. Als Regene-
rationsgas kann Sauerstoff (O,) oder Stickstoffdioxid (NO,) verwendet werden [35].

Die passive Regeneration findet bei deutlich geringeren Temperaturen zwischen T = 200°C ...
500°C statt [64, 30]. Die abgeschiedenen, organischen Partikeln werden permanent mit Stick-
stoffdioxid oxidiert. Dafiir werden die NO-Emissionen des Motors im Dieseloxidationskataly-
sator (englisch: Diesel Oxidation Catalytic, DOC) in NO, umgewandelt [77]. Es findet also eine
kontinuierliche Regeneration statt [35], bei der sich nur eine diinne Partikelschicht in den Ein-
lasskandlen des Partikelfilters aufbaut. Die in dieser Arbeit verwendete Regenerationsmethode
stellt eine aktive Regeneration dar und wird mit Sauerstoff als Regenerationsgas durchgefiihrt.

In Partikelfiltern werden nicht nur organische Bestandteile abgeschieden, sondern auch anor-
ganische Aschepartikeln, die im Abgas enthalten sind. Diese nicht oxidierbaren Partikeln kon-
nen nicht durch Regenerationen aus dem Partikelfilter entfernt werden. Obwohl der Anteil der
Asche an der gesamten Feinstaubemission im Abgas viel geringer ist als der restliche organische
Kohlenstoff, fiihrt die Anhdufung der Asche in den Einlasskanélen des Partikelfilters zu einem
stetigen Anstieg des Druckverlustes {iber seine Lebensdauer. Aus diesem Grund sollte der Anteil
an Asche im Abgasaerosol und allgemein die Partikelbildung im Motor so gering wie moglich ge-
halten werden, da Partikelfilter nur durch spezielle Wartungsverfahren, wie z.B. das Spiilen mit
Wasser oder die Umkehrung der Stromungsrichtung durch den Filter, von der Asche gereinigt
werden kénnen [13].

2.2.3  Depositionsmuster von reaktiven und inerten Partikeln in einem
Partikelfilter

Sobald Partikeln in einem Partikelfilter abgeschieden werden, konnen diese Depositionsmuster
bilden. Auch nach der Regeneration des Filter, nachdem allein die anorganischen Bestandteile
- die Aschepartikeln - im Einlasskanals des Filters verbleiben, konnen charakteristische Asche-
depositionsmuster entstehen.

Frankund Hardenberg[41] waren die Ersten, die Aschedepositionsmuster in keramischen Wand-
stromfiltern beschrieben haben. Sie beobachteten nach dem Ausbau eines Partikelfilters aus
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einem Schwerlastkraftwagen mit Dieselmotor eine Ascheschicht am Kanaleinlass und eine be-
ginnende Verfiillung des Kanals im nachgelagerten Kanalabschnitt.
Hieraus wurden zwei Grenzfélle:

¢ die Schichtbildung und

¢ die Kanalverfiillung,

die in Abb. 2.5 visualisiert sind, definiert [41, 103].

a) Schichtbildung b) Kanalverfiillung

Abbildung 2.5: Grenzfille der Aschedepositionsmuster - a) Schichtbildung, b) Kanalverfiillung nach [34].

Bei der Schichtbildung werden die filtrierten Partikeln als homogene Schicht tiber der gesam-
ten Lange des Einlasskanals abgeschieden. Dieses Depositionsmuster erhoht den Abscheide-
grad [65] des Filters.

Bei der Kanalverfiillung werden die Partikeln stromabwirts am Kanalende des Einlasskanals
abgelagert und verfiillen diesen von hinten. Dadurch wird die effektive Filterfliche reduziert
und die ortliche Stromungsgeschwindigkeit durch die Filterwand wird erh6ht [45]. Aufgrund der
nicht ausgebildeten Partikelschicht, die zu einer kuchenbildenden Filtration fiithren wiirde, ist
der Abscheidegrad bei diesem Depositionsmuster geringer.

Der Druckverlust eines Partikelfilters ist allerdings nicht nur vom Depositionsmuster, sondern
auch von der Schichtzusammensetzung, -permeabilitdt und der Partikelmasse abhéngig. Gai-
ser and Mucha [45] untersuchten, wie sich Aschedepositionsmuster und Ruf8beladung auf den
Druckverlust des Partikelfilters auswirken. Ist kein Ruf§ auf dem Filter vorhanden, d.h. der Fil-
ter ist komplett regeneriert, weist das Depositionsmuster der Schichtbildung mit zunehmender
Aschemasse im Filter einen hoheren Druckverlust als das Muster der Kanalverfiillung auf. Bei ei-
ner zusitzlichen RuBbeladung kann der Druckverlust — abhédngig von der Schichtpermeabilitét
— fiir die Kanalverfiillung hoher als fiir den Fall der Schichtbildung liegen [45].

Unter welchen Umstdnden diese Depositionsmuster entstehen, ist bis heute noch nicht voll-
standig geklart. Einige Forschende bringen die Depositionsmuster in den Zusammenhang mit
der Regenerationsart (passive und aktive Regeneration, vgl. Kapitel 2.2.2) oder auch mit dem
Betriebszyklus des Motors in Verbindung [54, 15, 64].
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Bei diesen Annahmen wird jedoch vernachlissigt, dass die Depositionsmuster auch durch Um-
lagerungsvorginge von bereits abgeschiedenen Partikeln entstehen konnen, worauf im folgen-
den Kapitel genauer eingegangen wird.

23 Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen in
Wandstromfiltern

In der Einleitung wurde der Begriff ,Umlagerungsvorgang®, wie er in dieser Forschungsarbeit
verwendet wird, das erste Mal definiert. In diesem Teilkapitel wird noch einmal genauer dar-
auf eingegangen, was Umlagerungsvorgéinge sind und aus welchen einzelnen Teilprozessen sie
bestehen.

Die Umlagerungsvorgénge definieren in dieser Arbeit die drei folgenden Prozesse, die in einem
Partikelfilter beobachtet werden kénnen:

¢ Schichtaufbruch,
¢ Resuspension und

e Transport.

Dabei wird bei Umlagerungsvorgidngen zwischen

¢ den Umlagerungen von Partikelstrukturen ohne die Regeneration des Partikelfilters
(Kapitel 2.3.2)
(Resuspension und Transport), d.h. ohne die Oxidation der reaktiven Partikeln und

¢ den Umlagerungen von Partikelstrukturen wihrend der Regeneration des Partikelfil-
ters (Kapitel 2.3.3)
(Schichtaufbruch, Resuspension und Transport), d.h. wiahrend der Oxidation der reakti-
ven Partikeln

unterschieden. Bevor diese beiden Arten von Umlagerungsvorgiangen genauer erldutert werden,
werden zuerst die Grundlagen zu Umlagerungsvorgiangen allgemein dargestellt.
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2.3.1  Grundlagen der Umlagerungsvorginge

Bevor Partikeln transportiert werden konnen, miissen sich diese beginnen zu bewegen. Das be-
deutet, dass sie von der Geschwindigkeit v=0ms~! eine Beschleunigung, meistens durch eine
wirkende Kraft, erfahren miissen. In Abhangigkeit dieser Kraft konnen die Partikeln gleiten, rol-
len oder resuspendieren. Die Unterschiede dieser drei Fortbewegungsmethoden sind in Abb. 2.6
schematisch dargestellt.

Kontakt zum Untergrund Kein Kontakt zum Untergrund
Gleiten Rollen Resuspendieren
Bewegungs-
Stromung Stromung B-ewegungs— Stromung richtungen
N , richtung

o
Bewegungs-
richtung

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Bewegung eines abgeschiedenen Partikels auf einer Oberfliche in einer Gasstro-
mung [103].

Bei den Methoden des Gleitens und Rollens hat das Partikel stindigen Kontakt zum Untergrund,
es 16st sich also nicht von diesem. Dabei ist das Gleiten durch eine lineare Bewegung parallel
zum Untergrund definiert, wohingegen das Rollen eine zusétzliche Rotation des Partikels auf-
weist. Ein gleitendes oder rollendes Partikel kann auch resuspendiert werden. Dies erfordert ei-
ne Impulsiibertragung durch die Fluidstromung, die nah an die Oberfldche heranreicht. Dabei
muss die Lift-Kraft die Adhdsionskraft tibersteigen [105]. Das Partikel 16st sich dadurch vom Un-
tergrund ab und wird von der Fluidstroémung, ohne Kontakt mit dem Untergrund, transportiert.
Diese Fortbewegungsart weist einen deutlich geringeren Widerstand auf, wodurch das resus-
pendierte Partikel eine grolere Geschwindigkeit erreichen und dadurch einen lingeren Trans-
portweg zuriicklegen kann. Vor dem Transport eines Partikels, welches auf der Filteroberfldche
abgelagert wurde, wirken auf dieses verschiedene Krifte:

¢ die Gravitationskraft Fg,

¢ die Widerstandskraft Fyy,
o die Lift-Kraft Fy,

¢ die Adhédsionskraft F, und

¢ die Reibungskraft F,
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die in Abb. 2.7 inklusive dem wirkenden Drehmoment M eingezeichnet sind.

Fg +Fx

Abbildung 2.7: Krifte auf ein Partikel, das auf einer Oberflache abgeschieden ist nach [103].

Die Adhisionskraft stellt dabei eine Kombination aus physikalischer Anziehung, chemischer
Bindung und mechanischer Spannung dar, die als tiberlagerte Kraft auf das Partikel wirkt. Sie
bedingt, dass (kleine) Partikeln an der Oberfldche gehalten werden [136]. Dabei zéhlen zu den
Adhisionskriften die Van-der-Waals-Kréfte, Kapillarkréfte, chemische Bindungskréfte und elek-
trostatische Kréfte [67]. Zusdtzlich konnen thermophoretische Krifte aufgrund lokaler Tempera-
turgradienten oder Reaktionskréfte, die durch Partikel-Partikel- bzw. Partikel-Wand-Kollisionen
entstehen, auftreten [129].

Fiir Partikeln, die kleiner als dp < 50 pm sind, ist die Gravitationskraft in der Regel deutlich ge-
ringer als die Adhédsionskréfte und kann somit fiir diesen GroSenbereich vernachléssigt werden
[103].

Die Widerstandskraft und die Lift-Kraft werden durch die Gasstromung und den Stromungs-
widerstand eines Partikels verursacht. Sie entstehen bei Relativbewegungen zwischen Fluid und
Partikel [119].

Kamp et al. [67] untersuchten die Adhédsionskrifte zwischen Rul3partikeln, Aschepartikeln und
einer DPF-Oberfldche mittels Rasterkraftmikroskopie (englisch: Afomic Force Microscopy, AFM).
Die Ergebnisse zeigten, dass die interpartikuldren Anziehungskréfte zwischen den Ru8partikeln
um eine Grofenordnung grofer sind als zwischen der DPF-Oberfldche und den Ru8partikeln.
Die Kohisionskréfte zwischen Aschepartikeln, Asche- und Ruf3partikeln und Aschepartikeln
und der Substratoberfldche liegen dazwischen. Wéahrend der Oxidation von Rul3partikeln wer-
den diese Krifte verdndert, so dass Rullpartikelstrukturen durch den einsetzenden Schichtauf-
bruch, wihrend der Regeneration eines Filters, resuspendieren konnen. Bei Regenerationen
von Partikelfiltern, bei denen Ru3- und Aschepartikeln auf dem Filter vorhanden sind, kann der
Aschetransport durch das Verhalten der Ru8schicht beeinflusst werden, da die Asche stérker
vom Rul§ angezogen wird, sich Agglomerate bilden und diese anschlieBend von der Oberflache
resuspendieren konnen [67].

Zusitzlich miissen die Partikelstrukturen in einer resuspendierbaren Gréf3e vorliegen. Nach
Schmidt und Nitschke [105] findet bei sphérischen Partikeln tiber dp > 500 pm nur ein Rollen
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oder Gleiten an der Oberfldche statt, die Partikeln werden nicht resuspendiert, konnen jedoch
durch Impulstibertragung kleinere Partikeln aus der Partikelschicht l6sen.

Sphirische Partikeln mit einer GréRe von ca. dp = 10 pm ... 500 pm sind resuspensionsfihig,
kénnen mit der Stromung beschleunigt und darin transportiert werden [105].
Partikelstrukturen kleiner als dp < 10 pm sind wiederum nicht resuspensionsfihig[105, 34].
Die genannten Bereiche sind fiir sphérische Partikeln bestimmt worden. Bei dem Aufbruch einer
Partikelschicht liegen die erzeugten Partikelstrukturen hauptsachlich als pordse Plattchen vor,
weswegen die Bereiche fiir diese Untersuchungen nur als Richtwert betrachtet werden sollten.

Sobald ein Partikel resuspendiert wurde, wird seine Flugbahn durch Wechselwirkungen mit der
tragenden Gasstromung bestimmt, die entweder zu einem weiteren Transport oder auch einer
erneuten Abscheidung fithren konnen. Je nach dem, wie die Flugbahn der Partikeln ist, konnen
auch wandnahe turbulente Fluktuationen die Partikelbewegung beeinflussen. Ebenfalls hat die
Partikelrelaxationszeit, die die Zeit definiert, die ein Partikel benétigt, um seine Geschwindig-
keit an ein neues Kréfteverhiltnis anzupassen und von der Partikelmasse und dessen Mobilitit
abhingig ist [58], einen Einfluss. Dies wird im folgenden Kapitel noch genauer betrachtet.

2.3.2  Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen ohne
Filterregeneration - Resuspension und Transport

Damit ein Partikel von einer Oberfldche resuspendiert wird, muss dieses einer Stromung aus-
gesetzt sein und eine Widerstandskraft auf das Partikel einwirken. Dabei muss die Adhésions-
kraft zwischen dem Partikel und der Filterwand durch eine Erth6hung der Widerstands- und Auf-
triebskrifte tiberwunden werden [129].

Wenn ein Partikel einer Stromung ausgesetzt ist, wird aufgrund der relativen Geschwindigkeit
eine Widerstandskraft auf das Partikel ausgeiibt. Da die Stromung starke Geschwindigkeitsgra-
dienten iiber den Partikeldurchmesser aufweist, kann der Druckunterschied zu Auftriebskriften
fithren. Diese sind eine Folge des Bernoulli-Effektes und konnen dafiir sorgen, dass Partikeln
resuspendiert werden. Beginnt das Partikel sich durch diese Krafteinwirkung zu drehen, kann
zusitzlich der Magnus-Effekt? dazu fithren, dass die Lift-Kraft unterstiitzt, und die Wahrschein-
lichkeit einer Resuspension erhoht wird. Bei einem resuspendierten Partikel hat der Magnus-
Effekt eine direkte Wirkung auf dessen Flugbahn, da aufgrund der unterschiedlichen statischen
Driicke das resuspendierte Partikel eine Querkraft erfahrt, die seine Flugbahn, auch in einem
Einlasskanal eines Partikelfilters, beeinflusst [86, 129].

Im Allgemeinen wird die Erh6hung der Widerstands- und Lift-Kréfte durch eine Erhhung des

4 Beim Magnus-Effekt bzw. der Magnus-Kraft wirkt eine Querkraft auf einen rotierenden Korper. Dabei wird der Umstrémung

des Partikels eine zusétzliche Wirbelstromung tiberlagert. Rotiert das Partikel also mit der Winkelgeschwindigkeit « und
wird mit einer Geschwindigkeit v angestromt, so stromt das Gas an der Oberseite des Partikels mit vgas,0 = vo + wr und
an der Unterseite mit vGas,y = Vo - wr. Dadurch iiberwiegt - nach Bernoulli - der statische Druck an der Unterseite und das
Partikel erfihrt eine nach oben gerichtete Querkraft, wodurch seine Flugbahn beeinflusst wird. [86]
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Abgasdurchsatzes durch den Partikelfilter erreicht. Die konkurrierenden Effekte der erhohten
Kanalgeschwindigkeit im Verhéltnis zur entsprechenden Erh6hung der Wandgeschwindigkeit
miissen bei Partikelfiltern mit Wandstromung ebenfalls berticksichtigt werden [23].

Haufig wird eine kritische Stromungsgeschwindigkeit definiert, die den unteren Wert einer Re-
suspension darstellt und dariiber Auskunft gibt, ab welcher Stromungsgeschwindigkeit Partikeln
bzw. Agglomerate abgeldst werden.

GrofRere Partikeln oder Agglomerate, die eine hinreichend grof3e, in die Stromung hineinragen-
de Stirnflache aufweisen und im Verhéltnis zu ihrer Partikelgrofe eine geringere Kontaktfldche
mit der Filteroberfldche haben (bspw. wegen einer inhomogenen Oberfldche), sind fiir Umla-
gerungsvorgiange am anfélligsten. Entsprechend fiihrt eine Erhéhung der Durchflussmenge zu
einer verstirkten Resuspension und Transport von Partikeln kleinerer Groe [103].

Partikelbeschleunigung und Stopp-Distanz nach Hinds [58]

Bevor ein Partikel transportiert wird, muss dieses eine Beschleunigung erfahren, so dass es sich
beginnt zu bewegen. Wiahrend des Beschleunigungsvorgangs gilt zu jedem Zeitpunkt Newtons
zweites Gesetz:

_ d(mv(t)
ZF =— 2.6)

Dabei entspricht v(t) der momentanen Partikelgeschwindigkeit zum Zeitpunkt t. Die Analyse
der Aerosolpartikelbeschleunigung nach Hinds [58] wird dadurch erleichtert, dass die Partikel-
beschleunigung als trégheitslos betrachtet wird d. h. sie beinhaltet keine zusitzliche Beschleu-
nigung der Luft.

Wird in Gleichung 2.6 die Partikelmasse als konstant angenommen, was fiir alle Félle, au8er der
Verdampfung/Wachstum von Tropfen, giiltig ist und die Partikelmobilitét B = (37tndp)!, die aus
dem Partikeldurchmesser dp und der dynamischen Viskositit 1) des umgebenden Fluids berech-
net wird, multipliziert, ergibt sich nach einigen Umformungen, die in Hinds [58] nachgelesen
werden konnen, die Geschwindigkeit eines Partikels v(t) zum Zeitpunkt t nachdem es in ruhen-
de Luft in ein Gravitationsfeld gegeben wurde [58]:

—t

vit)=71g-(1—e7™) 2.7)

7 entspricht hier der Partikelrelaxationszeit, die aus dem Partikeldurchmesser, der Partikeldichte
pp und der dynamischen Viskositidt des umgebenden Fluids zusammengesetzt und in Gleichung
2.8 gezeigt ist:

Tzdlzn'PP

181 (2.8)
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Eine ndhere Betrachtung von Gleichung 2.7 verdeutlicht, dass ein Partikel 63 % seiner Endge-
schwindigkeit nach einer Beschleunigungszeit von seiner Partikelrelaxationszeit 7 und 95 % sei-
ner Endgeschwindigkeit nach einer Beschleunigungszeit von t = 37 erreicht. Z.B. betrédgt die Zeit
bis zum Erreichen der Endgeschwindigkeit eines Partikels mit aerodynamischen Durchmesser
von dp = 100 pm bei Standardbedingungen eine Zeit von t = 93 ms und bei einem aerodynami-
schen Durchmesser von dp = 10 pm eine Zeit von t = 0,94 ms. Gleichung 2.7 stellt eine verein-
fachte beschleunigte Partikelbewegung dar und gilt fiir ein Partikel, welches in eine horizontale
Stromung gegeben wird nur, wenn die Gravitationskraft vernachldssigt wird [58].

Wenn die Lift-Kraft auf ein Partikel die Adhdsionskraft iibersteigt und das Partikel eine Beschleu-
nigung erfahrt, wird dieses transportiert. Der Transport ist abhéngig von der Strémungsge-
schwindigkeit des Gases, der Partikelgroe und dessen momentaner Bewegungsrichtung. Ein
Einlasskanal eines Partikelfilters stellt ein abgeschlossenen Volumen dar. Um die Transportlédnge
einer resuspendierten Partikelstruktur abzuschétzen, kann die Stopp-Distanz sg,p, verwendet
werden [58]. Diese stellt eine vereinfachte Abschédtzung des Transportweges einer Struktur dar.
Die Stopp-Distanz definiert die Strecke, die ein sphérisches Partikel in ruhender Luft zuriicklegt,
wenn keine dullere Kraft auf das Partikel wirkt. Dieser technische Wert basiert auf der Annahme,
dass ein Partikel mit einer Geschwindigkeit v, in ruhende Luft gegeben wird. Fiir diesen Prozess
ist die Stopp-Distanz wie in Gleichung 2.9 definiert:

Sstopp = Vo T (2.9)

Die Stopp-Distanz sgopp (Gesamttransportweg des Partikels) stellt in diesen Untersuchungen
einen unteren Grenzwert dar, da das Gas die Einlasskanédle durchstromt und so - entgegen
der Pramisse eines ruhenden Gases - eine Widerstandskraft auf die resuspendierten Partikeln
wirkt. Trotzdem wird hier zur Vereinfachung die Stopp-Distanz als Methode zur Abschdtzung des
Transportweges der resuspendierten und beschleunigten Partikelstrukturen verwendet. Dabei
wird die folgende Annahme getroffen:

» Istdie Stopp-Distanz groRer als die Kanalldnge des Einlasskanals eines Partikelfilters, wird
dieses stromabwirts bis an den Stopfen transportiert und dort abgeschieden.

Es ist wichtig zu erkennen, dass sowohl die kritische Stromungsgeschwindigkeit beim Partikel-
transport als auch die Abschitzung des Transportweges mittels Stopp-Distanz zum Teil ein ver-
einfachtes Konzept darstellt. Der tatsdchliche Transport ist sehr viel komplexer, vergleichbar mit
dem Prozess der chemischen Reaktion beim Resuspendieren bzw. der Regeneration des Parti-
kelfilters [94].
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2.3.3  Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen wihrend der
Filterregeneration - Schichtaufbruch, Resuspension, Transport

Zwar konnen die Partikeln allein durch die Stromung und die dabei wirkende Widerstandskraft
auf die Partikeln resuspendiert werden, aber es gibt in einem Partikelfilter noch weitere Effekte,
die die Krafte auf die Partikelschicht verdandern und zu Resuspensionen fiihren kénnen.
Wihrend der Lebensdauer eines Partikelfilters wird dieser regelmé@gig regeneriert. Die Rupar-
tikeln werden oxidiert, dabei bricht die Partikelschicht auf und die zuvor geschlossene Partikel-
schicht wird in einzelne Fragmente geteilt [102]. Wahrend der Regeneration und der Oxidation
der reaktiven Partikeln dndern sich kontinuierlich die Krafte, die auf diese Fragmente wirken und
die Kontaktflache zwischen dem Rufl und der DPF-Oberfldche verringern sich. Dadurch werden
die Adhésionskrifte zwischen den Partikeln und dem Filtermedium reduziert [103]. Die entste-
henden Fragmente, die mit fortschreitender Regeneration schrumpfen, kdnnen sich teilweise
dabei von der Filteroberfldche abziehen, wodurch die Adhésionskrifte weiter verringert werden
und die Wahrscheinlichkeit einer Resuspension von Strukturen steigt [103].

Erste Untersuchungen zu diesem Prozess wurden von Sappok et al. [102] durchgefiihrt. Bei die-
sen Untersuchungen wurde ein kleiner Ausschnitt eines DPFs wihrend dessen Regeneration be-
obachtet. Dafiir haben sie einen optischen Zugang zu einem der dufleren Einlasskanéle des DPFs
gelegt und diesen mit einem Stereomikroskop visualisiert. Vor der Regeneration wurde der Filter
mit Rulpartikeln beladen, damit eine geschlossene Partikelschicht vorlag. Im Laufe der Regene-
ration bricht diese auf und Partikelstrukturen entstehen. Schon kurz nach dem Schichtaufbruch
wurde beobachtet, dass Partikelstrukturen in das kleine Sichtfeld der Kamera transportiert wur-
den und sich dort erneut abgeschieden haben. Teilweise wurden diese Strukturen anschlieBend
wieder aus dem Sichtfeld stromabwiérts in Richtung des Kanalstopfens transportiert. Wo die Par-
tikelstrukturen resuspendieren und ob sie nach der erneuten Resuspension bis an das Kanalen-
de transportiert wurden, konnte mit diesen Untersuchungen nicht geklart werden. Jedoch zeigt
diese Studie, dass der Transport von Partikelstrukturen wihrend der Regeneration bei ausrei-
chend hohen Stromungsgeschwindigkeiten des Gases stattfinden kann.

Wie bei diesem kurzen Uberblick deutlich wird, sind experimentelle Studien, die den Transport
von Partikelstrukturen in Partikelfiltern untersuchen selten und es konnte bisher noch nicht
geklart werden, wo die Partikelstrukturen resuspendiert und wohin diese transportiert werden.
Eine in situ Beobachtung eines kompletten Einlasskanals ist hierbei noch nie durchgefiihrt wor-
den. Diese Liicke in der aktuellen Forschung soll durch diese Arbeit geschlossen werden, indem
der komplette Einlasskanal eines Partikelfilters mit hoher zeitlicher Auflésung beobachtet wird.
Die dafiir verwendeten experimentellen Versuchsmethoden und die Ergebnisse werden in den
nachstehenden Kapiteln nun vorgestellt.
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In diesem Kapitel werden die experimentellen Versuchsmethoden erldutert, die zur Beantwor-
tung der Forschungsfrage verwendet werden:

* Was passiert in einem Partikelfilter wahrend dessen Regeneration und den Umlagerungs-
vorgédngen von reaktiven und inerten Partikelstrukturen?

Es beginnt mit der Beschreibung der Aerosolsynthese (Abschnitte 3.1) der inerten und reaktiven
Partikeln sowie deren Charakterisierung. In Abschnitt 3.2 wird der verwendete und speziell fiir
dieses Forschungsvorhaben konstruierte Modellfilterkanal (MFK) erldutert, bevor auf die Filtra-
tion/Schichtbildung (Abschnitt 3.3) eingegangen wird. Abschliefend wird das Vorgehen bei den
Experimenten zu den Umlagerungsvorgangen von Partikelstrukturen (Abschnitt 3.4) beschrie-
ben, sowie die verfahrenstechnischen Parameter definiert.

3.1 Aerosolsynthese

Das Ziel der Aerosolsynthese ist die kontrollierte und separate Bildung von Asche- und Ru8par-
tikeln unabhéngig von einem Verbrennungsmotor. Aschepartikeln und Glaskugeln werden da-
bei jeweils als inertes und Ru8partikeln als reaktives Partikelsystem verwendet. Die Glaskugeln
dienen als Ascheersatzsystem, da sie iiber den Vorteil eines vollstandig inerten Partikelsystems®
ohne organische Bestandteile verfiigen, nicht erzeugt werden miissen und in definierten Gro-
Ren erworben werden kénnen. Im Folgenden werden die Synthesemethoden der Asche- und
RuBpartikeln, sowie die Charakterisierung der Glaskugeln vorgestellt. Aufgrund der komplexen
Aschepartikelsynthese und dem Einfluss der Betriebsparameter auf die generierten Partikeln
wird deren Charakerisierung im Ergebniskapitel 4.1 separat beschrieben.

5 Eine inerte Komponente bedeutet in dieser Forschungsarbeit, dass keine reaktiven Bestandteile vorhanden sind. Eine reak-

tive Komponente erfihrt einen Massenverlust durch Oxidation beim Erreichen einer Grenztemperatur.
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3.1.1  Synthese der Aschepartikeln

Die inerten Partikeln - Aschepartikeln - wurden durch die Zerstaubung von Motor6l und ei-
ner anschliefenden thermischen Umsetzung generiert. In Abb. 3.1 ist der experimentelle Ver-
suchsaufbau der Synthese der Aschepartikeln und die Methoden fiir die Charakterisierung der
generierten Oltropfen und Aschepartikeln dargestellt.

-» —-—“C [ > Abgas
Olnebel la - &
- Abgas
2a - Abgas
Luft
SMPS —{__> Abgas
Asche Filterkammer
Rohrofen
> Abgas
Zerstduber
REM, EDX,
Thermostat Abgas Gravimetrie
Oltropfengenerierung Aschegenerierung Charakterisierung

(Oltropfen & Aschepartikeln)

Abbildung 3.1: Schematischer Versuchsaufbau der Oltropfen- und Aschepartikelsynthese sowie deren Charakterisierung.(1a)
Messung der PartikelgréRenverteilung von Oltropfen mit OPC und SMPS, (2a) Messung der PartikelgréRenver-
teilung von Aschepartikeln mit OPC- und SMPS, oder (2b) Gravimetrie, REM-Aufnahmen und EDX-Analysen
und (2¢) Exzessaerosolstrom nach [4].

Vor der Zerstdaubung des Motorols wurde dieses mithilfe eines Thermostats (Julabo F12, JULA-
BO GmbH) auf eine definierte Temperatur (T¢; = 15 °C...30 °C) konditioniert. Die Zerstdiubung
selbst erfolgte mit einer Zweistoffdiise (pneumatische Zerstduberdiise [126]) und partikelfreier
Luft. Die Zweistoffdiise ist aus zwei Rohren - einem Gasrohr und einem Fliissigkeitsrohr - aufge-
baut. Eine schematische Skizze dazu findet sich im Anhang, Abb. A.1. Der dynamische Druck des
einstromenden Gases fiihrt zur Zerstdubung der Fliissigkeit und einem resultierenden Olnebel.
Je geringer der Durchmesser der Diisendffnung ist, desto wirkungsvoller ist die Zerstdubung,
desto feiner ist also das entstandene Aerosol [126]. Der Volumenstrom durch die Zweistoffdiise
wurde mit einem Massendurchflussmesser (englisch: Mass Flow Controller MFC; Brooks Instru-
ment GmbH) geregelt.

Der entstandene Olnebel wurde stromabwirts in einen Rohrofen (Nabertherm B180, Naber-
therm GmbH) mit einer Betriebstemperatur von Tpge, = 1200 °C zur thermischen Umsetzung
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geleitet. Die Gastemperatur hinter dem Rohrofen wurde kontinuierlich mit einem Thermoele-
ment Typ K gemessen und definiert bei welcher Temperatur die Oltropfen zu Aschepartikeln
umgesetzt wurden. Die Aerosolaustrittstemperatur des Rohrofens ist abhéngig vom anliegen-
den Volumenstrom, der durch das erhitzte Quarzglasrohr (Innendurchmesser d; = 20 mm, Lan-
ge L=0,75m) stromt und von der gewéhlten Temperatur des Rohrofens, welche ebenfalls fiir die
Experimente konstant bleibt. Mit steigendem Volumenstrom féllt jene Aerosoltemperatur ab, da
aufgrund der Expansion des Gases dieses schneller durch das konstante Volumen des Rohrofens
stromt und sich daraus resultierend unter Beachtung der Kontinuitatsgleichung die Verweilzeit
des Gases im Ofen reduziert. Bei einer Ofenbetriebstemperatur von T, = 1200 °C und einem

1

Diisenvolumenstrom, der dem Olnebelstrom entspricht, von Vpgse = 5Lmin™! sowie einer ab-

geschitzten Verweilzeit von 7 ~ 2 s betrug die Gastemperatur am Ofenausgang Tg,s = 910 °C.

Fiir die Einflussanalyse der beiden verfahrenstechnischen Betriebsparameter - Oltemperatur
und Diisenvolumenstrom - auf die generierten Aschepartikeln wurden drei Motordle mit unter-
schiedlichen Sulfataschegehalten (SAG = 0,7 %, 2,6 %, 4,5 %) untersucht. Die Motorole bestehen
aus dem identischen Basisol und unterscheiden sich durch die hinzugefiigten chemischen Ele-
mente, die zu variierten SAG fiithren. Zur Erh6hung des SAGs der Motorole wurden Calciumver-
bindungen als Additive hinzugefiigt. Die chemische Zusammensetzung der Motordle und deren
physikalische KenngréBen sind in Tabelle 3.1 aufgelistet.

Tabelle 3.1: Chemische Zusammensetzung und physikalische Kennwerte der verwendeten Motordéle fiir die Aschesynthese.

o1 A B C
SAE-Klasse 0W-12 0W-12 0W-12
Dichte (T =15°C) / kgm™ 860 860 880

Kin. Viskositit (T =40°C) /mm?s~! 26,37 27,19 30,70
Kin. Viskositit (T =100°C) /mm?s™! 547 564 6,29

FlieBgrenze / °C -39 -45 -45
Elemente

Calcium / ppm 2167 8360 14400
Magnesium / ppm 15 63 102
Zink / ppm <5 <5 <5
Phosphat / ppm 674 662 656
Molybdén / ppm 164 165 156
Bor / ppm 214 211 190
Natrium / ppm <25 <25 <25
Chlor / ppm 10 <10 11
Schwefel / wt% 1529 2089 2544
SAG / % 0,73 2,64 4,51
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Fiir die Charakterisierung der Oltropfen (Abb. 3.1, 1a) und der Aschepartikeln (Abb. 3.1, 2a) wur-
de die PartikelgroBenverteilung zum einen durch ein Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS)
fiir die submikrone Partikelgrofenfraktion (feine Fraktion) und zum anderen mit einem opti-
schen Partikelzdhler (englisch: Optical Particle Counter, OPC) fiir die grobe Partikelgrofenfrak-
tion (grobe Fraktion) gemessen. Vor den Messungen wurden die Aerosole auf Umgebungstem-
peratur abgekiihlt.

Die SMPS-Messungen wurden mit zwei SMPS-Messsystemen umgesetzt. Fiir die Messung der
Oltropfenverteilung wurde ein SMPS-Messsystem mit einem 8 Kr-Neutralisator, einem differen-
tiellen Mobilitdtsanalysator (englisch: Differential Mobility Analyser, DMA; Modell Vienna Long,
Hauke) und einem Kondensationspartikelzidhler (englisch: Condensation Particle Counter, CPC;
Model 3756, TSI GmbH) verwendet.

Das SMPS-Messsystem kombiniert die Messung der elektrischen Mobilitdt mit der Einzelpar-
tikelzdhlung, um die Konzentration von Nanopartikeln in 64 diskreten Gréenkanélen zu be-
stimmen. Der Messbereich des SMPS liegt zwischen d = 0,02 pm ... 1,0 pm und die Scanzeit be-
tragt tscan = 180 s. Die Partikelgroenverteilung der Aschepartikeln wurde mit einem SMPS 3936
gemessen, das aus einer Rontgenquelle, einem DMA 3082 sowie CPC 3756 aufgebaut ist (TSI
GmbH). Nanopartikeln mit einem Durchmesser dp < 20 nm wurden bei der Aschecharakterisie-
rung nicht untersucht.

Die grobe PartikelgroBenfraktion wurde mit einem OPC Promo 2000 HP von PALAS GmbH in
dem PartikelgroBenbereich von d = 0,2pm - 10 pm untersucht. Das Messprinzip basiert auf
der Messung der Streulichtintensitit, die ein Partikel bei der Durchstromung des beleuchteten
Messvolumens abgibt. Auch bei diesem Messgerit wurde eine diskrete Auflésung von 64 Gro-
Renkandlen verwendet.

Fiir die optische und gravimetrische Analyse wurden die Aschepartikeln auf einem Glasfaser-
filtermedium (MN 85/90BE MACHERY-NAGEL GmbH and Co. KG) abgeschieden. Die Aufnah-
men eines Rasterelektronenmikroskops (REM) wurden verwendet um sowohl die Form als auch
die Oberfldche der Aschepartikeln zu untersuchen. Der Massenstrom wurde mithilfe definierter
Beladungszeiten eines Filtermediums durch gravimetrische Messungen charakterisiert. Fiir die
Analyse der elementaren Zusammensetzung der Aschepartikeln wurde eine energiedispersive
Rontgenspektroskopie (englisch: Energy Dispersive X-Ray Spectroscopy, EDX ) durchgefiihrt.
Zur Einflussanalyse der verfahrenstechnischen Betriebsparameter auf die generierten Asche-
partikeln, die unabhéngig von der Variierung des SAGs sind, wurde

e die Oltemperatur und

¢ der Diisenvolumenstrom

wihrend der Zerstdubung des Motordls variiert. Diese beiden Parameter beeinflussen die Zer-
staubung des Motorols und schlussfolgernd auch die synthetisierten Aschepartikeln, wodurch
die PartikelgroRendichteverteilung der Aschepartikeln und somit auch deren Durchmesser ver-
andert werden kann. Eine Variation dieser Prozessparameter stellt dabei eine einfache Methode
dar. Die Oltemperatur wurde zwischen T¢; = 15°C ... 30 °C und der Diisenvolumenstrom Vpse
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3.1 Aerosolsynthese

=4Lmin! ... 7Lmin~! variiert. Die Oltemperatur wurde so ausgewhlt, dass der Olnebelmas-
senstrom in dem verwendeten Rohrofen thermisch noch umgesetzt wurde und nur ein geringer
Anteil an organischen Bestandteilen (siehe Kapitel 4.1) verblieb.

Fiir die Variation des Diisenvolumenstroms wurde vor dem Ofen ein Teil des Olnebels mit einer
Pumpe abgezogen (siehe Abb. 3.1, 2c), um eine Verringerung der Verweilzeit sowie der Umset-
zungstemperatur aufgrund des hoheren Volumenstroms im Ofen zu vermeiden. Durch dieses
Vorgehen wurde die Verweilzeit im Rohrofen fiir die thermische Umsetzung konstant auf ca. 7
~ 2's gehalten und es konnte allein der Einfluss des Diisenvolumenstroms untersucht werden.
Tabelle 3.2 gibt einen Uberblick iiber die untersuchten Bereiche des Sulfataschegehalts, der O1-
temperatur und des Diisenvolumenstroms.

Tabelle 3.2: Untersuchte Permutationen der Prozessparameter fiir die Experimente zur Aschesynthese.

Nr. Sulfataschegehalt Oltemperatur Diisenvolumenstrom

SAG Tf)l vDiise
1 0,7 15°C 5Lmin!
2 2,6 15°C 5Lmin~"
3 4,5 15°C 5Lmin~!
4 4,5 15°C 5Lmin!
5 4,5 20°C 5Lmin!
6 4,5 30°C 5Lmin~"
7 4,5 15°C 5Lmin~!
8 4,5 15°C 6 Lmin~!
9 4,5 15°C 7Lmin !

Aus den Ergebnissen der Aschecharakterisierung wurde ein Betriebspunkt fiir die weiteren Un-
tersuchungen der Filtration sowie der Umlagerungsvorgénge im Modellfilterkanal festgelegt. Fiir
diesen Betriebspunkt wurden zusétzliche Analysen der elementaren Zusammensetzung mittels
optischer Emissionsspektrometrie mit induktiv gekoppeltem Plasma (englisch: Inductively Cou-
pled Plasma - Optical Emission Spectrometry, ICP-OES) und eine thermogravimetrische Analyse
(TGA) durchgefiihrt, die in Kapitel 4.1.3 vorgestellt werden. Bei der ICP-OES Analytik wird die
Probenlosung, in dem das feste Probenmaterial gelost ist, zerstdaubt und in ein induktiv gekop-
peltes Plasma, groBtenteils ein Argonplasma, eingebracht, wo eine Temperatur zwischen 8000 K
... 10000 K vorliegt. Die in der Losung enthaltenen Elemente werden bei diesen Temperaturen
atomisiert und zu einer Lichtemission angeregt. Uber ein optisches Gitter wird das emittierte
Lichtin die elementspezifischen Wellenldngen aufgespalten und die Lichtintensitat mittels Pho-
tomultipliern detektiert [113].
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3 Experimentelle Versuchsmethoden

3.1.2  Synthese der RuBlpartikeln

Die reaktiven Partikeln - Ruflpartikeln - wurden mit einem kommerziellen Rullgenerator (mi-
niCAST 6204C, Jing Ltd.) hergestellt. Der Betriebspunkt wurde tiber die Propan-, Sauerstoff-
sowie Stickstoffvolumenstrome eingestellt. Das Prinzip der Rullerzeugung basiert auf der un-
vollstandigen Verbrennung von Propangas mit Luft in einer Diffusionsflamme. Das Propangas
(Brennstoff) wird zusammen mit Luft (Oxidationsmittel) und Stickstoffgas (Loschgas) in die
Brennkammer geleitet, so dass das Propangas mit dem Sauerstoff der Luft verbrennen kann. Das
entstehende Aerosol wird mit Stickstoffgas geloscht, um eine weitere Verbrennung zu stoppen
und die RuBlpartikeln zu stabilisieren. Das Loschen mit dem Stickstoffgas fiithrt bei Umgebungs-
bedingungen zu Kondensation von Wassertropfen im Aerosolstrom.

Mittels Rucharakterisierung bei verschiedenen Kohlenstoff-Sauerstoff-Verhéltissen® (C:0)
wurde ein Betriebspunkt festgelegt, bei welchem der groftmaogliche Massenstrom von rig,g =
40mgh~! erzeugt werden kann.

3.1.3  Ascheersatzsystem - Glaskugeln

Um die Beladungszeit des Filterkanals zu verkiirzen und ein véllig inertes Partikelsystem ohne
reaktive Anteile zu verwenden, wurden Glaskugeln "5000 CP00 Spheriglass” (Potters Industries
LLC) als Ascheersatzsystem eingesetzt.

Die Glaskugeldispergierung erfolgte mit einem Staubdispergierer SAG 410U (Topas GmbH). Die
verwendeten Betriebsparameter des Staubdispergieres sind im Anhang A.1.3, Tabelle A.1 auf-
gelistet. Um die PartikelgroBenverteilung im Gréfenbereich von dp = 0,03 pm ... 10 pm zu er-
fassen’, wurde die in Kapitel 3.1.1 beschriebenen OPC und SMPS Messsysteme verwendet. Die
anzahlbasierte Partikelkonzentration sowie eine REM-Aufnahme der Glaskugeln ist in Abb. 3.2
dargestellt.

Die anzahlbasierte Partikelkonzentration der Glaskugeln, die auf den Logarithmus der Intervall-
breite des Partikeldurchmessers bezogen ist, ist im Vergleich zu den Ruf3partikeln breit verteilt
und der Modalwert liegt bei d;;,oq = 0,25 pm. Dies ist mit dem priméren PartikelgréSenbereich
von Aschepartikeln [64] vergleichbar, weicht jedoch von den Herstellerangaben, die einen Gro-
Renbereich von dp = 4 pm ... 20 pm angeben, ab. Der grof3e Anteil an feinen Partikeln kann auf
Verunreinigungen der verwendeten Glaskugeln, wie sie auf der REM-Aufnahme in Abb. 3.2 zu
erkennen sind, zurtickgefiihrt werden. Die feinen Partikeln kénnen die Adhédsionskrifte in der
Partikelschicht beeinflussen, was wiederum die Resuspension der Agglomerate beeinflusst.

6 Der Einfluss des C:0-Verhiltnisses der Einstellungen des RuRgenerators sind im Anhang in Kapitel A.1.2 sowie in verschie-
denen Literaturquellen wie z.B. Mamakos et al. [85], Moore et al. [90] und Zéllner und Brueggemann [137] dargestellt.

7 GroRenbereich in Abb. 3.2 der beiden Messysteme. SMPS: d = 0,03 pm ... 0,8 pm; OPC: d = 0,8 pm .... 10 pm

34



3.2 Modellfilterkanal

7-10° |
T 6.105 L
g 6-10
< 5-10° +
< 4-10° |
& 4105
= 3-10°
~
5 2-10° |
kel
1-10° F ’
0,01 0,1 1 10

Aquivalentdurchmesser / pm

Abbildung 3.2: Anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung gemessen mit SMPS- (d = 0,03 pm ... 0,8 1m) und OPC-Messsystemen
(d=0,8 um ... 10 pm) und REM-Aufnahme der Glaskugeln "5000 CP00 Spheriglass"nach [2].

3.2 Modellfilterkanal

Um die Umlagerungsvorgédnge von Partikelstrukturen {iber die gesamte Kanalldnge eines ein-
zelnen Kanals eines Wandstromfilters in situ und mit hoher zeitlicher Aufl6sung abbilden und
die Vorgédnge wéhrend der Regeneration des Filters beobachten zu kénnen, wurde ein Modellfil-
terkanal (MFK) aus Hochtemperaturedelstahl konstruiert. Dieser besteht aus einem einzelnen
Ein- und Auslasskanal eines Wandstromfilters, die wechselseitig verschlossen sind.

Dadurch, dass der Einlasskanal nach oben durch eine Quarzglasscheibe und nicht durch das
typische Filtermaterial verschlossen ist, kann die gesamte Lange des Einlasskanals eingesehen
werden. Dies ermdoglicht die in situ Beobachtung der Schichtbildung und der Umlagerungsvor-
gédnge von reaktiven und inerten Partikelstrukturen sowie Mischungen aus diesen.

Der Modellfilterkanal ist aus drei Schichten aufgebaut - dem Auslasskanal, dem Einlasskanal
sowie dem Niederhalter. Zwischen dem Ein- und Auslasskanal wird ein Sintermetallfilter ein-
gebaut. Das Bauteil des Auslasskanals kann fiir die Experimente der Umlagerungsvorgénge von
Partikelstrukturen mit Filterregeneration auf eine Heizplatte montiert werden. Das Konzept so-
wie zwei Schnittansichten durch den Kanal sind in Abb. 3.3 dargestellt.

Das Aerosol (bei der Filtration/Schichtbildung) bzw. die partikelfreie Luft (bei den Umlagerungs-
experimenten) stromt in den Einlasskanal ein, wobei sich der Einlass von einem kreisférmigen
Profil mit Durchmesser d = 3 mm auf eine quadratische Fliche mit Kantenldnge a = 3 mm ver-
groBert. Dadurch werden Wirbelbildungen im Eingangsbereich des Modellfilterkanals reduziert
und eine homogenere Stromung im Filterkanal erzielt. Der MFK ist aus Hochtemperaturedel-
stahl 1.4841 gefertigt, wodurch der Kanal auf Temperaturen {iber T = 600 °C erhitzt werden kann.
Die Seitenwédnde und der Stopfen des Ein- und Auslasskanals werden nicht durchstrémt. Die
einzige durchstromte Ebene des MFKs bildet der Sintermetallfilter, der zwischen den Hélften
des Ein- und Auslasskanal eingesetzt wird. Um die notwendige Dichtigkeit zwischen den beiden
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Abbildung 3.3: CAD-Zeichnung und schematische Schnitte durch den fiir dieses Forschungsprojekt speziell konstruierten Mo-
dellfilterkanal.

Modellhilften, sowie einen Formschluss mit dem eingelegten Filtermaterial zu erhalten, wurden
die Komponenten mit Hochtemperaturschrauben verspannt. Dadurch findet ausschlieflich in
der Ebene des Sintermetallfilters die Filtration der reaktiven und inerten Partikeln statt, da das
Aerosol gezwungen ist ebendiesen Filter zu durchstrémen, um den MFK durch den Auslasskanal
zu verlassen.

Der Vorgang der Filtration wird mit einer Hochgeschwindigkeitskamera (CP90-25P-M72, Optro-
nis GmbH) senkrecht zum MFK durch das Quarzglas beobachtet. Als Lichtquellen dienen zwei
LED-Panels (GSVitec, MultiLed G8, QT+G8) mit jeweils 12 LED pro Panel, einem Lichtstrom von
¢ =120001m und einer Leistung P = 150 W. Die verwendeten Einstellungen der Hochgeschwin-
digkeitskamera sind in Tabelle 3.3 aufgelistet.

Tabelle 3.3: Betriebsparameter der Hochgeschwindigkeitskamera CP90-25P-M72 von Optronis GmbH.

Parameter Wert
Belichtungszeit 1/100000 s
Objektiv Zeiss Makro
Bildformat 5120 px x 200 px
Bildrate Regeneration 100 fps

Bildrate Transport 1000 fps
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3.3 Filtration - Schichtbildung

Der verwendete Sintermetallfilter ist ein Filtermaterial, das in herkdmmlichen Partikelfiltern
eingesetzt wird und besteht aus hochwarmfestem Chrom-Nickelstahl mit einem Abscheidegrad
>99 % im GréRenbereich der Anzahlkonzentration von dp =20 nm ... 300 nm [59]. Das Filterma-
terial hat eine Porositit € = 0,5, eine mittleren Porengrof3e dpoye = 8 ... 12 pm und einen mittleren
Inititaldruckverlust von Ap = 58 mbar bei einer Strémungsgeschwindigkeit von v = 13,1 ms™!
am Kanaleinlass und einer Temperatur von T = 22 °C. Die Permeabilitdt wurde simulativ fiir ein
Zweikanalmodell nach Hafen et al. [1] mit einem Wert von K = 4,3 x 10712 m? bestimmt. Die Ver-
wendung eines keramischen Filtermaterials aus z.B. Siliziumcarbid oder Codierit war aufgrund
des Verspannens zwischen Ein- und Auslasskanal nicht moglich. Daher wurde in allen Experi-
menten auf das Filtermedium aus Sintermetall zuriickgegriffen, so dass hier fiir alle Experimente
ein gleichbleibender Einfluss gewéhrleistet ist und allein die verfahrenstechnischen Prozesspa-
rameter variiert wurden.

33 Filtration - Schichtbildung

Vor der in situ Beobachtung der Umlagerungsvorgédnge von Partikelstrukturen im Modellfilter-
kanal wird eine Partikelschicht durch Filtration im Einlasskanal des MFKs hergestellt. Das Ziel ist
eine homogene Partikelschicht aus den in Kapitel 3.1 vorgestellten Partikelsystemen, die wieder-
holbar produziert werden kann, herzustellen, um anschliefend die Umlagerungsvorgénge von
Partikelstrukturen im MFK untersuchen zu kénnen. Die Experimente wurden fiir eine Variation
an Partikelschichten aus reaktiven und inerten Partikeln durchgefiihrt. Der Versuchsaufbau fiir
die Schichtbildung im MFK ist in Abb. 3.4 dargestellt.

Fiir die Filtration der reinen Aerosole (Asche- oder Rulpartikeln) wurde das gesamte generierte
bzw. dispergierte Aerosol mit einer definierten Geschwindigkeit in den MFK geleitet. Um die
Geschwindigkeit fiir alle Partikelsysteme konstant zu halten, wurde dem RuRaerosol Vyygaerosol»
aber auch dem Ascheaerosol Vygcheaerosol, Wie sie aus den jeweiligen Generatoren kommen, ein
Teil an partikelfreier Luft Vi vor dem Filterkanal hinzugefiigt.

VRuRaerosol = VRuBaerosol + ViLuft (3.1)

VAscheaerosol = VAscheaerosol + VLuft (3.2)

Fiir das Glaskugelaerosol \7G135kugelaerosol, welches fiir die Filtration in den MFK geleitet wird, wur-
de die Geschwindigkeit verringert, in dem ein Teil des Aerosolstroms der Glaskugeln VGlaskugelaemso]
vor dem Filterkanal abgezogen wurde, wobei gilt:

VGlaskugelaerosol = VGlaskugelaerosol —VExzess- (3.3)
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Abbildung 3.4: Versuchsaufbau fiir die Schichtbildung im MFK durch Filtration. Verwendung der Synthesemethoden und Par-
tikelsysteme aus den Kapiteln 3.1.1 und 3.1.2. Der Aufbau der Aschesynthese ist in Abb. 3.1 zu finden.

Fiir die Partikelschichten aus reaktiven und inerten Partikeln wurde das reaktive und inerte Ae-
rosol vor dem MFK gemischt, so dass dieses gemeinsam filtriert wird. Fiir die verschiedenen
massenbasierten reaktiv-inert Verhaltnisse wie auch fiir eine konstante Aerosolgeschwindigkeit
durch den MFK wurden, wie bei den reinen Partikelsystemen aus einer Komponente, diese durch
Abzug eines Teilstromes des reaktiven bzw. inerten Aerosols oder der Zufiihrung von partikelfrei-
er Luft eingestellt. Die eingestellten Werte wurden so angepasst, dass die Aerosolgeschwindigkeit
im MFK fiir die verschiedenen Partikelschichten konstant aufvaeroso1 = 13,1 ms™! festgelegt wur-
de. Fiir diese Aerosolgeschwindigkeit zeigten Voruntersuchungen, dass bei allen drei Partikel-
systemen (Aschepartikeln, RuB8partikeln und Glaskugeln) sowie den Mischsystemen (Mischung
aus reaktiven und inerten Partikeln) keine Kanalverfiillung entsteht, sondern die Partikeln als
Schicht auf dem Sintermetallfilter abgeschieden werden. Die erzeugten Schichtdicken der un-
terschiedlichen Partikelschichten sind in Kapitel 5 dargestellt. Die gewé&hlte Aerosolgeschwin-
digkeit befindet sich in einem Geschwindigkeitsbereich zwischen v=10ms™! ... 80 ms™, die in
der Literatur fiir die Durchstromung von Partikelfiltern angegeben wird [35].

Fiir die Untersuchungen der generierten Partikelschicht wurden Hohenmessungen mittels La-
serrastermikroskops (englisch: Laser Scanning Microscope, LSM) durchgefiihrt. Dafiir wurde
die Partikelschicht an drei Stellen des Filtermediums entlang der Kanalldnge - X = 15mm, X
= 62,5mm und X = 110 mm - mit einem scharfen Messer geteilt, die Partikeln weggeschoben,
dass die entstandene Schnittkante unter dem LSM analysiert und die Schichtdicke gemessen
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3.3 Filtration - Schichtbildung

werden kann. Eine schematische Darstellung, wo die Messstellen der Schichtdicke auf dem Fil-
termedium waren, sind in Abb. 3.5 dargestellt. Die Messstellen sind fiir alle Partikelschichten
identisch.

110mm  125mm

> 15mm 62,5mm
X Filtermedium

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung der Probenvorbereitung fiir die Schichtdickenmessung mittels LSM. Die Partikeln
wurden im MFK auf einem Sintermetallfilter abgeschieden.

Die Partikelschichten sind aus reaktiven und/oder inerten Partikeln aufgebaut, die in dieser For-
schungsarbeit mithilfe des Reaktiv-Inert-Verhéltnisses (RI-Verhiltnis) definiert werden. Dabei
ist der erste Wert immer der prozentuale, massenbasierte Anteil an Rul3partikeln, welche auf
dem Filtermedium abgeschieden sind und vice versa fiir die Aschepartikeln. Die Untersuchun-
gen wurden fiir die folgenden Partikelschichten, die massenbasiert auf dem Sintermetallfilter
abgeschieden wurden, durchgefiihrt:

* 100 % reaktiv (RI =100/0)

e 75 % reaktiv, 25 % inert (RI = 75/25)
¢ 50 % reaktiv, 50 % inert (RI = 50/50)
* 100 % inert (RI=0/100)

¢ alternierende Filtration: inert - reaktiv/inert

Asche RuB Glaskugeln

O A
. Nl
A AT

VOIS 9857 Seanenaiis.
Asche & Ruf§ Glaskugeln & Ruf§

Abbildung 3.6: Generierte Partikelschichten auf Sintermetallfilter im MFK fiir die Untersuchungen der Umlagerungsvorgiange
von Partikelstrukturen.

Es wurden rein inerte und reaktive Schichten, sowie Mischschichten aus reaktiven und inerten

Partikeln hergestellt, die in Abb. 3.6 dargestellt sind. Zusatzlich wurde eine abwechselnde Filtra-
tion - eine Schicht aus Glaskugeln woraufhin eine Schicht aus einem reaktiv-inerten Aerosol folgt
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- im MFK hergestellt, um ein Filtermedium zu simulieren, das schon einige Regenerationszyklen
in einem Abgastrakt vollzogen hat. Dieser Schichtaufbau wurde fiir die Umlagerungsvorgange
ohne die Regeneration des MFKs verwendet. Die filtrierten Partikelmassen der verschiedenen
Experimente werden im Ergebnisteil explizit angegeben. Die Partikelschichten wurden fiir alle
Untersuchungen bei Umgebungstemperatur gebildet.

34 Umlagerungsvorginge

Zu den Umlagerungsvorgdngen gehoren die Prozesse des Schichtaufbruchs, der Resuspension
und des Transports von Partikelstrukturen, wobei Umlagerungsvorgiange auch ohne den vorge-
lagerten Schichtaufbruch stattfinden kénnen. Um zu evaluieren, welchen Einfluss der Schicht-
aufbruch auf die Resuspension und den Transport von Partikelstrukturen hat, werden Experi-
mente mit und ohne die Regeneration des MFKs durchgefiihrt. Vor den Experimenten zu den
Umlagerungsvorgédngen von Partikelstrukturen wurde eine Partikelschicht mit unterschiedli-
chen Zusammensetzungen aus reaktiven und inerten Partikeln im MFK, wie im vorigen Kapitel
3.3 beschrieben, aufgebaut. Der folgende Abschnitt ist eingeteilt in die Umlagerungsvorgénge
mit Filterregeneration (Kapitel 3.4.1) und ohne Filterregeneration (Kapitel 3.4.2).

3.4.1 Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen ohne
Filterregeneration - Resuspension und Transport

Die Experimente der Umlagerungsvorgiange von Partikelstrukturen ohne Filterregeneration sind
dadurch klassifiziert, dass keine Regeneration des Filters wihrend der Beobachtung der Resus-
pension und des Transports von Partikelstrukturen durchgefiihrt wurde. Bei diesen Experimen-
ten wurde der MFK nach der Filtration mit partikelfreier Luft bei Umgebungstemperatur von
Tumg ~ 22°C durchstromt. Dies hatte zur Folge, dass Resuspensionen von Partikelstrukturen
aufgrund der Durchstromung des Filterkanals, und somit des Filtermaterials, erzwungen wur-
den. In diesem Fall wirken allein die von der Gasstromung induzierten Kréfte - die Widerstands-
kréfte und Lift-Krifte - auf die Partikelschicht. Das Ziel dieser Untersuchungen war herauszufin-
den, ob Partikelstrukturen ohne die Regeneration des Filters, also ohne die Oxidation der reakti-
ven Partikeln, resuspendiert werden. Im realen Betrieb in Fahrzeugen stellen diese Experimente
die Zeit zwischen den Regenerationszyklen oder nach dem Starten des Motors dar, wenn sich
eine Partikelschicht aus reaktiven und inerten Partikeln in den Einlasskanélen aufgebaut bzw.
der Beginn der Regenerationsphase ist, in welcher die Temperatur fiir eine ausreichende Oxida-
tionsrate des Ru8es noch nicht erreicht ist. Aus diesem Grund wurden diese Untersuchungen
mit den Partikelschichten bestehend aus Aschepartikeln, RulSpartikeln und anschlieend einer
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Mischschicht aus reaktiven und inerten Partikeln durchgefiihrt. In Abb. 3.7 ist der Versuchsauf-
bau fiir die Experimente der Umlagerungsvorgange von Partikelstrukturen ohne Filterregenera-
tion dargestellt.
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Abbildung 3.7: Versuchsaufbau der Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen ohne Filterregeneration im MFK. Die Parti-
kelschicht wurde mit dem in Abb. 3.4 gezeigten Versuchsaufbau hergestellt.

Luft

Die Regelung der Gasgeschwindigkeit durch den MFK wurde mit einem MFC kontrolliert. Bei
der Einstellung der Geschwindigkeit steigt diese von Null bis zum Sollwert anndhernd linear an.
Dieser Vorgang dauert zwischen t = 1s...3s, je nach eingestellter Gasgeschwindigkeit (Sollge-
schwindigkeit). Abb. 3.8 zeigt die Geschwindigkeit des Gases tiber der Zeit t, vom Anfang der Be-
schleunigungsphase, Erreichen der Sollgeschwindigkeit bis zum Messende nach ungefahr 30's.

Sollgeschwindigkeit

Zeitraum der auszuwertenden Resuspensionen

nicht ausgewerteter Zeitbereich

Gasgeschwindigkeit / a.u.

Beschleunigungsphase T = konst
(Umgebungstemperatur)

1..3s ~30s
Zeit

Abbildung 3.8: Verlauf der Gasgeschwindigkeit bis zum Erreichen der Sollgeschwindigkeit einer Regelung der Gasgeschwindig-
keit mittels MFC nach [2].
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Die Beschleunigungsphase ist hier mit der Ansprechzeit des MFCs gleichzusetzen. Da der Fokus
in diesem Fall jedoch auf den Umlagerungsvorgangen aufgrund der Durchstromung des Filter-
kanals liegt, wird diese Ansprechzeit als Beschleunigungsphase des Gases durch den MFK defi-
niert, bis in diesem eine konstante Gasgeschwindigkeit vorherrscht.

Ab dem Erreichen der Sollgeschwindigkeit, nach der Beschleunigungsphase, werden Umlage-
rungsvorgédnge in dieser Forschungsarbeit evaluiert.

Die resuspendierten Partikelstrukturen wurden mithilfe der Hochgeschwindigkeitskamera im
Einlasskanal verfolgt. Dafiir wurde eine Bildrate von 1000 Hz verwendet. Die Stromungsge-
schwindigkeit des Gases wurde fiir die Geschwindigkeit am Kanaleinlass bestimmt. Diese Ge-
schwindigkeit nimmt aufgrund der Durchstrémung des Filtermediums tiber die Kanalldnge ab.
Die Gasgeschwindigkeit wurde von Hafen et al. [48] fiir den verwendeten Modellfilterkanal simu-
liert. Im Allgemeinen kann eine lineare Abnahme der Gasgeschwindigkeit angenommen werden
[78].

Schon wiéhrend der Beschleunigungsphase des Gases kénnen Partikelstrukturen resuspendiert
werden, die fiir die Auswertungen in Kapitel 6.1 separat betrachtet werden.

Um jedoch allein den Einfluss der Gasgeschwindigkeit zu betrachten, wurde in einer weiteren
Auswertung in Kapitel 6.1 nur die Resuspensionen der Partikelstrukturen betrachtet, wo die
Sollgeschwindigkeit des Gases erreicht wurde, da ansonsten keine klare Zuordnung zwischen
Gasgeschwindigkeit und Resuspensionsverhalten getroffen werden kann. In diesem Fall erfolgt
die Auswertung der resuspendierten Partikelstrukturen erst ab dem Erreichen der Sollgeschwin-
digkeit.

3.4.2 Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen mit
Filterregeneration - Schichtaufbruch, Resuspension und Transport

Der Versuchsaufbau zur Untersuchung der Umlagerungsvorgiange von Partikelstrukturen mit
Filterregeneration ist mit dem im vorigen Teilkapitel 3.4.1 gezeigten Aufbau vergleichbar. Der
Unterschied besteht darin, dass der Modellfilterkanal mit heier Luft durchstromt und zusitz-
lich von unten mit einer Heizplatte erhitzt wurde. In Abb. 3.9 ist der schematische Aufbau der
Umlagerungsexperimente von Partikelstrukturen mit Filterregeneration dargestellt.

Partikelfreie Luft mit einer Sauerstoffkonzentration von ¢, = 21 % wurde mithilfe eines Rohro-
fens erhitzt und mit einer konstanten Strémungsgeschwindigkeit von vg,s = 60ms™! in den
MEFK geleitet, um nicht nur einzelne Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen beobachten
zu konnen. Um den Warmeverlust zu reduzieren und den Filterkanal auf eine ausreichende Tem-
peratur fiir die Regeneration zu erwdrmen, wurde dieser mit der Heizplatte beheizt. Zu Beginn
des Experiments hatte der Modellfilterkanal Umgebungstemperatur und wurde innerhalb von
treg = 20 min auf eine Temperatur von T = 500 °C erhitzt. Im Einlasskanal des MFK wurde am
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Abbildung 3.9: Versuchsaufbau der Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration im MFK. Die Partikel-
schicht wurde mit dem in Abb. 3.4 gezeigten Versuchsaufbau hergestellt nach [5].

Kanaleingang X = 8 mm und am Kanalende X = 123 mm, im sichtbaren Bereich des MFKs, je-
weils die Temperatur mit einem Thermoelement Typ K gemessen (siehe Abb. 3.9).

Abb. 3.10 zeigt die Temperaturverldufe der Temperaturmessung am Kanalanfang und Kanalende
sowie deren Temperaturdifferenz fiir ein Regenerationsexperiment mit einer Regenerationsend-
temperatur von Tgeg = 570 °C.
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Abbildung 3.10: Beispielhafte Temperaturverldufe am Kanalanfang und Kanalende im MFK wihrend eines Regenerationsex-
perimentes mit einer Endtemperatur von Tpeg = 570 °C und einer RuBpartikelschicht. Messung erfolgte mit

Thermoelementen des Typs K. Der MFK wurde mit Luft mit einer Geschwindigkeit vgas = 60 ms~! durchstrémt
nach [5].

Die groten Temperaturdifferenzen zwischen Kanalanfang und Kanalende ergaben sich in der
Autheizphase des MFKs in den ersten tpeg = 20 min der Experimentierzeit. AnschlieBend erreich-
te der MFK eine anndhernd konstante Temperatur und die maximale Temperaturdifferenz zwi-
schen Kanalanfang und —ende betrug AT = 6,0 °C. In den Ergebnissen der Umlagerungsvorgan-
gen von Partikelstrukturen mit der Regeneration des MFKs (Kapitel 6.2 ) wird aus diesem Grund
nur die Temperatur am Kanalanfang aufgetragen.
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3 Experimentelle Versuchsmethoden

Zusétzlich wurde der Druckverlust tiber den MFK sowie die CO,-Konzentration wihrend den Re-
generationsexperimenten gemessen. Der Schichtaufbruch und die anschlieBenden Resuspen-
sionen von Partikelstrukturen wurden durch den Einlasskanal mit einer Hochgeschwindigkeits-
kamera tiber die gesamte Kanalldnge beobachtet. Die Regenerationen wurden mit einer mini-
malen Bildrate von 100 Hz aufgezeichnet, da in dieser Phase noch keine Resuspensionen von
Partikelstrukturen stattfanden. Nach der Aufheizphase oder, falls die erste Resuspension visuell
schon vor dem Ende der Aufheizphase beobachtet worden war, wurde die Bildrate auf 1000 Hz
erhoht, um die Transportprozesse liber die Kanalldnge beobachten zu konnen. Die geringere
Bildrate zu Beginn der Experimente wurde gewéhlt, um die generierte Datenmenge zu reduzie-
ren.

Die wihrend eines Regenerationsexperiments ablaufenden Vorgiange konnen in zwei Zeitskalen
eingeteilt werden:

¢ die Prozessskala und

¢ die Transportskala.

Die Prozessskala beschreibt die gesamte Regenerationszeit, die in diesen Untersuchungen min-
destens tgeg = 50 min, abhéngig von den gewdhlten Prozessparametern, betrug. Die Transports-
kala dauert im Vergleich dazu nur wenige Millisekunden. Diese Skala beschreibt die Transport-
prozesse der resuspendierten Partikelstrukturen durch den Modellfilterkanal. Dadurch ist eine
Hochgeschwindigkeitskamera mit einer hohen zeitlichen sowie rdumliche Auflosung fiir diese
Untersuchungen unabdingbar.

Fiir die Untersuchungen wurde das Reaktiv-Inert-Verhéltnis RI der Partikelschicht, die Regene-
rationstemperatur Tge; und die Schichtdicke h der Partikelschicht variiert. Die Gasgeschwin-
digkeit v, wurde fiir die hier gezeigten Experimente konstant gehalten. In Tabelle 3.4 sind die
variierten Parameterbereiche aufgelistet.

Die gewihlte Gasgeschwindigkeiten sowie die Regenerationstemperaturen befinden sich in rea-
listischen und anwendungsnahen Bereichen fiir eine Regeneration in einem Partikelfilter (Tgeg
=450°C .... 600°C [68], Vgas = 10ms~! ... 80ms~! [35]). Die angegebenen Regenerationstem-
peraturen beziehen sich auf die Regenerationsendtemperatur, wenn die konstante Temperatur
Treg im MFK (nach der Aufheizphase) erreicht wurde.

Wihrend der Aufheizphase des MFK (T =20°C ... 500 °C) dndert sich die Stromungsgeschwindig-
keit des Aersols im MFK. Dies wird durch die Temperaturerhohung des Aerosol hervorgerufen,
die das Gas expandieren ldsst und das Gas nun - unter Betrachtung der Kontinuititsgleichung
- gezwungen ist, schneller zu stromen, um das zusitzliche Volumen durch den Filter zu bewe-
gen. Aus diesem Grund bezieht sich die hier angegebene Stromungsgeschwindigkeit v, auf die
Eintrittsgeschwindigkeit im Einlasskanal, wenn dort die Regenerationstemperatur erreicht ist.
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3.4 Umlagerungsvorgéinge

Tabelle 3.4: Untersuchte Parameter der Experimente zu den Umlagerungsvorgéngen mit Filterregeneration.

Nr. Regenerationstemperatur RI-Verhiltnis Schichtdicke Gasgeschwindigkeit

Treg RI h VGas
1 480°C 100/0 68 pm 60ms~!
2 570°C 100/0 6811m 60ms!
3 600 °C 100/0 68 pm 60ms™!
4 570°C 100/0 200 pm 60ms~!
5 570°C 75/25 200 pm 60ms~!
6 570°C 50/50 200 pm 60ms!
7 570°C 0/100 200 pm 60ms~!
8 570°C 100/0 68 um 60ms!
9 570°C 100/0 135 um 60ms!
10 570°C 100/0 200 pm 60ms!
11 570°C 75/25 38 um 60ms!
12 570°C 75/25 70 pm 60ms"!
13 570°C 75/25 103 um 60ms™!

Dabei ist zu beachten, dass die angegebene Gasgeschwindigkeit, mit welcher der MFK durch-
stromt wird, {iber die Kanallédnge abnimmt®, weil sich die durchstromte Querschnittsflache (die
zundéchst gleich der Kanalquerschnittsflache ist) entlang des Kanals um die gesamte Flache des
eingespannten Filtermaterials erweitert, und dem Fluid somit mehr Fldache bietet den Volumen-

strom zu verteilen.

Abweichende Parameter der verschiedenen Experimente werden im Ergebnisteil explizit er-

wahnt.

8

Siehe dazu Verdffentlichungen von z.B. Konstandopoulos et al. [78] und Basu et al. [19].
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4 Partikelsynthese

Fiir eine definierte Schichtbildung und eine anschlieende Untersuchung der Umlagerungs-
vorgiangen von Partikelstrukturen im Modellfilterkanal, ist eine genaue Kenntnis tiber die Ei-
genschaften der abgeschiedenen Partikeln in diesem notwendig. Im Folgenden werden die ge-
nerierten Partikelsysteme - Asche- und Rulpartikeln - charakterisiert.

Das Zwischenziel ist ein stabiles und reproduzierbares Partikelsystem mit wohlbekannten Ei-
genschaften zu erzeugen.

4.1 Charakterisierung der Aschepartikeln

Die Aschepartikeln, die in dieser Arbeit verwendet werden, werden wie in Kapitel 3.1.1 bereits be-
schrieben, im Labor hergestellt, dass die bei definierten Betriebsbedingungen generierten Par-
tikeln anschlieBend im MFK abgeschieden werden konnen. Mit dieser Methode muss garantiert
werden, dass sich die Partikeln in ihren Eigenschaften und der chemischen Zusammensetzung
nicht von denen, die wihrend des Betriebs eines Verbrennungsmotors entstehen, unterschei-
den, was in diesem Kapitel untersucht wird. Um die Eigenschaften der Aschepartikeln, wie die
Partikelgrolenverteilung und den Massenstrom, zu verdndern, wurden die folgenden Parameter
variiert:

¢ Sulfataschegehalt SAG des Ols,
e Oltemperatur Tg;,

 Diisenvolumenstrom Vpyge.

Im folgenden Abschnitt wird der Einfluss des SAGs, der Oltemperatur und des Diisenvolumen-
stroms auf die generierten Aschepartikeln charakterisiert. Das Ziel dieser Untersuchungen ist
die Festlegung eines Betriebspunktes fiir die Experimente zu den Umlagerungsvorgdngen von
Partikelstrukturen, fiir welche Aschepartikeln mit charakterisierten Eigenschaften, wie Partikel-
grofe und chemische Zusammensetzung, generiert werden.

Teile der im folgenden Abschnitt diskutierten Ergebnisse sind in der Zeitschrift "Aerosol Science
and Technology” von Thieringer et al. [4] veroffentlicht.
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4 Partikelsynthese

4.1.1  Einfluss des Sulfataschegehalts des Ols auf die Aschepartikeln

Analyse der PartikelgréBenverteilung der Oltropfen und Aschepartikeln

Fiir die Untersuchungen wurden drei verschiedene Motorole mit einem identischen Basisol und
verschiedenen Anteilen an zugesetzten Additiven, hauptsachlich aus Calciumverbindungen, die
zu einem Unterschied im SAG des Ols fiihren, verwendet. Die Elementzusammensetzung der
Ole sind in Tabelle 3.1 aufgefiihrt. Die Prozessparameter der Oltemperatur und des Diisenvolu-
menstroms blieben wihrend der Olzerstdubung konstant, so dass der Einfluss des SAGs auf die
generierten Oltropfen und Aschepartikeln untersucht werden kann. Abb. 4.1 veranschaulicht die
anzahlbasierte PartikelgroRenverteilungen (englisch: Particle Size Distribution, PSD) der Oltrop-
fen (a) und der Aschepartikeln (b) fiir die drei untersuchten Motoréle. Die PSD wurden in den
beiden folgenden GroRenbereichen gemessen®:

e dp=0,02um...1,0pm

e dp=0,2pm... 10,0 pm,

die in den folgenden Abbildungen als feine (ungefiillte Symbole) und grobe Partikelfraktion (ge-
fiillte Symbole) gekennzeichnet sind. Der Uberschneidungsbereich der beiden Fraktionen be-
findet sich beidp =0,2um ... 1,0 pm.

Die Oltropfen liegen in einem PartikelgréBenbereich von dp = 0,03 pm ... 9,0 pm (Abb. 4.1a)
vor. Der Uberschneidungsbereich (dp = 0,2 pm ... 1,0 pm) der feinen und groben Partikelfrak-
tion zeigt eine gute Ubereinstimmung der Ergebnisse an der oberen Messbereichsgrenze bei
dp = 1,0 pum. Ein steiler Konzentrationsabfall fiir Partikelgroflen dp < 0,3 pm wurde bei allen
Messungen in der Grobfraktion beobachtet, was auf die abnehmende Zihleffizienz des OPC-
Messsystems bei kleinen Partikeln zurtickzufiihren ist [56]. Die beiden Messgeridte (SMPS und
OPC) beruhen auf unterschiedlichen Messprinzipien. Dies kann zu Unterschieden in den ge-
messenen Anzahlkonzentrationen fiihren, die besonders im Ubergangsbereich (dp = 0,2pm ...
1,0 pm) der beiden Geréte zu beobachten sind. Der Unterschied in den Messprinzipien muss bei
den Vergleichen der SMPS- und OPC-Daten beriicksichtigt werden.

Trotz der Differenz des SAGs in den Olen werden vergleichbare PSD der Oltropfen generiert, was
zeigt, dass der SAG keinen Einfluss auf die Zerstdubung des Ols und die PartikelgroRenvertei-
lungen der resultierenden Oltropfen hat.

Nach der thermischen Umsetzung des Olnebels weisen die PSD der Aschepartikeln Unterschie-
de in der Konzentration und in der GroRe auf, was in Abb. 4.1b) dargestellt ist. In der groben
Partikelfraktion ist die PSD der Aschepartikeln aus den Olen mit SAG = 2,6 % und SAG = 4,5 %
qualitativ vergleichbar. Im GréRenbereich von dp = 0,6 pm ... 2,0 pm wurden mehr Oltropfen mit

9 dp=0,02pm.. 1,0 um: Messung mit SMPS-Messsystem, siehe Kapitel 3.1.1.

dp =0,2 pm ... 10,0 pm: Messung mit OPC-Messsystem, siehe Kapitel 3.1.1.
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Abbildung 4.1: Anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung der a) Oltropfen und b) Aschepartikeln bei variiertem SAG des Motoréls
fiir die feine und grobe Partikelfraktion nach [4].
Prozessparameter: Ty = 15°C, Vpiise = 5 Lmin~!, Tofen = 1200°C, Tgas = 910°C.

dem Ol mit SAG = 4,5 % erzeugt.

Das Ol mit dem SAG = 0,7 % weist dagegen ein anderes Verhalten in der groben Partikelgréen-
fraktion auf. Die Verteilung ist schmaler und die maximale Konzentration ist niedriger. Diese
Ergebnisse wurden durch weitere Messungen bestétigt. Aufgrund des niedrigeren SAGs, entste-
hen kleinere Aschepartikeln.

In der Feinfraktion der gemessenen PSD der Aschepartikeln sind zwei Modi zu erkennen:
¢ der Nukleationsmodus - dp < 0,05 m - und
¢ der Akkumulationsmodus - 0,05 pm < dp < 1,0 pm.

Burtscher [29], Ronkko et al. [99] und Heikkil4 et al. [55] haben diese beiden Modi ebenfalls bei
Emissionsmessungen von Nutzfahrzeugmotoren beobachtet. Dabei konnten die kleinen Parti-
keln jedoch auch teilweise auf Ru8 zurtickgefiihrt werden, da in den Untersuchungen Abgas-
aerosole verwendet wurden. Ronkko et al. [99] zeigten, dass die PSD eines Dieselfahrzeugs mit
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Schwerlastmotor von Partikeln im GréBenbereich dp = 19nm ... 35 nm dominiert wird. In wei-
teren Studien, von z. B. Dorscheidt et al. [36] und Schwanzer et al. [107], die PartikelgroBenver-
teilungen auf Motorpriifstinden mit einer aktiven Oleinspritzung mithilfe eines Mehrpunktein-
spritzsystems vor dem OPF untersuchten, haben ebenfalls eine groe Anzahl an Nanopartikeln
gemessen. Die Messungen wurden in einem PartikelgroSenbereich von dp = 0,005 pm ... 0,2 pm
durchgefiihrt. Der Modalwert im Nukleationsmodus ist in diesen beiden Studien etwas kleiner
und liegt bei d;j,oq =23 nm [36] und djpog = 12nm ... 17nm [107].

Vergleichbare Ergebnisse erzielten auch Ronkko et al. [100] bei der Messung der PSD im Abgas-
strang eines Lastkraftwagens (LKW) mit dieselbetriebenen Schwerlastmotor im Normalbetrieb.
Die gro8e Anzahl an Partikeln im Nukleationsmodus wurden auf hohe Werte der 16slichen or-
ganischen Fraktion (englisch: Soluble Organic Fraction, SOF) zuriickgefiihrt. Die gemessene
PSD des dieselbetriebenen LKWs zeigte auch einige Partikeln im Akkumulationsmodus. Bei der
motorischen Verbrennung entstehen jedoch nicht nur Aschepartikeln, sondern auch Ruagglo-
merate, die ebenfalls zu Nanopartikeln fithren [125, 101].

Werden der Akkumulations- und Nukleationsmodus in Abb. 4.1b) betrachtet, ist ersichtlich,
dass im Akkumulationsmodus die Partikelkonzentration mit zunehmendem SAG fiir Partikeln
grofer als dp = 0,2 pm ansteigt. Im GroRenbereich des Nukleationsmodus ist ein gegenteiliges
Verhalten der untersuchten Ole zu beobachten. Bei der thermischen Umsetzung entsteht eine
signifikante Anzahl an Nanopartikeln, die bei der Oltropfenanalyse nicht gemessen wurden. Wie
bereits oben erwihnt, konnten diese auf hohe SOF-Werte zuriickzufiihren sein [99].

Die Nanopartikeln kénnen ebenfalls eine Folge des Temperaturgradienten zwischen dem Ofen,
in dem die thermische Umwandlung stattfindet, und der Umgebung vor den Messinstrumenten
sein. Fiir die Messungen der PartikelgrofRenverteilungen wird das Aerosol nach der thermischen
Umsetzung auf Umgebungstemperatur abgekiihlt und in die Messgerdte geleitet. Dies kann
zu einer homogenen Keimbildung aufgrund der Uberséttigung der Gasphase fiihren [55]. Die-
ser Prozess fordert Anziehungskrifte zwischen den Molekiilen, wie z. B. van der Waals-Krifte,
die zur Bildung von Molekiilclustern fiihren [58]. Diese Cluster werden in Verbindung mit ei-
nem Ubersattigten Dampf stabil und wachsen durch Kondensation zu einem groBeren Partikel
an. Die Entstehung von submikronen Teilchen kann das Resultat dieses Prozesses sein, die an-
schlieBend in den Messgerédten gemessen werden [58, 55].

Das Aerosol wird von einer Temperatur am Ofenauslass von T = 910 °C auf eine Umgebung-
stemperatur Typg = 20 °C abgekiihlt. Bei einer angenommenen Ubersittigung von § = 1,1 und
einer instantanen Abkiihlung liegt der kritische Kelvin Radius fiir eine homogene Keimbildung
bei rg = 78 nm. Bei einer Ubersittigung von S = 2,0 sinkt der Kelvin Radius auf rg = 10 nm bei der
identischen Abkiihlung. Aufgrund der starken Abkiihlung vor den Messegeréten, ist es moglich,
dass Tropfen durch eine homogene Keimbildung entstehen, die anschliefend gemessen werden
und einen Einfluss auf die PartikelgroSenverteilungen haben.

Neben der Keimbildung kénnen Partikeln im submikronen Partikelgrélenbereich durch Mi-
kroexplosionen wihrend der thermischen Umwandlung gebildet werden, die durch das un-
terschiedlich schnelle Verdampfen der chemischen Komponenten in den Oltropfen entstehen
[60]. Motordl besteht hauptsadchlich aus Kohlenwasserstoffen und den Additiven Magnesium
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oder Calcium [46]. Die verschiedenen Kettenlédngen der Kohlenwasserstoffe fithren zu unter-
schiedlichen Verdampfungszeitpunkten. Je ldnger die Kettenldnge der Kohlenwasserstoffe ist,
desto hoher ist dessen Siedetemperatur, z.B. liegt der Siedepunkt von Tetradecan (C;4Hjz() bei T
=254 °C und von Tetracosan (Cy4Hsg) bei T =391 °C [81].

Ein weiterer Punkt ist der Warmetransport wéhrend der Verdunstung vom Tropfeninneren an
die Tropfenoberfliche wiahrend der Tropfen durch die Warmequelle transportiert wird. Eine
Komponente mit einem niedrigen Siedepunkt verdampft schneller und kann im Tropfeninne-
ren des Tropfens eingeschlossen werden [110]. Innerhalb eines Tropfens nimmt die Temperatur
wihrend der Verweilzeit im Ofen von der Oberfliche zum Zentrum des Tropfens ab. Dadurch
verdampfen die Komponenten an dessen Aullenseite zuerst, wo mit der Zeit eine feste Asche-
schale'? entsteht, wihrend der Rest im Kern des Tropfens in einem fliissigem Zustand verbleibt
und aufgrund des Warmeiibergangs weiter erhitzt wird [88]. Diese kontinuierliche Erhitzung
des Inneren sorgt dafiir, dass sich weitere Teile der Fliissigphase innerhalb der Schale erhitzen
und verdampfen, bis der zunehmende Druck der angestauten Gase die Ascheschale aufsprengt
[26]. Durch diesen Prozess kann der Muttertropfen in mehrere Tochtertropfen zerrissen werden
[16, 18]. Infolgedessen nimmt die Anzahlkonzentration in den kleinen Partikelgrofen deutlich
zu, wihrend sie in den groben Partikelfraktionen nur minimal abnimmt. Botero et al. [26] und
Avulapati et al. [16] konnten bereits zeigen, dass Kraftstofftropfen mit unterschiedlich fliichtigen
Bestandteilen wihrend der motorischen Verbrennung explodieren kénnen.

Die Ursache fiir das Entstehen der Nanopartikeln wihrend der thermischen Umsetzung kann
in dieser Studie nicht vollstdndig gekldrt werden und es konnen nur Hypothesen iiber die mog-
lichen Prozesse wihrend und nach der thermischen Umsetzung aufgestellt werden. Um die in
dieser Arbeit gestellte Forschungsfrage zu beantworten, ist der dahinterstehende chemische
und thermische Prozess der Umsetzung von Oltropfen zu Aschepartikeln nicht relevant, wes-
wegen diese Untersuchungen nicht weiter verfolgt und keine weiteren Charakterisierungen der
Nanopartikeln und der Untersuchung der aufgestellten Hypothesen durchgefiihrt wurden.

Analyse der Gesamtpartikelanzahlkonzentrationen und der durchschnittlichen Medianwer-
te der Oltropfen und Aschepartikeln

In Abb. 4.2 sind die Gesamtpartikelanzahlkonzentrationen (a) und der anzahlbasierte Median-
wert (b) der erzeugten Oltropfen und Aschepartikeln in Abhéngigkeit des SAGs der Motoréle
dargestellt. Die Verbindungslinien zwischen den Datenpunkten dienen in dieser Abbildung so-
wie in den folgenden in Kapitel 4.1 als Orientierungshilfe und stellen keine Interpolationsgera-
den dar.

10" vgl. schematische Zeichnung der Ausfillung, Kapitel 2.1.1, Abb. 2.1 [88]
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Abbildung 4.2: a) Gesamtanzahlkonzentration und b) anzahlbasierter Medianwert der Oltropfen und Aschepartikeln bei vari-
iertem SAG des Motordls fiir die feine und grobe Partikelfraktion nach [4].
Prozessparameter: Ty = 15°C, Vpiise = 5Lmin~!, Tgen = 1200°C, Tgas = 910°C.

Eine qualitativ vergleichbare Anzahlkonzentration an Oltropfen wurde mithilfe des verwende-
ten Systems zerstdubt. Die Oltropfenkonzentration ist in der Grobfraktion hoher als in der Fein-
fraktion, bei den Aschepartikeln ist das gegenteilige Verhalten der Fall, was die Ergebnisse aus
Abb. 4.1 bestitigt. Mit zunehmendem SAG des Ols wurden anzahlbasiert mehr Aschepartikeln
in der Grobfraktion erzeugt (Abb. 4.2a), wobei die Gesamtanzahlkonzentration der Ascheparti-
keln aus den Olen mit mittlerem und hohem SAG in der Grobfraktion vergleichbar sind. Wird
das Verhdltnis zwischen der Gesamtanzahlkonzentration der Aschepartikeln und der Oltropfen
(F = Cpasche / Cn,01) in der Grobfraktion bestimmy, ist zu erkennen, dass zwischen diesen beiden
Messwerten ein Faktor von F = 0,56 fiir das Ol mit einem SAG = 2,6 % und ein Faktor von F = 0,71
fiir das Ol mit einem SAG = 4,5 % vorliegt. Das zeigt, dass bei einem hohen SAG zum einen die
Verluste niedriger sind und zum anderen weniger Aschenanopartikeln entstehen, was durch die
Gesamtanzahlkonzentration der Feinfraktion bestatigt wird.

Eine wiederkehrende Beobachtung dieser Ergebnisse ist ebenfalls, dass die Konzentration der
Aschepartikeln in der Feinfraktion deutlich hoher als die gemessene Gesamtanzahlkonzentrati-
on der Oltropfen ist und mit der Erh6hung des SAGs des Ols abnimmt.

Der anzahlgewichtete Medianwert der Oltropfen, in Abb. 4.2b) aufgetragen, bestétigt, dass die
Zerstdubung durch den héheren SAG des Ols kaum beeinflusst wird. Der Medianwert der Grob-
fraktion liegt fiir die drei Ole zwischen dyeq = 0,78 um ... 0,88 um und bei der Feinfraktion fiir
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die drei Ole bei d;,eq = 0,52 pm. Ebenfalls ist erneut zu erkennen, dass die GroRRe der generierten
Aschepartikeln vom SAG abhiéngig sind. Der Medianwert ebendieser in der Grobfraktion nimmt
mit der Erhhung des SAGs im Ol von deq = 0,41 um (SAG = 0,7 %) auf dpeq = 0,53 pm (SAG
= 4,5%) zu, was auf den hoheren Aschegehalt im Ol zuriickzufiihren ist, der bei der thermi-
schen Umsetzung als fester anorganischer Riickstand zurtickbleibt. Im Submikrometerbereich
liegt der Medianwert bei ca. dy,eq = 0,03 pm, wobei kein Unterschied zwischen den Ascheparti-
keln aus Olen mit unterschiedlichen SAG festgestellt werden konnte.

RuB entsteht wihrend der Synthese der Aschepartikeln nicht, was noch in den Folgenden Ana-
lysen der chemischen Elemente und den optischen Analysen mittels REM evaluiert wird.

Analyse der generierten Ol- und Aschemassenstrome

Die gemessenen Olmassenstrome, Aschemassenstrome und die berechneten Aschemassenstro-
me sind in Abb. 4.3 dargestellt. Fiir die Berechnung wurde Formel 4.1 verwendet, die auf der An-
nahme beruht, dass nach der thermischen Umsetzung der Oltropfen allein der SAG des Motordls
als Feststoff zurtickbleibt.

Magche = SAG - g, (4.1)
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Abbildung 4.3: Experimentell ermittelter Massenstrom der Oltropfen und Aschepartikeln sowie berechneter Massenstrom der
Aschepartikeln bei variiertem SAG des Motordls nach [4].
Prozessparameter: Ty = 15°C, Vpiise = 5Lmin~!, Togen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Die drei gemessenen Olmassenstréme variieren zwischen mpghe = 196 mgh™ und thygepe =
218 mgh~!. Das Ol mit niedrigem Aschegehalt (SAG = 0,7 %) hat den gréRten Olmassenstrom
und weicht damitleicht von den Olen mit héherem SAG ab. Der Massenstrom der Aschepartikeln
bestétigt das erwartete Verhalten, dass mit zunehmendem SAG mehr anorganische Bestandteile
im Ol enthalten sind und somit ein gréRerer Aschemassenstrom entsteht [46]. Die theoretische
Abschétzung der Aschemassenstrome bestitigt die experimentellen Daten.
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4 Partikelsynthese

Der héchste Aschemassenstrom von e = 8,9 mgh™! in diesen Experimenten (Prozesspara-
meter: T = 15°C, Vpee = 5 Lmin~!) wird bei einem SAG = 4,5 % erreicht.

Visuelle Analyse der Aschepartikeln mittels REM-Aufnahmen

Abb. 4.4 zeigt REM-Aufnahmen der erzeugten Aschepartikeln aus den Olen mit dem niedrigsten
und hochsten SAG von SAG =0,7 % und SAG = 4,5 % bei zwei VergroRerungen. Die Fasern auf den
Bildern gehoren zu dem verwendeten Glasfaserfiltermedium. Die Aschepartikeln sind sphérisch
und haben eine raue Oberfldche.

15

€) SAG =4,5%
‘I -

1pm

Abbildung 4.4: REM-Aufnahmen der generierten Aschepartikeln mit dem niedrigaschigen Motordl SAG = 0,7 % (a,b) und hoch-
aschigen Motordl SAG = 4,5 % (C_,d) nach [4].
Prozessparameter: Ty = 15°C, Vpjise =5 Lmin~!, Tofen = 1200°C, Tgas = 910°C.

Die Oberfliche der Aschepartikeln, die mit dem niedrigaschigen Ol (SAG = 0,7 %) hergestellt
wurden, weist nur kleine Unebenheiten auf und kleinere Aschepartikeln haben sich an der
Oberfldche der groReren Aschepartikeln wihrend der Filtration auf dem Glasfaserfilter abge-
lagert. Wie aus der PSD (Abb. 4.1b) hervorgeht, wurden viele Partikeln mit einem Durchmesser
dp <50 nm gemessen. Die Oberfldche der Aschepartikeln, die aus dem Ol mit einem SAG = 4,5 %
hergestellt wurden, weisen im Vergleich mehr Krater auf und es wurden weniger kleine Partikeln
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4.1 Charakterisierung der Aschepartikeln

(dp < 100 nm) auf deren Oberfldche abgeschieden. Aufgrund der Abscheidung der Partikeln auf
einem Glasfaserfilter konnen die kleinen Partikeln wéhrend der Filtration durch Kollisionen auf
den groRen Partikeln abgeschieden worden sein. Jedoch kénnen aufgrund der hohen Konzen-
tration der kleinen Aschepartikeln und einer dadurch héheren Kollisionsrate diese auch schon
in der Gasphase kollidieren und Agglomerate bilden, die sich anschliefend auf dem Filter ab-
scheiden. Das Verhiltnis dieser beiden moglichen Vorgdnge wurde in dieser Arbeit nicht weiter
untersucht.

REM-Aufnahmen aus Studien von z.B. Ishizawa et al. [64] und Liati et al. [84] von Aschepartikeln
aus einem regenerierten DPF zeigen ein qualitativ dhnliches Aussehen. Aufnahmen von Asche-
partikeln aus realen Anwendungen liegen meist als Ascheagglomerate mit Agglomeratgréen
zwischen d =5 pm und d = 50 pm vor [84, 102].

Analyse der elementaren Zusammensetzung der Aschepartikeln mittels EDX

Um die Zusammensetzung der Aschepartikeln zu analysieren und die Menge des Restkohlen-
stoffs zu evaluieren, wurden EDX-Analysen der Aschepartikeln durchgefiihrt. Zu diesem Zweck
wurden Elementaranalysen einzelner Aschepartikeln, die auf dem Glasfaserfilter abgeschieden
sind, gemessen. In Tabelle 4.1 sind die Ergebnisse der EDX-Analysen der Aschepartikeln aufge-
listet.

Tabelle 4.1: Ergebnisse der EDX-Analysen der generierten Aschepartikeln aus Motorélen mit variierten SAG abgeschieden auf
Glasfaserfiltern. Die Angaben sind in Massenprozent.
Prozessparameter: Tgy, = 15°C, Vpiise = 5Lmin~!, Tpen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

SAG 0,7 % 2,6 % 4,5%

C/% 12,00£2,38 9,60+0,30 12,60£1,42
0/% 43,10+1,14 43,63+0,81 42,33+4,70
Ca/% 10,66 £3,95 18,87+1,91 33,25+4,02
Mg/ % 0,17+0,04 0,13+0,01 0,12+0,09
S/ % 0,61+0,77 1,20+0,50 2,49+0,23
Na/% 5,50+1,19 4,60+£0,29 1,26+0,61

Die Kohlenstoffriickstdnde in den erzeugten Aschepartikeln liegen in Massenprozent zwischen
9,6 % und 12,6 %. Die Analyse eines leeren Glasfaserfilters zeigt, dass dieser ca. 5 % Kohlenstoff
enthélt. Wenn der Kohlenstoffanteil des leeren Glasfaserfilters von dem gemessenen Kohlen-
stoffanteil der Aschepartikeln subtrahiert wird, sind immer noch ca. 5 % Kohlenstoff in der Asche
enthalten, was auf eine nicht vollstindige Umsetzung der Oltropfen und z.B. Carbonatreste, die
withrend der Umsetzung der Oltropfen in Aschepartikeln entstehen, hinweist.
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Um diese Ergebnisse zu verifizieren, wurden die mit Aschepartikeln beladenen Filtermedien t =
60 min lang bei T = 600 °C in einem Muffelofen erhitzt, um die verbleibenden kohlenstoffhalti-
gen Bestandteile der Aschepartikeln zu oxidieren. Der beladene Filter wurde vor und nach der
thermischen Behandlung gewogen, um den Restkohlenstoffgehalt in der abgeschiedenen Asche
zu ermitteln. Die Ergebnisse zeigten, dass die Gesamtmasse um ca. 8 % reduziert wurde, was in
guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der EDX-Analyse steht. Der gemessene Anteil an
elementarem Sauerstoff liegt nahezu konstant bei 43 %.

Die chemischen Bestandteile der Aschepartikeln - Ca, Mg, Na, S und Si - variieren ebenfalls
in Abhangigkeit des SAGs. Mit hoherem SAG steigt der Prozentsatz des chemischen Elements
Calcium und verdoppelt sich anndhernd zwischen den untersuchten Motor6len, was auf den
Additivzusatz Calcium im Ol zuriickzufiihren ist (siehe Kapitel 3.1.1, Tabelle 3.1). Dies ldsst die
Schlussfolgerung zu, dass in der Asche mehr Calciumsulfat CaSO4 vorhanden ist [46]. Der gerin-
ge Magnesiumanteil in den Aschepartikeln ldsst sich durch die geringe Menge an Magnesium
im Ol erkléren.

Das gleiche Verhalten spiegelt sich bei dem Schwefelgehalt in den Aschepartikeln wider. Dieser
steigt mit zunehmendem SAG und ist auf die unterschiedlichen Schwefelgehalte in den ver-
wendeten Olen zuriickzufiihren. Die gemessenen Elemente Ca, Mg, S und Na wurden auch in
Analysen von motorischen Aschepartikeln von z.B. Givens et al. [46], Zarvalis et al. [132] und
Liati et al. [84] nachgewiesen.

Der Natriumanteil auf dem Filtermedium sinkt mit zunehmendem SAG. Im verwendeten Ol sind
nur geringe Mengen an Na vorhanden (siehe Tabelle 3.1). Der Riickgang des Natriumanteils in
den EDX-Messungen kann auf die stirkere Beladung, also eine dickere Partikelschicht, auf dem
Glasfaserfilter aufgrund des hoheren Massenstroms an Aschepartikeln bei hoherem SAG zu-
riickgefiihrt werden. Infolgedessen sind weniger Glasfasern sichtbar, was die EDX-Messungen
der Aschepartikeln beeinflussen kann. Bei EDX-Messungen eines unbeladenen Glasfaserfilters
wurden etwa 9 % Natrium gemessen.

Die Ergebnisse der EDX-Messungen miissen kritisch hinterfragt werden, da in den Glasfaserfil-
tern verschiedene Elemente enthalten sind, die die Elementkonzentration der Aschepartikeln
verfdlschen kénnten. Die erwarteten Trends der Zusammensetzung der Aschepartikeln, kon-
nen jedoch trotzdem sehr gut abgebildet werden. Die fehlenden Anteile der Auswertungen sind
hauptséchlich auf das Element Silizium zurtickzufiihren, aus dem die Glasfaserfilter hergestellt
sind. Zusitzliche Messungen mit leeren Filtern haben gezeigt, dass einige von ihnen grofle Men-
gen anderer Elemente, die auch in Aschepartikeln vorkommen, wie z.B. Kohlenstoff und Natri-
um, enthielten.

Aufgrund der kritischen Betrachtung der EDX-Ergebnisse wurden die Messungen fiir den am
Ende dieses Kapitels ausgewdhlten Betriebspunkt fiir die folgenden Experimente der Umlage-
rungsvorgédnge von Partikelstrukturen mit einem Schiittgut aus Aschepartikeln unter Mikrowel-
lenaufschluss wiederholt. In diesem Fall wird der Einfluss des Glasfaserfilters ausgeschlossen.
Die Ergebnisse werden in Kapitel 4.1.3 vorgestellt.
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4.1 Charakterisierung der Aschepartikeln

4.1.2  Einfliisse der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms auf die
Konzentration und den Durchmesser der Aschepartikeln

Neben der vorangegangenen Variation des SAGs der Ole ist auch anzunehmen, dass die Prozess-
parameter der Oltemperatur Tg, und des Diisenvolumenstroms Vp. selbst einen Einfluss auf
die erzeugten Oltropfen und schlussfolgernd auch auf die Aschepartikeln nehmen. Aus diesem
Grund wird deren Einfluss auf ebendiese im folgenden Abschnitt diskutiert und es wird darauf
eingegangen, inwiefern sich die Oltemperatur und der Diisenvolumenstrom auf

¢ die Gesamtanzahlkonzentrationen Cges
¢ die Medianwerte d,cq SOowie

¢ die Massenstrome m

der Oltropfen und Aschepartikeln auswirken.

Da das Motordl mit einem SAG von SAG = 4,5 % im vorigen Kapitel die vielversprechensten Er-
gebnisse erzielte, um eine schnelle Beladung des MFKs zu gewdéhrleisten, werden die nachste-
henden Experimente lediglich mit ebendiesem Ol und mit einer Variation der Oltemperatur auf
die drei Werte von Ty, = 15 °C, 20 °C und 30 °C bei Diisenvolumenstrémen im Bereich von Vpse
=4Lmin"! ... 7Lmin~! durchgefiihrt. Bei der Evaluation der Massenstréme der Oltropfen und
Aschepartikeln werden nur die Ergebnisse der Diisenvolumenstréme von Vpjee = 4 Lmin~! ...
6Lmin~! dargestellt, da der Olmassenstrom bei Vpgse = 7 Lmin~" zu hoch fiir eine genaue gra-
vimetrische Analyse sowie eine vollstindige thermische Umsetzung mit dem verwendeten Sys-
tem war. Zum einen fiihrte die verkiirzte Beladungszeit der Filter zu Schwankungen im Massen-
strom und zum anderen waren nach der thermischen Umsetzung die nicht umgesetzten Olbe-
standteile deutlich auf dem Filtermedium zu erkennen, weswegen eine gravimetrische Analyse,
aber auch die Verwendung dieses Betriebspunktes fiir die anschlieBenden Umlagerungsvorgéan-
ge nicht zielfithrend gewesen wire.

4.1.2.1 Einfluss der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms auf die
Oltropfen

Mit den variierten Prozessparametern der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms ergaben
sich fiir die Oltropfen die a) Gesamtanzahlkonzentrationen, b) die anzahlbasierten Medianwerte
und c) die Massenstrome, wie sie in Abb. 4.5 zu sehen sind. Hierbei sind bei der Gesamtanzahl-
konzentration und dem anzahlbasierten Medianwert die Ergebnisse der OPC- (gefiillte Symbole,
grobe Partikelgrofenfraktion), wie auch der SMPS-Messungen (ungefiillte Symbole, feine Par-
tikelgroBenfraktion) dargestellt. Auch hier dienen die Verbindungslinien zwischen den Daten-
punkten als Orientierungshilfen.
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Abbildung 4.5: a) Gesamtanzahlkonzentration, b) anzahlbasierter Medianwert der Oltropfen fiir die feine und grobe Partikel-
fraktion und c) Massenstrom bei variierter Oltemperatur des Motoréls und Diisenvolumenstroms nach [4].
Prozessparameter: SAG = 4,5 %, Ty = variiert, Vpiise = variiert, Tofen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Die kombinierte Erh6hung des Diisenvolumenstroms und der Oltemperatur resultiert in einem
Anstieg der Gesamtanzahlkonzentration sowohlin der feinen als auch in der groben Partikelfrak-
tion, was bedeutet, dass mehr Ol zerstdubt wird, wie der steigende Olmassenstrom in Abb. 4.5
¢) ebenfalls bestdtigt. Die Gesamtanzahlkonzentration der feinen PartikelgroSenfraktion nimmt
zwischen den Diisenvolumenstrémen von Vpjee = 4 Lmin~! und Vpgse = 7 Lmin~! und bei ei-
ner Oltemperatur von Tgy; = 15°C um einen Faktor von 6,4 und bei einer Oltemperatur von T,
=30°C um einen Faktor von 7,8 zu.
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4.1 Charakterisierung der Aschepartikeln

Es zeigt sich auch, dass sich die Ole bei den drei Temperaturen iiber den Bereich des Diisenvo-
lumenstroms unterschiedlich verhalten. Die Gesamtanzahlkonzentrationen des Ols mit einer
Temperatur von Tg, = 15 °C bei einem Diisenvolumenstrom von V = 4 Lmin~! haben in der gro-
ben und feinen Partikelfraktion eine vergleichbare Gesamtanzahlkonzentration, steigen propor-
tional mit dem Diisenvolumenstrom an und divergieren, wobei die Gesamtanzahlkonzentration
der Grobfraktion stets {iber der Gesamtanzahlkonzentration der Feinfraktion ist.

Auch bei einer Oltemperatur von Ty, = 20 °C liegen die anzahlbasierten Partikelkonzentrationen
bei dem kleinsten Diisenvolumenstrom auf einem vergleichbaren Wert, steigen anschliefend
an, wobei die Konzentration der Grobfraktion bis zu einem Diisenvolumenstrom von Vpje =
6Lmin~! {iber der Feinfraktion ist. Bei einem Diisenvolumenstrom von Vpgs. = 7Lmin~! er-
gibt sich dann der Unterschied, dass die Gesamtanzahlkonzentration der Feinfraktion tiber der
Grobfraktion liegt, was darauf schlieBen ldsst, dass die hohere zugefiihrte kinetische Energie,
durch die Erh6hung des Diisenvolumenstroms, die Zerstdubung von einzelnen, kleinen Trop-
fen bei den gewéhlten Temperaturen begtinstigt. Dies ist ebenfalls bei der hochsten Temperatur
von T, =30 °C zu erkennen, hierbei ist jedoch auch schon ein Unterschied bei dem niedrigsten
Diisenvolumenstrom zu erkennen, da zwischen den Gesamtanzahlkonzentrationen der Fein-
und Grobfraktion ein Faktor von 2,1 liegt.

Der anzahlbasierte Medianwert, in Abb. 4.5 b) visualisiert, nimmt mit steigendem Diisenvo-
lumenstrom und steigender Oltemperatur ab, die durchschnittliche GroRe der Oltropfen wird
dementsprechend kleiner. Bei einem Diisenvolumenstrom von Ve = 7 Lmin~! reduziert sich
der Oltropfendurchmesser von der niedrigsten zur hchsten Oltemperatur von dp = 0,76 pm auf
dp = 0,68 pm. Aufgrund der unterschiedlichen Messbereiche der verwendeten Messgeréte sind
die Medianwerte der SMPS-Messungen, also der feinen Partikelgrofenfraktion, schlussfolgernd
kleiner und die Differenz zwischen den drei Oltemperaturen bei einem konstanten Diisenvolu-
menstrom liegt zwischen Ady,eq = 0,02 pm ... 0,03 pm.

Die Anderung der Gesamtanzahlkonzentration, der Medianwerte und des Massenstroms der Ol-
tropfen kann auf die sich dndernde Viskositit des Ols bei einer Erhéhung der Temperatur zu-
riickgefiihrt werden. Die Viskositdt von Motordl nimmt mit steigender Temperatur ab. Hemmat
Esfe et al. [57] und Severa et al. [109]'! zeigten, dass der Abfall der Viskositit bei Temperaturen
zwischen T = 0°C ... 35°C deutlich groRer ist, als bei hoheren Temperaturen (T =40°C... 65°C,
Stoffsystem: Al,O3 / Motordl). Dieses Verhalten basiert auf der Reduktion der intermolekula-
ren Wechselwirkung und fiihrt zu einer Reduzierung der Olviskositit [57]. Im vorliegenden Fall
werden bei steigender Oltemperatur und einem konstanten Luftvolumenstrom mehr Oltropfen
generiert, da es immer weniger kinetischer Energie bedarf, um die Bindungsenergie der Olmole-
kiile untereinander zu tiberwinden und dementsprechend einzelne, kleine Tropfen aus dem Ge-
samtverbund der Fliissigkeit zu lsen. Das hat zur Folge, dass sich verstirkt kleine Tropfen bilden
bei gleichzeitig hoherem erzeugtem Gesamtmassenstrom. Im Umkehrschluss erh6ht sich dabei

11 Severa et al. [109] untersuchten die sich andernde Viskositit in einem Temperaturbreich von T=—-5°C... 115°C.
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die Gesamtanzahlkonzentration, da sich mehr Oltropfen im gleichen Volumenelement des Ae-
rosols befinden. Insbesondere der Abfall der Viskositdtim Bereich von T=0°C ... 35 °C wie er bei
Hemmat Esfe et al. [57] beschrieben wird, fallt mit den hier gezeigten Experimenten zusammen.

4.1.2.2  Einfluss der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms auf die
Aschepartikeln

Der Einfluss des Diisenvolumenstroms auf die Gesamtanzahlkonzentration und den anzahlba-
sierten Medianwert der generierten Aschepartikeln in Abhingigkeit von der Oltemperatur ist in
Abb. 4.6 dargestellt. Die Daten beruhen auf den identischen Prozessparametern, wie sie auch
bei der Generierung des Olnebels verwendet wurden.
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Abbildung 4.6: a) Gesamtanzahlkonzentration und b) anzahlbasierter Medianwert der Aschepartikeln bei variierter Oltempe-
ratur des Motordls und Diisenvolumenstrom fur die feine und grobe Partikelfraktion nach [4].
Prozessparameter: SAG = 4,5 %, Ty = variiert, Vpjse = variiert, Togen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Die Erh6hung der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms fithrt zu einer Erhshung der Ge-
samtanzahlkonzentration der Aschepartikeln in der Grob- und Feinfraktion. Dieses Verhalten
war aufgrund der zuvor gezeigten Ergebnisse der Oltropfen zu erwarten (vgl. Abb. 4.5 a).

Die Ergebnisse zeigen auch, dass, je hoher die Oltemperatur ist, desto groRer ist die Differenz
der Gesamtanzahlkonzentrationen zwischen Grob- und Feinfraktion gleicher Oltemperaturen.
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Dabei liegt die Feinfraktion stets iber der Grobfraktion. Bei der Betrachtung der Oltropfen, wie
im vorigen Kapitel gezeigt, war dies noch umgekehrt. Erklarungen fiir die Entstehung der klei-
nen Partikeln, durch z.B. Mikroexplosionen, wurden in Kapitel 4.1.1 erldutert.

Der Vergleich der Gesamtanzahlkonzentrationen an Oltropfen (Abb 4.5 a) und Aschepartikeln
(Abb. 4.6 a) der Grobfraktion ldsst erkennen, dass eine geringere Aschepartikelkonzentration
vorliegt. Diese Abnahme der groben Partikeln konnte auf Partikelverluste in den Leitungen auf-
grund der Tragheitsabscheidung von Partikeln mit dp > 1 pm sowie thermophoretischer Ab-
scheidung aufgrund des Temperaturgradienten nach der Aschegenerierung zuriickgefiihrt wer-
den.

Der anzahlbasierte Medianwert (Abb. 4.6 b) weist ein vergleichbares Verhalten zu den Oltropfen
(Abb. 4.5 a) auf: Die Partikeln in den Grobfraktionen aller drei untersuchten Oltemperaturen lie-
gen in {ibereinstimmenden GréRenbereichen, wobei hier die Medianwerte der untersuchten Ol-
temperaturen und Diisenvolumenstromen nahezu tibereinander liegen. Mit der Erhéhung des

1

Diisenvolumenstroms sinkt der Medianwert von z.B. d,;,cq = 0,57 im bei Ve = 4 Lmin™! auf

died = 0,50 tm bei Ve = 7 Lmin~!.

Auch in der feinen Partikelfraktion nimmt der Medianwert mit dem Diisenvolumenstrom ab. Bei
einem Diisenvolumenstrom von Vpse = 4 Lmin~! sinkt der Medianwert der Feinpartikelfrakti-
on von dyeq = 0,18 pm bei Ty; = 15 °C auf dyyeq = 0,14 pm bei Ty; = 30 °C ab. Bei dem hochsten
Volumenstrom von Vp,. = 7 Lmin~! ergibt sich ein Faktor von 1,3 zwischen der héchsten und

der niedrigsten Oltemperatur.

Insgesamt zeigen diese Daten, dass je hoher die Oltemperatur ist, desto kleiner ist der anzahl-
basierte Medianwert. Das identische Verhalten ist auf die Erhohung des Diisenvolumenstroms
anzuwenden.

In Kombination: aus der Erh6hung von Diisenvolumenstrom und Oltemperatur ist zu erkennen,
dass die zuvor erzeugten Oltropfen im allgemeinen zu kleineren Aschepartikeln umgesetzt wer-
den. Dies liegt zum einen an der thermischen Umsetzung der Oltropfen zu Aschepartikeln, wo-
durch eine groRe Anzahl von Oltropfen der Grobfraktion zu Aschepartikeln in der Feinfraktion
umgesetzt werden, da nur SAG des Ols als Aschepartikel verbleibt. Zum anderen an der Viskosi-
titsdnderung des Motoréls, wodurch mehr kleine Oltropfen wihrend der Zerstiubung erzeugt
werden. Nach diesen Daten hat die Oltemperatur einen geringeren Einfluss auf die Medianwerte
der Aschepartikeln und einen héheren Einfluss auf die Gesamtanzahlkonzentration der entste-
henden Partikeln.

Die Ergebnisse des Aschemassenstroms bestédtigen die vorigen Daten und sind in Tabelle 4.2
aufgelistet. Je hoher die Oltemperatur und der Diisenvolumenstrom in dem untersuchten Pa-
rameterbereich gew#hlt wird, desto mehr Ol wird zerstdubt, der Olmassenstrom steigt an und
schlussfolgernd entsteht ein groRerer Aschemassenstrom.

Zusammenfassend zeigen die Ergebnisse, dass der Einfluss des Diisenvolumenstroms grof3er
ist als der Einfluss der Oltemperatur auf die Aschepartikeln, was in Abb. 4.7 grafisch durch die
Korrelation zwischen Ol- und Aschemassenstrom dargestellt ist.
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Tabelle 4.2: Gravimetrisch bestimmte Massenstréme der generierten Aschepartikeln bei variierter Oltemperatur und Diisenvo-
lumenstrom.
Prozessparameter: SAG = 4,5 %, T¢y = variiert, Vpjse = variiert, Togen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Vbiise 4Lmin~! 5Lmin! 6Lmin—!

Ty =15°C  50mgh™!  9,8mgh™! 16,2mgh™!
Tp=20°C  6,0mgh™!  123mgh™  19,8mgh™!
Ty =30°C  85mgh™!  159mgh™  22,1mgh™!
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Abbildung 4.7: Korrelation zwischen den gravimetrisch bestimmten Ol- und Aschemassenstrémen im Zusammenhang mit der
Oltemperatur und dem Diisenvolumenstrom .
Prozessparameter: SAG = 4,5 %, Ty = variiert, Vbiise = variiert, Tofen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Mit der Erhéhung der Oltemperatur nimmt der Aschemassenstrom im Verhéltnis zum Olmas-
senstrom nur leicht zu. Bei einer Erh6hung des Diisenvolumenstroms steigt dieser jedoch deut-
lich stérker an.

Durch den erh6hten Aschemassenstrom ist es moglich, einen Partikelfilter schneller fiir expe-
rimentelle Untersuchungen zu beladen. Die Oltemperatur sollte dafiir mit dem verwendeten
Versuchsstand auf T, = 30°C und der Diisenvolumenstrom auf Vpge. = 6 Lmin~! eingestellt
werden, da hier eine annéhernd vollstindige thermische Umsetzung der Oltropfen in Asche-
partikeln gewéhrleistet werden kann.

Die Erkenntnisse aus diesem Kapitel wurden in den folgenden Untersuchungen verwendet, um
sich fiir einen Betriebspunkt der Aschegenerierung zu entscheiden und mit diesem die folgen-
den Experimente der Umlagerungsvorgénge durchzufiihren. Dieser Betriebspunkt wird im fol-
genden Kapitel definiert und in den Ergebnissen der Umlagerungsvorgdngen von Partikelstruk-
turen mit der Regeneration des MFKs in Kapitel 6.2 verwendet.
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4.1 Charakterisierung der Aschepartikeln

4.1.3  Gewibhlter Betriebspunkt der Aschesynthese

Die Einflussanalysen des SAGs, der Oltemperatur und des Diisenvolumenstroms verfolgten
mehrere Ziele: Zum einen die Generierung moglichst vieler Aschepartikeln, also eines mog-
lichst groBen Aschemassenstroms, und zum anderen eine moglichst vollstdndige thermische
Umsetzung mit nur einem geringen Restanteil an organischen Bestandteilen. Aus den gewon-
nenen und diskutierten Erkenntnissen der vorherigen Kapitel wurde ein Betriebspunkt fiir die
Experimente zu den Umlagerungvorgiangen von Partikelstrukturen mit Filterregeneration aus-
gewahlt, die in Kapitel 6.2 evaluiert werden.

Im Folgenden wird der geeignetste Betriebspunkt aus den vergangenen Experimenten zusam-
mengefasst. Die resultierenden Prozessparameter sind in Tabelle 4.3 aufgelistet.

Tabelle 4.3: Prozessparameter des ausgewéhlten Betriebspunktes der Aschesynthese fiir die folgenden Untersuchungen der
Umlagerungsvorgénge mit Filterregeneration.

Parameter Werte

SAG 4,5%
Tey 30°C
Vbiise 6Lmin~!
Tofen 1200°C
Teas 910°C

PartikelgroRenverteilungen und elektronenmikroskopische Untersuchungen

Die anzahlbasierte PSD der generierten Aschepartikeln auf einem Sintermetallfilter vor der Re-
generation (a) und dazugehorige REM-Aufnahmen der Aschepartikeln vor und nach der Rege-
neration (b und c) sind in Abb. 4.8 dargestellt.

Wie aus den vorherigen Kapiteln hervorgeht, liegen die Aschepartikeln als breite anzahlbasierte
PartikelgroRBenverteilung vor. Die Partikeln haben eine sphérische Geometrie mit einer rauen
Oberflache. Um den Einfluss der Regeneration auf die Aschepartikeln zu analysieren, wurden
die Aschepartikeln nach einem Regenerationsexperiment mittels REM-Aufnahmen erneut op-
tisch analysiert. Die Aschepartikeln vor und nach der Regeneration, also nach der Erhitzung auf
eine Regenerationstemperatur von Tge, = 570 °C fiir eine Regenerationszeit von tgeg = 180 min,
weisen keine visuellen Verdnderungen auf, was erste Hinweise darauf gibt, dass nur geringe
Restbestandteile organischen Materials in den Aschepartikeln unmittelbar nach der thermi-
schen Umsetzung im Ofen vorhanden sind. Das bedeutet, dass wahrend der Regenerations-
experimente keine Oxidation von Komponenten der Aschepartikeln stattfindet und die Asche
somit als inertes Partikelsystem eingeordnet werden kann.
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Abbildung 4.8: a) Anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung der Oltropfen und Aschepartikeln des ausgewihlten Betriebspunk-
tes fiir Experimente der Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen und REM-Aufnahmen der Aschepartikeln
abgeschieden auf einem Sintermetallfilter b) vor und c) nach deren Regeneration im MFK.

Prozessparameter: Tgy, =30 °C, Vpjse = 6Lmin~!, Togen = 1200 °C, Tgas = 910°C.

Thermogravimetrische Analyse

Um die These eines inerten Partikelsystems zu tiberpriifen, wurde fiir den ausgewéhlten Betriebs-
punkt eine dynamische, nicht-isotherme thermogravimetrische Analyse (TGA) der Ascheparti-
keln bei einer konstanten Heizrate von 8 = 6 Kmin~! und Sauerstoffkonzentration von Co, =
21 % durchgefiihrt. Diese O,-Konzentration ist dieselbe, wie sie auch in den Regenerationsex-
perimenten verwendet wurde. Das Verfahren ist vergleichbar mit dem, das in den Verdsffentli-
chungen von Hagen et al. [51] oder Koch et al. [74] vorgestellt wurde.

Ziel dieses Experiments ist es die Massenabnahme der Aschepartikeln in Abhéngigkeit der Tem-
peratur zu studieren. Die differentielle Massenabnahme da/dT, siehe Kap. 2.1.2, die auch als
Umsatzrate interpretiert werden kann, gibt dabei einen Aufschluss tiber die Oxidation organi-
scher Komponenten, sofern diese in die Aschepartikeln eingebunden sind. Die genannte Groe
ist auf den Maximalwert der Umsatzrate und der CO,-Konzentration normiert, die wihrend der
Reaktion gebildet wird und in Abb. 4.9 dargestellt.
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Abbildung 4.9: Normiertes, experimentell ermitteltes TGA-Profil der Aschepartikeln am definierten Betriebspunkt bei co, =
21%, cN, =79% und einer Heizrate 8 = 6 Kmin~! und normierte CO, -Konzentration . Die GroRen sind auf den

gemessenen Maximalwert normiert.
Prozessparameter: SAG = 4,5 %, T¢y; =30°C, Vpiise =6 Lmin™!, Togen = 1200°C, Tgas = 910°C.

Die differentielle Massenabnahme zeigt im Verlauf der Oxidation des Aschebetriebspunktes vier
temperaturabhédngige Maxima in einem Bereich zwischen T =90°C ... 750 °C. Die Maximaltem-
peratur Ty, in diesem Experiment bei Ty, = 741 °C, wird hdufig zur Angabe der Reaktivitit
gegeniiber der Oxidation verwendet, wobei ein niedriges T, mit einer hohen Reaktivitét ver-
bunden ist und umgekehrt [93, 52].

Die Maxima der TGA bei den Temperaturen unter T =470 °C entstehen durch die Desorption un-
d/oder die Verdampfung von fliichtigen organischen Bestandteilen. Dies ist bspw. auch bei Koch
et al. [75] der Fall, die Partikeln aus einem 4-Zylinder GDI-Motor auf ihre Reaktivitdt untersucht
haben. Diese Maxima miissen jedoch hier nicht weiter diskutiert werden, da die parallel mittels
Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie (FTIR) gemessene CO,-Konzentration (siehe
Abb. 4.9) bestdtigen, dass in diesem Temperaturbereich keine Oxidation organischer Kompo-
nenten der Aschepartikeln stattfindet, da kein CO, detektiert wurde. Das Produktgas der Oxida-
tion, CO,, wird erst ab einer Temperatur von T =515 °C gemessen.

Eine signifikante Oxidation organischer Komponenten, die in die Ascheagglomerate eingebun-
den sind, beginnt erst bei Temperaturen von gréfler T = 600 °C. Diese Oxidation kénnte auch
auf eine potenzielle Carbonat-Zersetzung (z.B. Magnesiumcarbonat) in den Aschepartikeln hin-
deuten. Dies bestatigen auch die der Umsatzrate folgende CO,-Konzentration. Der Anstieg der
Umsatzrate links vom Maximum bei einer Temperatur von Ty, = 741 °C ist dabei auf den An-
stieg der Oxidationsrate mit steigender Temperatur zuriickzufiihren [52], ganz so, wie es in Kap.
2.1.1 theoretisch gezeigt wurde.

Aufgrund dieser Ergebnisse sowie weiteren Analysen des Einflusses der Regenerationstempera-
tur auf die Partikeloxidation bzw. auf den Schichtaufbruch im MFK (siehe Kapitel 6.2.2) wurde
die Regenerationstemperatur auf Treg = 570 °C fiir die Experimente zu den Umlagerungsvor-
gingen von Partikelstrukturen mit Filterregeneration festgelegt. Somit kann eine potentielle
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Oxidation kohlenstoffhaltiger Strukturen, die in die Ascheagglomerate eingebunden sind, aus-
geschlossen werden.

Elementanalyse mittels ICP-OES

In Kapitel 4.1.1 wurden die Aschepartikeln mittels EDX analysiert. Dabei wurde deutlich, dass
der verwendete Glasfaserfilter grole Mengen an Elementen beinhaltet, die auch Bestandteil der
Aschepartikeln sind und die Ergebnisse deswegen kritisch betrachtet werden mussten. Aus die-
sem Grund wurde fiir die Aschepartikeln des gewéhlten Betriebspunktes eine weitere Element-
analyse mittels ICP-OES durchgefiihrt. In Tabelle 4.4 sind die Ergebnisse dieser Elementanalyse
der Aschepartikeln beim gewahlten Betriebspunkt aufgelistet.

Tabelle 4.4: Elementanalyse der Aschepartikeln mittels ICP-OES und vorherigem Mikrowellenaufschluss.

Element Al Ca Mg Na P S Si Ti Zn

Werte / gkg™ 0,18 277,37 3,99 0,38 192,49 30,61 0,42 0,79 0,25

Die Ergebnisse der Elementanalyse zeigen, dass auch in diesem Fall der grofte Anteil in der
Asche auf dem Element Calcium basiert. Im Allgemeinen sind die Ergebnisse in hervorragender
Ubereinstimmung mit den im Ol vorhandenen chemischen Elementen (vgl. Tabelle 3.1). Nach
Calcium sind die im Motorél am haufigsten vorkommenden Elemente Phosphor und Schwefel,
was auch in den generierten Aschepartikeln in einer groen Menge nachgewiesen wurde. Wie
schon in Kapitel 4.1.1 diskutiert, sind in der Asche wihrend der thermischen Umsetzung Ver-
bindungen aus Calcium und Schwefel entstanden.

Zusammenfassend kann der ausgewdihlte Betriebspunkt zur Erzeugung der Aschepartikeln als
inertes Partikelsystem verwendet werden, da wahrend der Regenerationsexperimente in dem
ausgewdhlten Temperaturbereich keine Oxidation organischer Bestandteile der Aschepartikeln
stattfindet und auch die Partikelgré3e und die elementare Zusammensetzung mit Asche aus der
motorischen Verbrennung vergleichbar ist.
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4.2 Charakterisierung der RuBlpartikeln

Um Partikelschichten aus reaktiven und inerten Partikeln im Modellfilterkanal zu generieren,
ist es ebenfalls wichtig die reaktiven Partikeln zu charakterisieren. Fiir deren Charakterisierung
wurden verschiedene C:O Verhiltnisse wahrend der Rulsynthese im Ru8generator getestet. Die
Variation der Verhéltnisse ist im Anhang in Kapitel A.1.2 dargestellt.

In diesem Kapitel wird auf den ausgewahlten Betriebspunkt des Ruflgenerators eingegangen.
Die Betriebsparameter des Ruflgenerators sind in Tabelle 4.5 aufgelistet.

Tabelle 4.5: Verwendete Betriebsparameter des RuBgenerators fiir die Herstellung der Rupartikeln.

Gas Volumenstrom / Lmin™!
Propan 0,05
Stickstoff 2,0
Oxidationsluft 1,0
Mischgas (Stickstoff) 0,0
Verdiinnungsluft 0,0

PartikelgroRenverteilungen und elektronenmikroskopische Untersuchungen

Die anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung sowie eine REM-Aufnahme der Ruflpartikeln sind
in Abb. 4.10 dargestellt.

Die anzahlbasierte PSD der Ruf$partikeln ist schmal verteilt und der anzahlbasierte Modalwert
der RuBagglomerate liegt bei d,,o,q = 85 nm. Die Verteilung bezieht sich nicht auf die Primér-
partikeln des Rulles, die eine PartikelgroBe von dp = 20 nm ... 40 nm vorweisen, sondern auf die
gemessenen Agglomerate, die wiahrend bzw. auch nach der Generierung im Ru3generator ent-
stehen und auch in der REM-Aufnahme in Abb. 4.10 b) deutlich zu erkennen sind.

Messungen der Ru8partikelgroen aus dem Abgasaerosol von Diesel- und Ottomotoren wur-
den z.B. von Fissan et al. [40], Liati et al. [84], Z6llner und Briiggemann [137] und Koch et al. [75]
untersucht und liegen in einem vergleichbaren PartikelgroBenbereich.
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Abbildung 4.10: a) Anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung der Rulpartikeln des gewihlten Betriebspunktes des Rulgenera-
tors aus Tabelle 4.5, b) REM-Aufnahmen der abgeschiedenen RuB8partikeln auf einem Sintermetallfilter und c)

dessen VergroRerung nach [2].

Thermogravimetrische Analyse

Die Verwendung einer einzigen Rulart gewéhrleistet eine konstante Reaktivitét tiber alle durch-
gefiihrten Experimente in dieser Forschungsarbeit. Um die Reaktivitdt der Ruf3partikeln zu be-
stimmen, wurde, vergleichbar zu Kapitel 4.1.3, ein dynamisches, nicht-isothermes TGA-Experi-
ment mit einer konstanten Heizrate von 8 = 5Kmin~! und der in den Regenerationsexperi-
menten verwendeten Sauerstoffkonzentration von ¢, =21 % durchgefiihrt. Vergleichbar zu den
TGA-Untersuchungen der Aschepartikeln erlaubt die differentielle Massenabnahme da/dT eine
Analyse der Temperaturabhingigkeit der Oxidation. Somit konnen Riickschliisse tiber die Reak-
tionsfreudigkeit des Ru8systems in Abhédngigkeit der Regenerationstemperatur, die in den Ex-
perimenten zu den Umlagerungsvorgéngen von Partikelstrukturen bei Tgeg = 570 °C konstant
gehalten wurden, abgeschétzt werden. Die Ergebnisse des normierten, experimentell ermittel-
ten TGA-Profils der Rulpartikeln, zwei Einzeloxidationsprofile der Reaktivitdtsklassen und die
normierte CO,-Konzentration sind in Abb. 4.11 aufgetragen.
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Abbildung 4.11: Normiertes, experimentell ermitteltes TGA-Profil der am Betriebspunkt generierten RuBpartikeln, zwei Einzel-
oxidationsprofile der Reaktivitdtsklassen bei €0, =21%,¢N, =79% und einer Heizrate f =5 Kmin~! und die
normierte CO;-Konzentration. Die GroRen sind auf den gemessenen Maximalwert normiert.

Die differentielle Massenabnahme (Umsatzrate) der Ru8partikeln weist zwei Maxima bei T, =
136 °C und T 5y = 544 °C auf. Das Maximum der niedrigen Temperatur ist erneut auf die Desorp-
tion/Verdampfung von VOC zuriickzufiihren. Auch in diesem Fall wird nicht das Oxidationspro-
dukt - CO, - gemessen. Die Temperatur der maximalen Oxidationsrate liegt schlussfolgernd bei
Tmax = 544 °C. Der Anstieg links vom Temperaturmaximum ist dabei auf den Anstieg der Oxida-
tionsrate mit steigender Temperatur und der Abfall, rechts vom Maximum, ist auf den Verbrauch
des Rulles wihrend des nicht-isothermen Experimentes zuriickzufiihren [52].

Bei einer genauen Betrachtung des Profils der differentiellen Massenabnahme ist zu erkennen,
dass dieses in zwei Reaktivitdtsklassen eingeteilt werden kann, d.h. die Umsatzrate besitzt zwi-
schen T=400°C... 700 °C zwei Maxima, die ineinander iibergehen. Die Maxima der beiden Ruf3-
klassen sind im Profil der Umsatzrate in Abb. 4.11 markiert. Zusitzlich sind die jeweiligen Einze-
lumsatzprofile der beiden RuRklassen als gestrichelte Linien eingezeichnet. Diese Uberlagerung
von Oxidationsprofilen von zwei Rulfklassen wurde im Kontext von motorischen Rulpartikeln
mehrfach beobachtet [50, 74, 75]. Die Grundlagen der numerischen Anpassung dieser Profile
konnen in Hagen et al. [50] nachgelesen werden und beruhen auf multipler nicht-linearer Re-
gression basierend auf dem Levenberg-Marquardt-Algorithmus. Als Ergebnis dieses Vorgehens
werden nicht exklusiv die beiden Reaktivitdtsklassen erhalten, sondern auch deren kinetische
Parametersitze, die in Tabelle 4.6 aufgefiihrt sind.

Die im TGA-Profil zu geringeren Temperaturen verschobene RuSklasse ist als reaktiver zu bewer-
ten, weist ein Ty, = 539 °C und eine Aktivierungsenergie von Ey = 130k]J mol~! auf. Die Ak-
tivierungsenergie der vergleichsweise unreaktiven Klasse ist um AE, = 14 kJ mol~! erhoht, was
sich in einer Zunahme von T,y » 4ullert. Sowohl die Temperaturen der maximalen Umsatzrate
als auch die abgeleiteten Aktivierungsenergien sind in Ubereinstimmung mit im Verbrennungs-
motor synthetisierten Rul§partikelsystemen [38, 74, 75].
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In Kap. 2.1.2 wurde ein globalkinetischer Ansatz zur Beschreibung der Oxidation von Ruflpar-
tikeln vorgestellt. Unter Zuhilfenahme der kinetischen Parametersétze konnen die Oxidations-
zeiten bei einer isothermen Regeneration im MFK bei Tgeg = 570 °C fiir die beiden RuSklassen
abgeschatzt werden. Dabei wird davon ausgegangen, dass die beiden Ruflklassen, die gemal der
Analyse von Tab. 4.6 ungefdhr in einem Massenverhéltnis von 1:1 entstehen (wg,g entspricht
hier dem Massenanteil), unabhingig voneinander oxidieren, was gemaf§ Hagen et al. [50] eine
gerechtfertigte Annahme ist. Die Zeitskalen fiir die Oxidation ist nach Erreichen der Regenera-
tionstemperatur fiir die reaktive RulRklasse mit ungefahr zehn Minuten und fiir die unreaktive
RufBklasse mit ungefihr vierzig Minuten anzugeben und damit in hervorragender Ubereinstim-
mung mit den im spéateren Verlauf vorgestellten Regenerationsexperimenten im MFK.

Tabelle 4.6: Kinetische Parameter fiir die Anpassung der experimentellen TGA-Experimente und Temperatur der maximalen
Umwandlung Typax.

Prozessparameter: co, =21%, cN, =79 %, B =5 Kmin™!

WRUS/% kO,ox/K_1 EA /k] mOI_l n/ - Tmax/oc

RuRklasse1 50 5,5-107 130 0,8 539
RuRklasse2 50 1,0-107 144 1,0 597

Zusammenfassend sind die Rul3partikeln des ausgewdhlten Betriebspunktes in Bezug auf ihre
Primérpartikelgrofle, Agglomeratgrofe und Reaktivitdt mit Rulpartikeln aus der motorischen
Verbrennung vergleichbar. Auch die TGA-Ergebnisse bestédtigen die ausgewdhlte Temperatur
der Regenerationsexperimente von Tgeg = 570°C, da in diesem Bereich beide Rufklassen eine
ausreichend hohe Oxidationsrate aufweisen.

70



5 Filtration - Schichtbildung mit reaktiven
und inerten Partikeln

Nachdem die reaktiven und inerten Partikeln synthetisiert und zwei Betriebspunkte festgelegt
wurden, folgt im nidchsten Schritt die Filtration dieser Partikeln im MFK. Das Ziel ist eine homo-
gene Partikelschicht zu erzeugen, die als Grundlage fiir die anschliefenden experimentellen Un-
tersuchungen der Umlagerungsvorgédnge dienen sollen. Dafiir werden die Aerosole in den MFK
geleitet und eine massenbasierte Abscheidung der Partikeln auf dem Sintermetallfilter durchge-
fiihrt.

Die Filtration der Aerosole im MFK wurde zum einen in situ beobachtet und zum anderen wur-
de zeitgleich der Druckverlust tiber dem Filterkanal gemessen. Hierbei werden in der folgenden
Abb. 5.1

¢ der Druckverlustverlauf wihrend der Filtration der Aerosole mit unterschiedlichen Reaktiv-
Inert-Verhéltnissen - RI = 100/0, 75/25, 50/50, 0/100 -, wie sie auch in Kapitel 6.2.3 fiir die
Umlagerungsvorgiange mit Regeneration verwendet werden,

 eine visuelle Auswertung von definierten Beladungszeitpunkten des Filtermediums mit
RuBpartikeln mittels Bildaufnahmen und

¢ Zeichnungen des schematischen Querschnitts durch die Filterwand bei definierten Be-
ladungszeitpunkten, die in der Druckverlustkurve markiert sind,

dargestellt.

Die Aerosolgeschwindigkeit am Kanaleinlass war bei allen Untersuchungen mit vaeroso1 = 13,1 ms™
konstant. Bei dieser Geschwindigkeit zeigten erste Untersuchungen, dass sich die Partikeln als
Schicht im Filterkanal (Depositionsmuster der Schichtbildung von reaktiven und inerten Parti-
keln) ablagern und nicht das Depositionsmuster der Kanalverfiillung bilden. Das Depositions-
muster der Kanalverfiillung bildet sich ab Aerosolgeschwindigkeiten von vaergso = 18,0ms™!,
bei welcher die Partikeln wéahrend der Filtration bis an das Kanalende des Einlasskanals trans-

portiert werden.

1
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Abbildung 5.1: Druckverlust {iber der Beladungsmasse wihrend der Filtration von Aerosolen mit Unterschieden im RI-
Verhiltnis im MFK und Bilder i. - iv.: Ausschnitte von Aufnahmen der verschiedenen Beladungszeitpunkte wih-
rend der Filtration eines Aerosols mit RI = 100/0 und schematische Zeichnungen der Filtrationsstufen auf einem
Sintermetallfilter.

Prozessparameter: RI = variiert, Vaerosol = 13,1 ms ™, T=20°C ... 25°C

Der Druckverlustverlauf bei dem der Anfangsdruckverlust des unbeladenen Filters Ap, subtra-
hiert wurde, zeigt bei den unterschiedlichen RI-Verhiltnissen jeweils zwei aufeinanderfolgende
Filtrationsbereiche:

¢ die Tiefenfiltration und

¢ die Oberflichen- / Kuchenfiltration.
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Im Zusammenhang mit dem Druckverlust und der visuellen Auswertung kann die Filtration in
vier zeitlich abhéngige Schritte eingeteilt werden, die sich auch auf die gezeigten Aufnahmen in
Abb. 5.1 beziehen:

i. Start der Filtration

ii. Wdhrend der initialen Filtration werden die Partikeln hauptsichlich in der Filterwand ab-
geschieden, was zu einer Anderung von deren Mikrostruktur fithrt und in einem stei-
len Anstieg des Druckverlustes wéahrend der Anfangsbeladung resultiert [30]. Aufnahme
(1) zeigt, dass die Poren des Filtermediums mit Ruf$partikeln gefiillt sind, was durch die
schwarzen Punkte im Filtermedium sichtbar wird und als schematische Zeichnung, ne-
ben der Aufnahme visualisiert ist.

iii. Sobald sich keine Partikeln mehr in der Filterwand ablagern, beginnt die Kuchenfiltration
bei welcher sich die Partikeln auf der Kanalwand - im Einlasskanal - abscheiden. Diese
Filtrationsstufe zeichnet sich durch eine geringere Steigung des Druckverlustes aus und
die Partikeln lagern sich um die schon gefiillten Poren an und weiten diese mit fortschrei-
tender Zeit (Bild 2) aus bis das Filtermedium vollstdndig mit Partikeln bedeckt ist (Bild
4).

iv. Bei einer Rulbeladung von m = 6 mg ist das Filtermedium nicht mehr sichtbar und voll-
standig mit Rulpartikeln bedeckt, wahrenddessen steigt der Druckverlust weiter an. Der
Anstieg des Druckverlustes ist dabei von der Dicke und Permeabilitédt der Partikelschicht
abhéngig [68]. Dadurch sind fiir die unterschiedlichen RI-Verhiltnisse auch die Steigun-
gen im Bereich der kuchenbildenden Filtration verschieden. In diesen Experimenten und
nach einer Beladungsmasse von m = 18 mg ist zu erkennen, dass der Druckverlustanstieg
in diesem Bereich nicht linear ist. Dies deutet auf eine inhomogene Schichtbildung hin,
was im folgenden Abschnitt noch niher betrachtet wird.

Die grundlegende Einteilung der beiden, auch hier gesehenen Filtrationsbereiche - die Tiefen-
und Kuchenfiltration -, die jeweils einen charakteristischen Anstieg des Druckverlustes verursa-
chen, sind seit vielen Jahren bekannt und wurde von Autoren wie Tien and Payatakes [123], Tien
and Bai[122] und Zhang et al. [133] sowie Suresh et al. [120] und Yamaguchi et al. [131] veroffent-
licht.

Die hier gezeigten Ergebnisse, die mit dem fiir diese Forschungsarbeit konstruierten MFK er-
zielt wurden, bestdtigen, dass die grundlegende Filtration sowie die dabei entstehende Partikel-
schicht ein geeignetes Modellsystem darstellt, um die in dieser Arbeit gewonnen Ergebnisse auf
einen Partikelfiter zu tibertragen.

Zwar sind bei allen untersuchten Filtrationen der unterschiedlichen RI-Verhiltnissen die Filtra-
tionsbereiche im Druckverlustverlauf zu erkennen, jedoch unterscheiden sie sich in ihren Stei-
gungen.
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5 Filtration - Schichtbildung mit reaktiven und inerten Partikeln

Je hoher der RuBanteil des Aerosols ist, desto steiler ist der Druckverlustanstieg im Bereich der
Tiefenfiltration. Die kleineren Rufagglomerate von d = 85 nm werden zunéchst durch Diffusi-
onsabscheidung in den Poren des Sintermetallfilters abgeschieden. Die groferen Ascheparti-
keln, die in einer breiten PartikelgroBenverteilung (siehe Kapitel 4.1.3) vorliegen, befinden sich
im Ubergangsbereich zwischen Diffusions- und Trigheitsabscheidung. Die Wahrscheinlichkeit,
dass sich die Aschepartikeln auf dem Filtermedium abscheiden, ist aufgrund ihrer Gr63e erhoht,
wodurch der Druckverlust langsamer ansteigt und global betrachtet eine geringere Steigung hat.
Zusétzlich wird wihrend der Ruflgenerierung Wasserdampf gebildet, welcher die relative Feuch-
tigkeit des Aerosols auf bis zu ¢ = 95 % erhoht, was ebenfalls zu einem steileren Anstieg des
Druckverlustes fiithrt [27] und den Unterschied zur Filtration mit Aschepartikeln darstellt.

Im Bereich der kuchenbildenden Filtration ist zu erkennen, dass dieser Bereich, nicht wie in der
Theorie beschrieben, linear ansteigt, sondern sich stetig einem Grenzwert anndhert. Dieses Ver-
halten kann auf eine inhomogene Schichtbildung im Filterkanal hindeuten, was im folgenden
durch Schichtdickenmessungen noch untersucht wird. Des weiteren wird der Volumenstrom
durch den MFK, wie in Kapitel 3.3 beschrieben, mithilfe einer Pumpe und eines MFCs gere-
gelt. Durch diesen Versuchsaufbau kann der Druckverlust nicht weiter linear ansteigen, da der
Druckverlst tiber dem Filter sich an die Leistungsgrenze der Pumpe annéhert und die maximale
Beladungsmasse dadurch limitiert ist. Mit fortschreitender Filtrationszeit wird schlussfolgernd
ein Druckverlustgrenzwert, was die abfallende Steigung der Druckverlustkurven der Experimen-
te im Bereich der kuchenbildenen Filtration erklart.

Analyse der Schichtdicken von Partikelschichten mit unterschiedlichen RI-Verhiltnissen

Die Aerosole mit Unterschieden im RI-Verhiltnis wurden massenbasiert im MFK abgeschieden,
weswegen die Dicke der erzeugten Partikelschichten variieren. Fir die schon im vorherigen Ab-
schnitt gezeigten RI-Verhdltnisse und einer Beladungsmasse von m = 18 mg sind die Schicht-
dicken iiber die Kanalldnge in Abb. 5.2 aufgetragen. Die Messungen wurden an drei Stellen auf
dem beladenen Sintermetallfilter, wie in Kapitel 3.3 vorgestellt, durchgefiihrt.

Uber die gesamte Kanallinge weisen die abgeschiedenen Partikelschichten fiir die untersuchten
RI-Verhiltnisse nur geringfiigige Schwankungen auf.

Mit steigendem, massenbasierten Rullanteil wird die Partikelschicht im MFK dicker. Dabei lie-
gen die reine Ascheschicht (RI =0/100) sowie die Mischschichten (RI=50/50 und RI =75/25) in
einem GroBenbereich zwischen h=70pm ... 103 pm. Die vollstandig reaktive Partikelschicht mit
RI=100/0 besitzt eine durchschnittliche Schichtdicke von h = 200 pm und liegt damit um einen
Faktor von ca. 2,3 tiber den anderen Partikelschichten. Die Schichten aus reaktiven und inerten
Partikeln sowie deren Mischschichten wurden massenbasiert im MFK abgeschieden. Dabei ha-
ben die Partikeleigenschaften, wie die PartikelgroRe (vgl. Kapitel 4) und die Partikeldichte einen
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Abbildung 5.2: Schichtdicken der Partikelschichten mit unterschiedlichen RI-Verhéltnissen.
Prozessparameter: RI = variiert, Vaerosol = 13,2ms ™1, T=20°C ... 25°C, m = 18 mg

Einfluss auf die dabei entstehende Schichtdicke. Die Dichte der Aschepartikeln liegt mit durch-
schnittlichen Werten zwischen p ssche = 2500 kgm™ ... 3000 kgm~ von einem einzelnen Asche-
partikel [132] deutlich tiber der Dichte von RulSpartikeln aus der dieselmotorischen Verbren-
nung, die von Park et al. [97] mit pgyg = 1700 kgm~ ... 1800 kgm— von einem RuRagglomerat
bestimmt wurde. Eine geringere Partikeldichte fiihrt somit bei einer konstanten Partikelmasse
zu einem groéfleren Volumen, was sich auf den Wert der Schichtdicke auswirkt.

Wie in Abb. 5.1 gezeigt, ist der Druckverlust der Ruf3schicht héher als der Druckverlust der an-
deren filtrierten Partikelschichten. Im Zusammenhang mit dem Druckverlust aus Abb. 5.1 folgt,
dass der Druckverlust mit steigender Schichtdicke héher ist, auch unabhingig von der Zusam-
mensetzung der Partikelschicht. Gleichzeitig steht die Schichtdicke im direkten Zusammenhang
zur Partikeldichte der einzelnen abgeschiedenen Partikeln, d.h. je geringer die Partikeldichte ist,
desto dicker wird, bei einer massenbasiert Abscheidung, die Partikelschicht.

Dabei muss beachtet werden, dass ebenfalls die Permeabilitit der Partikelschicht eine wichtige
Rolle beim Anstieg des Druckverlust spielt. Durch den Verschluss der Poren aufgrund der Ru3-
partikeln wird die Durchldssigkeit des Filtermediums reduziert. Die Rullagglomerate mit einem
Modalwert von d = 85 nm werden zu Beginn der Filtration durch Diffusionsabscheidung haupt-
sdchlich in den Poren des Filtermediums abgeschieden. Die grofleren Aschepartikeln, welche
sich im Ubergangsbereich zwischen Diffusions- und Trigheitsabscheidung befinden, werden
hingegen bevorzugt auf dem Filtermedium und nicht in dessen Poren abgelagert. Die genaue
Permeabilitidt der unterschiedlichen Partikelschichten wurde in dieser Arbeit nicht bestimmt.
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5 Filtration - Schichtbildung mit reaktiven und inerten Partikeln

Visuelle Analyse der Partikelschichten mit Unterschieden im RI-Verhiltnis mittels REM-
Aufnahmen

Fiir einen zusétzlichen visuellen Eindruck sind in Abb. 5.3 REM-Aufnahmen der unterschiedli-
chen Partikelschichten, die im MFK gebildet wurden, vergleichend dargestellt. Die Aufnahmen
wurden in der Mitte des Einlasskanals nach einer Kanalldnge von X = 62,5 mm gemacht.

Aufnahmebereich 10 mm
e===mne et i L] Y
b) RI = 50/50

a) RI=0/100

N

Abbildung 5.3: REM-Aufnahmen der Partikelschichten auf Sintermetallfilter mit variiertem RI-Verhéltnis. Aufnahmen wurden
aus der Mitte des Einlasskanals nach X = 62,5 mm aufgenommen. Prozessparameter: m = 18 mg, Vaerosol =
13,1ms™!, T=20°C...25°C.

Die visuelle Auswertung der Asche- und Ru8partikeln, wie in Abb. 5.3 a) und d) erneut gezeigt,
ist schon aus Kapitel 4.1.3 und 4.2 bekannt - die Aschepartikeln liegen als einzelne, sphérische
Partikeln und die Kohlenstoffnanopartikeln des Rul3es als Agglomerate vor.

Bei den gemischten Partikelschichten mit RI = 50/50 (b) und RI = 75/25 (c) sind die Aschepar-
tikeln innerhalb des RuBlbettes eingeschlossen und es sind nur wenige Aschepartikeln in der
obersten Partikelschicht zu erkennen. Eine anschlieBende Oxidation der RuBpartikeln bei 570 °C
in einem Muffelofen bestitigt, dass das abgeschiedene Reaktiv-Inert-Verhaltnis mit dem theore-
tisch bestimmten Verhaltnis {ibereinstimmt. Die Aschepartikeln wurden schlussfolgernd in den
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5 Filtration - Schichtbildung mit reaktiven und inerten Partikeln

unteren Schichten abgeschieden und allein der massenbasiert Inertanteil blieb nach der Rege-
neration des Filters auf dem Filtermedium zurtick.

Analyse des Einflusses der abgeschiedenen Partikelmasse auf die Schichtdicke einer Ruf3-
schicht

Die Schichtdicke héngt ebenfalls von der filtrierten Partikelmasse ab. Zusitzlich zu den unter-
suchten RI-Verhéltnissen istin Abb. 5.4 der Einfluss der filtrierten Rumasse auf die Schichtdicke
einer Partikelschicht mit RI = 100/0 dargestellt.

250 | = mygpp=6mg ® myg=12mg 4 mygy =18mg
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Abbildung 5.4: Schichtdicken der Partikelschicht nach der Filtration von variierten Rumassen.
Prozessparameter: RI = 100/0, Vaerosol = 13,1 ms ™}, T=20°C ... 25 °C, m = variiert

Wie zu erwarten, nimmt die Schichtdicke mit der Erh6hung der filtrierten Masse zu. Innerhalb
der Kanalldnge weisen die beiden diinneren Ru8partikelschichten (h = 60 pm bei m = 6mg, h
=135 pum bei m = 12 mg) eine Abnahme der Schichtdicke zum Kanalende zwischen 15,1 % und
25,7 % auf. Aufgrund der geringeren abgeschiedenen Partikelmasse wird die Beladungszeit - die
Zeit wihrenddessen der MFK mit dem definierten Aerosol durchstromt wird - reduziert. Ben-
said et al. [21] beschrieben in ihren Untersuchungen, dass zu Beginn des Filtrationsprozesses in
einem Partikelfilter das Stromungsprofil des Aerosols vergleichbar mit dem einer Gasstromung
ist, da die Partikeln vom Gas getragen werden und vernachléssigbare Trégheitseffekte aufweisen
[21]. Das bedeutet, dass zu Beginn der Filtration die Partikeln am Kanaleinlass abgeschieden
werden, da hier eine hohere Stromungsgeschwindigkeit herrscht, welche iiber die Kanalldnge
abnimmt[19]. Das Aersol passiert schlussfolgernd direkt am Anfang des Einlasskanals die Filter-
wand, so dass in diesem Bereich vermehrt Partikeln abgeschieden werden. Nach der beginnen-
den Rullablagerung erhoht sich der viskose Widerstand der Gasdurchgangsgeschwindigkeit im
Anfangsbereich des Einlasskanals - also durch die Filterwand - und die Ablagerung der Partikeln
verschiebt sich stetig in Richtung des Kanalstopfens, da nun in diesem Bereich das Gas vermehrt
die Filterwand durchstromt [21].
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5 Filtration - Schichtbildung mit reaktiven und inerten Partikeln

Mit fortschreitender Filtrationszeit entsteht eine Partikelschicht im MFK, die eine geringere Dif-
ferenz der Schichtdicke zwischen Kanalanfang und Kanalende, wie die Ergebnisse der Schichtdi-
ckenbei einer Beladung von m = 18 mgin Abb. 5.4 zeigen, aufweist. Hierbei ist die Partikelschicht
zwar am Kanalanfang etwas diinner - die Abweichung zwischen Kanalanfang und Kanalende be-
tragt in diesem Fall 11,6 % und liegt innerhalb der Standardabweichung.
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6 Umlagerungsvorginge von
Partikelstrukturen

Nachdem nun die reaktiven und inerten Partikeln als Schicht im Modellfilterkanal abgeschie-
den wurden, wird der Fokus des folgenden Kapitels auf die Umlagerungsvorgédnge von Partikel-
strukturen und die Analyse der entstehenden Depositionsmuster in Abhéngigkeit der Aerosol-
und Betriebsbedingungen gelegt. Es wird untersucht, ob Partikelstrukturen umgelagert und bis
an das Kanalende transportiert werden. So kann mit der Zeit aus der abgeschiedenen Partikel-
schicht das Depositionsmuster der Kanalverfiillung entstehen, wobei nur die inerten Partikeln
im Filter verbleiben. Die reaktiven Partikeln oxidieren, auch wihrend und nach einem Umlage-
rungsvorgang, weiter und werden somit aus dem Filter entfernt, dass keine Analyse des Deposi-
tionsmusters fiir diese Félle stattfindet.

Fiir die Untersuchungen ist es, aufgrund der Verwendung des fiir diese Forschungsarbeit kon-
struierten Modellfilterkanals, bei welchem der komplette Einlasskanal mit einer Hochgeschwin-
digkeitskamera beobachtet werden kann, méglich die Umlagerung von Partikelstrukturen in si-
tu zu verfolgen. Durch dieses Vorgehen konnen nicht nur die Zeitpunkte sowie Orte der Resus-
pensionen bestimmt, sondern auch die Gr6f3e und die Flugbahn der resuspendierten Partikel-
strukturen im Einlasskanal und die entstehenden Aschedepositionsmuster analysiert werden.
Zusatzlich werden Einfliisse der Prozessparameter, wie der Stromungsgeschwindigkeit oder Re-
generationstemperatur, untersucht.

Ziel ist die Umlagerungsvorgédnge zum einen zu beobachten und zum anderen Zusammenhén-
ge zwischen den variierten Prozessparametern und den dabei resultierenden Resuspensionen
von Partikelstrukturen und deren Transport zu untersuchen. Dabei wird zuerst auf die Umla-
gerungsvorgiange (Resuspension und Transport) von Partikelstrukturen ohne die Regeneration
des MFKs (Kapitel 6.1) und anschlieBend auf die Unterschiede zu den Umlagerungsvorgdngen
(Schichtaufbruch, Resuspension und Transport) von Partikelstrukturen wihrend der Regenera-
tion des MFKs (Kapitel 6.2) eingegangen.
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

6.1 Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen ohne
Filterregeneration - Resuspension und Transport

In einem ersten Schritt wird in diesem Kapitel die Resuspension und der Transport von reaktiv-
inerten Partikelstrukturen beobachtet, um erste Erkenntnisse zu sammeln, ob allein durch die
Durchstromung des MFKs Partikelstrukturen resuspendiert und entlang des Kanals transpor-
tiert werden.

Zuerst werden die Resuspension und der Transport bei konstanter Stromungsgeschwindigkeit
von reaktiv-inerten Partikelstrukturen (Kapitel 6.1.1) analysiert bevor diese bei variierter Stro-
mungsgeschwindigkeit (Kapitel 6.1.2) untersucht werden. Alle Experimente wurden bei Umge-
bungstemperatur durchgefiihrt und die Vorgehensweise ist in Kapitel 3.4.1 beschrieben. Fiir die
Partikelschichten wurde in diesem Fall das Ascheersatzsystem der Glaskugeln verwendet. Diese
stellen eine Alternative zu den generierten Aschepartikeln dar, da sie eine schnelle Beladung des
Filterkanals gewahrleisten. Die Glaskugeln wurden zusammen mit den Ru8partikeln nach dem
Schema aus Abb. 3.4 abgeschieden.

Die Ergebnisse geben einen qualitativen Uberblick iiber Resuspensions- und Transportvorginge
von Partikelstrukturen im MFK wihrend dessen Durchstromung mit partikelfreier Luft. Mogli-
che Kollisionen der Partikelstrukturen mit der Kanalwand kénnen durch die Aufnahmen der
Hochgeschwindigkeitskamera ausgewertet werden. Es kann jedoch keine definitive Aussage
getroffen werden, ob Kollisionen mit dem Filtermedium und damit zusammenhéngende Ab-
l6sungen von einzelnen Partikeln und Agglomeraten aus der Partikelschicht oder Ablésungen
von einzelnen Partikeln aus den resuspendierten Strukturen stattgefunden haben.

Fiir die Auswertung wurde der Aquivalentdurchmesser der Projektionsfliche der Partikelstruk-
tur direkt vor der Resuspension - zum Zeitpunkt tges = 0's - angegeben. Mithilfe der Aufnahmen
der Hochgeschwindigkeitkamera wird validiert, ob Partikelstrukturen resuspendiert und diese
bis an das Kanalende transportiert werden. Dies dient als erster Schritt, um mégliche Prozesse in
einem Partikelfilter zu charakterisieren und eine grundlegende Beobachtung der Resuspension
und des Transports von reaktiv-inerten Partikelstrukturen zu analysieren.

Ausziige aus den in diesem Kapitel gezeigten Ergebnissen wurden in der Zeitschrift ”Separations”
von Thieringer et al. [2] ver6ffentlicht.
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6.1 Umlagerungsvorgédnge von Partikelstrukturen ohne Filterregeneration

6.1.1  Resuspension und Transport von Partikelstrukturen bei
konstanter Stromungsgeschwindigkeit

Fiir eine erste Analyse der Resuspension und des Transports von Partikelstrukturen bei einer
konstanten Stromungsgeschwindigkeit von vg,s = 25 ms~! wurde eine Partikelschicht aus RuR-
partikeln und Glaskugeln im MFK gebildet. Die Gesamtbeladung der beiden Partikelsysteme be-
trug m = 200 mg. Die Experimente wurden bei Umgebungstemperatur von Ty, = 20 °C durch-
gefiihrt und die Reynoldszahl'? der Gasstrémung liegt mit Re = 5600 im turbulenten Bereich.
Aufgrund dieser Turbulenz kénnen am Kanaleinlass Wirbel entstehen, die zu einer Inhomoge-
nitét in der Partikelschicht fithren. Dadurch lagern sich Glaskugeln in diesem Bereich verstarkt
ab, so dass die Partikelschicht am Kanaleinlass eine Glaskugelansammlung vorweist.

Visuelle Analyse der Resuspension und des Transports einer Partikelstruktur

In Abb. 6.1 ist die Bildersequenz der Resuspension und des anschlieBenden Transports einer
Partikelstruktur mit einem flichengewichteten Aquivalentdurchmesser von d = 343 pm bei den
im vorigen Abschnitt genannten Betriebsbedingungen und der Zeit t = 0 s dargestellt. Die Zeit-
differenz zwischen den einzelnen Bildern betragt At = 0,004 s. Fiir eine bessere Visualisierung
wurde die resuspendierte Partikelstruktur weill eingefarbt.

Die am Kanalanfang entstandene Glaskugelansammlung - dem inhomogenen Bereich der Par-
tikelschicht - fiihrt dazu, dass sich allein in diesem Bereich Partikelstrukturen ablosen. Insge-
samt 16sen sich in der Zeit von t = 0,02 s, in welcher Umlagerungen wéhrend des Experimentes
stattfinden, N = 10 Partikelstrukturen mit einem Aquivalentdurchmesser d > 100 pm bei einer
Gasgeschwindigkeit von vg,s = 25 ms~! am Kanaleinlass ab. Kleinere Partikelstrukturen werden
in dieser Auswertung aufgrund der Kamerauflosung nicht betrachtet, da hier keine sichere Aus-
sage getroffen werden kann, ob es sich um abgeldste Partikelstrukturen im Filterkanal handelt.

Die gezeigte Beispielpartikelstruktur, die in Abb. 6.1a), ¢) und d) rot eingekreist ist, 16st sich eben-
falls in dem Bereich der Glaskugelansammlung ab. Eine Vergroerung der Glaskugelansamm-
lungistin Abb. 6.1 b) dargestellt. Die Partikelstrukturen werden in diesem Bereich des Einlasska-
nals gelost, da dort die Gasgeschwindigkeit am gréten ist, dadurch die Lift-Krafte ihr Maximum
erreichen und die Adhésionskrifte zwischen den Partikeln und dem Filtermedium {ibersteigen.
Wie z.B. Konstandopoulos and Johnson [76] zeigten, nimmt die Gasgeschwindigkeit entlang des
Einlasskanals eines Wandstromfilters ab, wodurch auch die Lift-Kréfte sinken, durch welche Par-
tikeln und Partikelstrukturen abgelost werden.

Die Gesamtzeit von der Resuspension der Partikelstruktur bis zu deren Aufprall am Kanalende
betrigt 0,02's. Selbst bei einer moderaten Geschwindigkeit fiir einen Partikelfilter'® findet der

Die Reynoldszahl ist das Verhiltnis zwischen Tragheitskraft und Reibungskraft und gibt an, ob eine Stromung im turbulenten
oder laminaren Bereich liegt. Bei der Durchstromung eines Rohres mit einem Fluid liegt die kritische Reynoldszahl bei Reyj¢
=2300. Wenn Re < Rey liegt eine laminare Stromung, bei Re > Reyj kann eine turbulente Strémung vorliegen. Dabei gibt
die kritische Reynoldszahl jedoch nur einen Ubergangsbereich zwischen laminarer zu turbulenter Strémung an [116].

Nach Dittler [35] liegen die Geschwindigkeiten in einem DPF zwischen v=10ms~! ...80ms™!.

@
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a) VGas=25ms ! Strémungsrichtung , 10mm

b) ©) d
L.
Kanaleinlass t=0s t=0,012s
X=0mm X=3,4mm X=80mm
d=434um d =607 um

Abbildung 6.1: a) Bildersequenz der resuspendierten Partikelstruktur und deren Transport durch den MFK bei einer Stromungs-
geschwindigkeit von vggs = 25 ms~! und Umgebungstemperatur sowie b) VergroRerung der Glaskugelansamm-
lung am Kanaleinlass (Fiir eine bessere Sichtbarkeit wurde fiir diese Vergroferung der Bildkontrast erhoht), c)
resuspendierte Partikelstruktur nach tges = 0s und d) nach treg = 0,012s, d = 434 pm, RI=10/90, m =200 mg, T
= Umgebungstemperatur nach [2].

Transport in einem Bruchteil einer Sekunde statt. Wahrend des Transports rotiert die gezeigte
reaktiv-inerte Partikelstruktur, was in einem Vergleich in Abb. 6.1 c¢) und d) dargestellt ist und
der flichengewichtete Aquivalentdurchmesser bestitigt. Diese Rotation hat Auswirkungen auf
die Geschwindigkeit und Flugbahn. Nicht nur die Rotation, sondern auch die Position der Par-
tikelstruktur im Einlasskanal (X-Y-Z-Position) sowie die Form der Partikelstruktur bestimmen
ihre Beschleunigung oder Abbremsung und auch ihre Trajektorie.

Analyse der Geschwindigkeit und Flugbahn von Partikelstrukturen

Aus diesem Grund wurden fiir die resuspendierte Partikelstruktur aus Abb. 6.1 sowie zwei weite-
re resuspendierte Strukturen die Geschwindigkeiten (a) und Flugbahnen (b) entlang der Kanal-
lange bestimmt und in Abb. 6.2 aufgetragen. Die analysierten Partikelstrukturen unterscheiden
sich in ihren flichengewichteten Aquivalentdurchmessern, die mithilfe der abgebildeten Pro-
jektionsflache berechnet wurden, zwischen d = 379 pm ... 434 pm zu Beginn der Ablosung bei
t = 0s. Die Formen der einzelnen Strukturen, direkt vor der Resuspension zum Zeitpunkt tgeg
= 0s, sind zusitzlich in Abb. 6.2 unter der Legende und den dazugehorigen Aquivalentdurch-
messern dargestellt. Die resuspendierten Partikelstrukturen erfahren wiahrend des Transports
keine Kollisionen und es ist wihrenddessen auch keine Ablésung von einzelnen Partikeln der
resuspendierten Struktur zu erkennen.

Die Geschwindigkeiten der Partikelstrukturen steigen nach der Resuspension am Kanalanfang
an und erreichen in den ersten 25 % der Kanalldnge ihre Maximalgeschwindigkeit.
Nach einer Kanalldnge von X = 30 mm betrégt die Maximalgeschwindigkeit der Partikelstruktur
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Abbildung 6.2: a) Geschwindigkeit und b) Flugbahn der resuspendierten Partikelstruktur entlang des Einlasskanals bei einer

Stromungsgeschwindigkeit von vggs = 25 ms~ am Kanaleinlass. Die Partikelschicht ist aus Glaskugeln und Ruf,
wie in Abb. 3.6 gezeigt, aufgebaut mit RI = 10/90, m = 200 mg, T = Umgebungstemperatur nach [2].

mit d = 434 pm vy, = 6,7 ms~'. AnschlieBend reduzieren sich die Geschwindigkeiten der Par-
tikelstrukturen stetig bis sie am Kanalende mit dem Stopfen kollidieren und dort abgeschieden
werden. Die nur langsame Geschwindigkeitsabnahme der Struktur mit einem flachengewich-
teten Aquivalentdurchmesser von d = 434 um bestitigt die visuelle Auswertung aus Abb. 6.1
a), dass die Partikelstruktur wihrend des Transportes weder mit der Kanalwand noch mit der
Partikelschicht kollidiert. Durch eine Kollision wiirde die Geschwindigkeit der Partikelstruktur
abrupt sinken.

Wie schon oben erwéhnt, hdngen die erreichten Geschwindigkeiten der Partikelstrukturen nicht
nur, wie nach dem Newton’schen Gesetz definiert, von deren Masse, sondern auch von ihrer
Ortlichkeit im Einlasskanal ab. Ferner ist die beschleunigende Stromungswiderstandskraft zu
berticksichtigen, die u.a. von der unregelmafigen Form der Partikelstrukturen, der daraus re-
sultierenden angestromten Querschnittsfliche sowie dem Stromungswiderstandskoeffizienten
(cw-Wert) abhéngt, die sich bei Rotation stindig verdndern [86]. Dies wird an dem Vergleich der
beiden Partikelstrukturen mit einem Aquivalentdurchmesser von d = 379 um und d = 418 um
deutlich. Nach der Resuspension erreichen beide Partikelstrukturen innerhalb der ersten X =
10 mm der Kanalldnge eine Geschwindigkeit von iiber v = 6,0ms~!. Dabei wird die kleinste
Partikelstruktur in der oberen Hélfte der Kanalbreite resuspendiert und in Richtung der Kanal-
wand transportiert. Aufgrund der Wandnihe und der sich dort ausbildenden Grenzschicht, die
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

eine Anderung des Stromungsfeldes und schlussfolgernd eine Verringerung der Stromungsge-
schwindigkeit des Gases mit sich zieht [28], wird die Struktur abgebremst, was an der verringer-
ten Geschwindigkeit dieser zu erkennen ist .

Das identische Verhalten ist bei der Partikelstruktur mit einem Aquivalentdurchmesser von d =
418 pm zu erkennen. Hier ist der Abfall der Geschwindigkeit deutlich zwischen einer Kanalldn-
ge von X = 35 mm und X = 46 mm sichtbar. In diesem Bereich befindet sich die Partikelstruktur
ebenfalls in Wandnéhe bei einer Kanalbreite von Y = 2,74 mm. Anschliefend werden beide Parti-
kelstrukturen in die Richtung der Kanalmitte transportiert. In diesem Bereich ist die Stromungs-
geschwindigkeit des Gases aufgrund der Kernstromung am hochsten und die Geschwindigkei-
ten der Partikelstrukturen reduzieren sich nur leicht. Aufgrund eines erneuten Richtungswech-
sels bei einer Kanalldnge von X = 77 mm der Partikelstruktur mit mittlerer Grofe d =418 pm ist
deren Geschwindigkeit geringer als die Geschwindigkeit der kleinsten Struktur. Dabei muss die
Ortlichkeit mit beachtet werden. Simulationen, die die Gasstrémung in einem Zweikanalmodell
modellierten, bestdtigen, dass die Gasgeschwindigkeit von der Position im Filterkanal (X-, Y-und
Z-Richtung) abhingig ist und mit der Kanalldnge (X-Richtung) abnimmt [2]. Dadurch kénnen
auch kleinere Strukturen, die rein physikalisch betrachtet eine geringere Geschwindigkeit haben
miissten, aufgrund deren Flugbahn eine schnellere Geschwindigkeit erreichen. Zusammenfas-
send werden jedoch alle evaluierten Partikelstrukturen bis an das Kanalende transportiert und
dort vom Stopfen abrupt abgebremst.

Durch diese Ergebnisse wird deutlich, dass die erreichte Geschwindigkeit der resuspendierten
Strukturen im direkten Zusammenhang mit deren Flugbahn durch den Einlasskanal stehen und
nicht nur von dessen Grofle abhéngen. Schlussfolgernd kann von der Geschwindigkeitskurve
eine grobe Abschitzung der Position der Partikelstrukturen in der Kanalbreite durchgefiihrt
werden.

Analyse der Stopp-Distanzen der resuspendierten Partikelstrukturen

Aus den bisherigen Auswertungen ist ersichtlich, dass die Partikelstrukturen bis an das Kanalen-
de transportiert werden. In Abb. 6.3 wurden fiir die evaluierten Strukturen die Stopp-Distanzen
fiir deren erreichte Maximalgeschwindigkeit (vgl. Abb. 6.2) berechnet und als Punkte eingetra-
gen. Zusatzlich wurden Kurven fiir drei konstante Geschwindigkeiten vy in Abhéngigkeit vom
Durchmesser dargestellt.

Diese vereinfachte Abschétzung der Stopp-Distanz beruht darauf, dass ein Partikel mit einer Ge-
schwindigkeit v, in ein ruhendes Gas gegeben wird. Daraus kann berechnet werden, wie weit es
transportiert wird, bis es aufgrund der Widerstandskraft zum stoppen kommt [58]. Eine genaue
Erklarung der Stopp-Distanz ist in Kapitel 2.3.2 zu finden.

Dieser Parameter stellt fiir diese Untersuchungen einen unteren Grenzwert dar, da bei diesen
Experimenten das Gas, welches durch den Filterkanal stromt, nicht ruhend ist. Dabei wird die
folgende Randbedingung eingefiihrt:
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Abbildung 6.3: Stopp-Distanz nach Hinds [58] fiir verschiedene Geschwindigkeiten vy und Stopp-Distanzen der resuspendier-
ten Partikelstrukuren aus Abb. 6.2 fiir deren Maximalgeschwindigkeit nach [2].

¢ Wenn die Stopp-Distanz groRer als die Kanalldnge ist, werden die resuspendierten Parti-
kelstrukturen bis an den Stopfen des Einlasskanals transportiert und dort abgelagert.

Dabei diirfen die Partikelstrukturen jedoch weder mit der Kanalwand noch mit dem Filterme-
dium bzw. der Partikelschicht auf diesem kollidieren. Die Berechnung basiert auf sphérischen
Partikeln mit den angegebenen flichengewichteten Aquivalentdurchmessern.

Die berechneten Stopp-Distanzen bestdtigen, dass alle resuspendierten Partikelstrukturen bis
tiber das Kanalende transportiert werden wiirden, selbst wenn das Gas in Ruhe ist. Das kleinste
Agglomerat mit d = 379 pm weist eine Stopp-Distanz von sgpp = 1,4m auf, was mehr als der
elf-fachen Kanalldnge entspricht. Auch die beiden groeren Partikelstrukturen liegen mit ssopp
= 1,9 m und sgopp = 2,0 m deutlich {iber der Kanallédnge.

In bewegter Luft, wie in den gezeigten Experimenten, ist bei den Partikelstrukturen mit einer
konvektiven Weiterbewegung zu rechnen, wodurch die Stopp-Distanz in den Experimenten
tiber der hier berechneten Stopp-Distanz liegt.

Zusétzlich sind in Abb. 6.4 die Stopp-Distanzen der evaluierten Partikelstrukturen in Abhangig-
keit von deren Axialgeschwindigkeit (X-Richtung) entlang der Kanallédnge des Einlasskanals dar-
gestellt.

Die ausgewertete Stopp-Distanz in Abhdngigkeit der Axialgeschwindigkeit bestétigen, dass tiber
den kompletten Transport der Strukturen im Einlasskanal die Stopp-Distanzen deutlich iiber der
Kanalldnge liegen. Eine vorherige Ablagerung, vor dem Ende des Einlasskanals, findet schluss-
folgernd nur durch Kollisionen mit der Kanalwand oder anderen Partikelstrukturen statt.
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Abbildung 6.4: Stopp-Distanzen nach Hinds [58] der resuspendierten Partikelstrukturen in Abhdngigkeit der Axialgeschwindig-
keit der resuspendierten Partikelstrukturen.

6.1.2  Resuspension und Transport von Partikelstrukturen bei variierter
Stromungsgeschwindigkeit

Analyse der Geschwindigkeiten und Flugbahnen von Partikelstrukturen

Wie schon eingangs erwiéhnt, liegen die Stromungsgeschwindigkeiten in einem Partikelfilter
in einem GréRenbereich zwischen v=10ms™' ... 80 ms~! [35]. Die Stromungsgeschwindigkeit
durch einen Partikelfilter hangt von der Motorlast und dem damit zusammenhadngenden Abgas-
massenstrom ab. Dabei gibt es Unterschiede, ob im Teillastbetrieb oder Volllastbetrieb gefahren
wird. Aus diesem Grund wird im folgenden Teilkapitel der Einfluss der Stromungsgeschwin-
digkeit des Gases auf die Resuspension von Partikelstrukturen untersucht. Die Re-Zahlen der
Gasstromung liegen auch bei diesen Experimenten im turbulenten Bereich zwischen Re = 5600
... 10000, die mit der Grundlage der Kanalgeometrie des Einlasskanals (siehe Kapitel 3.2), den
ausgewerteten Gasgeschwindigkeiten dieses Teilkapitels (Vgas =25 ms,36ms!,45ms!) und
der kinematischen Luftviskositdt bei Umgebungstemperatur bestimmt wurden. Dabei werden
erneut die Geschwindigkeiten der resuspendierten Strukturen, deren Flugbahn und GréRe ana-
lysiert.

In der folgenden Abb. 6.5 werden die Geschwindigkeiten sowie die Flugbahnen von resuspen-
dierten Partikelstrukturen bei drei Strémungsgeschwindigkeiten von vg,s = 25ms™, 36 ms™1,
45ms~! verglichen. Zusitzlich zu den Kurven sind die GroRen sowie die Formen der resuspen-
dierten Strukturen nach deren Resuspension im Einlasskanal dargestellt.

In Voruntersuchungen wurden Geschwindigkeiten von vg,s < 25 ms™! analysiert, um die Gren-
ze fiir Resuspensionen von Partikelstrukturen zu untersuchen. Erste, einzelne Resuspensionen
konnten ohne die Regeneration der Partikelschicht ab einer Gasgeschwindigkeit von vg,s =
15ms~! detektiert werden.
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Abbildung 6.5: a) Geschwindigkeiten und b) Flugbahnen von resuspendierten Partikelstrukturen bei variierten Stromungsge-
schwindigkeiten am Kanaleinlass nach [2].
Prozessparameter: RI = 10/90, Vg = variiert, T = Umgebungstemperatur, m = 200 mg

Der qualitative Kurvenverlauf der Geschwindigkeiten der resuspendierten Partikelstrukturen
uber der Kanalldnge ist fiir die evaluierten Strukturen vergleichbar. Mit zunehmender Stro-
mungsgeschwindigkeit steigt die Geschwindigkeit der resuspendierten Partikelstrukturen an.
Was bei der Auswertung zu beachten ist, sind die unterschiedlichen Gréfen sowie Formen der
Partikelstrukturen, die einen Einfluss auf die Geschwindigkeit sowie deren Flugbahnen haben.
Dies wird in dieser Studie jedoch nicht genauer ausgewertet.

Auch bei den Gasgeschwindigkeiten von vg,s = 36 ms™ und vg,s = 45ms~! wird die Maximal-
geschwindigkeit bis ca. 25% der Kanalldnge erreicht. Die Maximalgeschwindigkeit der Parti-
kelstruktur bei einer Gasgeschwindigkeit von vg,s = 45ms~ am Kanaleinlass betrigt vy, =
14,3 ms~! und wird nach einer Kanalldnge von X = 27 mm erzielt. Die Partikelstruktur bei vgas =
36ms! ist deutlich kleiner als die beiden anderen. Die hier erreichte Maximalgeschwindigkeit
der Partikelstruktur ist deutlich geringer, was neben der niedrigeren Gasgeschwindigkeit durch
Grofle, Form, Masse und eventuell Rotation der Partikelstruktur verursacht werden kann.

Die Flugbahnen der resuspendierten Partikelstrukturen zeigen Abb. 6.5 b). Auch in diesem Fall
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resuspendieren die Partikelstrukturen in der unteren Halfte der Kanalbreite an der Glaskugelan-
sammlung. Die Partikelstrukturen werden iiber die Kanalmitte transportiert und in der oberen
Kanalhélfte am Stopfen des Einlasskanals abgeschieden. In diesem Fall wurde keine weitere Ana-
lyse der Stopp-Distanz durchgefiihrt, da schon bei einer Gasgeschwindigkeit von vg,s =25 ms™!
die Stopp-Distanz die Kanalldnge deutlich {iberschritten hatte (vgl. Abb. 6.3 und Abb. 6.4).

Analyse der Resuspensionen von Partikelstrukturen

Die Gasgeschwindigkeit hat nicht nur einen Einfluss auf die Geschwindigkeit der resuspen-
dierten Partikelstrukturen, sondern auch auf deren Grée. Abb. 6.6 zeigt die flichengewichte-
ten Aquivalentdurchmesser der resuspendierten Strukturen im Zusammenhang mit der Gas-
geschwindigkeit. Die wdhrend der Beschleunigungsphase des Gases resuspendierten Partikel-
strukturen (ca. t = 1s) sind in dieser Auswertung als ungefiillte Symbole dargestellt. Bei diesen
Resuspensionen ist die Gasgeschwindigkeit, die zur Ablosung der Partikelstrukturen gefiihrt hat
Vpes Unter der Zielgeschwindigkeit vi,s des jeweiligen Experimentes. Die Darstellung der Be-
schleunigungsphase und die Erkldrung der Auswertung wurde in Abb. 3.8 dargestellt.
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Abbildung 6.6: Aquivalentdurchmesser der resuspendierten Partikelstrukturen in Abhéingigkeit der Strémungsgeschwindigkeit
des Gases. Die Auswertung der gefiillten Symbole erfolgte erst, wenn die Sollgeschwindigkeit des Gases erreicht
wurde, vgl. Abb. 3.8 nach [2].
Prozessparameter: RI = 10/90, vias = variiert, T = Umgebungstemperatur, m = 200 mg.

Mit steigender Stromungsgeschwindigkeit werden groRere Partikelstrukturen resuspendiert. Es
liegt auf der Hand, dass die Kréfte, die durch das stromende Gas verursacht werden, umso grof3er
werden, je hoher die Stromungsgeschwindigkeit durch den Partikelfilter ist. Liegt dort eine tur-
bulente Gasstromung vor, was die Re-Zahl (Re =5600 ... 10000) bestétigt, dann sind die Partikeln
an der Oberfldche der Partikelschicht der turbulenten Grenzschicht ausgesetzt. Die Adhédsions-
kraft zwischen den Partikeln wirkt also eine stetige Lift-Kraft, verursacht durch die Gasstrémung
entgegen, welche durch den Einlasskanal stromt. Dieser quasistatische Ansatz geht davon aus,
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dass die Lift-Krifte bei einer ausreichend hohen Gasgeschwindigkeit die Adhésionskrifte zwi-
schen den Partikeln an der Oberflache der Partikelschicht {iberwinden und eine Resuspension
bewirken [136], was die Ergebnisse in Abb. 6.6 erklart.

Bei allen drei Gasgeschwindigkeiten 16sen sich die Partikelstrukturen innerhalb des ersten Drit-
tels des Einlasskanals X = 0 mm ... 40 mm, hauptséchlich von Inhomogenititen in der Partikel-
schicht ab. Diese befinden sich am Kanaleinlass, wie in Abb. 6.1 in der Beispielsequenz gezeigt,
oder auch an der Kanalwand, wo sich einzelne Partikelstrukturen wihrend der Filtration ab-
gelagert haben. Auch hier werden die Partikelstrukturen aufgrund der hoheren Stromungsge-
schwindigkeit am Kanaleinlass resuspendiert, da in den hinteren Kanalbereichen X > 50 mm
die Lift-Kréfte, die durch die Stromung verursacht werden nicht ausreichen, um die Adhésions-
kréfte zwischen den Partikeln und dem Filtermedium zu tiberwinden.

Grundsitzlich nimmt die Anzahl an resuspendierten Partikelstrukturen mit der Erh6hung der
Gasgeschwindigkeit zu, wenn sich die Strukturen auch in einer resuspensionsfahigen Grof3e be-
finden. Hierbei ist jedoch zu beachten, dass auch schon vor dem Erreichen der Zielgeschwindig-
keiten bei z.B. einer Gasgeschwindigkeit von vg,s = 45 ms™! Partikelstrukturen resuspendiert
werden (ungefiillte Symbole). Dabei wird nochmal deutlich, dass kleinere Partikelstrukturen,
welche in einer resuspensionsfahigen Gré3e vorliegen, eine geringere Lift-Kraft fiir Thre Ablo-
sung und zusammenhdngend eine geringere Stromungsgeschwindigkeit bendtigen, um resus-
pendiert zu werden, was auch die gezeigten Ergebnisse in Abb. 6.6 bestitigen. Eine Erklarung
zum Vorgehen dieser Auswertung sowie eine graphische Darstellung dazu ist in Kapitel 3.4.1 er-
lautert und in Abb. 3.8 gezeigt.

Analyse der erneuten Ablagerung einer resuspendierten Partikelstruktur am Kanalstopfen

Die evaluierten Partikelstrukturen werden bis an das Kanalende transportiert. In Abb. 6.7 ist eine
Bildersequenz des Aufpralls am Kanalende einer beispielhaften, resuspendierten Partikelstruk-
tur bei einer Stromungsgeschwindigkeit von v, = 45 ms™! dargestellt. Die Geschwindigkeit der
Partikelstruktur vor der Ablagerung am Kanalende betréigt v=10,5ms™! (vgl. Abb. 6.5). Fiir eine
bessere Visualisierung wurde die Partikelstruktur weil§ eingefarbt.
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Abbildung 6.7: Visualisierung des Aufpralls einer resuspendierten Partikelstruktur am Kanalstopfen bei einer Stromungsge-
schwindigkeit des Gases von vgas = 45 ms~ L,
Prozessparameter: RI = 10/90, vgas = 45 ms~!, T = Umgebungstemperatur, m = 200 mg.
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Die Partikelstruktur prallt gegen den Stopfen des Kanals, wird zerstort und dabei in einzelne
Fragmente zerteilt, die am Stopfen abgelagert werden. Dort ist auch schon eine Glaskugelan-
sammlung zu erkennen, die von vorherigen Umlagerungen stammen und in der weiteren zeitli-
chen Entwicklung das Depositionsmuster der Kanalverfiillung (vgl. Abb. 2.5) ausbilden. Werden
diese Erkenntnisse auf einen Partikelfilter tibertragen, konnen auch zwischen den Regenerati-
onszyklen, wihrend das Abgasaersol filtriert wird, Umlagerungsvorgénge stattfinden. Die Vor-
aussetzungen dabei sind eine ausreichend hohe Stromungsgeschwindigkeit von mindestens
VGas = 15ms™! sowie Inhomogenititen in der Partikelschicht, von welcher einzelne Strukturen
resuspendiert werden konnen.

Im folgenden Kapitel werden die Erkenntnisse der Umlagerungsvorgiange wahrend der Regene-
ration des MFKs erweitert, um das Verstdndnis des gesamten Prozesses, der in einem Partikel-
filter stattfindet, zu erweitern.

6.2 Umlagerungsvorginge von Partikelstrukturen mit
Filterregeneration - Schichtaufbruch, Resuspension
und Transport

Nachdem im vorigen Kapitel die Umlagerungsvorgénge im MFK ohne dessen Regeneration be-
trachtet wurde, wird im folgenden Kapitel untersucht, wie die Regeneration des Partikelfilters
sich auf die Reuspension und den Transport von Partikelstrukturen auswirkt. Fiir diese Unter-
suchungen wird der Modellfilterkanal erhitzt, so dass die abgeschiedenen, reaktiven Partikeln
oxidieren und der Filter regeneriert wird. Dieses Vorgehen ist an eine aktive Regeneration, wie
sie standardméRig in Kraftfahrzeugen stattfindet, angelehnt. Das Besondere und Einzigartige in
dieser Forschungsarbeit ist, dass zum ersten Mal die Regeneration iiber die komplette Kanal-
lange eines Partikelfilters in situ mit hoher zeitlicher und rdumlicher Aufl6sung beobachtet wird
und darauf basierend eine Analyse erfolgt.

Dieser Abschnitt beginnt mit der Regeneration des MFKs und legt den Grundstein fiir die fol-
genden Parametervariationen. In den folgenden Kapiteln werden der Einfluss

e der Regenerationstemperatur Tgeg,
¢ des Reaktiv-Inert-Verhéltnisses RI und

¢ die Dicke der Partikelschicht h

auf die Regeneration des Partikelfilters und den damit zusammenhidngenden Umlagerungsvor-
gdngen analysiert.
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Ausziige aus dem Kapitel der Umlagerungsvorgénge mit Filterregeneration wurden in dem Jour-
nal "Emission Control Science and Technology” von Thieringer et al. [5] publiziert.

6.2.1  Regeneration des Filterkanals - Exemplarischer Ablauf

Im folgenden Experiment wird die Regeneration des MFKs im Detail betrachtet. Dazu wird im
ersten Teilabschnitt der Fokus auf die visuelle Auswertung gelegt bevor die Messdaten der drei
nachstehenden Prozessparameter analysiert und in Zusammenhang mit der visuellen Auswer-
tung gebracht werden:

¢ die Temperatur im Filterkanal
¢ der Druckverlust {iber dem Filterkanal und

¢ die CO,-Konzentration stromabwarts des Filterkanals.

AnschlieBend wird der Schichtaufbruch durch die Regeneration des MFKs, d.h. die dabei entste-
henden StrukturgréBen und deren Resuspension sowie Transport durch den Einlasskanal aus-
gewertet.

Wie in Kapitel 3.4.2 bereits erwdhnt wurde, wird der MEK {iber die gesamte Experimentdauer
mit einer Hochgeschwindigkeitskamera beobachtet, um etwaige Schichtaufbriiche, Resuspen-
sionen und anschliefende Transporte von Partikelstrukturen optisch zu erfassen.

Vor dem Regenerationsexperiment wurde der MFK bereits mit einer Rul3schicht (vgl. Kapitel 3.3)
beladen. Die Regeneration selbst wurde mit den in Tabelle 6.1 aufgelisteten Bedingungen durch-
gefiihrt.

Tabelle 6.1: Betriebsparameter fiir das Experiment zu den Umlagerungsvorgéngen von Partikelstrukturen wihrend der Regene-
ration des MFKs.

Parameter

RI-Verhiltnis RI=100/0
Ruflgesamtmasse m=18mg
Schichtdicke h=200pm

Regenerationsendtemperatur Treg =570°C
Gasgeschwindigkeit VGas = 60ms™!
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Fiir dieses Experiment, wie auch fiir die folgenden, wurden Asche- und Ru8partikeln mit un-
terschiedlichen RI-Verhéltnissen auf dem Filtermedium abgeschieden. Auch die Stromungsge-
schwindigkeit'* blieb bei allen Untersuchungen in dem Kapitel 6.2 konstant bei vg,s = 60 ms™"
und wird auf den Kanaleinlass sowie eine Regenerationstemperatur von Tgeg = 570 °C bezogen.
Die einzige Abweichung von dieser Gasgeschwindigkeit findet in Kapitel 6.2.2 statt, da in diesem
Kapitel die Regenerationstemperatur und somit auch die Gasgeschwindigkeit verdndert wird.
Bei Voruntersuchungen hatte sich gezeigt, dass sich bei einer Stromungsgeschwindigkeit von
VGas = 30ms™! nur ca. 30 % der Anzahl der resuspendierten Partikelstrukturen im Vergleich
zur hoheren Gasgeschwindigkeit von vg,s = 60 ms™! ereignet haben. Um jedoch Erkenntnisse
tiber den Resuspensionsort zu erhalten, wurde die Stromungsgeschwindigkeit erhoht und fiir
die Experimente konstant gehalten. Bei der verwendeten Gasgeschwindigkeit liegt die Re-Zahl
mit Re = 2280 knapp unter der kritischen Re-Zahl von Rey,;; = 2300 [116] und kann dadurch
dem Ubergangsbereich zwischen laminarer und turbulenter Strémung zugeordnet werden. Bei
einer Gasgeschwindigkeit von vg,s = 10ms™ wurde trotz Regeneration und Schichtaufbruch
keine Resuspensionen detektiert. Die Ergebnisse zu den Untersuchungen des Einflusses der
Stromungsgeschwindigkeit auf die Umlagerungsvorgiange mit der Regeneration des MFKs sind
im Anhang Kapitel A.2.3 nachzulesen.

Visuelle Analyse des Regenerationsexperimentes

Abb. 6.8 zeigt zum einen die chronologische Entwicklung des Schichtaufbruchs der Ru8schicht
(a) und zum anderen einzelne, vergroferte Ausschnitte des Filtermediums zu definierten Rege-
nerationszeiten fiir eine verbesserte Vergleichbarkeit (b).

Zu Beginn des Regenerationsexperimentes bei dem Zeitpunkt tgeg = 0 min und einer Temperatur
von Treg = 24°C ist eine geschlossene, homogene Ruflschicht auf dem Filtermedium vorhan-
den. Die weillen Reflexionen auf den Aufnahmen sind auf Partikeln zuriickzufiihren, die auf
dem Quarzglas liegen, das den MFK nach oben verschlieft.

Nach tgeg = 10 min und der Erwdrmung des Kanals auf Treg = 291 °C ist eine Rauchentwicklung
zu erkennen, die sich als grauer Schleier in den Aufnahmen zeigt. Die Partikelschicht weist in
diesem Zeitraum noch keine visuellen Veranderungen auf.

Der Schichtaufbruch dieses Experimentes zeigt sich nach tgeg = 22,2 min bei einer Temperatur
im Einlasskanal von Tgeg = 517 °C, wo schon eine ausreichend hohe Oxidationsgeschwindigkeit
des RuBes erreicht ist (vgl. Kapitel 4.2, Abb. 4.11) und hauptsichlich die reaktivere Ru8klasse 1
oxidert wird.

Der visuelle Schichtaufbruch ist als der Zeitpunkt definiert, bei dem zum ersten Mal das Filter-
medium durch die Partikelschicht sichtbar wird, die Partikelschicht schlussfolgernd aufbricht

Die angegebene Gasgeschwindigkeit im kompletten Kapitel 6.2 bezieht sich auf die Regenerationsendtemperatur des jewei-
ligen Experiments und am Kanaleinlass. In diesem Experiment schlussfolgernd fiir eine Regenerationstemperatur von Tpeg
=570°C.
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Abbildung 6.8: a) Zeitabhéngige Bildsequenz des Regenerationsexperiments einer Rupartikelschicht bei 570 °C Regenerati-
onsendtemperatur und b) Vergroferung von Bildbereichen des Schichtaufbruchs und der anschlieRenden Gro-
Renreduzierung der reaktiven Partikelstrukturen wihrend des Regenerationsexperiments im Modellfilterkanal
nach [5].

Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 200 pm, Re-

generationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60ms™1.

und Fragmente entstehen. Dieser Vorgang ist temperatur- und zeitabhangig, da sich der Schicht-
aufbruch noch wihrend der Aufheizzeit des MFKs ereignet. Die sich durch den Schichtaufbruch
ausbildenden Strukturen sind unregelmaRig hinsichtlich Gréle und Form. In diesem Experi-
ment nimmt die flichengewichtete GroRe der Partikelstrukturen entlang der Kanalldnge (X-
Richtung) zu.

Mit fortschreitender Regenerationszeit verringern die Partikelstrukturen, aufgrund der in die-
sem Fall zeitabhéngigen Oxidation der Rulpartikeln, ihre GroRe. Bei dieser sichtbaren GréRen-
reduzierung der Partikelstrukturen wird der auch unreaktivere Rul aus der Ru8klasse 2 oxidiert
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

(vgl. Kapitel 4.2).

Die erste Ablosung einer Partikelstruktur erfolgt nach einer Regenerationszeit von tgeg = 30,2 min
nach einer Kanalldnge von X = 73 mm (siehe Abb. 6.8). Die resuspendierte Partikelstruktur hat
einen Aquivalentdurchmesser des projektionsflichengleichen Kreises von d = 383 pm (siehe
Abb. 6.8b) und wird innerhalb von At = 7ms von seinem Resuspensionsort an das Kanalende
transportiert.

Uber die folgenden At = 60 min wird die RuBschicht weiter oxidiert und es finden weitere Abl§-
sevorginge von Partikelstrukturen statt. Schon vor der Beendigung des Experimentes nach tgeg
=90 min ist kein RuR mehr auf dem Filtermedium vorhanden, was in Ubereinstimmung mit den
kinetischen Daten aus der numerischen Anpassung des experimentellen TGA-Profils der Ru3-
partikeln ist und in Kapitel 4.2 gezeigt wurde. Hierbei wurde fiir die vollstandige Rufoxidation
eine Zeitskala von t = 40 min bestimmt. Die Anderungen der Strukturgrofen in Abhéngigkeit
der Zeit, wie sie in Abb. 6.8 zu erkennen sind, wird im folgenden noch diskutiert.

Analyse der Messdaten - Temperatur, Druckverlust und CO,-Konzentration

Bevor die GroBen der entstandenen Partikelstrukturen und die Ablosung der Partikelstruktu-
ren evaluiert werden, wird zunédchst der zeitliche Verlauf des Druckverlustes und der CO,-
Konzentration analysiert. Die beiden GroBen, die Temperatur und die Zeitpunkte der Resus-
pensionen von Partikelstrukturen sind in Abb. 6.9 aufgetragen.
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Abbildung 6.9: Temperatur im MFK, Druckverlust, CO,-Konzentration und Punkte des visuellen Schichtaufbruchs und der Re-
suspension von Partikelstrukturen wihrend des Regenerationsexperiments [5].
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h =200 pm, Re-

generationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60ms™.

Wihrend der Aufheizphase des MFKs (tReg =0min ... 10min, T = 24°C ... 280°C) bleiben der
Druckverlust sowie die CO,-Konzentration auf anndhernd konstanten Werten.
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6.2 Umlagerungsvorgidnge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

Nach einer Regenerationszeit von tgeg = 10 min, wenn eine Temperatur von Tgeg = 291°C im
Filterkanal erreicht ist, steigt die CO,-Konzentration an. In der visuellen Auswertung (vgl. Abb.
6.8 a) war dies der Zeitpunkt, in dem die Rauchentwicklung stattfand und die Partikelschicht
noch keine optischen Anderungen aufwies. Der gebildete Rauch kann von den Hochtempe-
raturdichtungen sowie der Hochtemperaturpaste, die fiir den Zusammenbau des Filterkanals
verwendet wurde, kommen. Auch ein leerer Sintermetallfilter, wie in Abb. 6.10 gezeigt, erzeugt
bei einer Vergleichsregeneration ohne Partikelbeladung bei einer Gasgeschwindigkeit von v,
=60ms~! eine maximale CO,-Konzentration von Cco, =972 ppm nach einer Regenerationszeit
VOn treg = 12 min bei einer Temperatur im Kanaleinlass von Tgeg = 436 °C. Der durchschnittliche
Druckverlust tiber den MFK lag dabei bei Ap = 80 mbar. Dieses Experiment bestétigt, dass die
verwendete Hitzepaste, um den MFK nach dem Experiment wieder auseinanderbauen zu kén-
nen, und die Hochtemperaturdichtungen ebenfalls wiahrend der Erhitzung des MFKs CO,-Gas
produzieren, was die absoluten Werte der CO,-Konzentration beeinflusst.
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Abbildung 6.10: Temperaturverlauf und CO»-Konzentration der Regeneration eines unbeladenen Sintermetallfilters im MFK.
Prozessparameter: Tpeg= 570 °C, Regenerationsgas = Luft (21 % O2), VGas = 60 m 571,

Daraus folgt, dass die gemessene CO,-Konzentration wahrend der Regeneration eines partikel-
beladenen Filters nicht nur auf die Oxidation des Rules zuriickzufiithren ist, welche Konzentrati-
on nur einen Anteil der gemessen Gesamtkonzentration ausmacht, sondern ebenfalls durch die
Erhitzung des Dichtungsmaterials und der Hitzepasten erzeugt wird, weswegen die absoluten
Werte der gemessenen CO,-Konzentration kritisch betrachtet werden miissen. Der Maximal-
wert der CO,-Konzentration konnte aufgrund der Messgrenze des CO,-Sensors von g, = 2000
ppm nicht erfasst werden.

Bei der geschétzten CO,-Maximalkonzentration dieses Experimentes, welche in Bezug auf die
Zeit sowie die PeakgroRe berechnet wurde, beginnt der Druckverlust bei einer Temperatur von
481 °C nach einer Regenerationszeit von tgeg = 19 min zu sinken, was auf den Aufbruch der Par-
tikelschicht und die beginnende Oxidation der Ruf§partikeln hindeutet.
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

Ab diesem Zeitpunkt ist zu erkennen, dass der Druckverlust rapide abféllt. Die Oxidation des
RuBes verursacht schlussfolgernd Briiche in der Partikelschicht, die ihre Durchlédssigkeit erhoht
und den Abfall des Druckverlustes erklédrt. Die Fragmentierung wird mit der Zeit gréer, so dass
die Partikelstrukturen auf dem Filtermedium kleiner werden. Dieses Schrumpfen der Partikel-
strukturen durch die Oxidationsprozesse ist in Abb. 6.8 deutlich zu erkennen.

Auch in Untersuchungen von Kameya and Lee [66] wurden Risse in der RuBkuchenschicht
wiahrend der Oxidation beobachtet. Ihre Risse wurden ebenfalls gréer bzw. die entstandenen
Partikelstrukturen wurden kleiner und die Fragmentierung der Rufkuchenschicht schritt wéih-
renddessen weiter voran. Dabei wurden Bewegungen des Rullkuchens beobachtet, was darauf
schlieBen ldsst, dass die Adhésionskrifte zwischen den entstandenen Strukturen und der DPF-
Oberflache verringert wurden.

Dieser Vorgang sorgt nicht nur dafiir, dass die Permeabilitdt des Filters inklusive der darauf abge-
schiedenen Partikelschicht steigt und der Druckverlust im Umkehrschluss sinkt, sondern auch,
dass die Wahrscheinlichkeit einer Resuspension der Strukuren aufgrund der verringerten Adha-
sionskrifte ansteigt.

Nach ca. tgeg = 30 min bleiben sowohl der Druckverlust (Ap ~ 40 mbar) als auch die CO,-
Konzentration (cco, ~ 585 ppm) bis zum Ende des Experimentes auf einem nahezu konstanten
Wert. Dieser grundlegende Verlauf des Druckverlustes wahrend der Regeneration von Partikel-
filtern stimmt mit den Untersuchungen von Choi and Lee [30] und Lapuerta et al. [83] {iberein.
Diese Studien konnten jedoch keine Aussagen tiber mogliche, anschliefende Resuspensionen
nach dem Druckverlustabfall, aufgrund der optisch verschlossenen Versuchsaufbauten, treffen.
In diesem Experiment féllt die oben genannte erste Ablosung einer Partikelstruktur bei einer Ka-
nalldnge von X = 73 mm mit dem Zeitpunkt treg = 30,2 min in den Zeithorizont des schon kon-
stanten Druckverlustes. Es zeigt sich dadurch, dass die Ablosung von Partikelstrukturen selbst
keinen Einfluss auf den Druckverlust haben und diesen nicht weiter reduzieren.

Somit geht als Fazit hervor, dass der Schichtaufbruch der geschlossenen Partikelschicht und die
darauf resultierende Fragmentierung fiir den abfallenden Druckverlust tiber den Partikelfilter
verantwortlich sind und nicht die Resuspensionen der Partikelstrukturen.

Analyse der Strukturgroffen wihrend der Regeneration des MFK

Mit Beendigung des Experimentes und Abschluss der Analyse von den Verldaufen des Druck-
verlusts und der CO,-Konzentration, soll nochmal ein Schritt zurtickgegangen werden. Im vor-
letzten Abschnitt der visuellen Auswertung folgte bereits die Erkenntnis, dass die entstehenden
Partikelstrukturen, die sich wiahrend des Schichtaufbruchs bilden, iiber die Regenerationszeit
kleiner werden. Dies wird daher in folgender Abb. 6.11 ergédnzend dargestellt. Hierbei sind die
Strukturgréfen vor der potentiellen Ablosung dieser ausgewertet.

Wie bereits zuvor wird aufgrund der zweidimensionalen Datenauswertung die analysierte Pro-
jektionsflache der Partikelstrukturen in einen flichengleichen Kreis umgerechnet und deren
Mittelwert gebildet. Da sich die ersten Schichtaufbriiche im Zeitintervall von tpeg = 30 min ...
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6.2 Umlagerungsvorgidnge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

40 min gezeigt haben, werden in den folgenden Auswertungen die Regenerationszeiten von treg
= 30 min, 35min und 40 min genutzt und der Einlasskanal wird dabei in drei flichengleiche
Bereiche (X = 0mm ... 41,7 mm; X = 41,7mm ... 83,3mm; X = 83,3mm ... 125 mm) eingeteilt.
Durch die Aufteilung des Einlasskanals ldsst sich neben dem zeitlichen auch ein ortsabhidngiger

Einfluss ermitteln.
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Abbildung 6.11: Durchschnitt des flichendquivalenten Durchmessers der aufgebrochenen Partikelstrukturen vor potenziellen
Ablosungen wihrend der Regeneration aufgetragen gegen die Kanallidnge fiir verschiedene Regenerationszei-
ten einer RuBpartikelschicht im MFK nach [5].
Prozessparameter: Treg= 570°C, mpyg (t = 0min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 200 pm,

Regenerationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60 ms ™.

Aus Abb. 6.11 gehen unter Betrachtung der eingefiihrten zeitlichen und 6rtlichen Abhéngigkei-
ten zwei Erkenntnisse hervor:

¢ Je langer die Regenerationszeit andauert, desto kleiner werden die Fragmente, die durch
den Schichtaufbruch entstanden sind.

* Je weiter die Partikelstrukturen vom Kanaleingang entfernt sind, desto groer sind sie.
Im Umkehrschluss sind Strukturen im kanaleingangsnahen Bereich kleiner, was auch die
visuelle Auswertung aus dem vorherigen Abschnitt bestétigte.

Ein genauerer Blick in die Daten und die Abhdngigkeiten hinsichtlich Regenerationsdauer und
Lokalisierung in der Kanalldnge gibt einen genaueren Aufschluss tiber die Zusammenhinge:

 Der mittlere Aquivalentdurchmesser reduziert sich im ersten Drittel des Einlasskanals (X

=0mm...41,7 mm) innerhalb von Atgeg = 10 min (treg = 30 min ... 40 min) von d = 250 pm
auf d = 126 pm, was einer Groenreduzierung von 49,6 % entspricht.
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

¢ Im mittleren Drittel der Kanalldnge wird diese Gréf3e innerhalb der gleichen Regenerati-
onszeit von d = 342 pm auf d = 181 pm reduziert, was 47,1 % entspricht.

¢ Im hinteren Kanalabschnitt reduziert sich die Partikelstrukturgréfle von d = 442 pm auf d
=258 1m, was 41,6 % entspricht.

Um die Regeneration der Partikelschicht iiber die gesamte Regenerationszeit beurteilen zu kon-
nen, wurde die Reduzierung der Partikelschicht aufgrund der Oxidation der reaktiven Partikeln
betrachtet bis das Filtermedium vollstindig regeneriert, also kein Ruff mehr darauf vorhanden
ist.

Zu Beginn liegt eine vollstindig verschlossene Ru8schicht vor, was einem Wert von 100 % ent-
spricht. In Abhéngigkeit der Zeit oxidert der Ruf und einzelne Partikelstrukturen kénnen re-
suspendiert werden, so dass das Filtermedium stetig sichtbarer wird, da sich die Partikelschicht
reduziert und dadurch die Risse zwischen den Strukturen grof3er werden. Sobald der Filter voll-
standig regeneriert, das Filtermedium komplett sichtbar und frei von Partikeln ist, ist der End-
wert von 0 % erreicht.

Die Auswertung der Reduzierung der Partikelschicht {iber die Regenerationszeit erfolgt durch
die Analyse der schwarzen Pixel des aufgenommenen Graustufenbildes der Hochgeschwindig-
keitskamera. Aufgrund der Ruloxidation nimmt der Anteil der schwarzen Pixel auf den Aufnah-
men mit der Regenerationszeit ab. Um ausschlielich die Einfliisse der Regeneration zu analy-
sieren, werden Einfliisse wie Dichtungen oder deren Schatten, die ebenfalls als schwarze Pixel in
den Bildern zu beobachten sind, am Ende des Experiments subtrahiert. Die Anderungsrate der
schwarzen Pixel definiert die Verringerung der Beladung des Filtermediums mit Partikeln und
ist somit das Resultat der stattfindenden Ru8oxidation und der Transportprozesse.

Die prozentuale Reduzierung der Partikelschicht, bis der Filter vollstdndig regeneriert ist, wurde
in Abb. 6.12 {iber die Regenerationszeit aufgetragen.

Interessanterweise geht aus Abb. 6.12 hervor, dass die kanaleingangsnahen Partikelstrukturen,
also die Strukturen im ersten Kanaldrittel, langsamer ihre GroQe reduzieren als die kanalein-
gangsferneren Strukturen. Dies kénnte an der Bildung von kleineren Partikelstrukturen, wie in
Abb. 6.8 und Abb. 6.11 dargestellt, am Kanalanfang wihrend des Schichtaufbruchs liegen, die
wihrend des weiteren Experimentes nicht resuspendiert werden. In diesem Bereich ist die Re-
duzierung der Partikelschicht allein auf die Oxidation des RuRes zuriickzufiihren. Auch hier wird
nochmal die numerisch ermittelte RuBkinetik bestitigt, dass nach einer Regenerationszeit von
Atgeg = 40 min die Ruffoxidation abgeschlossen ist.

In den hinteren beiden Dritteln (2/3 und 3/3) des Filters weist die Reduzierung der Partikel-
schicht einen dhnlichen Verlauf auf. Wie auch in Abb. 6.8 gezeigt und in Abb. 6.11 bestétigt
wurde, haben sich in diesem Bereich groRere Partikelstrukturen gebildet. Ab der Kanalldnge von
X =51 mm und einer Regenerationszeit von treg = 30,2 min werden Partikelstrukturen resus-
pendiert und entlang des Einlasskanals transportiert, was im Folgenden noch ausgewertet wird.
Dies erklart die schnellere Reduzierung der Partikelschicht, da Resuspensionen von Strukturen
kleine Flachen des Filtermediums freilegen und in diesem Fall nicht nur die RulSoxidation fiir
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Abbildung 6.12: Reduzierung der Partikelschicht, aufgeteilt in drei Abschnitte der Kanalldnge wihrend der Regeneration der
RuBpartikelschicht im Modellfilterkanal nach [5].
Prozessparameter: Tpeg= 570°C, mpyg(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 200 pm,

Regenerationsgas = Luft (21 % Oy), VGas = 60 ms ™.

die Reduzierung der Partikelschicht verantwortlich ist.

Analyse der Ablésung von Partikelstrukturen

Abb. 6.13 a) visualisiert die GroRe der resuspendierten Partikelstrukturen in Abhéngigkeit der
Zeit. Fiir eine bessere Ubersichtlichkeit sind die PartikelstrukturgroBen in vier PartikelgréRen-
klassen - dp = 100 pm ... 200 pm, dp = 200 pm ... 300 pm, dp = 300 pm ... 400 pm, dp = 400 pm
... 600 pm - eingeteilt. GroRe Partikelstrukturen (dp = 400 pm ... 600 pm) resuspendieren in den
ersten 15 min der Resuspensionszeit bei tReg = 30,2 min ... 45,2 min. Mit fortschreitender Rege-
nerationszeit steigt die Anzahl der Resuspensionen von kleineren Partikelstrukturen an, was er-
neut auf die RuBoxidation und die damit verbundene GroBenreduzierung der Partikelstrukturen
zuriickgefiihrt werden kann.

Insgesamt wurde eine Anzahl von N = 80 Partikelstrukturen im Zeitfenster von Atges = 29,6 min
(tReg =30,2min ... 49,8 min) resuspendiert und entlang des Filterkanals transportiert. Die anzahl-
basierte PartikelgroSenverteilung der resuspendierten Strukturen ist in Abb. 6.13 b) dargestellt
und wurde erneut auf den Durchmesser eines projektionsflaichengleichen Kreises bezogen.
Wihrend der Resuspensionszeit wurden Partikelstrukturen mit einem Durchmesser von d =
110 pm ... 553 pm resuspendiert. Dabei wurden nur vereinzelte Resuspensionen in den Partikel-
groBenklassen d < 150 pm sowie d > 450 pm detektiert. Die anzahlbasierte Partikelgrofenver-
teilung zeigt, dass die Resuspensionshédufigkeit in einem Gréfenbereich der Partikelstrukturen
vond =200 pm ... 400 pm am groBten ist, und in dieser GroBenklasse 81,25 % des Gesamtanteils
der Resuspensionen reprasentiert.

Partikelstrukturen konnen resuspendieren, wenn die Lift-Kraft die Adhédsionskréfte zwischen
den Partikeln und den Partikeln und dem Filtermedium tiberwinden [128, 103]. Diese Krifte
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Abbildung 6.13: a) Flichendquivalentdurchmesser aufgetragen {iber die Regenerationszeit und b) anzahlbasierte Partikelgro-
Renverteilung der resuspendierten Partikelstrukturen wihrend des Regenerationsexperimentes, c) Resuspen-
sionsorte der resuspendierten Partikelstrukturen im MFK. Die Farben zeigen die unterschiedlichen GréRen der
resuspendierten Strukturen an nach [5].

Prozessparameter: TReg= 570°C, mpyg(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 200 pm,

Regenerationsgas = Luft (21 % Oy), VGas = 60ms™.

koénnen durch die Stromungsgeschwindigkeit oder die Partikelschichtdicke beeinflusst werden.
Die Grof3e der evaluierten Partikelstrukturen wird in der Literatur ebenfalls als resuspendierbar
eingestuft [94]. In diesen Studien wird von sphérischen Partikeln ausgegangen, was in den Un-
tersuchungen der vorliegenden Arbeit nicht der Fall ist. Die resuspendierten Partikelstrukturen
sind unregelméRig geformt und liegen groBtenteils als flache oder leicht gewolbte Pliattchen vor.
Wie in Abb. 6.13 c) gezeigt, erfolgt die Resuspension der Partikelstrukturen im hinteren Kanalbe-
reich zwischen X =51 mm ... 121 mm. Die Partikelstrukturen werden hauptsichlich in der Mitte
der Kanalbreite zwischen Y = 0,5mm ... 2,0 mm resuspendiert. In diesem Bereich ist die Kern-
stromung des Gases und damit die Stromungsgeschwindigkeit am hochsten [2]. In Wandndhe
werden die Strukturen gelegentlich resuspendiert, was auf die geringere Stromungsgeschwin-
digkeit und die entstehende Grenzschicht der Stromung zuriickzufiihren ist [28, 103].
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Die verschiedenen Farben in der Abbildung visualisieren die verschiedenen Gréf3en der resus-
pendierten Strukturen. Die grau eingefarbten Strukturgrofen der PartikelgroBenfraktion zwi-
schen d = 100 pm - 200 pm sind aufgrund ihrer geringen GréRe nicht zu erkennen.

Analyse des Transports von Partikelstrukturen

Abb. 6.14 zeigt Geschwindigkeitskurven (a) sowie Flugbahnen (b) von vier resuspendierten, re-
aktiven Partikelstrukturen wihrend der Regeneration des Filterkanals mit einer filtrierten Ruf3-
partikelmasse von 18 mg und einer durchschnittlichen Schichtdicke von 200 pm.
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Abbildung 6.14: a) Agglomeratgeschwindigkeiten und b) Flugbahnen von resuspendierten Partikelstrukturen entlang der Ka-
nalldnge eines Regenerationsexperiments im MFK nach [5].
Prozessparameter: Treg = 570 °C, mpyg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 200 pm,

Regenerationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60 msL,

Die Strukturen werden in der zweiten Kanalhilfte, zwischen einer Kanalldnge von X = 74,8 mm
... 82,5 mm, resuspendiert. Nach der Resuspension werden die Partikelstrukturen beschleunigt
und erreichen bei einer Kanalldnge von ca. X = 100 mm ihre maximale Geschwindigkeit. Die er-
reichte Maximalgeschwindigkeit vy,.x = 7,2 m s71...10,7ms! (siehe Tabelle 6.2) weicht deutlich
von der Strémungsgeschwindigkeit des Regenerationsgases am Kanaleinlass, die vg,s =60 ms™
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Tabelle 6.2: Evaluierte Parameter des Transports von vier resuspendierten Partikelstrukturen bei einer Filterbeladung von m =
18 mg.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv),
h =200 1m, Regenerationsgas = Luft (21 % O3), vgas = 60 ms~ L,

Struktur 1 2 3 4
Aquivalentdurchmesser 449 pm 442 nm 460 pnm 395 um

Ablosezeitpunkt 32,8min 33,6 min 33,6 min 34,4 min
Transportdauer 0,006 s 0,008 s 0,007 s 0,008 s

Position X (t=05s) 82,5mm 74,8mm 76,0 mm 75,4 mm
Position Y (t=05s) 1,45mm 0,69 mm 1,07 mm 1,25 mm

Maximalgeschwindigkeit 7,2ms™"  92ms™ 10,7ms™! 8,7ms™!

betrégt, ab. Hierbei muss beachtet werden, dass die Stromungsgeschwindigkeit des Regenerati-
onsgases iiber die Linge des Einlasskanals abnimmt. Dies wurde fiir den verwendeten Modell-
filterkanal (Zweikanalmodell) mittels Lattice Boltzmann Methoden (LBM) simuliert [2, 49] und
auch durch weitere Studien von z.B. Konstandopoulos et al. [79] und Basu et al. [19] bestétigt.
Aufgrund der zweidimensionalen Detektion wurde fiir die Abschédtzung der Grof3e der resus-
pendierten Strukturen erneut die Flache der Partikelstruktur vor dessen Resuspension vom
Filtermedium verwendet. Die Aquivalentdurchmesser der resuspendierten Partikelstrukturen
befinden sich in einem vergleichbaren Bereich. Struktur 3 hat den gréten projektionsflichen-
dquivalenten Durchmesser von d = 460 pm und erreicht die hochste Maximalgeschwindigkeit
VON Ve = 10,7 ms™ 1. Dies liegt an der Flugbahn des Agglomerates, das sich wihrend des Trans-
ports hauptsédchlich in der Mitte der Kanalbreite (Y-Richtung) befindet, es also in der Kernstro-
mung transportiert wird und dadurch eine groere Beschleunigung erfahrt. Zusatzlich hat auch
die Form der resuspendierten Partikelstruktur sowie die Transporthdhe (Z-Richtung) einen Ein-
fluss auf dessen Geschwindigkeit, wie in Kapitel 6.1 schon erldutert wurde. Uber die Hohe kann
mit dem verwendeten Versuchsstand keine Aussage getroffen werden, da es sich um eine zwei-
dimensionale Detektion handelt.

Die Geschwindigkeitsverlaufe und der Resuspensionsort auf der Kanalldnge der Struktur 2 und
Struktur 4 sind vergleichbar. Der Aquivalentdurchmesser dieser beiden Strukturen unterschei-
det sich um Ad = 47 pm, was auf die unregelmafigen Formen der Partikelstrukturen zuriickge-
fiihrt werden kann.

Die geringste Transportgeschwindigkeit erreichte Struktur 1 aufgrund seines Resuspensionsor-
tes nach einer Kanalldnge von X = 82,5 mm, da zum einen die Stromungsgeschwindigkeit nach
dieser Kanalldnge und zum anderen die Beschleunigungszeit bis zur erneuten Ablagerung am
Kanalstopfen reduziert ist.

Abb. 6.14 b) zeigt die Flugbahnen der resuspendierten Partikelstrukturen in X- und Y-Richtung
(Lange- und Breite des Einlasskanals). Die Partikelstrukturen resuspendieren in der unteren
Halfte der Kanalbreite (Y =0mm ... 1,5 mm). Die Strukturen 1 und 3 bleiben auf Ihrer Flugbahn
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in der Kanalmitte, wo sich die Kernstromung befindet und somit die hochste Gasgeschwin-
digkeit erreicht wird [2]. Die Strukturen 2 und 4 werden nach der Resuspension an die untere
Kanalwand transportiert bevor sie sich in die Kanalmitte bewegen und am Kanalende, wie al-
le in diesem Experiment evaluierten Strukturen, bis an das Kanalende transportiert und dort
erneut abgelagert werden.

6.2.2  Regenerationstemperatur

Ein relevanter Parameter der Regeneration eines Partikelfilters stellt die Temperatur dar. Diese
hat einen Einfluss auf die Oxidation der reaktiven Partikeln und somit auf die gesamte Regenera-
tion eines Partikelfilters. Mit dem folgenden Kapitel soll deswegen der Einfluss der Temperatur
auf die Regeneration des MFKs analysiert werden, um fiir die folgenden Experimente eine kon-
stante Temperatur festzulegen.

Der Einfluss der Regenerationtemperatur wurde mit einer vollstdndig reaktiven Partikelschicht
RI = 100/0 fiir drei Regenerationstemperaturen TReg = 480°C, 570°C, 600°C untersucht. Die
Experimente starteten bei Umgebungstemperatur, wodurch in den ersten tgeg = 20 min der Ex-
perimentierzeit ein steiler Temperaturanstieg, wie in Kapitel 3.4.2 erldutert, zu erkennen ist.

Analyse der Messdaten - Temperatur, Druckverlust und Partikelschichtreduzierung

In Abb. 6.15 sind die Temperaturverldufe, Druckverlustkurven und die Reduzierung der Parti-
kelschicht tiber der Regenerationszeit der Experimente bei variierten Temperaturen dargestellt.
Der Temperaturanstieg des Regenerationsgases im MFK ist fiir alle Experimente bis zu einer
Temperatur von Tgeg = 480 °C identisch. AnschlieSend wird sich an die Regenerationsendtem-
peraturen angenéhert.

Bei dem Experiment mit einer Endtemperatur von Tgeg =480 °C ist ein leichtes Uberschwingen
aufgrund der langsamen Regelung zu erkennen. Diese leicht erh6hte Temperatur kann die Ge-
schwindigkeit der RuBoxidation beeinflussen, jedoch ist der Unterschied zu den beiden h6heren
Regenerationstemperaturen (Tgeg = 570 °C und Tgeg = 600 °C) so groB, dass dieses Uberschwin-
gen vernachldssigt werden kann.

Aufgrund der unterschiedlichen Endtemperaturen und der sich dadurch dndernden Gaseigen-
schaften variiert die Endgeschwindigkeit des Gases am Eintritt des Kanals zwischen vg,s =
55ms™! ... 60 ms~!. Dieser geringe Unterschied der Stromungsgeschwindigkeit kann fiir die-
se Untersuchungen vernachlédssigt werden, da hier die Oxidation und die Auswahl der Regene-
rationstemperatur im Vordergrund stehen. Die variierten Temperaturen haben hierbei jedoch
einen direkten Einfluss auf den gemessen Druckverlust tiber dem Filter.

Wihrend der Aufheizphase des MFKs féllt der Druckverlust bis zu einer Regenerationszeit von
tReg A 12 min ab, was an der Desorption der volatilen Bestandteilen (VOC, PAH, Wasser) liegt. Wie

103



6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

Reduzierung der

600

'S
(=3
S

Temperatur / °C

[\
(=
S

» Treg =480°C
4 Treg =570°C
v Theg = 600°C

0,6

0,5
100;

Normierter Druckverlust / -
e
BN

i
11 i
w 8O0 H i i
~ 11 c:l
S 60 [ 1o = 3i B
f) €| | .E! ‘g' ;::!
= 2 é! =] )
g4 gz |2l 5 i
< gl 2 |2 g
€20 TG & = E
£ BB Sitel -
0 ozl I } st L
0 20 40 60 80 100 120
Zeit / min

Abbildung 6.15: a) Temperaturprofil am Kanaleintritt, b) normierter Druckverlust und c) Reduzierung der Partikelschicht bei
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Regenerationsexperimenten mit einer Rufpartikelschicht bei variierten Regenerationstemperaturen im MFK
nach [5].

Prozessparameter: Tgeg= variiert, mgyg (t = 0 min) = 6 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 68 pm, RI
=100/0, Regenerationsgas = Luft (21 % O3), VGas =60 ms .
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schon in Kapitel 4.2 beschrieben, desorbieren ab einer Temperatur von T = 150 °C erste Kom-
ponenten des Propanrufles. Wahrenddessen wurde kein CO,-Gas detektiert, was bestétigt, dass
wihrend der Aufheizphase noch keine Ruloxidation stattfindet, jedoch der Druckverlust in die-
ser Zeit beeintrachtigt werden kann.

Ab einer Temperatur im MFK von Treg = 480 °C beginnt bei allen Experimenten der Druckver-
lust abzufallen und der visuelle Schichtaufbruch ist erkennbar. Der Zeitpunkt des Schichtauf-
bruchs liegt zwischen den untersuchten Temperaturen wenige Minuten auseinander (siehe Ta-
belle 6.3). Durch den Aufbruch der Partikelschicht, aufgrund der Oxidation der Ru8partikeln,
fallt der Druckverlust signifikant ab und nach ca. tgeg = 40 min der Regenerationszeit bleibt die-
ser fiir alle Experimente auf einem konstanten Wert, der jedoch fiir alle Temperaturen variiert.
In Tabelle 6.3 sind die evaluierten Parameter der Regenerationsexperimente bei den variierten
Temperaturen aufgelistet.

Tabelle 6.3: Evaluierte Parameter der Regenerationsexperimente bei variierten Regenerationstemperaturen.
Prozessparameter: Tpeg= variiert, mgyg (t = 0 min) = 6 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv),

h =68 pm, RI =100/0, Regenerationsgas = Luft (21 % O2), Vgas = 60ms!.

Regenerationstemperatur 480 °C 570°C 600°C
Regenerationszeit >120min 76 min 71 min
Dauer Druckverlustabfall 54 min 20 min 10 min
Visueller Schichtaufbruch 15,1 min 19,1 min 14,7 min
Zeitpunkt 1. Resuspension 86 min 39,5 min 24,8 min
Resuspensionszeit 21 min 17 min 10 min
Resuspensionsanzahl 11 41 79

Die im vorigen Kapitel getroffene Kernaussage, dass der steile Druckverlustbabfall auf die Frag-
mentierung der Partikelschicht zurtickgefiihrt werden kann, wird auch bei diesen Experimenten
bestétigt. Erst nach dem Abfall des Druckverlustes werden Partikelstrukturen resuspendiert. Da-
beiist der Zeitraum des Druckverlustabfalls nicht ausschlaggebend, da dieser bei der geringsten
Temperatur ca. 5,5 mal so lange andauert wie bei der h6chsten und trotzdem erst anschliefend
Partikelstrukturen resuspendiert werden.

Mit der Erh6hung der Regenerationstemperatur wird der Ruf§ schneller vom Filter oxidiert und
die Regenerationszeit, bis kein Ruff mehr auf dem Filtermedium zu erkennen ist, wird reduziert.
Bei einer Regenerationsendtemperatur von Treg = 480 °C ist das Filtermedium selbst nach tgeg =
2 h Experimentierzeit nicht vollstdndig vom Ruf§ befreit und es befinden sich noch Ru8partikeln
auf dem Filtermedium (vgl. 6.15¢)). Diese Ergebnisse sind in hervorragender Ubereinstimmung
mit der theoretisch ermittelten Kinetik des RuSes aus Kapitel 4.2. Bei einer Temperatur von Treg
=480 °C dauert die vollstdndige Oxidation des Ruf3es ca. t = 373 min. Die nur geringe Reduzie-
rung des Druckverlustes kann schlussfolgernd auf die langsame Rufloxidation und die dadurch
noch verschlossenen Poren des Filtermediums durch Ruf§partikeln erklart werden.
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Bei einer Temperatur von Tgeg = 600 °C dauert der gesamte Regenerationsprozess nur tpeg =
51 min. Durch die erh6hte Temperatur steigt die Reaktionsrate des Rules an, so dass dieser
schneller oxidiert. Die Kinetik des Ruf3es ist auch bei dieser Temperatur mit den Zeitskalen der
Ruflklassen vergleichbar. Die reaktivere Rulklasse 1 ist nach einer Zeit von t =4,0 min vollstandig
oxidiert. RuBklasse 2 benotigt t = 18,0 min.

Mitzunehmender Regenerationstemperatur wird die Partikelschicht schneller reduziert und Re-
suspensionen von Partikelstrukturen finden dadurch zeitlich friiher statt (Abb. 6.15c). Die Daten
wurden, wie in Kapitel 6.2.1 beschrieben, ausgewertet. Nachdem die Resuspension von Partikel-
strukturen beginnt, ist ein steilerer Abfall der Partikelschichtreduzierung zu erkennen, da sich in
diesem Zeithorizont zwei Prozesse tiberlagern:

¢ Zum einen die Oxidation der Ru8partikeln und die damit zusammenhéngende Grof3en-
reduzierung der Partikelstrukturen und

¢ zum anderen deren Resuspension, bei welcher Strukturen aus der fragmentierten Parti-
kelschicht gelost werden.

Diese beiden parallel ablaufenden Prozesse konnen eine verstiarkte Reduzierung der Partikel-
schicht zur Folge haben. Die schnellste Reduzierung der Partikelschicht erfolgt bei einer Rege-
nerationstemperatur von Tgeg = 600 °C und nimmt mit der Verringerung der Temperatur ab.
Im Zusammenhang mit der schnelleren Reduzierung der Partikelschicht und der kiirzeren Re-
generationszeit bei hoherer Temperatur verkleinert sich auch das Zeitfenster in dem Resuspen-
sionen von Partikelstrukturen stattfinden. Aufgrund der hoheren Temperatur und der fritheren
Fragmentierung der Partikelschicht erreichen die Partikelstrukturen zum einen schneller eine
resuspensionsfidhige Grofe und zum anderen werden die Adhdsionskréfte aufgrund der Oxida-
tion frither reduziert.

Schneider et al. [106] zeigten mit Thren Beobachtungen wihrend der Regeneration von belade-
nen DPFs mit O,, dass je hoher die Regenerationstemperatur ist, desto mehr Ascheagglomerate
werden im Filterkanal gebildet. Dadurch entstehen instabilere Strukturen mit einer groeren
Resuspensionsfliche, welche die Wahrscheinlichkeit von Umlagerungsvorgangen wéihrend der
Regeneration des DPFs erhoht und die hier gewonnenen Erkenntnisse bestatigt.

Der mittlere flichengewichtete Aquivalentdurchmesser der resuspendierten Partikelstrukturen
betrégt, bei den untersuchten Temperaturen, d = 160 pm und finden bis zu einer Reduzierung
der RuB8schicht bis ca. 10 % statt. In diesem Bereich sind nur noch vereinzelte Partikelstrukturen
auf dem Filtermedium vorhanden, die zum einen in einer nicht resuspensionsfdahigen Groe
sind und zum anderen héufig in der zweiten Hailfte des Einlasskanals X > 60 mm vorliegen. In
diesem Bereich ist die Stromungsgeschwindigkeit des Regenerationsgases deutlich reduziert, so
dass dadurch keine Partikelstrukturen mehr resuspendiert werden.

106
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Visuelle Analyse des Schichtaufbruchs und der Reduzierung der Partikelschicht

Stromungsrichtung 10 mm
e " - M —

Zunahme der Reaktionsgeschwindigkeit

Abbildung 6.16: Visuelle Beobachtung des Einflusses der Regenerationstemperatur auf die Oxidation der Rulpartikeln und der
Verdnderung der Partikelschicht nach [5].
Prozessparameter: Tpeg= variiert, mgyg (t = 0 min) = 6 mg auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), h = 68 nm, RI

=100/0, Regenerationsgas = Luft (21 % O5), VGas =60ms 1.

Die Abnahme der Ru8schicht auf dem Sintermetallfilter ist fiir einen visuellen Vergleich in Abb.
6.16 fiir zwei Regenerationszeiten tgeg = 30 min und tgeg = 40 min dargestellt. Dabei werden
die oben diskutierten Ergebnisse bestitigt, dass je hoher die Regenerationstemperatur ist, de-
sto schneller oxidieren die Rupartikeln und desto schneller ist der Filter gereinigt. Wahrend
des Schichtaufbruchs entstehen kleine Partikelstrukturen, die nicht definiert ausgewertet wer-
den kénnen. Auch die Detektion des Transports der Strukturen war fiir diese Experimente nicht
moglich, weswegen in diesem Kapitel allein der Einfluss der Temperatur auf die Druckverlust
und die Reduzierung der Partikelschicht betrachtet wurden.

Fiir die folgenden Experimente wird aus diesen Ergebnissen eine konstante Regenerationstem-
peratur von Tgeg = 570 °C gewdhlt, da in diesem Bereich die maximale Reaktionsrate des Rufles
vorliegt und die Temperatur vergleichbar mit der Temperaturen in einem Kfz-Partikelfilter ist
[64, 91, 95]. Zusétzlich werden die RuBklassen 1 und 2 in einer akzeptablen Zeit von t = 40 min
nach Schichtaufbruch oxidert.
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6.2.3 Reaktiv-Inert-Verhaltnis

Nachdem die grundlegenden Vorgidnge wihrend der Regeneration des MFKs und der Einfluss
der Temperatur auf diese in den beiden vorherigen Kapitel diskutiert wurde, fokussiert sich die-
ser Abschnitt auf den Einfluss des RI-Verhiltnisses der abgeschiedenen Partikelschicht auf den
Schichtaufbruch sowie die anschliefenden Resuspensionen und den Transport von Partikel-
strukturen. Die Frage, ob ein gezielter Einfluss der Partikelschicht, in Bezug auf das Verhiltnis
der Asche- und Rulpartikeln, die Regeneration in einem Partikelfilter beeinflusst, und in diesem
Zusammenhang auch, ob Umlagerungsvorgénge dabei beobachtet werden konnen, soll beant-
wortet werden. Dafiir wurden RI-Verhiltnisse von RI = 100/0, 75/25, 50/50, 0/100'° untersucht
und wie in Kapitel 3.4.2 massenbasiert im MFK abgeschieden. Die Auswertungen zu diesen Par-
tikelschichten sind in Kapitel 5 zu finden.

Analyse der Messdaten - Druckverlust, Temperatur und Reduzierung der Partikelschicht

Der normierte Druckverlust, Temperaturverlauf (a), die Reduzierung der Partikelschicht (b) und
die Korrelation zwischen abgeschiedener Intermasse und normierten Endruckverlust wihrend
der Regeneration des MFKs bei TReg = 570°C mit unterschiedlichen RI-Verhiltnissen beladen,
sind in Abb. 6.17 dargestellt.

Waihrend der Aufheizphase des MFK blieb der Druckverlust fiir alle untersuchten RI-Verhéltnisse
annihernd konstant bis dieser bei einer Temperatur von Tgeg = 480 °C zu fallen begann .

Je hoher der Reaktivanteil ist, desto steiler ist der Abfall des Druckverlustes. Durch den erhoh-
ten Anteil an RulSpartikeln, deren Oxidationsrate ab einer Temperatur von 480 °C steil ansteigt
(vgl. Kapitel 4.2) und aufgrund des identischen Temperaturverlaufes sowie dem konstanten Sau-
erstoffgehaltes des Regenerationsgases, liegt eine gleichbleibende Reaktionskinetik vor. Daraus
wird ersichtlich, dass durch den Anteil an Aschepartikeln die Regeneration in einem Tempera-
turbereich Tgeg =480 °C ... 550 °C langsamer ablduft.

Der Druckverlustabfall ist deswegen fiir die verschiedenen RI-Verhéltnisse unterschiedlich und
liegt fiir

e RI=100/0 (reine RuRschicht) bei —0,06 min™!,
o RI=75/25bei —0,025 min!,
e RI=50/50 bei —0,023 min~! und

e RI=0/100 (reine Ascheschicht) bei —0,004 min .

15 RI bezieht sich auf das Reaktiv-Inert-Verhiltnis. Dabei ist die erste Zahl immer der prozentuale, massenbasiert Anteil an
RuBpartikeln, welche auf dem Filtermedium abgeschieden sind und vice versa fiir die Aschepartikeln.
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Reduzierung der
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Abbildung 6.17: a) Normierter Druckverlust, Temperaturverlauf, b) Reduzierung der Partikelschicht und c) Korrelation zwi-
schen abgeschiedener Inertmasse und normiertem Enddruckverlust bei variierten, massenbasierten RI-
Verhiltnissen im MFK.
Prozessparameter: Tpeg= 570°C, m(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter, RI = variiert, Regenerationsgas =
Luft (21% Oy), Vgas =60 ms 1.

Kurz nach dem Abfall des Druckverlustes ist der visuelle Schichtaufbruch der beiden Experi-
mente mit RI = 100/0 nach tgeg = 22,2 min und RI = 75/25 nach tgeg = 26,0 min zu detektieren.
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Die ersten Resuspensionen sind hierbei nach einer Regenerationszeit von tgeg = 30 min zu be-
obachten und wird im folgenden noch ausgewertet.

Weiterhin ist ersichtlich, dass der Enddruckverlust mit steigendem Reaktivanteil sinkt. Die iner-
ten Partikeln verbleiben nach der Oxidation des Ru8es auf dem Sintermetallfilter, was den ho-
hen, verbleibenden Druckverlust am Ende der Regeneration erklart.

Die filtrierte Aschemasse korreliert linear mit dem erreichten Enddruckverlust wie Abb. 6.17 ¢)
zeigt. Die Inertmasse ist hierbei auf die jeweiligen Anteile der Aschepartikeln in den verschiede-
nen RI- Verhiltnissen, die im MFK abgeschieden wurden, bezogen. Der Pearson-Koeffizient PK
ergibt eine starke Korrelation mit einem Wert von PK = 0,95. Nicht nur der Enddruckverlust auch
die schon oben charakterisierte negative Steigung des Druckverlustes korreliert mit der Asche-
masse mit einem Korrelationskoeffizient nach Pearson (Pearson-Koeffizienten) von PK = 0,92.
Mit den gezeigten Ergebnissen kdnnen schlussfolgernd Abschédtzungen zu weiteren Aschemas-
sen durchgefiihrt werden.

Aravelli and Heibel [15] haben den Druckverlust nach verschiedenen Beladungszyklen in einem
DPF hinter einem Verbrennungsmotor untersucht. Hierbei zeigte sich ebenfalls, dass der Druck-
verlust mit steigendem Ascheanteil zunimmt und auch weitere Studien von Lapuerta et al. [83]
und Zhao et al. [134] kamen zu vergleichbaren Ergebnissen.

Abb. 6.17 b) illustriert die Reduzierung der Partikelschicht der untersuchten RI-Verhéltnisse. Bei
der reinen Ascheschicht mit RI = 0/100 findet keine Oxidation in dem gewahlten Temperatur-
bereich von Tgeg = 570 °C statt (vgl. Kapitel 4.1). Wihrend des Experimentes werden nur mini-
male visuelle Anderungen detektiert und die Partikelschicht der Aschepartikeln weist nach {Reg
=180 min nur eine minimale Reduzierung dieser auf.

Bei den gemischten Partikelschichten, mit reaktiven und inerten Partikeln, wird der Ruf3 oxi-
diert, so dass eine visuelle Anderung detektierbar ist. Die optischen Untersuchungen zeigen,
dass der Abbau der Partikelschicht durch die Rufloxidation und den damit zusammenhéngen-
den Schichtaufbruch bei den Schichten mit Reaktivanteil zeitgleich zum Abfall des Druckver-
lustes beginnt. Hierbei ist die anfangliche negative Steigung fiir die gemischten sowie die rein
reaktive Partikelschicht vergleichbar, was dafiir spricht, dass die Rufoxidation nicht vom Iner-
tanteil in der heterogenen Partikelschicht beeinflusst wird.

Aufgrund der Aschepartikeln, die bei den gemischten Schichten auf dem Filtermedium verblei-
ben, sinkt in diesen Experimenten der Wert der Reduzierung der Partikelschicht nicht auf 0 %,
da kein vollstandig regenerierter Filter vorliegt. Die erreichten Endwerte der reduzierten Parti-
kelschichten mit RI = 75/25 und RI = 50/50 liegen bei 52 % und 19 %, was im Zusammenhang
mit der abgeschiedenen Aschemasse zusammenpasst.
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Visuelle Analyse des Schichtaufbruchs und der Strukturgréen auf dem Filtermedium bei Va-
riation der Reaktiv-Inert-Verhiltnisse

Nicht nur die Reduzierung der Partikelschicht verlduft bei der Variation der RI-Verhéltnisse un-
terschiedlich, auch die visuelle Beobachtung bestétigt, dass der Schichtaufbruch bei den Experi-
menten unterschiedlich ablduft. Abb. 6.18 zeigt einen Vergleich der Partikelschichten nach einer
Regenerationszeit von tgeg = 30 min.

a) tReg= 30 min Stromungsrichtung 10 mm

! Schicht-
' aufbruch

Kein Schicht- !
aufbruch

Abbildung 6.18: a) Bildersequenz des Schichtaufbruchs der verschiedenen Partikelschichten nach tgeg = 30 min und b) Foto-
aufnahme der Partikelschicht fiir einen Eindruck der Farbe der zuriickbleibenden Asche auf dem Filtermedium
nach einer Regenerationszeit von tgeg = 120 min.

Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter, RI = variiert, Regenerationsgas =
Luft (21 % O2), VGas = 60ms 1.

Auch wenn allein Aschepartikeln auf dem Filtermedium abgeschieden wurden, wirken die Bil-
der der Hochgeschwindigkeitskamera schwarz. Bei diesen Aufnahmen kann schlussfolgernd
nicht durch einen Farbunterschied die Schichtzusammensetzung beurteilt werden. Die gene-
rierte Asche, die durch die Zerstdubung eines Motorols und einer anschliefenden thermischen
Umsetzung hergestellt wird, wie in Kapitel 3.1.1 erldutert, besitzt eine dunkelgraue Farbe, wie in
Abb. 6.18b) fiir die Partikelschicht mit einem RI = 75/25 nach einer Regenerationszeit von treg
= 120 min gezeigt ist.

Bei einer komplett inerten Partikelschicht und einer Partikelschicht mit RI = 50/50 ist kein
Schichtaufbruch erkennbar, wohingegen bei den beiden weiteren Partikelschichten, klar sicht-
bare Partikelstrukturen auf dem Filtermedium entstehen, die deutliche Unterschiede in ihrer
GroRe aufweisen. Auch entlang der Kanalldnge variiert die Groe der entstehenden Strukturen.
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Bei der rein reaktiven Schicht nimmt die StrukturgroBe entlang der Kanalldnge zu, wohingegen
es bei der Schicht mit einem RI = 75/25 der Schichtaufbruch gleichmaRiger wirkt.

Um dies besser beurteilen zu kénnen, wurden fiir die beiden Partikelschichten mit RI = 100/0
und RI = 75/25 zusétzlich die durchschnittlichen Strukturgrélen der entstandenen Fragmente
wihrend des Schichtaufbruchs erneut iiber deren Projektionsfliche ermittelt und in Abb. 6.19
grafisch dargestellt.
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Abbildung 6.19: Entstandene Strukturgrofen durch den Schichtaufbruch der Partikelschicht bei variierten RI-Verhiltnissen im
Modellfilterkanal.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter, RI = variiert, Regenerationsgas =
Luft (21 % O2), Vgas =60ms 1.

Die Auswertung der StrukturgroBen bestdtigt den visuellen Eindruck aus Abb. 6.18, dass bei
einem RI = 75/25 deutlich groBere Strukturen entstehen, die bis um einen Faktor von 3,4 gro-
Rer sind als die der reinen Ruflschicht. Zusatzlich ist der Schichtaufbruch bei dieser Schicht
homogener tiber die Kanallédnge verteilt und nimmt nicht, wie bei einem RI = 100/0, iiber die
Kanalldange zu. Die vorhandene Asche, welche in die RuBagglomerate eingebettet ist (vgl. Ka-
pitel 5, Abb. 5.3) fiihrt zu Unterschieden in den Adhé&sionskréften, wodurch weniger, aber da-
fiir groere Briiche in der Partikelschicht entstehen. Auch Sappok et al. [102] beobachtete den
Schichtaufbruch wihrend der Regeneration eines Partikelfilters, welcher mit Asche und Ruff be-
laden war. Er beschreibt die Oxidation der Partikelschicht ebenfalls mit einer Fragmentierung
und einem anschlieBenden Schrumpfen der Partikelstrukturen mit fortschreitender Rufloxida-
tion. Dabei wurde die Beobachtung gemacht, dass sich die lokalen Rufinseln nach innen zogen,
die Aschepartikeln dabei mitnahmen und durch die starken Kohédsionskréfte des Rufles nach
oben gezogen wurden, dass eine gewellte Partikelstruktur entstand. Dieser Effekt ist bei den
hier durchgefiihrten Experimenten jedoch nicht zu beobachten und kénnte sich - falls vorhan-
den - nur in den Randbereichen der entstanden Fragmente ereignen, was bei der parallel zum
Filtermedium ausgerichteten Kamera nicht detektierbar ist.
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6.2 Umlagerungsvorgidnge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

Analyse der Resuspensionen von Partikelstrukturen bei den Reaktiv-Inert-Verhiltnissen RI
=100/0 und RI =75/25

Aus den Ergebnissen der entstandenen Strukturgrofen wéhrend des Schichtaufbruchs folgt,
dass groRere Partikelstrukturen bei einem RI = 75/25 resuspendiert werden konnen. Die anzahl-
basierte PartikelgroRenverteilung der resuspendierten Strukturen ist in Abb. 6.20 dargestellt.
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Abbildung 6.20: Anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung der resuspendierten Partikelstrukturen bei variiertem RI-Verhiltnis
im MFK.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter (RI variiert), Regenerationsgas =
Luft (21 % O2), VGas = 60ms 1.

Bei einer vollstdndig reaktiven Partikelschicht werden Partikelstrukturen zwischen d = 150 pm
... 450 pm resuspendiert. Fiir die gemischte Partikelschicht mit RI = 75/25 verschiebt sich diese
Verteilung in die grobere PartikelgroBenfraktion von d = 450 ym bis d > 1000 pm. Dabei liegt
der groBte Anteil der Resuspensionen zwischen d = 550 pm ... 850 pm. Aufgrund der groferen
Partikelstrukturen werden bei der gemischten Schicht weniger Strukturen resuspendiert, jedoch
ist die Zeit in der Resuspensionen stattfinden mit At = 37,4 min ldnger. Die weiteren evaluierten
Parameter, wie die Regenerationszeit, Resuspensionszeit etc. sind im Anhang, in Tabelle A.2 zu
finden

Schlussfolgernd kénnen die folgenden Erkenntnisse fiir den Einfluss des RI-Verhéltnisses auf die
regenerationsiduzierten Umlagerungsvorgiange zusammengefasst werden:

¢ Je hoher der Reaktivanteil in der Partikelschicht ist, desto steiler ist der Druckverlustabfall
(siehe Abb. 6.17).

¢ Je mehr Asche auf dem Filter abgeschieden ist, desto hoher ist der Druckverlust nach der
Regeneration des Filters (siehe Abb. 6.17) oder mit anderen Worten die filtrierte Asche-
masse korreliert mit dem erreichten Enddruckverlust, wie in Abb. 6.17 bestatigt wird.
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

¢ Die Erh6hung des Inertanteils fiihrt zu einem spiteren bzw. keinem Schichtaufbruch.

¢ Resuspensionen von Partikelstrukturen finden nur statt, wenn die Partikelschicht auf-
bricht, was in diesen Experimenten ab einem massenbasiert Reaktivanteil der Partikel-
schicht von 75 % der Fall ist.

6.2.4 Variation der Schichtdicke

Nicht nur das RI-Verhiltnis der Partikelschicht, auch die Schichtdicke im Partikelfilter hat einen
Einfluss auf die Umlagerungsvorgiange. Das Ziel der Regeneration ist dabei reaktive Partikeln aus
der Partikelschicht zu entfernen und so den Druckverlust zu reduzieren, bevor dieser zu hoch
wird und den Motorbetrieb beeinflusst [79].

Wie in Kapitel 5 gezeigt wurde, héngt der Druckverlust eines Partikelfilters nicht nur vom RI-
Verhiltnis, sondern ebenfalls von der Schichtdicke bzw. der Beladungsmasse auf dem Filter ab.
Um den Einfluss dieses Parameters auf die Regeneration des MFKs zu untersuchen, wurden Par-
tikelschichten mit den Mittelwerten der Schichtdicken von h = 68 pm, 135 pum und 200 pm un-
tersucht. Diese Dicken entsprechen Beladungsmassen von m = 6 mg, 12 mg und 18 mg. Die Er-
gebnisse werden fiir zwei RI-Verhéltnisse RI = 100/0 und RI = 75/25 dargestellt. Bei einer voll-
standigen Ascheschicht RI = 0/100 wurde keine Regeneration sowie Umlagerungsvorgédnge be-
obachtet. Abb. 6.21 zeigt, eine Bildersequenz der Regeneration einer vollstdndigen Ascheschicht
mit einer Beladungsmasse von m = 18 mg.

Stro icht
RI=0/100 7 romungsrichtung Rauch 10 mm

dpe, = 0min
.o = 60:min .
o= 120min - i ; B &
=180 min : {2 5 NS S e e e
X Staubpartikeln und Lichtreflektionen
Abbildung 6.21: Bildersequenz der Regeneration einer Ascheschicht wihrend verschiedenen Regenerationszeitpunkten

Prozessparameter: Treg=570 °C, Masche = 18 mg auf Sintermetallfilter, h =70 um, RI=0/100, Regenerationsgas
= Luft (21 % O3), VGas =60 ms ™.

Es ist keine visuelle Verdnderung der Ascheschicht wihrend der Regeneration zu erkennen. Der
Rauch entsteht, wie bei den vorherigen Ergebnissen durch die Hochtemperaturdichtungen und
die Hitzepaste. Die hellen Pixel, vermehrt am Ende des Einlasskanals, sind auf Staubpartikeln
und deren Lichtreflektion zurtickzufiihren. Aufgrund des fehlenden Schichtaufbruchs und den
daraus folgenden fehlenden Umlagerungsvorgéngen wird eine reine Ascheschicht im folgenden
nicht weiter analysiert.

Die untersuchten Partikelschichten wurden, wie in Kapitel 3.3 vorgestellt, gebildet, d.h. massen-
basierte auf dem Sintermetallfilter abgeschieden (vgl. Kapitel 5, Abb. 5.4).
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6.2 Umlagerungsvorgidnge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

6.2.4.1 Einfluss der Schichtdicke einer reaktiven Partikelschicht auf die
Umlagerungsvorginge mit RI = 100/0

Analyse der Messdaten - Druckverlust und Reduzierung der Partikelschicht

Der normierte Differenzdruckverlauf tiber dem MFK, der Temperaturverlauf und die Reduzie-
rung der Partikelschicht widhrend der Regeneration des MFKs ist in Abb. 6.22 fiir eine Rul8schicht
mit RI = 100/0 dargestellt. Die dazugehorigen Daten sind in Tabelle 6.4 aufgelistet.
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Abbildung 6.22: a) Normierter Druckverlust, Temperaturverlauf und b) Reduzierung der Partikelschicht mit einer Rupartikel-
schicht bei variierten Schichtmassen im MFK nach [5].
Prozessparameter: Treg= 570°C, mpyg (t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 100/0, Re-
generationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60ms~1.

Der globale Druckverlustverlauf der drei Experimente mit Variation der Rulpartikelschichtdicke
im MFK ist vergleichbar. Kleine Unterschiede sind wahrend der Autheizphase des Kanals, in der
der Druckverlust der dicksten RufSschicht hoher ist, zu erkennen. Dies kann zum einen an der
dickeren Partikelschicht oder zum anderen an einer erh6hten Feuchtigkeit in der Partikelschicht
liegen, was sich auf den Anfangdruckverlust auswirkt. Nach dieser kurzen, konstanten Phase fallt
der Druckverlust noch wihrend des Aufheizens des MFKs bei einer Regenerationstemperatur
von Tgeg = 480 °C ab. Wihrend des Druckverlustabfalls ist auch der visuelle Schichtaufbruch zu
beobachten, welcher mit steigender Partikelmasse zeitlich spéter stattfindet.
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Tabelle 6.4: Evaluierte Parameter der Regenerationsexperimente bei variierten Schichtdicken der Ruf8partikelschicht.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 100/0, Regene-
rationsgas = Luft (21 % O3), Vgas =60 ms ™.

Schichtdicke 68 um 135pm 200 pm
Beladungsmasse 6mg 12mg 18 mg
Regenerationszeit 76 min 75 min 80 min
Dauer Druckverlustabfall 20 min 20 min 12 min

Visueller Schichtaufbruch 19,1min 21,5min 25,4 min
Zeitpunkt 1. Resuspension  39,1min 32,0 min 30,2 min
Resuspensionszeit 16,7min  30,0min 40,0 min
Resuspensionsanzahl 41 59 80

Nach dem Druckverlustabfall, der bei der dicksten Partikelschicht At =12 min dauert und somit
40 % schneller ist als bei den beiden anderen Schichtdicken, wird ein konstanter Druckverlust
unabhingig von der Schichtdicke erreicht.

Der erreichte Enddruckverlust ist fiir die drei Schichtdicken vergleichbar, da der Filter vollstdn-
dig regeneriert und somit kein Ruf mehr darauf vorhanden ist. Dieser Vorgang dauerte fiir alle
drei untersuchten Schichtdicken zwischen tgeg = 75 min ... 80 min (siehe Tabelle 6.4). Nicht nur
der Druckverlustverlauf auch die Reduzierung der Partikelschicht ist dhnlich, jedoch gibt es
deutliche Unterschiede ab wann Partikelstrukturen resuspendiert werden und wie lange dieser
Zeitraum andauert. Es fallt auf, dass mit zunehmender Schichtdicke die Resuspensionen zum
einen frither starten und zum anderen linger andauern - die Zeit in der Resuspensionen von
Partikelstrukturen stattfinden also zunimmt. Wie schon in den vorherigen Kapiteln erldutert,
finden Resuspensionen nur statt, wenn die Lift-Kréfte die Adhésionskrifte der Partikeln unter-
einander und zum Filtermedium iibersteigen. Die Schlussfolgerung fiir diese Experimente ist
somit, dass der Schichtaufbruch der drei Schichtdicken unterschiedlich ablaufen muss.

Visuelle Analyse des Schichtaufbruchs und der Partikelstrukturgréfen

Um dies zu Uberpriifen sind in Abb. 6.23 ausgewihlte ROI (englisch: Region of Interest) der frag-
mentierten Schichten, nach dem Schichtaufbruch und in dem Zeithorizont der Resuspensionen
der Partikelstrukturen der drei Experimente zu den Regenerationszeitpunkten von tgeg = 30 min
und tgeg = 40 min dargestellt anhand derer die Entwicklung der Oberflichenstruktur diskutiert
werden soll.

Der qualitative erste Eindruck zeigt, wie schon durch den Druckverlustverlauf und die Resus-
pensionsdauer erwartet, ein unterschiedliches Aufbruchverhalten der drei Schichten. Mit der
Erhohung der Schichtdicke entstehen wihrend der Regeneration grof3ere Partikelstrukturen und
die Briiche zwischen diesen Fragmenten sind groer. Dadurch kann das Gas die Partikelschicht
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Stromungsrichtung 10 mm
—_— —_—
hrug
68 pm
135pm
200 pm

Abbildung 6.23: Bildersequenz der aufgebrochenen RuBpartikelschichten nach einer Regenerationszeit von treg = 30 min und
(Reg = 40 min nach [5].
Prozessparameter: TReg= 570°C, mpyg (t = 0min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 100/0, Re-

generationsgas = Luft (21 % O), VGas = 60ms ™.

und somit den MFK einfacher passieren, wodurch ein schnellerer Druckverlustabfall gemes-
sen wurde und die unterschiedlichen Druckverlustverldufe in Abb. 6.22 erklart. Die Groe der
entstehenden Partikelstrukturen korreliert mit der Schichtdicke und wird mit ihrer Zunahme
groRer. Ebenfalls ist ein inhomogener Schichtaufbruch innerhalb der Kanalldnge zu erkennen.
Wie bereits in Kapitel 6.2.1 ausgewertet, nimmt die Groe der Partikelstrukturen bei einer Schicht-
dicke von h =200 pm mit der Kanalldnge zu. Bei den beiden diinneren Partikelschichten ist ein
gegensdtzliches Verhalten zu erkennen. In diesem Fall nehmen die Strukturgrofen mit der Ka-
nalldnge ab. So reduziert sich die mittlere Strukturgr6fe von d = 229 pm am Kanalanfang auf d
=130 pm am Kanalende fiir die diinnste Schicht (h = 68 pm) und von d =281 ym aufd = 162 pm
fiir eine Schichtdicke von h = 135 pm. Die unterschiedlichen GréBen der resultierenden Parti-
kelstrukturen konnten auf die kleinen Abweichungen der Schichtdicke wihrend der Filtration
zuriickzufiihren sein. Wie in Kapitel 5 gezeigt, nimmt die Partikelschichthéhe bei den Schichten
mit einer Dicke von h = 68 pm und h = 135 pm leicht ab. Das entgegengesetzte Verhalten ist fiir
die Partikelschicht mit einer Dicke von h =200 pm der Fall.

Bei der visuellen Auswertung der beiden dickeren Partikelschichten féllt ebenfalls auf, dass
die entstandenen Partikelstrukuren innerhalb des gezeigten Zeitintervalls nicht nur schrump-
fen, sondern auch Strukturen resuspendiert wurden, welche eine Liicke in der fragmentierten
Schicht hinterlassen. Diese Resuspensionen wurden im Folgenden ausgewertet. Die zeitabhén-
gigen Resuspensionen der Partikelstrukturen und die anzahlbasierte Partikelgroenverteilung
sind in Abb. 6.24 dargestellt.
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Abbildung 6.24: a) Zeitabhingige Resuspensionen der Partikelstrukturen und b) anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung der
reaktiven Partikelstrukturen mit variierten Partikelschichtdicken nach [5].
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 100/0, Re-

generationsgas = Luft (21 % O3), Vgas = 60 ms~L,

Mit zunehmender Dicke der Partikelschicht wird die anzahlbasierte Partikelgroenverteilung
der resuspendierten Partikelstrukturen breiter, was auf das unterschiedliche Aufbruchverhalten
und die daraus resultierenden Strukturgréf3en zuriickzufiihren ist. Bei einer Schichtdicke von h
=68 pm ist die anzahlbasierte PSD eng verteilt, was schon auf der qualitativen visuellen Auswer-
tung in Abb. 6.23 durch die Entstehung von kleinen Partikelstrukturen wéahrend des Schichtauf-
bruchs zu erkennen war. Die resuspendierten Partikelstrukturen liegen in einem Gréenbereich
des Aquivalentdurchmessers von d = 92 pm ... 243 pm. Die PSD der mittleren Schichtdicke ist
breiter verteilt und es werden Partikelstrukturen bis zu einem maximalen Aquivalentdurchmes-
ser von d = 372 num resuspendiert. Bei der dicksten Partikelschicht sind diese bis zu d = 553 pm
grof3. Aufgrund des unterschiedlichen Schichtaufbruchs in Korrelation mit der Schichtdicke dn-
dert sich auch der Resuspensionsort der Partikelstrukturen (siehe Abb. 6.24).

Bei einer Partikelschichtdicke von h = 68 pm erfolgt die Resuspension der Partikelstrukturen im
vorderen Bereich des Einlaufkanals bei X = 0 mm ... 20 mm in welchem die Strémungsgeschwin-
digkeit des Gases und schlussfolgernd auch die wirkenden Lift-Krifte grofer sind und dadurch
mehr Partikelstrukturen resuspendiert werden.
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Mit zunehmender Schichtdicke verschiebt sich der Resuspensionsort der Partikelstrukturen ent-
lang der Kanalldnge und erfolgt {iber eine langere Zeitspanne (siehe Tabelle 6.4). Von der diinns-
ten zur dicksten Partikelschicht nimmt die Resuspensionsdauer um 140 % zu.

Die Resuspensionsfldche!® liegt bei einer Schichtdicke von h = 13511m zwischen X = 16 mm ...
80 mm und bei einer Schichtdicke von h = 200 pm zwischen X = 51 mm ... 121 mm. Die Unter-
schiede des Resuspensionsortes sind auf die unterschiedlichen GréBen der Partikelstrukturen
zuriickzufiihren. Kleine Partikelstrukturen (d < 200 pm) benétigen grofere Lift-Krafte, um re-
suspendiert zu werden. Bei groReren Strukturen, wie sie bei der Schichtdicke von h = 200 pm
entstanden sind, konnen sich durch eine ungleichméRige Oxidation und die sich dadurch &n-
dernden (niedrigeren) Adhésionskrifte [102] schon Abschnitte der Partikelstrukturen vom Fil-
termedium 16sen und dadurch die Resuspensionswahrscheinlichkeit dieser erhthen.

Diese Erkenntnisse zeigen ein gegenteiliges Verhalten zu den Erkenntnisse aus Kapitel 6.1, wo
die grofRen Partikelstrukturen eine groBere Kraft (iiberpriift durch die Erth6hung der Stromungs-
geschwindigkeit des Gases) bendtigten, um resuspendiert zu werden, was an der Verdnderung
der Adhésionskraften durch die Regeneration des Filters liegt.

Voruntersuchungen zu diesem Thema wurden in einem Muffelofen durchgefiihrt. Hierbei konn-
te gezeigt werden, dass sich wéahrend der Regeneration der Rulpartikeln einer reaktiv-inerten
Partikelschicht Teile der Partikelschicht ablosen und sogar aufrollen kénnen, wie in Abb. 6.25
beispielhaft mit Aufnahmen des Kanalendes X = 80 mm ... 125 mm dargestellt ist.

5mm

m = 12,7mg, RI=60/40

Stromungsrichtung

Abbildung 6.25: Beispielbilder eines teilweise regenerierten Filters mit sichtbarem Schichtaufbruch und teilweisem Aufrollen
der Partikelstrukturen. Die Regeneration wurde in einem Muffelofen ohne Durchstrémung bei durchgefiihrt.
Prozessparameter: Tgeg= 600 °C, m(t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = variiert, Rege-

nerationsgas = Luft (21 % Oj), VGas = 0ms .

Die Oxidation der Ru8strukturen und die damit verbundene GréBenreduzierung der Partikel-
strukturen beginnt an deren Randern, da hier die Sauerstoffzufuhr aufgrund der Durchstrémung
des Filtermediums am hichsten ist. Die Randstrukturen eines entstehenden Plédttchens kénnen
sich dadurch vom Filtermedium ablosen, wihrend sie in der Mitte der Struktur noch in direk-
tem Kontakt mit dem Filtermedium stehen. Die Adhé&sionskréfte zwischen dem Filtermedium
und der Partikelschicht werden in den Randbereichen reduziert. Dies hat zur Folge, dass gerin-
gere Lift-Kréfte und damit zusammenhéngend Gasgeschwindigkeiten erforderlich sind, um die

16 Fliche, auf der Partikelstrukturen resuspendieren.
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Partikelstrukturen vom Filtermedium zu resuspendieren. Dies konnte die Resuspension der Par-
tikelstrukturen im hinteren Teil des Einlasskanals erkldren.

Kamp et al. [67] haben AFM-Untersuchungen zwischen Asche- und Rullpartikeln sowie zwi-
schen den beiden Partikelarten und einem Filtermedium durchgefiihrt. Das verwendete Filter-
medium war hierbei ein Keramikfilter, jedoch kann die Tendenz dieser Ergebnisse auch auf diese
Arbeit tiberfiithrt werden. Die veroffentlichten Ergebnisse bestédrken die hier gemachten Erfah-
rungen, dass die Adhdsionskréfte zwischen Partikeln grofer ist als zwischen den Partikeln und
dem Filtermedium.

Die Untersuchung des Einflusses der Ru8schichtdicke auf dem Filtermedium hat ergeben, dass
mit einer dickeren Partikelschicht groBere Partikelstrukturen wiahrend des Schichtaufbruchs
entstehen. Auch im vorigen Kapitel wurde schon durch die visuelle Auswertung gezeigt, dass bei
einem RI-Verhiltnis RI = 75/25 und einer Schichtmasse von m = 18 mg, was einer Schichtdi-
cke von h = 103 pm entspricht groRe Partikelstrukturen wéhrend des Schichtaufbruchs gebildet
werden.

Der Ablosungsort der Partikelstrukturen verschiebt sich mit der Zunahme der Schichtdicke in
Richtung des Kanalendes, was an dem unterschiedlichen Schichtaufbruch liegt.

Nun stellt sich die Frage, ob auch bei einer gemischten Partikelschicht die StrukturgroRe, die
wihrend des Schichtaufbruchs bzw. der Oxidation der Rulpartikeln entsteht, mit der Schicht-
dicke korreliert. Diese Frage soll nun in der zweiten Hélfte dieses Teilkapitels untersucht werden.

6.2.4.2 Einfluss der Schichtdicke einer reaktiv-inerten Partikelschicht auf die
Umlagerungsvorginge mit RI = 75/25

Die Partikelschichten wurden massenbasiert im MFK fiir die gemischten Aersole mit RI =75/25
abgeschieden. Aus diesem Grund weisen die folgenden, angegebenen Partikelschichtdicken bei
einem RI = 75/25 Unterschiede zu den vorherigen Schichtdicken der reinen Ru8schichten auf.
Die Schichtdicken der gemischten Partikelschichten sind diinner als die der reinen Ruf3schicht,
was in Kapitel 5 diskutiert wurde.

Analyse der Messdaten - Druckverlust und Reduzierung der Partikelschicht

Der normierte Druckverlust, der Temperaturverlauf und die Reduzierung der Partikelschicht fiir
die drei Beladungsmassen sind im Anhang in Abb. A.3 dargestellt, da wie erwartet, der Druck-
verlustabfall bei einer Temperatur von Treg = 480 °C beginnt, anschliefend der visuelle Schicht-
aufbruch detektiert wird und die Dauer des Abfalls fiir die drei Schichtmassen identisch ist. Die
dazugehorigen Parameter sind in Tabelle 6.5 aufgelistet. Aufgrund der unterschiedlichen Mas-
senbeladungen variiert die RuB3- und Aschemasse auf dem Filter, schlussfolgernd also auch die
nach der Regeneration zuriickgebliebene Aschemasse, die 25 % der Gesamtmasse der filtrierten
Partikelschicht entspricht.
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Tabelle 6.5: Evaluierte Parameter der Regenerationsexperimente bei variierten Schichtdicken fiir Partikelschichten mit RI =
75/25.
Prozessparameter: Treg= 570°C, m(t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 75/25, Regenerati-

onsgas = Luft (21 % Oy), Vgas = 60ms 1.

Schichtdicke 38 pm 70 pm 103 pm
Beladungsmasse 6mg 12mg 18 mg
Regenerationszeit 180min 180 min 180 min
Dauer Druckverlustabfall 17 min 17 min 17 min
Visueller Schichtaufbruch 20,8min  20,8min 26,0 min
Zeitpunkt 1. Resuspension - 21,3min  31,5min
Resuspensionszeit - 19,7min  71,5min
Resuspensionsanzahl - 19 13

Visuelle Analyse des Schichtsaufbruchs und der Strukturgréfen auf dem Filtermedium

Fiir eine visuelle Auswertung sind in Abb. 6.26 Aufnahmen der Partikelschichten nach einer Re-
generationszeit von tpeg = 30 min dargestellt.

treg = 30 min, RI = 75/25 Stromungsrichtung 10mm

Zunahme der Grofle
der Partikelstrukturen

Abnahme der Groe der Partikelstrukturen

Abbildung 6.26: Aufnahmen der aufgebrochenen Partikelschichten nach tgeg = 30 min mit einer gemischten Partikelschicht mit
RI = 75/25 bei variierten Schichtdicken im MFK.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, Rl = 75/25, Regene-

rationsgas = Luft (21 % O3), vgas = 60 ms1.

Esistzu erkennen, dass mit der Zunahme der Schichtdicke die Strukturgré8en nach dem Schicht-
aufbruch groBer werden. Uber die Kanalldnge nimmt die StrukturgréRe dagegen bei den unter-
schiedlichen Schichtdicken visuell leicht ab. Die Auswertung zeigt ebenfalls, dass die Flache
der entstehenden Partikelstrukturen nicht rund, sondern polygonartiggeformt sind. Die Aus-
wertung des Aquivalentdurchmessers der Strukturgréfen, in Abb. 6.27, bestitigt die visuellen
Ergebnisse, dass innerhalb der Kanalldnge die StrukturgroBe leicht abnimmt und mit der Zu-
nahme der Schichtdicke die Strukturen groQer werden.
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen
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Abbildung 6.27: a) Durchschnittliche Aquivalentdurchmesser der gebildeten Strukturgroen wihrend des Schichtaufbruchs
nach tpeg = 30 min und b) deren anzahlbasierte PartikelgroRenverteilung.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t =0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, Rl = 75/25, Regene-

rationsgas = Luft (21 % Oy), Vgas = 60ms 1.

Die anzahlbasierte PartikelgroBenverteilung zeigt, dass die Strukturen in einem breiten Par-
tikelgroBenbereich vorliegen, jedoch der visuelle Eindruck der verschiedenen Strukturgréen
auch hier bestétigt wird. Bei der dicksten Partikelschicht wurden Strukturen tiber d > 1000 pm
ausgewertet.

Interessant ist hierbei ebenfalls, dass nach der vollstindigen Regeneration des Filters die Struk-
tur des Schichtaufbruchs und die entstandenen Fragmente auf dem Filtermedium deutlich zu
erkennen sind. Eine Beispielaufnahme eines ausgebauten Filtermediums sowie VergroRerungen
von diesem sind in Abb. 6.28 dargestellt. Wie schon in Abb. 6.18 gezeigt, ist die generierte Asche
dunkelgrau auch nach einer vollstdndigen Regeneration im MFK. Die Riickstdnde sind auf die
inerten Bestandteile, die Aschepartikeln, die nicht regeneriert werden, zurtickzufiihren.

Resuspensionen von Partikelstrukturen finden nur statt, wenn die Partikelstrukturen eine aus-
reichende GréBe haben und die Lift-Krafte die Adhédsionskrafte zwischen den Partikelstrukturen
und dem Filtermedium {ibersteigen. Die Auswertung der Beobachtungen wihrend der Regene-
ration mit unterschiedlichen Schichtdicken und einem RI = 75/25 ergab, dass nur bei den Di-
cken von h =70 pm und h = 103 pm Partikelstrukturen resuspendiert werden. Die dazugehorige
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6.2 Umlagerungsvorgidnge von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

Stromungsrichtung

Abbildung 6.28: Aufnahme des regenerierten Sintermetallfilters mit Riickstinden der inerten Bestandteile der Partikelschicht
nach teg = 180 min und Ausbau aus dem MFK.
Prozessparameter: Tpeg= 570 °C, m(t = 0min) = 12 mg auf Sintermetallfilter, h(t = 0 min) = 70 pm, RI = 75/25,
Regenerationsgas = Luft (21 % Os), vgas = 60 ms 1.

anzahlbasierte PartikelgrofRenverteilung der resuspendierten Strukturen ist in Abb. 6.29 aufge-
tragen.
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Abbildung 6.29: Anzahlbasierte PartikelgroBenverteilung der resuspendierten Partikelstrukturen bei variierten Schichdicken im
MFK.
Prozessparameter: Treg= 570 °C, m(t =0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, Rl = 75/25, Regene-
rationsgas = Luft (21 % Oy), Vgas = 60ms 1.

Auch bei den Resuspensionen spiegelt sich die Evaluation der Partikelstrukturen wider. Bei ei-
ner dickeren Partikelschicht wurden groere Partikelstrukturen, bis zu einem Aquivalentdurch-
messer d > 1000 pm, resuspendiert. Diese Resuspension ist moglich, da die Partikelstrukturen
unregelmédRig geformt sind, was Resuspensionen begiinstigen, aber auch verhindern kann.

Der Vergleich der beiden verschiedenen RI-Verhéltnisse im Zusammenhang mit der Schichtdi-
cke zeigt ein vergleichbares Verhalten.

Grundlegend kénnen fiir die unterschiedlichen Schichtdicken folgende Erkenntnisse zusam-
mengefasst werden:
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6 Umlagerungsvorgénge von Partikelstrukturen

¢ Mit der Zunahme der Partikelschichtdicke entstehen grof3ere Partikelstrukturen, die teil-
weise, in Abhéngigkeit ihrer GroBe und ihres Ortes, resuspendiert werden kénnen.

¢ Dabei ist jedoch die PartikelgroRenverteilung der resuspendierten Partikelstrukturen mit
der Zunahme der Schichtdicke breiter verteilt.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Partikelfilter werden in Kraftfahrzeugen mit Verbrennungsmotoren verbaut um deren Abgas von
Partikeln zu befreien, die Emissionen zu reduzieren und dadurch unter den gesetzlichen Grenz-
werten zu bleiben. Die Entwicklung von Partikelfiltern wurde schon vor tiber einem halben
Jahrhunder begonnen [61]. Partikelfilter bestehen aus parallel angeordneten und wechselseitig
verschlossenen Kanilen [61, 53, 69]. Diese monolithische Wabenstruktur bietet den Vorteil einer
groflen Filterfliche bei einem kompakten Volumen.

Das Abgasaerosol, welches hauptsédchlich aus Asche- und RuBlpartikeln besteht, tritt in den
stromaufwirts gelegenen Einlasskanal ein, das Gas passiert die Filterwidnde und die Partikeln
werden in und auf der porosen Filterwand abgeschieden [61, 79]. Die entstehende Partikel-
schicht erhoht den Druckverlust des Partikelfilters, welcher direkte, negative Auswirkungen
auf den Motorbetrieb, den Kraftstoffverbrauch und damit auch auf die Schadstoffemissionen
hat [61]. Nach dem Erreichen eines kritischen Druckverlustes werden die Partikelfilter regene-
riert. Dabei werden die organischen Bestandteile oxidiert, der Filter wird gereinigt und dadurch
der Druckverlust reduziert. Wahrend dieser Regeneration wurde beobachtet, dass die Partikel-
schicht aufbricht und Partikelstrukturen resuspendiert und entlang des Einlasskanals des Parti-
kelfilters transportiert werden.

Jedoch konnte bis heute noch nicht geklart werden, was wéahrend der Regeneration in einem
Partikelfilter passiert, wo die Partikelstrukturen resuspendiert und wohin sie transportiert wer-
den.

Um diese grundlegenden Fragen zu beantworten, wurden in dieser Arbeit zum einen reaktive
und inerte Partikeln synthetisiert, um unabhéngig von einem Verbrennungsmotor replizierba-
re Aerosole zu generieren, die sich in ihren Eigenschaften und der chemischen Zusammenset-
zung nichtvon denen aus der motorischen Verbrennung unterscheiden. Zum anderen wurde ein
Filterkanal entwickelt, mit welchem die gesamte Lange eines Einlasskanals eines Partikelfilters
in situ beobachtet werden kann. Mit diesem Modellfilterkanal entstanden neue Moglichkeiten,
die grundlegenden Prozesse wédhrend der Regeneration eines Partikelfilters und die damit zu-
sammenhidngenden Umlagerungsvorgédnge - den Schichtaufbruch, die Resuspension und den
Transport - zu analysieren und die folgenden Forschungsfragen zu beantworten.
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i.

ii.
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Was passiert in einem Partikelfilter wihrend der Regeneration?

Wihrend der Regeneration wird die Temperatur im Partikelfilter erhoht und die Ru8par-
tikeln werden oxidiert. Die vorher geschlossene Partikelschicht bricht auf und einzelne
unregelméRig geformte Fragmente entstehen. Dadurch wird die Durchléssigkeit der Par-
tikelschicht erhoht, was den Druckverlust iiber den Filter reduziert.

Mit fortschreitender Regenerationszeit reduzieren die Partikelstrukturen, aufgrund der
fortschreitenden RuBoxidation, ihre GroBe. Dieser Vorgang fiihrt nicht nur zu einer Erho-
hung der Permeabilitédt des Filters und der Partikelschicht, sondern auch dazu, dass die
Wahrscheinlichkeit der Resuspension der Partikelstrukturen aufgrund der dadurch ver-
ringerten Adhédsionskréfte steigt. Dabei geht jedoch aus den Ergebnissen ebenfalls hervor,
dass der Schichtaufbruch der geschlossenen Partikelschicht und die darauf resultierende
Fragmentierung fiir den abfallenden Druckverlust {iber den Partikelfilter verantwortlich
sind und nicht die Resuspension dieser.

Sobald Resuspensionen von Partikelstrukturen stattfinden, liegen 81 % der resuspen-
dierten Fragmente in einem GréRenbereich des Aquivalentdurchmessers von 200 um ...
400 pm.

Nach der Resuspension werden die noch verbleibenden Partikelstrukturen beschleunigt,
entlang des Einlasskanals transportiert und am Kanalende abgeschieden. Die erreichte
Agglomeratgeschwindigkeit hdangt von der Grée, Form und der Flugbahn der Struktur
ab. Je néher sich eine Partikelstruktur in der Kernstromung, in der Mitte des Kanals, be-
findet, desto grofer ist ihre Beschleunigung. Im Umkehrschluss wird die Partikelstruktur,
je ndher sie der Wand kommt, abgebremst.

Resuspendieren Partikelstrukturen auch ohne die Regeneration des Filters und werden
entlang des Einlasskanals transportiert?

Zwischen den Regenerationszyklen findet die Filtration des Abgasaersols statt. Dadurch
wird eine Partikelschicht gebildet, die bei der ndchsten Regeneration erneut oxidiert wird,
damit so die Rul3partikeln entfernt werden. Jedoch konnen auch zwischen den Regenera-
tionszyklen Partikelstrukturen resuspendiert werden.

Die Voraussetzungen dazu sind eine ausreichend hohe Stromungsgeschwindigkeit von
mindestens v, = 15ms~! und eine inhomogene Partikelschicht, von welcher einzelne
Strukturen resuspendiert werden konnen.

Es wurden dabei die folgenden Erkenntnisse gewonnen:

¢ Mit der Erh6hung der Stromungsgeschwindigkeit steigt nicht nur die Anzahl der re-
supendierten Strukturen, sondern auch deren Grof3e, da die hoheren Adhésionskréf-
te zwischen den groBeren Partikeln und der Substratoberfliche durch die nunmehr
hoheren Lift-Kréfte der Gasstromung tiberwunden werden.



7.1 Zusammenfassung

 Ein Transportvorgang einer resuspendierten Partikelstruktur vom Kanaleinlass bis
zum Stopfen dauert nur wenige Millisekunden, selbst bei moderaten Stromungs-
geschwindigkeiten zwischen vg,s = 15ms™! ... 25ms™! in einem Partikelfilter. Fiir
die Resuspension einer Partikelstruktur wird eine Gasgeschwindigkeit von vgas >
15ms~! benotigt.

* Wihrend des Transports rotiert die unregelmifig geformte Partikelstruktur und ver-
dndert dadurch ihre Flugbahn sowie ihren Strémungswiderstand, was in Abhdngig-
keit von ihrer Lokalisierung im Filterkanal zu einer Beschleunigung, aber auch einer
Abbremsung fiithren kann.

* Die erreichte Geschwindigkeit der resuspendierten Partikelstruktur steht im direk-
ten Zusammenhang mit ihrer Grée als auch mit ihrer Trajektorie. Diese Verkniip-
fungkann zur Abschétzung der Position der Partikelstrukturen im Einlasskanal eines
Partikelfilters herangezogen werden.

¢ Der Ablosungsort von Partikelstrukturen ist abhéngig von deren entstehenden Struk-
turgroBe wéihrend des Schichtaufbruchs - je h6her der reaktive Anteil an Partikeln in
einer reaktiv-inerten Partikelschicht ist, desto grofer sind die entstehenden Struk-
turen. Ebenso verschiebt sich der Ablosungsort in Richtung des Kanalendes je dicker
die generiert Partikelschicht ist.

iii. Welchen Einfluss haben die Parameter des reaktiv-inert Verhiltnisses und der Schicht-
dicke der filtrierten Partikelschicht auf die Umlagerungsvorginge?

Das RI-Verhiéltnis und die Schichtdicke der Partikelschicht haben einen direkten Einfluss
auf das Aufbruchverhalten der Partikelschicht und die anschliefenden Umlagerungvor-
gdnge. Es wurden mehrere Punkte nachgewiesen:

¢ Je hoher der Reaktivanteil in der Partikelschicht ist, desto steiler ist der Druckver-
lustabfall bei der einsetzenden Oxidation der Ru8partikeln. Desto schneller erfolgt
auch die Regeneration des Filters selbst, was in einer Verkiirzung der Regenerations-
zeit miindet.

¢ Je mehr Asche auf dem Filter abgeschieden ist, desto hoher ist der Druckverlust
nach der Regeneration des Filters, da die Asche nicht oxidiert wird und dadurch als
Schicht im Filterkanal verbleibt.

¢ Die Erh6hung des Inertanteils in einer reaktiv-inerten Partikelschicht fithrt zu einem
spateren bzw. keinem Schichtaufbruch.

¢ Resuspensionen finden nur statt, wenn die Partikelschicht aufbricht, was in diesen
Experimenten ab einem massenbasierten Reaktivanteil der Partikelschicht von 75 %
der Fall ist.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

¢ Je dicker die Partikelschicht ist, desto frither werden Partikelstrukturen resuspen-
diert und desto lidnger ist die Dauer in der Resuspensionen stattfinden.

Die in situ Beobachtung der Umlagerungsvorgénge in einem einzelnen Kanal eines Partikel-
filters zeigte deutlich, wie die Partikelschicht aufbricht, Partikelstrukturen resuspendieren und
entlang des Filterkanals bis an dessen Stopfen transportiert werden. Das bedeutet, dass grund-
sédtzlich durch die Umlagerungsvorgéinge von Partikelstrukturen mit der Zeit das Depositions-
muster der Kanalverfiillung in den Einlasskanilen eines Partikelfilters entsteht, wenn anorgani-
sche Partikeln im Abgasaerosol enthalten sind. Die Auswertung dieser visuellen Beobachtungen
und der Messdaten der durchgefiihrten Grundlagenuntersuchungen erweitern das Verstdndnis
zu den Vorgédngen, die wihrend der Regeneration in einem Partikelfilter ablaufen.

7.2 Ausblick fiir zukiinftige Forschungsprojekte

Die Untersuchungen zu den Umlagerungsvorgiangen in Wandstromfiltern konnen als Grundlage
fiir weiterer Forschungsansétze dienen, die im Folgenden kurz dargestellt werden.

i. Untersuchungen des Einflusses der Rufreaktivitdt und Ruldispersitit auf die Umlage-
rungsvorginge mit dem Regenerationsgas O,.

Die grundlegenden Erkenntnisse sollen erweitert werden, so dass die Zusammenhinge
zwischen der RuBlreaktivitidt, den Umlagerungsvorgdangen und den daraus entstehenden
Depositionsmustern gebildet und so die Erfahrungen auf synthetische Kraftstoffe tiber-
tragen werden konnen, die in Zukunft eine gro3e Rolle spielen werden. Synthetische Kraft-
stoffe weisen andere Rufireaktivitdten als herkommlicher Rul§ gangiger Kraftstoffarten auf
[114] und konnen im Partikelfilter zu einem verdanderten Schichtaufbruch und schluss-
folgernd zu Verdnderungen in den Umlagerungsvorgiangen fiihren. Diese Einfliisse soll-
ten experimentell untersucht werden, um eine méglichst groe Datenbasis fiir zukiinftige
Kraftstoffe zu generieren.

ii. Untersuchung des Einflusses des Oxidationsgases - Stickstoffdioxid (NO,) - auf die Um-
lagerungsvorginge.

Ein detailliertes Verstandnis, wie sich die verschiedenen Oxidationsgase (O, und NO,) im
Zusammenhang mit verfahrenstechnischen Betriebsparametern (Stromungsgeschwin-
digkeit, Reaktiv-Inert-Verhaltnis, Schichtdicke) auf die Prozesse auswirken, soll geschaf-
fen werden. Es muss grundlegend geklart werden, unter welchen Bedingungen die un-
terschiedlichen Depositionsmuster (Schichtbildung — Kanalverfiillung) entstehen und ob
das Oxidationsgas hierbei einen Einfluss hat. Damit kénnen die in dieser Forschungsar-
beit gewonnenen Erkenntnisse erweitert werden und mit schon durchgefiihrten Studien
von z.B. Messerer et al. [87] verglichen werden.

128



7.2 Ausblick fiir zukiinftige Forschungsprojekte

iii. Untersuchung des Einflusses der Regnerationsart - aktive und passive Regeneration - auf
die Umlagerungsvorgéinge.

In einigen Verdffentlichungen wird die Vermutung geduflert, dass die Depositonsmuster
der Schichtbildung und Kanalverfiillung auch aufgrund der Regenerationsart [15, 64] aus-
gebildet werden konnten. Dabei wird

¢ die aktive Regeneration zu dem Depositionsmuster der Schichtbildung,

e die passive Regeneration zu dem Depositionsmuster der Kanalverfiillung

zugeordnet. Jedoch wurde nun schon mit dieser Forschungsarbeit gezeigt, dass Umlage-
rungen von Partikelstrukturen wédhrend der Durchstromung eines Kanals als auch wih-
rend dessen Regeneration stattfinden. Deswegen sollte diese Annahme aus der Litera-
tur kritisch betrachtet und in den folgenden Untersuchungen experimentell mit den ver-
schiedenen Regenerationsgasen tiberpriift werden.
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A Anhang

A.1  Zur Partikelsynthese

A.1.1  Zur Aschepartikelsynthese

Die Zerstdaubung des Motordls fiir die Generierung der Aschepartikeln wurde mithilfe einer
Zweistoffdiise realisiert. Eine schematische Zeichnung dieser Zweistoffdiise ist in Abb. A.1 dar-
gestellt.
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Abbildung A.1: Schematische Zeichnung der verwendeten Zweistoffdiise fiir die Zerstaubung des Motordls [4].
Die Zweistoffdiise ist aus zwei Rohren aufgebaut. In dem einen befindet sich das zu zerstauben-

de Motordl, durch das andere stromt die partikelfreie Luft, die mithilfe eines MFCs geregelt wird.
Durch das Uberstromen des Ols werden Oltropfen mitgerissen und das Ol wird zerstédubt.
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A Anhang

A.1.2  Zur RuBpartikelsynthese

Das C:O-Verhiltnis der Ru8generierung hat einen Einfluss auf die PartikelgroBenverteilung. Die
verschiedenen Verteilungen sind in Abb. A.2 dargestellt.
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Abbildung A.2: Anzahlbasierte Partikelgrofenverteilung der generierten Ruf3partikeln mit dem verwendeten Ruflgenerator in
Abhingigkeit der unterschiedlichen C:0-Verhéltnissen.

Mit zunehmenden CO-Verhiltnis verschiebt sich die anzahlbasierte PartikjelgroBenverteilung
zu den kleineren Partikelgroffen und die Anzahlkonzentration nimmt zu. Aufgrund dieser Er-
gebnisse wurde fiir die Wahl des Betriebspunktes der RuBpartikeln ein CO-Verhiltnis von C:0
= 0,05 gewdhlt, da dieser Betriebspunkt die hochste Anzahlkonzentration des Rulfaerosols und
den héchsten Massenstrom von rig,g = 40 mgh™! erreicht.
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A.2 Zu den Umlagerungsvorgéngen von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

A.1.3  Zur Glaskugeldispergierung

Fiir die Glaskugeldispergierung wurden die folgenden, in Tabelle A.1 aufgelisteten, Betriebspa-
rameter verwendet.

Tabelle A.1: Betriebsparameter des Staubdispergierers fiir die Dispergierung der Glaskugeln

Parameter Wert

Ringgeschwindigkeit 10%

Abstreiferhohe 5,74 mm
Vordruck 1,5bar
Ringweite 1,2 mm

Forderschneckenrate 4

A.2  Zu den Umlagerungsvorgingen von Partikelstrukturen
mit Filterregeneration

A.2.1  Zur Variation des RI-Verhiltnisses
Tabelle A.2 listet die evaluierten Parameter der Experimente mit variiertem RI-Verhiltnis auf.

Tabelle A.2: Evaluierte Parameter der Regenerationsexperimente bei variierten RI-Verhaltnissen.
Prozessparameter: Tgpde= 570 °C, m(t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter mit variiertem RI-Verhiltnis, Regene-
rationsgas = Luft (21 % Oy), Vgnde = 60ms 1.

RI-Verhiltnis 100/0 75/25 50/50 0/100
Regenerationszeit 90min 180min 180min 180 min
Visueller Schichtaufbruch 22,2min 26,0 min - -

1. Resuspension 30,2min 31,5min - -
Resuspensionszeit 29,6 min 37,4min - -
Resuspensionsanzahl 80 13 - -
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A Anhang

A.2.2  Zur Variation der Schichtdicke

Abb. A.3 zeigt den Verlauf des normierten Druckverlustes, der Temperatur im Einlasskanal des
MFK und die Reduzierung der Partikelschicht bei einem RI = 75/25 und variierten Schichtdi-
cken bzw. abgeschiedenen Massen auf dem Sintermetallfilter.
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Abbildung A.3: Normierter Druckverlust, Temperaturverlauf und Reduzierung der Partikelschicht mit einer gemischten Parti-
kelschicht mit RI = 75/25 bei variierten Schichtmassen im MFK.
Prozessparameter: TReg= 570 °C, m(t = 0 min) = variiert auf Sintermetallfilter, h = variiert, RI = 75/25, Regene-
rationsgas = Luft (21 % O3), VGas = 60ms ™.

Wihrend der Aufheizphase des MFKs fillt der Druckverlust bei den beiden diinneren Partikel-
schichten direkt nach dem Start des Experimentes ab. Dies kann erneut an den volatilen Be-
standteilen liegen.

Wie bei den vorherigen Experimenten beginnt die RuBoxidation und somit der Abfall des Druck-
verlustes bei einer Temperatur von Tgeg = 480 °C. Der visuelle Schichtaufbruch ist erneut kurz
danach zu erkennen, erfolgt jedoch bei der gro8ten Masse von 18 mg etwa 5 min spéter als bei
den beiden anderen Massen, die nach tgeg = 20,8 min aufbrechen. Die Dauer des Druckverlust-
abfalls ist fiir alle drei Schichten mit At = 17 min identisch. Dies bestétigt erneut die in Kapitel
6.2.3 gewonnenen Erkenntnisse, dass die Ruoxidation durch die vorhandenen Aschepartikeln
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A.2 Zu den Umlagerungsvorgéngen von Partikelstrukturen mit Filterregeneration

in der Partikelschicht nicht beeinflusst werden. Aufgrund der unterschiedlichen Aschemassen
auf dem Filtermedium, ist der Enddruckverlust, nachdem der Ru§ oxidiert ist, mit der Zunahme
der Masse hoher, da mehr Asche auf dem Filtermedium verbleibt.

A.2.3  Zur Variation der Stromungsgeschwindigkeit

Nicht nur die Regenerationstemperatur und die Schichtdicke der Partikelschicht beeinflussen
die Umlagerungsvorgéinge in einem Partikelfilter, sondern auch die Stromungsgeschwindigkeit
des Regnerationsgases hat einen dominierenden Einfluss, ob Partikelstrukturen in den Einlass-
kanélen eines Partikelfilters resuspediert werden. In Kapitel 6.1 wurden die Umlagerungsvor-
gdnge ohne die Regeneration des MFKs untersucht und nun folgt in diesem Kapitel der Einfluss
der Stromungsgeschwindigkeit des Regenerationsgases auf die Umlagerungsvorgiange wiahrend
der Regeneration des MFKs.

Abb. A.4 illustriert den normierten Druckverlust iiber den MFK, den Temperaturverlauf (a) und
die Reduzierung der Partikelschicht (b) bei variierter Stromungsgeschwindigkeit des Regenera-
tionsgases. Die angegebene Gasgeschwindigkeit bezieht sich erneut auf die Endregeneration-
stemperatur von Tge; = 570 °C. Die Gasgeschwindigkeit nimmt dabei mit der Kanalldnge ab,
was fiir den verwendeten Modellfilterkanal mittels Lattice Boltzmann Methode simuliert und in
der Publikation von Thieringer et al. [2] verdffentlicht wurde. Die Aufheizphase des MFKs ist bei
allen Experimenten identisch, wodurch auch die Stromungsgeschwindigkeit bis zum Erreichen
der Regenerationstemperatur identisch ansteigt.

Bei den Gasgeschwindigkeiten von vg,s = 10ms™" und vg,s = 30 ms™! fillt der Druckverlust
von Beginn der Regeneration, also der Aufheizphase, steil ab. Im Vergleich dazu ist bei einer
Geschwindigkeit von vg,s = 60 ms~! zu Beginn nur ein flacher Abfall des Druckverlustes zu er-
kennen. Kurz vor dem visuellen Schichtaufbruch nach tgeg = 19,2 min beginnt dieser bei einer
Temperatur im Kanaleinlass von Tgeg = 480 °C steil abzufallen. Bei den geringeren Geschwin-
digkeiten findet der visuelle Schichtaufbruch spéter nach tgeg = 20,9 min (vg,s = 30 ms~!) und
tReg = 23,3 min (Vgas = (10m s71) statt (siehe Tabelle A.3). Ein konstanter Druckverlust wird nach
einer Regenerationszeit von etwa tgeg = 40 min erreicht und ist fiir die drei Geschwindigkeiten
vergleichbar.

Die Reduzierung der Partikelschicht startet bei den untersuchten Gasgeschwindigkeiten nach
treg = 20 min (Abb. A.4b)) und ist bis zu einer Regenerationszeit von tgeg = 40 min nahezu iden-
tisch. Sobald die Resuspensionen bei den Stromungsgeschwindigkeiten von vg,s =30 ms™ und
VGas = 60ms™! beginnen, ist auch die Reduzierung der Partikelschicht deutlich schneller. Bei
einer Stromungsgeschwindigkeit von v, = 10 ms™ finden keine Resuspensionen statt. Bei der
geringen Geschwindigkeit reicht die Lift-Kraft, welche auf die Partikelstrukturen wirkt, nicht
aus, um die Haftkrifte zwischen den Partikeln und dem Filtermedium zu iiberwinden und Par-
tikelstrukturen zu resuspendieren. Bei der Stromungsgeschwindigkeit von vges = 30ms™ am
Kanaleinlass sind Resuspensionen nach treg = 46,5 min zu detektieren. Es werden insgesamt N
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Abbildung A.4: a) Normierter Druckverlust, Temperaturverlauf und b) Reduzierung der Partikelschicht bei variierten Stro-
mungsgeschwindigkeiten im MFK nach [5].
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpyg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter, h = 200 pm, RI = 100/0, Rege-
nerationsgas = Luft (21 % O2), vGas = variiert.

= 13 Partikelstrukturen reuspendiert.

Die Resuspensionen bei einer Stromungsgeschwindigkeit von vg,s = 60 ms™! beginnen nach
treg = 39,5min und es werden N = 41 Partikelstrukturen wéhrend der gesamten Regeneration
des Filters abgelost. Daraus folgt, dass durch die hohere Stromungsgeschwindigkeit die Parti-
kelstrukturen frither und in hoherer Anzahl resuspendiert werden.

Der Schichtaufbruch der reaktiven Partikelschicht ist bei allen drei Stromungsgeschwindigkei-
ten grundlegend vergleichbar, wie Abb. A.5 zeigt. Es liegen nach dem Schichtaufbruch kleine
Partikelstrukturen auf dem Filtermedium vor. Bei der Stromungsgeschwindigkeit von vg,s =
30 ms~! und nach einer Regenerationszeit von treg = 30 min ist die Partikelschicht in der gezeig-
ten Abbildung etwas dunkler, was an einer Veranderung der Beleuchtung wéhrend des Experi-
ments liegt. Der Aufbruch ist jedoch auch bei dieser Geschwindigkeit mit den beiden anderen
vergleichbar.

Bei allen drei Geschwindigkeiten bricht die Partikelschicht auf und es entstehen verhéltnisma-
Rig (vgl. Kapitel 6.2.3 und 6.2.4) kleine Partikelstrukturen. Bei den Geschwindigkeiten von vgys
=10ms~! und vges = 30 ms™! nimmt die StrukturgréRe mit zunehmender Kanallidnge ab. Die
durschnittliche GroRe der Partikelstrukturen im ersten Drittel des Einlasskanals weichen bei den
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A.2 Zu den Umlagerungsvorgéngen von Partikelstrukturen mit Filterregeneration
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Abbildung A.5: Bildersequenz der aufgebrochenen Rufpartikelschichten nach einer Regenerationszeit von tpeg = 30 min und
tReg = 40 min nach [5].
Prozessparameter: Treg= 570 °C, mpg (t = 0 min) = 18 mg auf Sintermetallfilter, h = 200 pm RI = 100/0, Rege-
nerationsgas = Luft (21 % O3), vGas = 60 ms~L.

drei untersuchten Geschwindigkeiten leicht voneinander ab. Nach einer Regenerationseit von
treg = 40 min und einer Gasgeschwindigkeit von vg,s = 10 ms~! ist die durchschnittliche Struk-
turgréBe d = 206 1m, bei vg,s = 30ms™! betrégt sie d = 246 pm und bei v, = 60 ms™! ist sie
bei d = 216 pm. Bei den beiden niedrigeren Geschwindigkeiten konnten aufgrund der kleinen
GroRe der Partikelstrukturen die Aquivalentdurchmesser der Partikelstrukturen in den weiteren
Abschnitten nicht ausgewertet werden und werden deswegen hier nicht weiter diskutiert.

Bei der Geschwindigkeit von vg,s = 60 ms~! ist der Aufbruch gleichméRiger. Im hinteren Bereich
des Einlasskanals sind die Partikelstrukturen mit einem Aquivalentdurchmesser von d = 238 um
etwas groQer.

Tabelle A.3: Evaluierte Parameter der Regenerationsexperimente bei variierten Stromungsgeschwindigkeiten.
Prozessparameter: TReg= 570°C, mpyg (t = 0min) = 6 mg, h = 68 pm auf Sintermetallfilter (100 % reaktiv), Regene-
rationsgas = Luft (21 % O2), Vgas = variiert.

Stromungsgeschwindigkeit 10ms~! 30ms~! 60ms™!

Regenerationszeit 75min  67min 76 min
Dauer Druckverlustabfall 37min  21min 20 min
Visueller Schichtaufbruch  23,3min 20,9min 19,2 min

1. Resuspension - 46,5min 39,6 min
Resuspensionszeit - 16,8 min 16,8 min
Resuspensionsanzahl 0 13 41
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A Anhang

Die Stromungsgeschwindigkeit hat schlussfolgernd keinen Einfluss auf das Aufbruchverhalten
der Schicht, sondern auf den Zeitpunkt des Schichtaufbruchs, der Beginn sowie der Anzahl der
Resuspensionen. [3]
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