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Zusammenfassung

EinfluB} der relativen Feuchte auf die Grofie von Flugaschepartikeln

In der vorliegenden Arbeit wurde das Partikelwachstum von Flugasche aus der TAMARA-
Versuchsanlage in Abhéngigkeit von der relativen Feuchte und von der Massenkonzentration
untersucht. Dazu wurde die Flugasche mit Hilfe eines Feststoffdispergierers in ein Stromungssy-
stem dispergiert. Aus dem Stromungssystem wurde die Probe isokinetisch entnommen. Zur
Messung der Groflenverteilung der Flugasche stand ein Streulichtanalysator flir den MeBSbereich
von 0,3 bis 20 pm zur Verfiigung. Als Vergleich bei der Bestimmung des Modalwertes der

GroBenverteilung im Trockenzustand diente die Rasterelektronenmikroskopie (REM).

Im Trockenzustand ergibt sich, daB ein Teil der Flugaschepartikeln kleiner als 0,3 pm ist, so daf3
keine vollstindige PartikelgroBenverteilung der Flugasche vom Streulichtanalysator erfaf3t wird.
Trotzdem liefert die Auswertung der PCS-Messungen nach KorrekturmaBnahmen gute Uber-
einstimmung mit den Ergebnissen der REM-Auswertung. Es wurde auch bewiesen, dafl die vom

StreulichtmeBgerit erfate Verteilung ungefihr die Hilfte von der vollstiandigen Verteilung ist.

Bei Erhohung der relativen Feuchte im Stromungssystem wurde bis zu einem Wert von ca. 65 %
r.F. keine Anderung der GréBenverteilung beobachtet. Erhoht man die relative Feuchte weiter,
wird eine Verringerung der Verteilungsbreite beobachtet. Die Abnahme der Verteilungsbreite
kennzeichnet das Wachstum von Partikeln durch Kondensation. Dabei wurde ein Anwachsen

der Flugaschepartikeln festgestellt.

Das beobachtete Partikelwachstum war kleiner als erwartet. Bei einer relativen Feuchte von 99 %
betrigt das maximale Partikelwachstum etwa einen Faktor 1,7. Das ist gering im Vergleich zu
dem Wachstum von Salzpartikeln. Das 148t sich zum einen moglicherweise damit erkléren, daf3
die elementare Zusammensetzung der Flugasche wasseruniosliche Anteile enthélt, die die hygros-
kopische Eigenschaft der Flugasche im Vergleich zu reinen Salzpartikein vermindern. Dariiber
hinaus konnte durch die unregelméfige Form der Flugaschepartikel zunéchst eine Verkleinerung
statt VergroBerung der PartikelgrofBe am Anfang der Wachstumsstrecke stattfinden. Danach

steigt die Partikelgrofle wieder, so da3 das gemessene Wachstum klein erscheint.



Summary

The influence of relative humidity on the size of fly ash particles

The present paper describes investigations on the growth of fly ash particles in dependence of
relative humidity and mass concentration. The fly ash particles were sampled at the TAMARA
test plant and added to the humidified air stream of a flow system by use of a commercial particle
generator. Samples were taken isokinetically. The particle size distribution was measured by a
light scattering particle counter which operates in the size range 0.3 - 20 um. For comparison, the

dry particle size distribution was determined by scanning electron microscopy (SEM).

A significant portion of the dry fly ash particles was found to have diameters below 0.3 pm.
Hence, this fraction escapes the detection by the light scattering particle counter and the resulting
size distribution appears incomplete. By comparison with SEM results, it was shown that only
about one half of the size distribution of the dry fly ash particles is detected by the light scattering
particle counter. A numerical correction was investigated and evaluated which permits to derive

valuable results from the measured incomplete particle size distribution.

If the relative humidity in the flow system is increased up to about 65 %, no change of the size
distribution can be detected. Further increase of the relative humidity leads to an increase of the
particle size. Simultaneously, the width of the size distribution is found to decrease. These
observations are characteristic for condensational particle growth and they are in agreement with

theoretical expectations.

The observed increase of the particle size was below expectations. At a relative humidity of 99
%, the particle diameter was about 1.7 times larger than the diameter of the dry particles. This
increase is small in comparison to the growth of pure salt particles measured earlier with the same
flow apparatus. A possible explanation is that insoluble constituents of the fly ash reduce its
hygroscopicity in comparison to pure salt. This would slow down the condensational growth of
the particles. Moreover, since the solid fly ash particles have irregular shapes and a corresponding
low density, uptake of water vapour may be expected to transform the particles into compact
spherical droplets of higher density and lower size initially. Thereafter, the droplets would
undergo usual condensational growth. The overall effect on particle size, however, would appear

low.
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1 Einleitung und Zielsetzung

1.1 Aerosolproblematik

Die Entstehung von Aerosolen bereitet in der industriellen Prozeftechnik oft erhebliche Proble-
me. Als Beispiel bilden sich in chemischen Reaktoren oder in Verbrennungsanlagen fiir Haus-
und Sondermiill hiufig unerwiinschte gas- und partikelfSrmige Schadstoffe wie saure Gase, po-
lyzyklische Aromaten, Rufl und Flugaschen. Aufgrund ihrer thermodynamischen Eigenschaften
neigen einige dieser Schadstoffe zur Aerosolbildung, d.h. sie liegen teils gasformig, teils an Par-

tikeln gebunden.

Der gasformige Teil dieser Schadstoffe und der am Feinstaub adsorbierte Teil gelangt in nachfol-
gende Prozefstufen bzw. Rauchgasreinigungskomponenten, in denen sich die Schadstoffe anrei-
chern k6nnen. Die Rauchgasreinigungsstrecke wird dadurch in unnétiger Weise mit Reststoffen

belastet, Dadurch werden diese Komponenten selbst zu Schadstoffquellen [1].

Die Riickhaltung der sehr feinen Partikeln erfordert meistens aufwendige und kostenintensive
zusitzliche Mafinahmen, um den Emissionsgrenzwert einzuhalten. Vielmehr wird es angestrebt,
die Bildung von Feinstduben und gasformigen Schadstoffen so gering wie mdglich zu halten und
diese in eine leicht filtrierbare grobkdrnige Staubfraktion einzubinden. Dazu ist ein grundlegen-

des Verstiandnis des Aerosolverhaltens erforderlich.

Im Forschungszentrum Karlsruhe wird zur Zeit ein Rechenmodell entwickelt, mit dessen Hilfe
sich das Aerosolsverhalten in den Komponenten von Rauchgasreinigungssystemen vorausbe-
rechnen 148t. Die Voraussagen des Modells werden mit verfligbaren Literaturdaten und mit eige-
nen experimentellen Ergebnissen verglichen. Durch dieses Vorgehen kann das Modell stufenwei-

se verifiziert werden und daraus lassen sich letztendlich Vorschldge fiir eine optimierte Aerosol-

abscheidung ableiten [1].
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1.2 Ziel der Arbeit

In den vorherigen Arbeiten im FZ-KA wurde bereits das Wachstum von Natriumsulfatpartikeln
durch Aufnahme von Wasserdampf untersucht [17]. Die Ergebnisse der Experimente wurden mit
dem Rechenmodell nachgerechnet und es zeigte zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen
den experimentellen und mit dem Rechenmodell berechneten Ergebnissen. Diese Untersuchung
diente als eine erste Nidherung, um das Wachstum von Salzaerosolen im feuchten Zustand darzu-

stellen.

In der vorliegenden Arbeit sollen detaillierte Erkenntnisse iiber die Auswirkungen der Erhdhung
der relativen Feuchte auf das Partikelwachstum und Partikelgroenverteilung von Flugaschepar-
tikeln untersucht werden. Da die TAMARA-Flugasche groBe Salzanteile in ihrer Zusammenset-
zung aufweist, wird ein dhnliches vergleichbares Ergebnis wie bei der Untersuchung mit Natri-

umsulfat erwartet.

Dazu wurde die gesichtete TAMARA-Flugasche mit einem Staubdosierer in den Mischreaktor
aufgegeben. Die Messungen wurden mit Luft als Tragergas durchgefiihrt. Um die relative
Feuchte der Luftstrdmung zu erhohen, wird ein befeuchteter partikelfreier Luftstrom eingeleitet.
So kann der EinfluB der relativen Feuchte auf die Flugstaubspartikel durch Messen ihres Gro-

Benwachstums festgestellt werden.

Zur Messung der Partikelgrofenverteilung steht fiir den MeBbereich 0,3 bis 20 um ein Streu-
lichtanalysator (PCS 2000) zur Verfligung. Im Verlauf der Arbeit wurde notwendigerweise ein
Rasterelektronenmikroskop (REM) eingesetzt. Es dient als Vergleich fiir die Bestimmung des

Modalwertes der FlugaschegréBenverteilung im Trockenzustand.

Im Rahmen dieser Arbeit werden weiterhin die MeBprinzipien und die moglichen MeBfehler des
StreulichtmeBverfahrens erldutert. Als besonders wichtige Frage ist dabei der Einflul des Bre-

chungsindex und der Form des untersuchten Stoffes auf das Ergebnis einer Streulicht-

PartikelgroBen-Zahlanalyse.
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Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden somit folgende Teilaufgaben bearbeitet:

- Aufbau der Versuchsanlage

- Kalibrierung des Streulichtanalysators PCS 2000

- Versuchsvorbereitende Messungen

- Messen des Partikelgréﬁenwachst/ums der gesichteten TAMARA-Flugaschepartikeln durch
Kondensation bei verschiedenen Massenkonzentration (50 mg/m’®, 200 mg/m’, 500 mg/m>)

- Literarische Untersuchung {iber den EinfluB der Form und des Brechungsindexes der Partikel
auf das Ergebnis eines StreulichtmeBverfahrens

- Diskussion der Meflergebnisse
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2 Theoretische Grundlagen
2.1 Aerosole

2.1.1 Aerosoldefinition

Unter einem Aerosol versteht man in erster Naherung die in der Luft suspendierten Teilchen in
fliissiger oder fester Phase, die eine so geringe Sinkgeschwindigkeit aufweisen, dafl kleinste
Turbulenzen ausreichen, um sie im luftgetragenen Zustand zu belassen [6]. Das Aerosol betrach-
tet man heute als disperses System, gebildet aus festen oder fliissigen Partikeln, die in einem Tri-

gergas fein verteilt sind [3].

Der GréBenbereich von Aerosolteilchen erstreckt sich von 1 nm bis 10 um. Im iiberwiegenden
Teil der Literatur wird die Grenze sogar bis 100 um ausgedehnt. Die Anzahlkonzentration der
Aerosolpartikeln liegt zwischen 1 und 10'° Partikeln/cm’.

2.1.2 Aerosolklassen

Nach dem Entstehungsprozef3 unterscheidet man hauptséchlich drei Aerosolarten [3]:

- Kondensationsaerosole entstehen, wenn der Taupunkt eines Gas-Dampf-Gemisches unter-
schritten wird und die dampffsrmigen Komponenten kondensieren. Das bekannteste Beispiel
hierfiir ist die atmosphirische Nebel- oder Wolkenbildung. Auch bei der feinen Zerstdubung

von Fliissigkeiten wird Nebel erzeugt.

- Sublimationsaerosole bilden sich, wenn der Sublimationspunkt eines Gas-Dampf-Gemisches
unterschritten wird, und dabei die dampffsrmigen Komponenten teilweise desublimieren; al-
so, direkt von der Gasphase in die feste Phase tibergehen. Solche Desublimationsvorgénge
treten auf, wenn heiBe Gase abgekiihlt werden, die Dampfe schwerfliichtiger Komponenten

enthalten (Feststoffnebel, Rauch).
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- Reaktionsaerosole entstehen, wenn Gaskomponenten chemisch reagieren und sich dabei ein
schwerfliichtiges Reaktionsprodukt — meist ein Salz — bildet. So fiihrt die Reaktion von Am-
moniak und Chlorwasserstoff zur Bildung von NH4Cl-Reaktionsaerosolen. Die unvollstindi-

ge Verbrennung von fossilen Brennstoffen erzeugt Rauch. Im Abgas von Kohlekraftwerke
befinden sich Flugasche und Ruf}.

2.1.3 Teilaspekte der Aerosolbildung

Bild 1 zeigt die drei Teilaspekte der Aerosolbildung durch Phaseniibergénge [3].

I II I
Thermischer Prozef3 Keimbildung Keimwachstum
- Stoffaustausch - Homogene - Kondensation
- Wirmeiibergang Keimbildung (Stoffaustausch)
- Bilanzen - Heterogene - Koagulation
- Phasengleich- Keimbildung

gewicht
Ubersiittigung der - Keimbildungsraten
Gasphase
- Erforderliche
g_P kritische Uber-
== >] e
Po séttigung Syt > 1
A 4 4
Aerosolbildung bei - Partikelgr6Ben
S > Synit - Aerosolkonzentration

Bild 1. Teilaspekte der Aerosolbildung
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Der erste Aspekt ist der thermische Prozefl. Durch Wérme- und Stoffaustausch entsteht eine
Ubersittigung S der Gasphase gegeniiber den Phasengleichgewicht. Der Ubersittigungsgrad ist
definiert als das Verhiltnis aus der aktuellen Partialdrucksumme der kondensierbaren Kompo-
nenten p und dem entsprechenden Wert des Phasengleichgewichts. Damit es bei Unterschreitung
des Taupunktes zur Keimbildung kommt, muB der Ubersittigungsgrad S groer als der kritische

Wert Syrit sein.

Der zweite Teilaspekt ist die Keimbildung. Sie muf betrachtet werden, um Sy ermitteln zu kon-
nen. Man unterscheidet zwei Arten der Keimbildung. Erfolgt die Keimbildung ausschlieBlich
durch Zusammenlagerung von Molekiilen der kondensierbaren Komponenten, spricht man von
homogener Keimbildung. Heterogener Keimbildung findet statt, wenn im Gas Fremdkeime in
Form féiner Partikeln (Stdube, Salze) vorhanden sind, auf denen die kondensierbaren Kompo-
nenten Keime bilden kénnen. Die zur Kondensation notwendige Ubersittigung liegt wesentlich
niedriger als im Fall der homogenen Keimbildung.

Der Vorgang der heterogenen Keimbildung an den Partikeln hiingt im wesentlichen von der Gro-
Be, der Form, der Stoffart, der Oberfldchenstruktur der Partikeln und somit den physikalischen
und chemischen Wechselwirkungen zwischen Partikel und Dampf [4].

Der dritte Aspekt befaBit sich mit dem Keimwachstum. Man unterscheidet das Wachstum durch
Kondensation von dem durch Koagulation. Bei der Kondensation ist die treibende Kraft das
Konzentrationsgefille von Gas-Dampf-Phase und Kondensationskeim. Unter Wachstum durch

Koagulation versteht man die Zusammenlagerung von Keimen bzw. Partikeln.

2.1.4 Elementare Merkmale der Aerosole

Aerosole als disperse Systeme werden durch einige elementare Merkmale gekennzeichnet. Ein
einzelne individuelle Aerosolteilchen wird durch die drei Merkmale — Form, Gréfle und Substanz
— beschrieben.

Die Beschreibung eines Aerosols als Ansammlung vieler Einzelteilchen (Partikelkollektiv) wird
durch zwei weitere Eigenschafien — Konzentration und Partikelgr6Benverteilung — ergénzt. Zur
vollstdndigen Beschreibung eines Aerosols als disperses System benétigt man ferner die Mate-

rialeigenschaften des Dispersionsmittels, was in der Regel die atmosphérische Luft sein wird [6].
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2.2 Partikelwachstum

2.2.1 Partikelwachstum durch Koagulation

Als Koagulation bezeichnet man das ZusammenstoBen und Aneinanderhafien von Partikeln.
Koagulation &ufert sich in einer Abnahme der Partikelanzahlkonzentration bei konstanter Mas-
senkonzentration [5]. Bei der Koagulation handelt es sich um einen zeitabhéngigen Prozef3. Die
Koagulationsgeschwindigkeit ist abhéingig von der Eigenschaft der koagulierenden Teilchen und
des Gases. Fiir ein monodisperses Aerosol (Partikel gleicher Grofie) 148t sich die Auswirkung der
Koagulation nach dem folgenden einfachen Ansatz abschitzen:

N__ 1
N, I1+K Nj° 2.1)

Np und N sind die Anzahlkonzentrationen vor bzw. T Sekunden nach der Koagulation und K ist

die Koagulationskonstante. Wenn die Abmessung der Partikel groB im Vergleich zur freien
Weglidnge der umgebenden Gasmolekiile (ca. 0,12 pm bei p=1 bar und 25° C; Ky < 1) ist, 148t
sich die Koagulationskonstante K mit folgender Gleichung berechnen [3]:

K=4-n-DyD (2.2)
Darin ist D, der Partikeldurchmesser und D der Diffusionskoeffizient der Partikel.

Tabelle 1. Diffusionskonstante (D) in Abhéingigkeit des Partikeldurchmessers (Dy) [5]

Dp in pm 0,1 0,2 0,3 0,5 0,7 1,0

Dincm®s | 6,21-10° | 2,1410% | 1.22:10° | 626107 | 416107 | 2,75107

Im Bild 2 ist die Abnahme der Partikelanzahlkonzentration durch Koagulation fiir drei verschie-
dene Partikeldurchmesser gemaB Gl. (2.1) aufgetragen. Weiterhin sieht man, dafl die Koagulation
von Aerosolen bei einer Konzentration im Bereich 10° bei Verweilzeit bis 10 Sekunden nur eine

untergeordnete Rolle spielt.

Bild 3 zeigt die Abnahme der Partikelanzahlkonzentration durch Koagulation fiir den Partikel-
durchmesser von 0,5 um bei drei verschiedenen Partikelanzahlkonzentrationen (No). Werden bei
der Aerosolgenerierung mehr als 10® Partikeln pro cm’® erzeugt, verringert sich diese Konzentra-
tion sehr schnell. Die obere Grenze fiir die Anzahlkonzentration von submikronen Aerosolen in

technischen Prozessen mit Verweilzeiten im Sekundenbereich liegt deshalb bei ca. 10® Parti-
keln/em® [3].
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Bild 2. Die Abnahme der Partikelanzahlkonzentration durch Koagulation bei verschiedenen
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2.2.2 Partikelwachstum durch Kondensation

Die Kondensation ist der bestimmende Mechanismus beim Wachstum von Aerosolen. Die trei-
bende Kraft dabei ist das Konzentrationsgefille zwischen der Gasphase und der Aerosolpartikel.
Die Kondensation erfolgt diffusionskontrolliert, wenn die Abmessung der Partikel groB im Ver-
gleich zur freien Weglinge der umgebenden Gasmolekiile (ca. 0,12 um bei p=1 bar und 25° C;
Kn £ 1) ist. Dieser Bereich wird als hydrodynamischer Bereich bezeichnet. Das Medium um das

Partikelchen kann somit als Kontinuum angesehen werden [4].

Sehr interessant zu betrachten ist hier das Wachstum von hygroskopischen Aerosolen (z.B.
Salzaerosole) in feuchter Luft. Sie verdndern ihren Durchmesser in Abhiingigkeit der relativen

Feuchte des Tragergases durch Wasserdampfkondensation.

Das Partikelwachstum durch Wasserdampfkondensation ist proportional der Differenz zwischen
der Wasserdampfpartialdriicke im Innern der Gasphase und dem Dampfdruck an der Oberfliche
eines Salztropfens. Die Beziehung des Dampfdruckes an der Oberfliche eines Salztropfens (pq)
zur Grofe des Tropfens (Dp) wird durch die bekannte Kelvin-Gleichung gegeben [3]:

4 .06-v
p R‘T'D

d p
Ps

~ Dabei sind ps der Sattigungsdampfdruck tiber einer Losung mit einer ebenen Oberfliche, v, das

= e (2.3)

partielle molare Volumen von Wasser im Gemisch, o die Oberflichenspannung, R die aligemei-
ne Gaskonstante und T die absolute Temperatur. Aus dieser Gleichung ist sofort zu erkennen, daB
das Verhiltnis der Dampfdriicke nur vom Durchmesser D, abhéngt, wenn alle {ibrige Variablen
konstant wiren. Wollte man jedoch die Gleichung (2.3) exakt auswerten, um das Wachstum von
Salzpartikeln in feuchter Umgebung zu beschreiben, muB3 man einige Aspekte betrachten, die
Auswirkungen auf die Losung der Gleichung (2.3) haben. In [4] sind u.a. folgende Aspekte be-

schrieben worden:

- Einflufl der Konzentration des gelosten Stoffes auf das Wachstumsverhalten eines Tropfens,

- Abhingigkeit der Oberflichenspannung von Konzentration des geldsten Stoffes,
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- EinfluB der Oberflichenkriimmung auf die Anderung des Sittigungsdruckes iiber der Trop-
fenoberfléche,
- Abhéingigkeit der Dichte der Losung, des partiellen molaren Volumens des Losungsmittels
von Konzentration des geldsten Stoffes, |
- EinfluB der Elektrolytit der Losung.

In der Literatur gilt die Konzentration des geldsten Salzes in der Losung als besondere Haupt-
einfluBgroBe auf das Wachstumsverhalten eines salzhaltigen Tropfens. Es ist ein deutlicher Un-
terschied zu erkennen beim Wachstum eines reinen Wassertropfens gegeniiber dem des salzhalti-
gen Tropfens. Der Salzgehalt in der Losung verursacht eine Dampfdruckerniedrigung iiber der

Losungsoberflidche des Tropfens [4].

Partikelwachstum durch Kondensation

0,8
0,7
0,6
0,5
0,4
0,3
0,2
0,1
0

MM

Durchmesser in

0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1
relative Feuchte

Bild 4a. Abhingigkeit des Durchmessers einer NH,4Cl-Partikel von der relativen Feuchte bei
Raumtemperatur

Das Wachstum von Salzaerosolen in feuchter Luft zeigt Bild 4 am Beispiel einer NH4Cl-Partikel
mit einem Anfangsdurchmesser von ca. 0,17 pm. Die vollstandige Gleichung zu diesem Bild ist
in [3] zu finden. Sie ist eine Erweiterung der Kelvin-Gleichung (2.3) unter Beriicksichtigung der
u.a. oben genannten Aspekte. Anhand dieses Bildes 148t sich das Partikelwachstum der Salzaero-

sole in feuchter Umgebung wie folgt beschreiben:



-23.

Bis zu einer relativen Feuchte von ca. 0,75 adsorbieren die Salipartikeln nach und nach Wasser-
dampfmolekiile, ohne sich dabei ihre Durchmesser zu vergréBern. Die Wasserdampfimolekiile
diffundieren in das Innere des Partikels bis zu einer maximalen Adsorptionsfihigkeit des Salz-
partikels. Das Teilchen bleibt bis dahin immer noch im festen Zustand.

gesittigte Losungsschicht

festes Salz

Bild 4b. Darstellung der Salzpartikel am ZerflieBpunkt

Bei weiterer Zunahme der relativen Feuchte kondensiert Wasserdampf an der Oberfliche der
Aerosolpartikel. Das Wasserkondensat 16st das feste Salzkorn auf und es bildet eine gesittigte
Losungsschicht an der Oberfldche des Salzpartikels. An diesem Punkt existieren drei Phasen, die
im Gleichgewicht stehen: festes Salz, Salzlosung und Wasserdampf, Dies bedeutet, daBl hier die
maximale Salzkonzentration vorliegt und somit der Dampfdruck iiber dem Salztropfen relativ
niedrig ist. Diesen Punkt nennt man ZerflieB- oder Loslichkeitspunkt und wird durch eine
sprunghafte VergroBerung des Partikeldurchmessers gekennzeichnet. Nach dem Phaseniibergang
ist die feste Phase verschwunden und der Wasserdampf steht mit der Salzlésung im Gleichge-

wicht.

Das System befindet sich im Gleichgewicht, wenn der Wasserdampfpartialdruck in der Gasphase
mit dem Dampfdruck bzw. Séttigungsdruck liber dem Salztropfen identisch ist. Wird die relative
Feuchte in der Gasphase nach dem ZerflieBpunkt weiter erhoht, erhSht sich, gleichbleibende
Temperatur vorausgesetzt, auch der Wasserdampfpartialdruck. Das System ist jetzt nicht mehr im
Gleichgewicht. Durch den Druckunterschied zwischen Wasserdampfpartialdruck in der Gasphase
und Dampfdruck iiber der Salzlosung kommt es zur Kondensation des Wasserdampfes auf der
Tropfenoberflache. Dadurch wird die Salzlosung weiter verdiinnt, wodurch ihr Dampfdruck an-
steigt. Dies geschieht so lange, bis die Salzlosung soweit verdiinnt ist, dafl ihr Dampfdruck den
Wert des Wasserdampfpartialdrucks der Gasphase erreicht.
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3 Experimenteller Teil
3.1 Versuchsanlage

3.1.1 Beschreibung des Versuchsaufbaus

Bild 5 zeigt das Schema der Versuchsanlage zur Messung des Wachstums von Flugascheparti-
keln in feuchter Umgebung. Fiir die Dispergierung der Flugasche wurde ein Staubdosierer RBG
1000 der Firma Palas verwendet. Hierzu wurde die in einen zylindrischen Behilter eingefiillte
und verdichtete Flugasche mit Hilfe eines Kolbens einer rotierenden Biirste zugefiihrt. Ein Volu-
menstrom der aus Netzleitung gefilterten Versorgungsluft iiberstreicht die Biirste und reif3t die in
der Biirste enthaltenen Feststoffteilchen mit [19].

Der partikelbeladene Gasstrom gelangt tliber einen Schlauch in eine mit Luft angetriebene Dis-
pergierdiise, mit deren Hilfe eine gleichméBige Dispergierung der Partikeln tiber die Mischkam-
mer erreicht werden soll. Dieser Zustand ist der Ausgangspunkt fiir Messungen in trockenem und

feuchtem Zustand.

Im Fall der Messungen im trockenen Zustand stromt der partikelhaltige Gasstrom mit sehr nied-
riger relativer Feuchte bis zur Probennahmesonde weiter. Dort wird ein Teilstrom der Gasstro-
mung isokinetisch entnommen und in einen Partikelanalysator geleitet. Die isokinetische Probe-
nahme ist notwendig, um eine gleichméBige und von der PartikelgroBe unabhéngige und repri-
sentative Probenahme sicherzustellen [5].

Bei den Messungen im feuchten Zustand wird der Gasstrom nach dem Verlassen der Diise durch
Zugabe gesittigter partikelfreier Luft befeuchtet. Der befeuchtete partikelhaltige Gasstrom ver-
bleibt ca. 11 Sekunden in der Wachstumsstrecke. Ein Teilstrom des Gases wird mit der Proben-
nahmesonde isokinetisch entnommen. Mit Hilfe des StreulichtmeBgerdts PCS 2000 werden die
Anzahlkonzentration und Partikelgréfenverteilung bestimmt.

Um eine Aussage iiber den Einflu der relativen Feuchte auf das Wachstum von Flugascheparti-
keln zu ermdglichen, wurde die relative Feuchte stufenweise erhéht. Durch das Vergleichen der

MefRergebnisse im trockenen und feuchten Zustand konnte dieser Einfluf8 untersucht werden.
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Bild 5. Versuchsaufbau
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3.1.2 Beschreibung der verwendeten Komponenten
3.1.2.1 Befeuchtungskammer

Bild 9 zeigt den wesentlichen Aufbau des Befeuchtungskammers fiir die Untersuchung des
Wachstums von Flugaschepartikeln in feuchter Umgebung.
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Bild 6. Befeuchtungskammer
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Der Befeuchtungskammer besteht aus einem Plexiglasrohr mit einem Innendurchmesser von 140
mm. An seinem oberen Deckel ist die Dispergierdiise eingebaut, die fiir eine gleichmiBige Dis-
pergierung der Partikeln iiber die Mischkammer dienen sollte. Die Verdiisungsstrecke hat eine

Linge von 250 mm.

Nach der Verdiisungsstrecke ist ein AnschluBflansch eingebaut. Hier wird der gesittigte Lufi-
strom fiir die Befeuchtung eingeleitet. AnschlieBend folgt die Wachstumstrecke mit einer Linge
von 1000 mm. In dieser Strecke soll das Wachstum von Flugaschepartikeln in feuchter Umge-
bung stattfinden. Bei einem Gesamtvolumenstrom von ca. 5 my’/h betriigt die Aufenthaltszeit in

dieser Strecke ca. 11 Sekunden.

Nach der Wachstumstrecke erfolgt die Probenahme. Mit Hilfe einer Sonde wurde ein Teilstrom
des flugaschenbeladenen Gasstromes isokinetisch entnommen. Die isokinetische Probenahme ist
notwendig, um eine gleichmiBige und von der Partikelgr6fe unabhiingige und reprisentative
Probenahme sicherzustellen. Die VDI-Richtlinie 2066 [48] legt fiir die Anordnung der MeBstelle
folgende Randbedingungen fest:

- in gerader Stromungsstrecke

- besser vertikal als horizontal

- gleichbleibende Form des Kanals

- gleichbleibender Querschnitt des Kanals
- Einlaufstrecke linger als Auslaufstrecke

- keine Drallstrémung.

Zur Férderung des Gasprobenstromes bis zum Partikelanalysator wurde ein Gasprobenehmer der
Firma DESAGA eingesetzt (siehe Bild 5). Die Messung der relativen Feuchte und der Tempera-
tur in der Befeuchtungskammer findet gegeniiber der Entnahmesonde statt. Fiir diesen Zweck

wurden zwei Anschluf3flansche eingebaut.

Nach der Probenahme verlaft der Gasstrom iiber eine Auslaufstrecke (ca. 450 mm) die Befeuch-
tungskammer und wird dem Abluftreiniger zugefiihrt. Dort erfolgt die Reinigung der Abluft von
Restpartikeln.
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Betriebsdaten des Befeuchtungskammer

Der Gesamtvolumenstrom im Befeuchtungskammer setzt sich hauptséchlich aus dem fiir die Er-
zeugung der Aerosole benétigten Volumenstrom und dem der mit Luft angetriebenen Dispergier-

diise zusammen. Er betrigt in den meisten Messungen ca. 5 my*/h.
Der Lufivolumenstrom des Staubdosierers RBG 1000 wurde durch eine Volumenstromkurve

ermittelt, der von Dispergierdiise wurde mit einem DurchfluBmesser gemessen. In der Tabelle 2

sind die Betriebsdaten des Befeuchtungskammers zusammengefaft.

Tabelle 2. Betriebsdaten des Befeuchtungskammers

Benennung Einheit
Betriebsbedingungen
Volumenstrom der Luft [my’ - b 5
Gasgeschwindigkeit [m- s 0,09
Dichte der Flugasche [g- cm™] 0,764
Berechneter Massenstrom vom Staubdosierer 1 [mg:h™] 250
Berechneter Massenstrom vom Staubdosierer 2 [mg-h™] 1000
Berechneter Massenstrom vom Staubdosierer 3 [mgh'] 2500
Berechnete Massenkonzentration der Flugasche 1 [mg - m?] 50
Berechnete Massenkonzentration der Flugasche 2 [mg - m?] 200
Berechnete Massenkonzentration der Flugasche 3 [mg - m”] 500
Aufenthaltszeiten
Verdiisungsstrecke (Ldnge 250 mm) [s] 2,7
Wachstumsstrecke (Lange 1000 mm) [s] 11
Auslaufstrecke (Lénge ca. 450 mm) [s] 5




3.1.2.2 Aerosolerzeugung mit dem Feststoffdispergierer RBG 1000

Der Feststoffdosierer RBG 100 eignet sich zu Herstellung von polydispersen Feststoffaerosolen
aus Haufwerken. Mit dem Gerdt werden trockene, nicht kohésive Pulver und Stidube als Einzel-
partikel in den luftgetragenen Zustand iiberfiihrt. Das Gerét ermdglicht eine exakte Dosierung

von Feststoffen (auch im Bereich mg/h) und die Feindispergierung von Pulvern in der Trocken-

phase [18]. Im Bild 7 ist das Funktionsschema des Biirstendosierers gezeigt.
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Bild 7. Das Funktionsschema des Biirstendosierers

In einem Edelstahlblock (Dispergierkopf) ist eine Biirste drehbar gelagert. Unterhalb dieser Biir-
ste befindet sich der zylindrische Feststoffbehilter, der mit der Flugasche gefiillt ist. Mit Hilfe
eines Transportkolbens (geregelte Vorschubgeschwindigkeit) wird die Flugasche aus dem Be-
hiilter gegen die rotierende Biirste geschoben und von dieser in den oberen Teil des Dispergier-
deckels befrdert. Dort wird die abgetrennte Flugstaubschicht von einem Luftstrahl mit hoher
Geschwindigkeit (Dispergierluft) aus der Biirste geblasen und aus dem Gehéuse heraustranspor-

tiert. Der Feststoffdurchsatz ist hierbei von den Guteigenschaften weitgehend unabhéngig.
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Vor der Dispergierung wird die Flugasche aufbereitet. Dabei ist darauf zu achten, daB die Flug-
asche homogen durchmischt und frei von groben Partikeln ist. Um die Desagglomeration zu for-

dern, sollten feuchte Stdube vorgewirmt werden.

Beim FEinfiillen wird die Flugasche nach und nach in den Dosierzylinder eingefiillt und dabei
jedesmal durch Stopfen leicht verdichtet, damit sich die Stopfdichte in der Feststoffprobe aus-
gleicht. Prinzipiell ist darauf zu achten, daf8 beim Einfiillen keine Entmischung auftritt. Nur kon-
stante Stopfdichte tiber die Hohe des Behélters garantiert bei konstantem Vorschub eine kon-
stante Dosierrate [19, 21].

Der Feststoff-Massenstrom kann im Voraus iiber die Wahl der Vorschubgeschwindigkeit des
Dosierkolbens reproduzierbar eingestellt oder wihrend des Dosierens kontinuierlich verdndert
werden. Da die Querschnittsfliche des Kolbens und die mittlere Stopfdichte bekannt sind, ergibt

sich folgender Feststoff-Massenstrom:

m=A-v-ps; Pg AL (3.1)

Hierin bedeuten m der Feststoffmassenstrom in mg/h, A der Querschnittsfliche des Kolbens in
mm?, v die Vorschubgeschwindigkeit des Kolbens in mm-h™!, L die Hohe des mit Feststoff einge-
fiillten Behilters in mm, Am die Masse des Feststoffes im Behilter in mg und pg die mittlere

Stopfdichte des Feststoffes in g-cm™.

Die Massenkonzentration des Aerosols c,, berechnet sich aus dem Massenstrom m und dem Vo-

lumenstrom V des Trégergases nach der Beziehung:

‘m = (3.2)
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Der Volumenstrom des Trigergases ist abhiingig vom Vordruck. Uber ein Druckmindererventil
mit Manometer kann anhand einer Volumenstromkurve der gewiinschte Durchflufl eingestelit
werden (siehe 4.5). Bei vorgegebener Stopfdichte (Materialeigenschaft) kaim nun tber die freien
Parameter v, V und d (Durchmesser des Feststoffbehilters) der Massenstrom bzw. die Massen-

konzentration in weiten Grenzen variiert und definiert eingestellt werden.

Fiir den Versuch stehen Feststoffbehilter mit Durchmesser von 7 mm und 28 mm zur Verfiigung.
Der Feststoffbehilter mit dem Durchmesser 7 mm ist nicht geeignet (zu klein) fiir die Betriebs-
bedingungen in diesen Messungen. Es wurde mit dem Feststoffbehilter 28 mm gearbeitet. Dieser
hat einen Nachteil, daB man fiir die Betriebsbedingungen in dieser Arbeit (¢, = 50, 200 und 500
mg/m’) nur im unteren Bereich der Vorschubgeschwindigkeit arbeiten kann. Ideal wire ein Fest-

stoffbehilter mit Durchmesser von 14 mm oder 20 mm.

3.1.2.3 Die isokinetische Probenahme

Die Probenahme von Aerosolen ist ein wesentlicher Verfahrensschritt, der das Mefergebnis ent-
scheidend beeinflussen kann. Andererseits liefert die Aerosolphysik fiir die meisten der dabei
aufiretenden Probleme einfache Abschidtzungsmiglichkeiten, die es ermoglichen, ein Probenah-

mesystem optimal auszulegen [5].

Um eine gleichmifiige und von der Partikelgr6ffe unabhéngige und reprédsentative Probenahme
sicherzustellen, ist es notwendig einen Teilstrom isokinetisch, d.h. mit gleicher Geschwindigkeit
wie der Hauptstrom zu entnehmen. Bild 8 macht dies schematisch deutlich. Fiir drei verschiedene

Fille ist hier der Verlauf der Stromlinien in der Nédhe einer diinnwandigen Absaugsonde darge-

stellt [5].

Im isokinetischen Fall (linkes Bild) verlaufen die Stromlinien praktisch ungest6rt und alle Parti-
kel, die die Sonde im Bereich des Offnungsquerschnitts anstrémen, werden auch gesammelt. Im
Falle einer zu langsamen Absaugung (mittleres Bild) nimmt der Abstand der Stromlinien im Be-
reich der Sondendffnung zu. Trége Partikel, die den gekriimmten Verlauf der Stromlinien nicht

folgen konnen, konnen dadurch in die Sonde gelangen, obwohl die Stromlinien, auf der sie sich
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urspriinglich befanden, an der Sonde vorbeigehen. Dadurch werden zu viele groBe (tréige) Parti-

kel gesammelt.
w W w
Yy Y VY VYY \ 4 A 4
p 1 r
A 4 A p A p
4
/ A / A / A
\% v v
W=V w>v w<v

Bild 8. Zur Definition der isokinetischen Probenahme fiir diinnwandige Sonde [5]

Ist die Absaugung zu schnell (rechtes Bild), wird Aerosol aus einem Querschnitt angesaugt, der
grofer als die Sondenoffnung ist. Dies fiithrt zu einer Kriimmung der Stromlinien zur Sonde hin.
Auch hier konnen trdge Partikel den Stromlinien nicht mehr folgen und fliegen dadurch an der
Sonde vorbei, obwohl die zugehorige Stromlinie in die Sonde eintritt. Dies fiihrt dazu, da zu

wenig Partikel gesammelt werden.

Die VDI-Richtlinie 2066 gibt Information iiber die Randbedingungen fiir die Auslegung der iso-
kinetischen Entnahmesonde. Der zu wihlende Wirkdurchmesser der Sonde richtet sich nach der
Geschwindigkeit des Hauptstromes und der Absaugeleistung des verwendeten Mefgerites. Die
anderen Abmessungen sind nach diesen Richtlinien ausgelegt worden. Bild 9 zeigt die Sonde, die

in den Messungen dieser Arbeit verwendet wurde.
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Bild 9. Die Probennahmesonde

3.1.2.4 Befeuchtungsanlage

Es wird ein Partikelwachstum durch Erh6hen der relativen Feuchte erzeugt. Dazu wird die nied-

rige relative Feuchte der partikelhaltigen Luftstromung durch die Zugabe befeuchteter Luft er-

héht. Diese wird in einer Befeuchtungsanlage erzeugt.
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Bild 10. Die Befeuchtungsanlage

Ein aus der Netzleitung gefilterter Luﬁvolumenstrom.wurde in einen Dreihalskolben eingeleitet.
Durch ein Feinregulierventil kann der Volumenstrom eingestellt werden. Im Dreihalskolben be-
findet sich bidestilliertes Wasser. Durch ein Glasrohr wird die Luft unter die Oberfléche des
Wassers geleitet. Beim Aufsteigen an die Wasseroberfliche und Durchstrémen des mit Wasser-
dampf gefiiliten Glaskolbens nimmt die Luft Feuchtigkeit auf. Dieser Prozel wird dadurch ver-

stirkt, dal das Wasser auf ca. 80 °C erwédrmt wird.

Die Luft verliaBt den Dreihalskolben mit einer relativen Feuchte nahe der Sattigung. Sie wird dem
Aerosolgenerator nach der Trockenstrecke zugeflihrt. Durch die Einstellung des Volumenstroms
kann die relative Feuchte im Aerosolgenerator reguliert werden. Die partikelhaltige Luftstrdmung
hat eine relative Feuchte von ca. 5 %. Um diese auf ca. 95 % zu erhShen, muliten ca. 4 [ be-

feuchtete Luft pro Minute zugegeben werden.

Der Volumenstrom der trockenen Luft im Aerosolgenerator betrigt ca. 84 / - min. Die Erhohung
des Volumenstroms durch die Zufiihrung der befeuchteten Luft (4 / - min™") betrégt somit nur 5 %

und kann daher vernachldssigt werden.
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3.1.2.5 Feuchte- und Temperaturfiihler

Es handelt sich hierbei um einen zylindrischen Stab, an dessen Ende sich eine kleine Keramik-
platte mit einer feuchteempfindlichen Polymerschicht befindet. Diese bildet die Verbindung zwi-
schen zwei Elektroden. Dieses Schichtsystem stellt einen feuchteabhiingigen Kondensator dar,
dessen Kapazitit ein MaB fiir die umgebende relative Feuchte ist. Der Feuchtefiihler ist mit einem
Anzeigegerit verbunden, von dem direkt die gemessene relative Feuchte in einem MeBbereich

von 0 bis 100 % mit einer Genauigkeit von 2% abgelesen werden kann.

3.1.2.6 DurchfluBmesser

Bei der Durchfiihrung der Messungen wurden zwei Arten von DurchfluBmesser verwendet. Diese

sind der Massendurchflussmesser der Firma Bronkhorst High-tech B.V. und der Mass-Flowmeter

der Firma Hasting.

Der DurchfluBmesser der Firma Bronkhorst wurde bei der Volumenstrommessung fiir die Be-
feuchtung verwendet und hat einen Mef3bereich bis zu 20 V/min. Er arbeitet nach dem Prinzip des
Wirmetransports, wobei die Differenztemperatur an einem beheizten Teilstiick eines Kapillarroh-
res gemessen wird. Das Laminardurchflulelement ist so konstruiert, daB die DurchfluBbedingun-
-gen dort mit denen in der Kapillare iibereinstimmen. Daraus ergibt sich, daB3 beide Durchfliisse
proportional sind. Die Differenztemperatur ist direkt proportional dem Massendurchfluf. Diese

wird von einem Temperatursensor aufgenommen und auf das gewiinschte Ausgangssignal ver-

stirkt.

Der Mass-Flowmeter der Firma Hasting wurde bei der Ermittlung der Volumenstromkurve des
Staubdispergerer RBG 1000 eingesetzt. Er hat einen MeBbereich bis 50 V/min. Der DurchfluB}-
messer kann aber zum Messen gréBerer DurchfluBmengen oberhalb von 50 Vmin benutzt werden.

Die Anzeige-Genauigkeit des Geréts betrégt ca. 2% vom Vollausschlag.
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3.1.2.7 Vediinnungsstufe

Fiir Messungen mit Massenkonzentration von 500 mg/m’® wurde die Verdiinnungsstufe VKL-10
der Firma Palas eingesetzt. Eine Verdiinnungsstufe hat in erster Linie den Zweck, die Anzahl-
konzentration eines vorgegebenen Partikelstroms herabzusetzen, ohne die PartikelgroBenvertei-

lung zu &ndern.

Im Verdiinnungssystem VKIL-10 wird dies dadurch erreicht, da eine definierte Menge Reinluft
mit einer definierten Menge des Probenstroms homogen durchmischt wird. Die externe Reinluft
stromt durch eine Ringdiise (Injektorprinzip), wobei ein Unterdruck entsteht, der die Ansaugung
des Probenstroms gewihrleistet. Die Proben- und die Reinlufimenge stehen in einem vorgegebe-
nen, festen Verhiltnis. Bei dieser Verdiinnungsstufe wird der Probenstrom um den Faktor 10 ver-

diinnt.

3.1.2.8 Der Gasprobenehmer DESAGA

Zur Forderung des Gasprobenstromes und zur Messung und Einstellung der Strdmungsge-
schwindigkeit des Gasprobenstromes wurde der Gasprobenehmer DESAGA eingesetzt. Fiir die-
sen Zweck ist das Gerit mit einer Pumpe, einem Stellventil, einem Durchfluflsensor und einer

Trockengasuhr ausgertistet.

Nach der Absaugung stromt das Probengas durch das Stellventil und den Durchflulsensor. Pro-
bengasstréme von 0,2 bis 12 I/min konnen geregelt werden. Das Gasvolumen wird mit der Trok-
kengasuhr gemessen. Die Volumenmessung hat eine Genauigkeit von 2%. Zur Entnahme von

Aerosol- und Staubproben sind geeignete Filter an das Gerit zusétzlich anzuschlieflen.
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3.2 Das Streulicht-Partikelgrofen-Zihlverfahren

Zu den charakterischen Merkmalen eines dispersen Systems gehéren die Konzentration und die
GroBenverteilung der Partikeln. Beim Streulicht-PartikelgréBen-Zihiverfahren werden diese
Merkmale durch die Messung und Zahlung der Streulichtimpulse gewonnen, die von den einzel-
nen Partikeln beim Durchstromen einer sehr kleinen, homogen ausgeleuchteten Mefvolumens
erzeugt werden. Dieses MeBverfahren stellt das bekannteste indirekte Verfahren dar, bei dem aus
einem physikalischen Effekt auf die Partikelgréfie geschlossen wird.

Das Streulicht-Partikelgrofen-Zahlverfahren wird bevorzugt in der Reinraum- und der Aerosol-
mefitechnik eingesetzt. Es eignet sich zur Absolutmessung der Anzahlkonzentration und zur kon-

tinuierlichen Bestimmung und Uberwachung der GroBenverteilung von Aerosolpartikeln.
3.2.1 Grundiage des Streulicht-Mefiverfahrens

Eine Lichtwelle, die auf ein Teilchen trifft, wird von dem Teilchen auf verschiedene Weisen be-
einflullt [29]:

- Ein Teil der Lichtenergie wird vom Teilchenmaterial absorbiert.

- Lichtstrahlen werden an der duleren Oberfléche reflektiert.

- Estritt Lichtbeugung auf.

- Strahlen, die in das Innere des Teilchens eindringen, treten nach zweimaliger Brechung wie-

der aus und werden gleichzeitig an den inneren Trennflichen reflektiert.

Die drei letztgenannten PhiAnomene werden unter dem Begriff ,,Streuung® zusammengefafit. Die
Extinktion des Lichtes - Absorption und Streuung - beschreibt demnach die Abschwéichung einer

durch Teilchen gestorten Lichtwelle.

Die allgemeine Theorie dieser komplexen Vorginge wurde erstmals von G. Mie im Jahre 1908
beschrieben. Er untersucht die Lichtstreuung an einer homogenen Kugel in einem ebenen, mono-
chromatischen Wellenfeld. Die Streulicht-Theorie liefert als Maf fiir das an einer kugelformigen
Partikel gestreute Licht die sogenannte Streufunktion i. In der Literatur wird die Streufunktion i

als dimensionslose Streulichtintensitét bezeichnet. Sie hédngt ab vom:

- Streuwinkel 6
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- Teilchendurchmesser d
- Polarisationswinkel ¢
- komplexen Brechungsindex des Partikelmaterials m

- der Wellenlinge des einfallenden Lichts A

i=i(0,d, ¢, m, %) (3.3)

Partikeldurchmesser d und Wellenlénge A ergeben hierbei den dimensionslosen GréBenparameter
a=mn-d-A! (3.4)

Der Verlauf der Streufunktion i tiber o kann in drei Bereiche unterteilt werden:

a<0,3 Bereich der Rayleigh-Streuung
03<0<30 Bereich der Mie-Streuung
o >30 Giiltigkeitsbereich der sog. geometrischen Optik

Ein generelles Merkmal kleiner Partikel ist ihr unterschiedliches Streuverhalten flir Partikelgré-
Ben unterhalb und oberhalb der Wellenlidnge des beleuchtenden Lichts. Im Bild 11 ist die relative
Streulichtintensitét submikroner Partikeln fiir einen mittleren Streuwinkel 6 = 40° liber dem Par-
tikeldurchmesser d aufgetragen [39]. Fiir die Berechnungen wurde Laserlicht der Wellenlidnge

A=0,63 pm angenommen.

Man erkennt, daf} im Bereich der Rayleigh-Streuung (0<0,3 bzw. d < 0,1-1) die Kurven flir mo-
nochromatisches Licht monoton verlaufen und eine d°-Abhingigkeit besteht. Verdndert man bei
konstantem Realteil den Imaginirteil des Brechungsindex, so treten nur geringfiigige Anderungen
im Kurvenverlauf auf, d.h. transparente und lichtabsorbierende Partikelmaterialien unterscheiden

sich im Streuverhalten nur unwesentlich.
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Bild 11. Relative Streulichtintensitdt in Abhédngigkeit vom Partikeldurchmesser und den opti-
schen Konstanten der Partikeln flir monochromatisches Licht im PartikelgréBenbereich
unterhalb der Lichtwellenidnge [39]:

a)  fiir variierenden Realteil des Brechungsindex

b) fiir variierenden Imaginérteil des Brechungsindex
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Im Partikelgréfienbereich der Mie-Streuung nimmt die relative Streulichtintensitit auerhalb des
Beugungsanteils im Mittel proportional mit d® zu, wobei der Kurvenverlauf fiir monochromati-
sches Licht noch eine oszillierende Feinstruktur erhilt. Diese Oszillation fithrt zu Mehrdeutig-
keiten (siehe Bild 12). Damit das Prinzip der Streulichtmessung als Grundlage eines MeBgerites
eingesetzt werden kann, muf} in diesem Gr6Benbereich eine eindeutige Zuordnung des Partikel-
durchmessers zur Streulichtintensitidt gegeben sein. Dies wird durch die Verwendung von wei-

Bem Licht erreicht.
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Bild 12. Relative Streulichtintensitit in Abhingigkeit vom Partikeldurchmesser und den opti-
schen Konstanten der Partikeln fiir monochromatisches Licht im PartikelgroBenbereich

der Mie-Streuung [39]
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Die Verwendung von weilem Licht im StreulichtmefBger4t hat den Vorteil, da die Mehrdeutig-
keit, die im Falle des monochromatischen Lichtes besteht, beseitigt wird. Es findet eine Glittung
des Kurvenverlaufes statt. Eine eindeutige Abhingigkeit der Streulichtintensitét I vom Partikel-
durchmesser d wird moglich. Allerdings bleiben die Unterschiede zwischen transparenten und
lichtabsorbierenden Partikelmaterialien hingegen bestehen (siehe Bild 13). Die Streulichtintensi-
tit ist unter diesen Bedingungen proportional zum Quadrat des Partikeldurchmessers.
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Bild 13. Relative Streulichtintensitit in Abhingigkeit vom Partikeldurchmesser und den opti-
schen Konstanten der Partikeln fiir Gliihlicht im Partikelgréfenbereich der Mie-Streuung

mit mittlerem Streuwinkel 6 = 90° [39]
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3.2.2 Der optische Partikelzihler PCS 2000

Kommerzielle optische Partikelziihler konnen in zwei Geritearten eingeteilt werden. Die erste
Art sind Gerite, die die Vorwirtsstreuung ausnutzen. Die zweite sind die 90°-Instrumente, die

das Streulicht unter 90° zur Einfallsrichtung auswerten.

Der Partikelanalysator PCS 2000 ist ein 90°-Instrument. Er miBt das von einzelnen Partikeln
beim Durchqueren eines intensiv beleuchteten Mefivolumens gestreute Licht unter den rechten

Winkel. Bild 14 zeigt den prinzipiellen Aufbau des Geriits.

] ——
Detektor 1
1 % ‘___
Lichtquelle
Blende 2
Detektor 2
‘ .
Versorgungseinheit Spannungssignale
<
I T Lampenversorgung
F%"f‘:).“-"q ‘ > >

Bild 14. Prinzipieller Aufbau des Streulichtanalysator PCS 2000
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Das Licht einer Xenon-Hochdrucklampe beleuchtet iiber eine Blende und eine entsprechende
Abbildungsoptik das Mefvolumen. Befindet sich ein Partikel im MeBvolumen, wird es vom
Licht angestrahlt. Das gestreute Licht wird jeweils unter einem mittleren Winkel von 90° von
zwei Photomultipliern detektiert. Dort wird der Lichtin{puls in eine elektrische Spannung umge-

wandelt und der Versorgungseinheit zugefiihrt.

Die Hohe des Streulichtimpulses ist ein MaB fiir die Partikelgrofe, wihrend die Anzahl der Im-
pulse der Partikelkonzentration proportional ist. Die Streulichtimpulse werden nach ihrer Hohe
geordnet und in verschiedenen Kanilen eines Mehrkanal-Analysator abgespeichert. Daraus erhiit
man eine Hiufigkeitsverteilung der Impulshohen der Partikeln in einem vorgegebenen GréfSenbe-
reich, die entweder als Verteilungsdichte oder als Verteilungssumme angegeben werden kann.
Durch Umrechnung anhand von Kalibrierungskurven sowie Normierung ergeben sich dann die

eigentlichen PartikelgroBenverteilungen.

3.2.3 Sensitivititsanalyse des Streulichtmefgeriits

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Sensitivitit des Streulichtmefgeréts anhand der literarischen
Quellen untersucht. Folgende Aspekte werden bei der Sensitivitdtsanalyse hinsichtlich ihrer

Auswirkungen auf das MeBergebnis erldutert:

- Fehler durch Randzoneneffekt,

- Koinzidenzfehler,

- Einfluf} des Brechungsindex des untersuchten Stoffes,
- EinfluB} der Partikelform.

3.2.3.1 Fehler durch Randzoneneffekt

Das Prinzip eines Streulicht-PartikelgoBen-Zahlverfahrens verlangt die Abgrenzung eines hinrei-
chend kleinen, gleichmiBig ausgeleuchteten MeBvolumens, durch das sich die Partikeln zur
Zahlung und GroBenbestimmung einzeln hindurchbewegen. Um das zu ermdglichen, erfolgt die
Abgrenzung des Mefvolumens im PCS 2000 mit rein optischen Mitteln (siehe Bild 14). Die opti-
sche Kantenldnge des Mef3volumens betragt ca. 100 pm.
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Die reine optische Abgrenzung des Mefivolumens hat einen prinzipiellen Nachteil, daB Teilchen,
die genau den Rand des Meflvolumens schneiden, nicht v6llig beleuchtet werden. Ihre Streulicht-

impulse sind kleiner, als es ihrer Grée entspricht.

Nimmt man an, daB alle randgéngigen Teilchen falsch registriert werden und das MeBvolumen

ca. 10° um® betriigt [42], so ergibt sich fiir Teilchen von:

- 10 pm Durchmesser ein maximaler Fehler von 30%,
- 5 um Durchmesser ein maximaler Fehler von 15%,

- 1 pmDurchmesser ein maximaler Fehler von 3%.

Um dies zu verhindern, miifite man das betrachtete Mefivolumen vergréfern. Damit erhht man
aber die Wahrscheinlichkeit, daf sich nicht nur ein Partikel im Mefivolumen befindet. In der Pra-
xis wird das Problem dadurch gelost, dall die beiden Photomultiplier durch Anordnung von Blen-
den unterschiedlich grofle Mef3volumen beobachten. Bild 15 zeigt den Querschnitt durch die un-
terschiedlich grofSen MeBvolumen des PCS 2000.

Photomultiplier 2

ATTﬁ
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Bild 15. Querschnitt durch die unterschiedlich groen Mefivolumen des PCS 2000
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Die Partikeln werden durch ein R6hrchen gefiihrt, welches senkrecht im Mefgerit angebracht ist.
Das Rohrchen enthélt in der Mantelfliche vier Fenster, die jeweils um 90 ° versetzt sind. Eine
WeiBlichtquelle beleuchtet durch zwei gegeniiberliégende Fenster einen Teil des Rohrchens.
Durch rechteckige Blenden erhilt dieser Lichtstrahl eine rechteckige Querschnittsfliche. Die
Fenster zur Beobachtung durch die Photomultiplier sind um 90 ° versetzt angeordnet. Somit ent-
stehen zwei quaderformige Kontrollrdume, wobei der Kontrollraum 2 ein etwas gréferes Mef3-

volumen hat als der Kontroliraum 1.

Im Bild 15 sind fiinf verschiedene mégliche Lagen der Partikeln im MeBvolumen dargestellt.
Partikel 1 wird vom Licht voll beleuchtet und von beiden Photomultipliern mit der gleichen
Lichtintensitit erkannt und richtig registriert. Partikel 2 wird zwar beleuchtet, aber von keinem
Photomultiplier erkannt. Partikel 3 kénnte zwar erkannt werden, wird aber nicht beleuchtet. Par-
tikel 4 wird weder beleuchtet, noch kénnte es erkannt werden. Partikel 5 wird vom Photomulti-
plier 1 mit geringer Streulichtintensitét erkannt, vom Photomultiplier 2 jedoch mit voller Streu-
lichtintensitdt. Ubersteigt die Signaldifferenz einen bestimmten Betrag, wird das MeBergebnis
verworfen [27, 28].

3.2.3.2 Koinzidenzfehler

Eine genaue Bestimmung der PartikelgréBenverteilung und der Partikelanzahlkonzentration ist
nur dann gewihrleistet, wenn sich innerhalb des Mefvolumens zu jeder Zeit hdchstens eine Par-
tikel aufhilt. Ansonsten rechnet man mit dem sog. Koinzidenzfehler, der durch den gleichzeitigen

Aufenthalt zweier oder mehrerer Partikeln im MeBvolumen verursacht wird.

Je hoher die Anzahlkonzentration ist, um so kleiner mufl das Mefivolumen gemacht werden, da-
mit der Anteil der Koinzidenzen hinreichend klein bleibt. Einer drastischen Verkleinerung des
MeBvolumens sind aber Grenzen gesetzt, da damit die Wahrscheinlichkeit der Randzonenfehler
erhoht wird. Man hat daher einen Kompromifl zu schlieffen, indem man eine gewisse nicht zu

hohe Koinzidenzrate mit entsprechender Fehlerwirkung in Kauf nimmt [33].
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Die Fehlerwirkung, die aufgrund von Koinzidenzen aufiritt, besteht in der Verfilschung des zu
bestimmenden Partikelmerkmals infolge von Signaliiberlagerungen. Grofere Partikeln werden
vorgetduscht und zu Lasten kleinerer Partikeln registriert. Der Vorgang bewirkt, da die gemes-
senen Verteilungen gegeniiber den wahren Verteilungen eine Verschiebung systematischer Art
zum Groben hin aufweisen [33].

Geht man davon aus, dafl die rdumliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit einer Poissonverteilung

geniigt, so erhdlt man fiir die maximal zulissige Partikelanzahlkonzentration folgende Beziehung:
CNmax= 0,1/ Vi (3.5)

Hierin bedeuten cnmax die Anzahlkonzentration im Probengas und Vy das MefBvolumen. Mit
einer Kantenlédnge von ca. 100 um fiir das quaderférmige Mefivolumen ergibt sich dadurch ein
MeBbereich der Anzahlkonzentration bis zu 10° Partikel pro Kubikzentimeter Luft.

Die Festlegung der oberen Grenze der Partikelanzahlkonzentration cnmax durch die obere Glei-
chung fiihrt zu einem maximalen Koinzidenzfehler von 10%. Koinzidenzfehler dieser Grofen-
ordnung hat nach [33] eine vernachldssigbar kleine Auswirkung auf die GréBenverteilung der
gemessenen Partikel. Ubersteigt die Anzahlkonzentration den Wert 10° cm™, muB das Probengas

mit einer Verdiinnungsstufe aufbereitet werden.

Andererseits erm6glichen Raasch und Umbhauer [33] zum ersten Mal eine rechnerische Korrektur
der PartikelgroBenverteilung bei Uberschreitung der nach Gleichung (3.5) berechneten Partikel-

konzentration cy max. Die Korrektur ist sehr genau, solange:
CN,max < 0,3/VM (36)

Sie ist bei eingeschrinkten Genauigkeitsanforderungen auch noch dariiber hinaus anwendbar und
unabhingig vom Verteilungstyp. Der mégliche Einsatzbereich eines Streulicht-PartikelgroBen-
Zihlanalysators kann damit in Richtung héherer Partikelkonzentrationen betréchtlich erweitert

werden.
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3.2.3.3 EinfluB} des Brechungsindex des untersuchten Stoffes

Als Kennlinie eines Streulichtpartikelzihlers gilt die graphische Darstellung der Abhéngigkeit
der Streulichtintensitét von der Partikelgréf3e. Der Verlauf dieser Kennlinie wird normalerweise
aus der Mie-Theorie unter der Annahme eines bestimmten Partikelbrechungsindex berechnet und
mit Messungen bestitigt. Die so ermittelte Eichkurve dient dann der Zuordnung einer gemesse-

nen Streulichtamplitude zu einer Partikelgrofe.

In Unterkapitel 3.2.1 wurde jedoch gezeigt, dal die Streulichtintensitit mit wachsender Partikel-
groBe nur bei sehr kleinen Teilchen monoton ansteigt. Liegt die Partikelgréfe im Bereich der
Wellenldnge (ca. 0,3 bis 10 pm), erhilt der Kurvenverlauf fiir monochromatisches Licht eine
oszillierende Feinstruktur. Durch Verwendung von weilem Licht wurde die Oszillation zwar
beseitigt, bleiben allerdings die Unterschiede zwischen Partikelmaterialien verschiedener Bre-

chungsindizes hingegen bestehen (siehe Bild 13).

In der Regel beruht die vom Hersteller angegebene Zuordnung zwischen PartikelgréBe und Gro-
Benklasse (Kanalnummer) auf einer Kalibrierung des Gerites mit einem bekannten Priifaerosol
(meist Polystyrol-Latex-Partikeln, vgl. [39, 47]). Da die Intensitét des an einer Partikel gestreuten
Lichtes von der Partikelform, der Oberflichenbeschaffenheit und dem Brechungsindex abhiingt,

gilt die Kalibrierungskurve eigentlich nur filir die Kalibrierungssubstanz.

Legt man die mit Latex-Partikeln bestimmte Kalibrierungskurve trotzdem der PartikelgroBen-
messung flir unbekannte Partikel zugrunde, so besitzt man zundchst nur den Zusammenhang zwi-
schen der Streulichtimpulshéhe und dem Streulichtdquivalentdurchmesser der unbekannten Par-
tikel. Der Zusammenhang gibt an, daf} eine unbekannte Partikel der Groéfe x denselben Streu-
lichtimpuls wie eine Latex-Partikel des Durchmesser d. Der Grad der Ubereinstimmung zwischen
der tatsichlichen Gréfle der unbekannten Partikel x und dem vom Gerit angezeigten Streulicht-

dquivalentdurchmesser d kennzeichnet die Giite des Ergebnisses [29, 31].
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Der Einflul des Brechungsindex auf die Streulichtintensitit wurde mehrfach untersucht [36, 37,
38]. Cooke et al. [37] fithren dies fiir fiinf kommerziell erhiltliche Partikelzdhler durch. Wie
Quenzel [36] stellen sie ebenfalls Abweichungen in der Abhiingigkeit der Streulichtintensitit von
der Partikelgréfie fiir verschiedene Brechungsindizes fest.

Der Einflul vom Brechungsindex auf das Ergebnis von PartikelgréBenmessung kann man anhand
des Bildes 13 ungefihr abschitzen. In seiner Arbeit [36] schldgt Quenzel vor, daB der zur Hori-
zontalachse parallele Abstand zwischen der Linie von Kalibrierungssubstanz und der Kurve von
untersuchten Partikel mit bestimmtem Brechungsindex die Ungenauigkeit bei der Partikelgro-

Benmessung angibt.

Das Streulichtmefgerdt PCS 2000 wird normalerweise mit Latex-Partikeln (Brechungsindex
~1,58) kalibriert. Wird man die Ungenauigkeitsermittlung nach Quenzel auf die Partikelgréfen-
messung von Flugaschen im Trockenzustand {ibertragen, stellt man fest, dal der Fehler wegen
des Einflusses des Brechungsindex vernachlissigbar ist, da der Brechungsindex von Flugaschen
im Trockenzustand ca. 1,55 betréigt, und somit der Unterschied zum Brechungsindex von Latex-

partikeln nicht zu groB ist.

Kritisch zu betrachten ist allerdings der Einfluf des Brechungsindex von Flugaschen im feuchten
Zustand. Im feuchten Zustand @ndert sich der Brechungsindex von 1,55 bis ca. 1,33 (Brechungs-
index von reinem Wasser). Bell und Ho [38] haben diesen Effekt untersucht und festgestellt, daB
die Partikeldurchmesser kleiner angezeigt werden, wenn ein Streulichtmefigerat mit Latex-
Partikeln kalibriert wird, und Partikeln mit Brechungsindizes im Bereich von 1,34 mifit. Die Ab-
weichung betrégt bis zu 30%.
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3.2.3.4 Einfluf} der Partikelform

Wie bereits dargestellt wurde, muB bei PartikelgréBenbestimmung mit StreulichtmeBgerit ein
eindeutiger und bekannter Zusammenhang zwischen der Streulichtintensitét und der Partikelgro-
Be gewihrleistet werden. Der Zusammenhang kann durch Rechnungen oder geeignete Messun-

gen hergestellt werden.

Im Falle der kugelformigen, homogenen Partikel héngt die Streulichtintensitét ausschlieflich von
der Lichtwellenlénge, der Partikelgréfe, dem komplexen Brechungsindex und dem Streuwinkel
(siehe 3.2.1). Bei unregelmiBig geformten Partikeln ist die Streulichtintensitidt jedoch zusétzlich
eine Funktion der Partikelorientierung im Meflvolumen. Zur Verdeutlichung dieses Effekts zeigt

Bild 16 im Vergleich das Ergebnis einer Mehrfachmessung an einer Kugel und einem unregel-

miBig geformten Teilchen [34].

>
>

Anzahlverteilungsdichte

Anzahlverteilungsdichte

=S 2 R
Impulshéhe U

>

Impulshohe U

Bild 16. Vergleich der Mehrfachmessung einer Kugel und eines unregelmiBig geformten
Teilchens [34]

Die Kugel liefert (bei Vernachlissigung von MeBfehlern) bei jedem Durchgang durch das MeB-
volumen denselben Wert. Das unregelmiBig geformten Teilchen ergibt bei wechselnder Orientie-
rung bei jedem Durchgang eine andere Impulshéhe und die Auswertung der Einzelsignale liefert
ein Spektrum bestimmter Breite. Es gibt also keinen eindeutigen Zusammenhang zwischen dem

Aquivalentdurchmesser der Partikel und der Streulichtintensitit. Diese Tatsache, daB eine und
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dieselbe Partike] in unterschiedlichen GriBenkanilen gemessen werden kann, fiithrt zu einer Ver-

ringerung des Auflosungsvermogens.

Weitere Untersuchungen in [34] zeigten, daB im Streuverhalten der Partikeln systematische Un-
terschiede bestehen, die im wesentlichen auf unterschiedlichen Oberflichenstrukturen beruhen.
Partikeln mit rauher Oberfldche (z.B. Kalkstein) streuen das Licht diffus. Sie erzeugen relativ
schmale Impulshohenspektren. Der Formeinflu ist in diesem Fall gering. Das Auflosungsver-
mdgen ist bei der Bestimmung von Gréfenverteilungen nur wenig verringert, so da Korrektur-

maBnahmen i.a. nicht notwendig sind.

An Partikeln mit zumindest stiickweise glatter Oberfldche werden jedoch schon bei geringer Ab-
weichung von der Kugelform sehr breite Spektren gemessen (Glaskugeln, Quarz). Im Falle von
Quarz sind dafiir glatte Bruchfldchen verantwortlich, die bei bestimmten Partikelorientierungen
Lichtstrahlen mit hoher Intensitét in den Detektor der MeBeinrichtung reflektieren. Der Formein-
fluB bei der Messung an solchen Stoffen ist ausgeprédgt. Das Auflosungsvermdgen der Streu-
lichtmeBeinrichtung wird stark beeintréchtigt. So wurde z.B. eine Verteilung, die aus zwei ge-
trennten Partikelgréfenfraktionen mit einem GréBenverhiltnis von 1:2 bestand, bei der Streu-
lichtmessung nicht mehr als bimodal erkannt. Der Streulichtanalysator gab eine breite monomo-

dale Verteilung aus.

In [34, 35] wurden Verfahren entwickelt, die es ermoglichen, den FormeinfluB durch Experi-
mente quantitativ zu erfassen, seine Auswirkung auf Messungen zu bestimmen und ihn aus ge-
messenen PartikelgrofBenverteilungen zu eliminieren. Es wurde Simulationsprogramm und Soft-
ware entwickelt, basierend auf einem Strahlverfolgungsverfahren, um das gemessene Verteilun-
gen zu korrigieren und dadurch das Auflésungsvermégen zuriickzugewinnen. Ausflihrliche Dar-

stellungen sind in diesen Arbeiten zu finden.
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4 Ergebnisse

4.1 Darstellung der gemessenen Partikelgroflenverteilung

4.1.1 Verteilungsdichte-Kurve und Verteilungssummen-Kurve

Durch Abgrenzung eines kleinen homogen beleuchteten MefSivolumens ,,sieht“ der Streulichtpar-
tikelzdhler bei der Messung nur einen fiir ihn charakteristischen Ausschnitt aus der gesamten
PartikelgréBenverteilung. Man erhilt daraus die Partikelanzahl, die in einem Gréfenkanal gemes-
sen wurde, und kann daraus durch Division der Partikelanzahl durch das wihrend einer Messung
“abgesaugte Luftvolumen die Anzahlkonzentration der Partikel pro Grofenintervall berechnen.
Der Quotient aus der Anzahlkonzentration eines Gréfenkanals und der Klassenbreite wird als
Fraktionsdichte [6] bezeichnet. Fiir die Darstellung der Verteilung kann man zwei Arten von

Klassenbreiten verwenden [49]:
lineare Intervallbreite : ADy=D, - D, 4.1)
logarithmische Intervallbreite : Alog Dy= log D, — log D, 4.2)

Hierbei sind D, und D, der obere bzw. untere Intervallgrenzdurchmesser. In der aerosolphysikali-
schen Literatur bevorzugt man hdufig die logarithmische Klassenbreite. Wegen der grofien
Spannweite der technischen Aerosole wird iiblicherweise die Abszisse, auf der die Partikelgrofie
D, abgetragen wird, logarithmisch geteilt. Zur Veranschaulichung wird ein Beispiel der Partikel-
grofenverteilung von [49] im Bild 17 dargestellt.
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Partikelgréenverteilung

¢ dN/diog Dp
= Ausgleichskurve
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Bild 17. Darstellung einer PartikelgroBenverteilung mit logarithmischer Intervallbreite Alog D,

Die Mefpunkte der Anzahlkonzentration im Bild 17 zeigen eine Glockenform. Durch die Mef3-
punkte 148t sich eine GauB3-Funktion legen, die einer logarithmischen Normalverteilung zugrunde
liegt. Nach [28] liegen als Verteilungskurven in der mechanischen Verfahrenstechnik vielfach
logarithmische Normalverteilungen vor. Die Benennung der Verteilung verdeutlicht den engen
Zusammenhang mit der Normalverteilung. Sie beschreibt die Normalverteilung des Logarithmus
der Partikelgr6Be. Die Funktion dieser Kurve lautet:

N
ﬂDP)=m € (43)
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Hierin sind N die Gesamtanzahlkonzentration, o die geometrische Standardabweichung, Dyed
der Modalwert und D, der Partikeldurchmesser. Mit den oben genannten Parametern lassen sich

die gemessenen Verteilungen beschreiben.

Eine zweite Moglichkeit, den Zusammenhang zwischen Mengenanteil und Partikelgréfe herzu-
stellen, besteht darin, die relativen Héufigkeiten bis zu einer bestimmten GroBenklasse aufzu-
summieren und die jeweilige Summe iiber den Durchmesser aufzutragen. Diese Darstellungsart
nennt man die Anzahlverteilungssummen-Kurve. Bild 18 zeigt die Anzahlverteilungssummen-
Kurve vom vorherigen Beispiel. Im Rahmen dieser Arbeit werden die beiden in Bild 17 und 18

gezeigten Darstellungsarten verwendet.

Hiufigkeitssumme der Anzahiverteilung
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Bild 18. Hiufigkeitssumme der Anzahlverteilung als Funktion der Partikelgrofe D,
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In der mechanischen Verfahrenstechnik wird zur Beschreibung von GréBenverteilungen der Mo-
dalwert Dyoq und der Medianwert Ds, verwendet. Dyoq ist der Durchmesser mit der gréfiten An-
zahlkonzentration (siehe Bild 17), wihrend Dso die Abszisse desjenigen Punktes der Verteilungs-
kurve ist, bei dem die Summenverteilung 50% betrégt. In einer logarithmischen Normalvertei-

lung entspricht der Modalwert Dyoa dem Medianwert Dso.

Fiir einfache Darstellungen von Verteilungssummen wird ein sog. logarithmisches Wahrschein-
lichkeitsnetz eingesetzt. Im logarithmischen Wahrscheinlichkeitsnetz werden die Anzahlvertei-
Jungssummen in Abhéngigkeit vom Teilchendurchmesser aufgetragen. Im Bild 19 ist die Haufig-

keitssumme der Anzahlverteilung vom Bild 17 im logarithmischen Wahrscheinlichkeitsnetz dar-

gestellt.
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Bild 19. Verteilungssumme im logarithmischen Wahrscheinlichkeitsnetz
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Wenn die PartikelgroBenverteilung der logarithmischen Normalverteilungsfunktion (siehe Glei-
chung 4.3) folgt, wird die Verteilungssummenkurve in diesem Netz zu einer Gerade, wobei sie
durch ihre geometrische Standardabweichung o, und durch ihren Modalwert Dyoq bzw. Median-
wert Dso gekennzeichnet ist. Die geometrische Standardabweichung o, ist ein Ma8 fiir die Stei-
gung der Geraden. Sie 148t sich durch Dg4 und D5 oder durch D¢ berechnen:

oy =Dsgs/ Dso oder o, =Dsy/ Dyg 4.4

In dieser Gleichung sind Dgs und Dj¢ die Durchmesser, bei denen die Summenverteilung 84%
bzw. 16% betragt.

Eine andere Moglichkeit zur Ermittlung der geometrischen Standardabweichung ist die Benut-
zung des Randmafstabes des logarithmischen Wahrscheinlichkeitsnetzes (siehe Bild 19). Wird
die Verteilungsgerade in den Pol verschoben, so kann im Schnittpunkt der Parallelen mit dem

inneren Randmafstab die Standardabweichung ¢ abgelesen werden und mit der Gleichung:
og=¢’ 4.5)

die geometrischen Standardabweichung o, berechnet werden [6].
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4.1.2 Einflufl der unvollstiindigen gemessenen Partikelgrofenverteilung auf

die Bestimmung des Modalwertes in Verteilungssummen-Kurve

Der eingesetzte Streulichtanalysator PCS 2000 erlaubte einen MeBbereich von 0,3 bis 20 um. Der
MeBbereich wird in Partikelgr6Benintervalle eingeteilt. Bei der Messung erhilt man Partikelan-
zahl, die in einem Partikelgrofenintervall gemessen wird, und kann daraus durch Division der
Partikelanzahl durch das wihrend einer Messung abgesaugte Lufivolumen die Anzahlkonzentra-
tion der Partikel pro Grd8enintervall berechnen. Zur Darstellung der MeBergebnisse konnen die
Verteilungsdichte-Kurve und die Verteilungssummen-Kurve verwendet werden, um den Modal-

wert und die Verteilungsbreite zu bestimmen.

In der Realitdt kann aber passieren, daB wegen des nach unten begrenzten MeBbereiches des
Streulichtanalysators z.B. nur die rechte Hilfte der PartikelgroBenverteilung erfafit wird. Im sol-
chen Fall wird die Bestimmung von Modalwert und Verteilungsbreite erschwert und mit Fehlern
behaftet. Um die Fehler dabei abzuschiitzen, werden hier Untersuchungen anhand von Beispielen
durchgefiihrt. Von Interesse dabei ist, in welche Richtung sich der Fehler bewegt und in welcher
GréBenordnung er liegt.

Untersucht wird hier die PartikelgréBenverteilung von Bild 17, wobei die linke Halfte der Ver-
teilung geldscht wird. Dadurch wird die Verteilung unvollstdndig. Aus der unvollstindigen Ver-
teilung wird nun die Hiufigkeitssummenkurve der Anzahlverteilung erstellt. Durch Vergleich der
originalen und modifizierten Verteilungssummen-Kurve kann man feststellen den EinfluB der
unvollstindigen PartikelgroBenverteilung auf die Bestimmung des Modalwertes. In Bild 20 und
Bild 21 sind die Ergebnisse dargestelit.
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Bild 20. Verteilungsdichte-Kurve mit modifizierter halber PartikelgréBenverteilung
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Bild 21. Verteilungssummen-Kurve mit voller und halber PartikelgréBenverteilung
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Aus den Bildern 20 und 21 ist die Fehlerwirkung zu erkennen, die bei der Bestimmung des Mo-
dalwertes Aufgrund der unvolistindigen PartikelgroBenverteilung auftritt. Der EinfluB bewirkt in
der Weise, daB sich die neue Verteilungssummen-Kurve nach rechts wandert, wenn man aus
vollstandiger PartikelgréBenverteilung die linke Hilfte wegnimmt. Dadurch wird der Modalwert

gegeniiber dem der vollstdndigen Verteilung hin zu gréferen Partikeldurchmessern verschoben.

Auflerdem ist zu sehen, daB die Verteilungssummen-Kurve mit halber Partikelgrofenverteilung
etwas steiler geworden ist. D.h. die geometrische Standardabweichung o, wird auch etwas klei-
ner. Allerdings hat diese Anderung wegen der Beziehung in Gleichung 4.5 kaum EinfluB auf die

Standardabweichung o.

Wichtiger zu wissen ist, in welcher Gréenordnung sich der Modalwert nach rechts verschiebt.
Nach Untersuchungen mit vielen Beispielen stellt sich fest, dal die Modalwert-Verschiebung von
der Standardabweichung ¢ der Verteilung abhingig ist. Die Verschiebung wird grof}, wenn groBe
Standardabweichung vorliegt. Bei kleiner Standardabweichung ist die Verschiebung klein. Weist
eine PartikelgroBenverteilung eine Standardabweichung ¢ von ca. 1,1 auf, wird der Modalwert

durch den Vorgang um bis zu einem Faktor 2 nach rechts verschoben.

Zusammenfassend kann man die Ergebnisse dieser Untersuchungen in folgenden Punkten erldu-

tern:

- Wird von einer vollstindigen Partikelgroflenverteilung die linke Héalfte weggenommen, ver-
schiebt sich die neue Verteilungssummen-Kurve gegeniiber der vollstdndigen Verteilungs-

summen-Kurve hin zu gréfleren Partikeldurchmessern.

- Der Modalwert der unvollstindigen Verteilungssummen-Kurve wird dabei um bis zu einem
Faktor 2 grofer. Die Standardabweichung verdndert sich allerdings durch die Anderung

kaum.
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4.2 Fehlerbetrachtung

Jedes Mef3ergebnis ist mit Fehlern behaftet. Nach [52] lassen sich zwei Fehlerarten unterscheiden
- die systematischen und

- die zufilligen bzw. statistischen Fehler.

Systematische Fehler

Die systematischen Fehler werden durch ungenaue Mefimethoden oder fehlerhafte MeBinstru-
mente verursacht. Durch diese Fehlerart werden alle MeBwerte in der gleichen Weise verfilscht.
Beispiele hierfiir sind Fehler, die durch falsche Kalibrierung eines MefBgerites hervorgerufen
werden. Die systematischen Fehler sind durch vergleichende Anwendung unterschiedlicher
Mefimethoden erkennbar und durch eine gute Versuchsvorbereitung und -durchfiihrung vermeid-

bar.

Wihrend der experimentellen Arbeit traten u. a. folgende vermeidbare systematische Fehler auf:

- Verstopfung des Staubdosierers RBG 1000,
- Verstopfung der Dispergierdiise und

- Verschmutzung der Fenster des Streulichtanalysators.

Um diese Fehler so gering wie moglich zu halten, wurden die Mefgerite regelmifig gereinigt

und deren Kalibrierung tiberpriift.

Weitere systematische Fehler bei der Messung mit dem Streulichtanalysator sind der Einflul von
Brechungsindex und Form der untersuchten Partikel. Diese sind bereits bei der Sensitivitétsana-

lyse des Streulichtmefgerits im Abschnitt 3.2.3 behandelt.

Der Einflul vom Partikelbrechungsindex kann bei der Messung der Flugasche im Trockenzu-
stand vernachldssigt werden. Allerdings werden die Durchmesser der Partikeln vom MeBgerit bei
der Messung der Flugasche im feuchten Zustand kleiner angezeigt. Die Abweichung betrdgt da-

bei bis zu +30%.
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Der Formeinfluf} auf Streuverhalten ist bei Partikeln mit rauher Oberfliche gering. Allerdings
werden an Partikeln mit zumindest stiickweise glatter Oberfliche schon bei geringer Abweichung
von der Kugelform sehr breite Spektren gemessen. In diesem Fall hilft das Verfahren von Um-
hauer und Bottlinger [34, 35], um den Formeinflu} zu eliminieren und das Aufl§sungsvermégen

des Streulichtmefigerits zuriickzugewinnen.,

Bei der Messung der Flugaschepartikeln in trockener und feuchter Lufistromung schwankte die
gemesséne Anzahlkonzentration zeitlich. Die deutliche Ursache fiir diesen systematischen Fehler
ist, wie spéter bewiesen wird, daB8 der Streulichtanalysator im Trockenzustand nur die Hilfte der
Verteilung erfassen kann, wihrend in der hheren relativen Feuchte wegen des Partikelwachs-

tums fast eine vollsténdige Verteilung erfafit wird.

Zufillige oder statistische Fehler

Die zufilligen oder statistischen Fehler werden durch unkontrollierbare Stéreinfliisse verursacht.
Sie verfilschen die Mefergebnisse regellos. Diese Fehler treten bei Miéngeln an Mefigeriten
durch ungenaue Fertigung, bei Schwankungen der Versuchsbedingungen oder Erschiitterungen

auf. Zufillige oder statistische Fehler sind unvermeidbar.

Bei der Messung des Wachstums von Flugaschepartikeln ist der Partikeldurchmesser von der
relativen Feuchte abhingig. Aufgrund der Schwankungen in der Befeuchtungsanlage und der
MeBgenauigkeit des Feuchteflihlers wurde ein Schwanken der relativen Feuchte um ca. + 3 %-

Punkte von der jeweils eingestellten relativen Feuchte beobachtet.
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4.3 Eigenschaften der Flugasche

Die hier untersuchte Flugasche stammt aus der Versuchsanlage TAMARA. Die Testanlage TA-
MARA wird im Forschungszentrum Karlsruhe genutzt, um den Hausmiillverbrennungsprozef in
allen seinen Einzelheiten zu studieren. Die Zusammensetzung der Flugasche 1Bt sich in zwei
Arten einteilen, die wasserloslichen und wasserunlgslichen Anteile. Tabelle 3 zeigt die elementa-

re Zusammensetzung der verwendeten Flugasche [55].

Tabelle 3. Elementaranalyse der Flugasche [55]

Element Unbehandelte | Wasserunldslicher | Wasserloslicher| Massenbilanz
Flugasche Anteil Anteil
[e/kg] [e/ke] [e/ke] [%]
K 190,65 28,32 166,5 101,7
Cl 114,44 9,95 224,17 204,5
Na 77,29
S 56,84 32,58 29,78 2 109,7
Zn 51,42 24,28
Pb 49,75 55,53
Ca 31,66 44,20
Fe 9,49 12,42
Sb 5,44 9,43
Cu 3,12 4,10
Sn 2,75 4,44
Cd 1,75 0,16
Ti 1,35 1,66
Ba 1,00 1,52
Rb 0,60 0,04
Mn 0,41 0,47
Cr 0,21 0,31
Ag 0,14 0,07
Co 0,13 0,09
Sr 0,11 0,13
\Y 0,09 0,10
Se 0,04 0,04
Mo 0,03 0,04
Hg 3,65
C 1+£0,5

! mit mehreren unabhéingigen Methoden bestimmt ?) als Sulfat
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Die Flugasche enthilt auch Poren. An der Partikeloberfliche haben die Poren einen Anteil von
20-30 %. Die Dichte der Flugasche betrigt 0,764 g/cm® [55]. Damit bei jeder Messung eine
moglichst gleichbleibende Partikelgrofenverteilung vorliegt, wird die Flugasche gesichtet. Die
groben Partikeln werden dadurch abgeschieden. Bild 22 zeigt die elektronenmikroskopische Auf-

nahme der verwendeten Flugasche.

L Arbeitsabstand = WD 15mm

“MergroBerung = IXB,000

Bild 22. Elektronenmikroskopische Aufnahme von Flugaschepartikeln
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4.4 Versuchsvorbereitende Messungen

4.4.1 Aufbereitung der Flugasche

Untersucht wurde der Einflu8 von relativen Feuchte auf die GréBe von Flugaschepartikeln. Bei
allen Versuchen wurde die gesichtete TAMARA-Flugasche verwendet. Dazu wird die Flugasche
mit einem Staubdosierer in die Befeuchtungskammer dispérgiert. Vor der Dispergierung wird die
Flugasche aufbereitet. Sie wird in einem Trockner vorgewarmt, um die Desagglomeration zu
fordern. Danach wird die Flugasche nach und nach in den Feststoffbehiilter vom RBG eingefiilit
und dabei jedesmal durch Stopfen leicht verdichtet, damit sich die Stopfdichte in der Feststoff-
probe ausgleicht. Bleibt nach der Dispergierung noch Restflugasche, darf diese nicht mehr ver-
wendet werden. Somit kann eine ungefihr konstante Stopfdichte erreicht werden.

4.4.2 Ermittlung der Volumenstromkurve des Feststoffdispergierers RBG 1000

Der Staubdosierer zur Dispergierung der Flugésche wird mit gefilterter Versorgungsluft aus der
Netzleitung angetrieben. Uber ein Druckmindererventil kann mit Hilfe einer Volumenstromkurve
der gewiinschte Luftvolumenstrom eingestellt werden (siehe Bild 5). Die vom Hersteller gelie-
ferte Volumenstromkurve gilt allerdings nur fiir den im Werk installierten Dispergierkopf. Wird
ein Dispergierkopfwechsel durchgefiihrt, so muB3 die entsprechende Volumenstromkurve iiber-
priift bzw. neu erstellt werden. Im Bild 23 ist die Versuchsanordnung zur Ermittlung der Volu-
menstromkurve dargestelit.

Abluft
DuchfluBmesser
Druckminderer mit
Druckluft

Bild 23. Versuchsanordnung zur Bestimmung des Volumenstroms in Abhingigkeit vom Vordruck
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Fir die Dispergierung der Flugasche mit dem RBG 1000 wurde in allen Messungen der Disper-
gierkopf A verwendet. Mit der Versuchsanordnung im Bild 23 erfolgt die Ermittlung der Volu-
menstromkurve fiir diesen Dispergierkopf. Dazu wird die Druckluftversorgung iiber ein Druck-
mindererventil an den Druckluftanschlul des Gerits angeschlossen. Wird die Versorgungsluft in
das Geriit eingeleitet, kann man den Luftvolumenstrom mit dem Druckmindererventil einstellen.
Der Volumenstrom wird direkt nach dem Austritt mit einem DurchfluBmesser gemessen. Wie-
derholt man diesen Einstellvorgang fiir verschiedene Volumenstréme, so erhilt man schlieBlich
eine Volumenstromkurve.

Volumenstromkurve

Volumenstrom V in ni/h

O T T T L SA S| T T T T T T 1 T 7T ™

0 0,5 1 1,5 2 2,5 3
Vordruck p in bar

Bild 24. Volumenstromkurve fiir RBG 1000 mit dem Dispergierkopf A
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4.4.3 Kalibrierung des Streulichtanalysators

Der Streulichtanalysator besitzt zwei getrennte Systeme, die das gestreute Licht detektieren und
in ein Spannungssignal umwandeln. Die H6he des Spannungssignals ist ein MaB fiir die Partikel-
groBe, wihrend die Anzahl der Impulse der Partikelkonzentration proportional ist. Die Streulich-
timpulse werden nach ihrer Hohe geordnet und in verschiedenen Kanilen eines Mehrkanal-
Analysator abgespeichert. Die eigentlichen Partikeldurchmesser ergeben sich dann durch Um-
rechnung anhand von Eichkurve, die im Rechner der StreulichtmeBeinrichtung gespeichert ist.

Die Kalibrierung der MeBgerite erfolgte entsprechend der VDI-Richtlinie [47]. Zur Kalibrierung
der Mefgerite wird eine Latexsuspension dispergiert. Die Suspension enthilt feine Kugeln aus
Polyamid, die einen genau definierten Durchmesser besitzen. Diese Latices gibt es in verschiede-
nen GréBen. Der Hersteller liefert die Latexsuspensionen in kleinen Flaschen zu je ca. 50 ml.
Dabei sind die Partikelanzahlkonzentrationen so hoch, daB die Suspensionen verdiinnt werden.
Die VDI-Richtlinie [47] empfiehlt eine Partikelanzahlkonzentration bis zu ca. 10® cm?, um beim
Zerstduben der Latexsuspension die Koagulation in Grenzen zu halten. Die Verdiinnung erfoigt

mit bidestilliertem Wasser, damit Verunreinigungen vermieden werden.

Damit der Streulichtanalysator ein fehlerfreies MeBergebnis liefert, muBl die von beiden Syste-
men bestimmte Partikelgrofe mit der vorgegebenen iibereinstimmen. Ist dies nicht der Fall, wird
die elektrische Spannung, die am Photomultiplier anliegt, um die Differenz zwischen Soll- und
Istwert reguliert. Danach wird die Messung mit der neuen Einstellung wiederholt. Stimmen die
von beiden Systemen gemessenen Partikeldurchmesser mit dem Sollwert iiberein, ist die Kali-
brierung abgeschlossen. Bild 25. liefert die typische Anzahlverteilungsdichte, die beim Messen

der Aerosole aus Latexsuspensionen entstehen.
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ANZAHLVERTEJLUNGSOICHTE

o1

Bild 25. Anzahlverteilungsdichte eines Aerosols aus zwei Latexsuspensionen [27]

In der Tabelle 4 sind die MeBergebnisse der Kalibrierung zusammengefaflt und in Bild 26 gra-
phisch dargestelit.

Tabelle 4. Mit dem Streulichtanalysator gemessene Partikeldurchmesser

Partikeldurchmesser gemessene relativer
der Latices Partikeldurchmesser Fehler
[%]
0,503 pm 0,488 pm -3,0
0,701 pum 0,717 pm +2,2
2,013 pm 2,142 pm + 6,4
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® mit dem PCS 2000 gemessene Partikeldurchmesser = Sollwert
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Bild 26. Darstellung der mit dem Streulichtanalysator gemessenen Partikeldurchmesser
(0,503 pm, 0,701 pm und 2,013 pm)
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4.4.4 Filtermessungen zur Bestimmung der Massenkonzentration an der Probenahmestelle

Bei der Dispergierung der Flugasche mit dem RBG 1000 ist es moglich die Massenkonzentration
der Aerosole vorauszuberechnen. Bei vorgegebener Stopfdichte (Materialeigenschaft) kann iiber
die freien Parameter Vorschubgeschwindigkeit, Luftvolumenstrom und Durchmesser des Stoff-
behiilters die Massenkonzentration in weiten Grenzen variiert und definiert eingestellt werden
(Vergleich 3.1.2.2). Nach der Dispergierung gelangen die Aerosole iiber eine Dispergierdiise in
die Mischkammer und erreichen die Probenahmestelle nach ca. 11 Sekunden Aufenthaltszeit in
der Wachstumstrecke.

Wie groB die Massenkonzentration der Aerosole an der Probenahmestelle wiedergefunden wird,
wird in folgenden Messungen untersucht. Dazu werden die Flugaschen in verschiedenen Mas-
senkonzentrationen mit dem Feststoffdispergierer RBG 1000 dispergiert. Die in diesem Lufi-
strom enthaltenen Flugaschen wurden auf einem Planfilter abgeschieden. Bezieht man die Bela-
dung des Filters auf das abgesaugte Luftvolumen, erhilt man die Massenkonzentration der Fluga-
sche im Luftstrom. Da die Massenkonzentration vom Feststoffdispergierer vorausberechnet wer-
den kann, stellt die Differenz der beiden Massenkonzentrationen die Verluste seit der Dispergie-
rung bis zur Probenahmestelle dar.

Die partikelhaltige Luft wird, wie in Bild 27 zu sehen ist, von einem Gasprobenehmer abgesaugt
und durch einen Planfilter (Firma Millipore) mit einem Porendurchmesser von 0,2 pm geleitet, so
dafB die Partikel auf dem Filter abgeschieden werden. Mit dem Gasprobenehmer wird der abge-

saugte Volumenstrom eingestellt und mit einer Gasuhr gemessen.

Beim Dispergieren laden sich die Partikeln elektrostatisch auf. Die Ladung hiingt vom Material
des Feststoffes und der Biirste ab [21]. Einige Mafinahmen gegen das Aufladen konnen getroffen
werden, indem das Plexiglasrohr mit Drahtgewebe umwickelt wird und Metallteile am Dosierer
und an der Mischkammer geerdet werden. Die Wirksamkeit dieser MaBnahmen lassen sich mit
den gravimetrischen Messungen feststellen, in dem die Ergebnisse der Filtermessungen ohne und

mit den MaBinahmen verglichen werden.
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1 gefilterte Druckluft aus Netzleitung 2 Druckminderer mit Manometer
3 DurchfluBmeter 4 Staubdosierer RBG 1000
5 Dispergierdiise 6 Mischkammer
7 Isokinetische Entnahmesonde 8 Abluft
9 Filter 10 Gasprobenehmer (DESAGA)

11 Gasuhr

Bild 27. Versuchsaufbau fiir die Filtermessungen

In der ersten MeBreihe wurden Messungen durchgefiihrt, um die Wirksamkeit der Manahmen
gegen das elektrostatische Aufladen festzustellen. Fiir diese Versuche werden Aerosole mit einer
vom Dosierer bestimmten Massenkonzentration von 200 mg/m’ erzeugt. Eine Ausbeute von ca.
55 % wurde bei den Messungen ohne Mafinahmen gegen das Aufladen festgestellt. Eine grofere
Ausbeute (ca. 70 %) ist festzustellen, wenn man das Plexiglasrohr mit Drahtgewebe umwickelt
und die Metallteile am Dosierer und am Plexiglasrohr erdet. In der Tabelle S sind die Ergebnisse

dieser Messungen aufgefiihrt.
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Tabelle 5. Versuchsergebnisse der Filtermessungen mit und ohne Drahtgewebe

Berechnete Massen- gemessene Massen- Ausbeute Malnahme
konzentration konzentration
[mg/m’] [mg/m’] [%] .

107,7 53,9 Keine
108,5 54,3 Keine

200 110,1 55,1 Keine
146,1 73,1 Drahtgewebe
131,9 65,9 Drahtgewebe
149,3 74,5 Drahtgewebe

Tabelle 6. Versuchsergebnisse der Filtermessungen bei verschiedenen Massenkonzentrationen

berechnete Massen- gemessene Massen- Ausbeute Mafinahme
konzentration konzentration :
[mg/m’] [mg/m’] [%] -
200 1424 71,2 Drahtgewebe
500 283,6 56,7 Drahtgewebe
1000 521,7 52,2 Drahtgewebe

In der Tabelle 6 sind die Versuchsergebnisse der Filtermessungen bei verschiedenen Massenkon-
zentrationen dargestellt. Die Tabelle zeigt, dal mit abnehmender Massenkonzentration vom Do-
sierer die gemessene Massenkonzentration in bezug auf die erwartete ansteigt. Eine Erklirung
hierfiir k6nnte sein, daB der Dosierer bei niedriger Massenkonzentration etwas zu viel Flugasche

dispergiert als die Berechnung zeigt.

Die entstehende Verluste lassen sich aufierdem damit erkldren, daB durch den Spriihvorgang der
Dispergierdiise Partikel an der Wand des Plexiglasrohres abgeschieden werden und, daf die
elektrostatische Aufladung trotz der Erdung noch nicht ganz entladen ist. Dadurch wird die Parti-
kel an der Wand des Plexiglasrohres abgeschieden. Trotz der Verluste ist die Anzahlkonzentrati-
on der Partikel im Luftstrom ausreichend, um aussagefihige Mefiergebnisse zu erhalten. Fir die
weiteren Messungen werden die hier beschriebenen MaBnahmen gegen das elektrostatische Auf-

laden weiter verwendet.
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4.5 Auswertung der Partikelgrﬁﬂenverteilung der Flugasche im trockenen Zustand

Nach Abschlul der vorbereitenden Experimente fanden die Messungen der Partikelgrofenver-
teilung der Flugasche statt. Zuniichst wird die Partikelgrofenverteilung der Flugasche im trocke-
nen Zustand untersucht. Dazu wurde die Flugasche mit dem Feststoffdispergierer RBG 1000 dis-
pergiert. Die Anfangsmassenkonzentration der Aerosole betrug in der ersten Mefreihe ca. 200
mg/m’. Nach der Dispergierung stromt der partikelhaltige Gasstrom mit sehr niedriger relativer
Feuchte bis zur Probennahmesonde weiter. Dort wird ein Teilstrom der Gasstrémung isokinetisch
entnommen und in den Partikelanalysator geleitet. Man erhiilt daraus die Partikelgr6Benvertei-
lung der Flugasche im Trockenzustand. Bild 28 stellt die gemessene Verteilung der Flugasche-

partikel im trockenen Zustand dar.

PartikeigroBenverteilung

:

L L1

¢ dN/dlog Dp

:

:

:

:

:
¢

Anzahikonzentration AN/Alog D,incm™ -

:

0,01 01 1 10 100
Partikeldurchmesser D, in pm

Bild 28. PartikelgroBenverteilung der Flugasche im Trockenzustand in Abhingigkeit
des Partikeldurchmessers
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Wie schon erwdhnt wurde, hat das Streulichtmefgerét einen MeBbereich von 0,3 bis 20 um, Par-
tikel, die kleiner als 0,3 pm sind, kénnen vom Gerit nicht erfaBt werden. Im Bild 28 ist dies der
Fall. Dort wurde nur der rechte Teil der Verteilung vom Streulichtanalysator erfafit. Im Abschnitt
5.1 wird gezeigt, daB die hier erfafite Verteilung ca. die Hilfte von der gesamten PartikelgréBen-
verteilung ist. D.h. fast die Hilfte von den Flugaschepartikeln ist kleiner als 0,3 pm.

Zur Bestimmung des Modalwertes kann man auf die gemessenen MeSpunkte eine Ausgleichs-
kurve legen oder die Verteilungssummen-Kurve bilden. Allerdings bei unvollstindigen Vertei-
lungen wird die Bestimmung des Modalwertes mit Fehlern behafiet. Im vorherigen Abschnitt
4.1.2 wurde dieses Problem bereits erértert und wurden die Tendenz sowie die GréBe der Fehler

untersucht.

Im Bild 29 ist eine Ausgleichskurve auf die MeBpunkte der Verteilungsdichte-Kurve der Fluga-
schepartikeln gelegt worden. Aus dieser Anpassung ergeben sich eine Standardabweichung von
ca. 1,08 und ein Modalwert Dyoq 4 von ca. 0,35 pm. Bildet man aus der Verteilungsdichte-Kurve
die Verteilungssummen-Kurve, erhilt man allerdings ein Modalwert Dyoqv von ca. 0,75 pm
(Bild 30). Nach Abschnitt 4.1.2 weil man aber, dal der Modalwert Dyoqv von 0,75 pm mit Feh-
ler behaftet ist, da nur die rechte halbe Verteilung vorliegt. Hitte man hier die vollstindige Ver-
teilung, wiirde der wahre Modalwert Dyoqx ca. 0,37 um betragen. Der wahre Modalwert ist also
ca. um Faktor 2 kleiner, da in diesem Fall die Standardabweichung 1,08 betrégt (vgl. Abschnitt
4.1.2).

Als weiterer Vergleich der Modalwertbestimmung werden rasterelektronenmikroskopische Auf-
nahmen von Flugaschepartikeln durchgefiibrt. REM-Aufnahme gilt als Standardvergleich bei der
Ermittlung von PartikelgréBen. Bild 22 und 31 zeigen die REM-Aufnahme der Flugascheparti-
keln und deren Auswertung. Die Auswertung der REM-Aufnahme liefert ein Modalwert
Dwmod rEM VOR ca. 0,365 pm. Somit liegen die vorherigen ermitteiten Werten, die durch Anpassung
der Ausgleichskurve (Dygoda ~0,35um) und durch Korrektur des Modalwertes (Dmoax = 0,37pm)
bestimmt sind, nicht weit vom Ergebnis der REM-Auswertung. Bild 32 zeigt diese in einer Uber-
sicht.



-73 -

80000

70000 +

== Ausgleichskurve
dN/dlogDp

Modaiwert Dy = 0,35

Standarabweichung Ino, = 1,08
10% relative Feuchte

60000

50000

30000

20000

Anzahikonzentration AN/Alog Dp incm™

10000

d

0
0,01

0.1

1

Partikeldurchmesser D, in ym

10

100

Bild 29. Verteilungsdichte-Kurvé der Flugaschepartikeln und die Ausgleichskurve
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4.6 Auswertung der PartikelgroBenverteilung der Flugasche im feuchten Zustand

4.6.1 Wachstum der Flugaschepartikel durch Kondensation

Nach AbschluB der Messungen der PartikelgroBenverteilung der Flugasche bei der niedrigen re-
lativen Feuchte wurden Versuche des Gré8enwachstums und der Anderung der GroBenverteilung
der Flugasche durch Kondensation bei Erhohung der relativen Feuchte durchgefiihrt. Dazu wird
der Gasstrom nach dem Verlassen der Dispergierdiise durch Zugabe gesittigter partikelfreier Luft
befeuchtet. Der befeuchtete partikelhaltige Gasstrom verbleibt ca. 11 Sekunden in der Wachs-
tumsstrecke. Ein Teilstrom des Gases wird mit der Probennahmesonde isokinetisch entnommen.
Mit Hilfe des StreulichtmeBgerits PCS 2000 werden die Anzahlkonzentration und die Partikel-
groflenverteilung bestimmt.

Um eine Aussage iiber den EinfluB der relativen Feuchte auf das Wachstum von Flugascheparti-
keln zu erméglichen, wurde die relative Feuchte stufenweise auf ca. 30%, 60%, 75%, 85% und
95% erhdht. Durch das Vergleichen der MeBergebnisse im trockenen und feuchten Zustand

konnte dieser Einfluf} untersucht werden.

Zur Bestimmung von Modalwert und Verteilungsbreite werden weiterhin die Methoden der An-
passung der Ausgleichskurve auf die gemessenen Mef3punkte und der Bildung der Verteilungs-
summen-Kurve, wie diese im Abschnitt 4.1.1 und 4.1.2 beschrieben sind, angewandt. In der Ta-
belle 7 ist die Auswertung der Meflergebnisse bei einer Anfangsmassenkonzentration von ca. 200
mg/m3 aufgefiihrt. Die Tabelle 7 enthiilt die relative Feuchte, die Modalwerte, die Gesamtanzahi-
konzentration und die Standardabweichung bei jeder Messung. Zur Veranschaulichung wird die
Auswertung der Ergebnisse im Bild 33 nochmals dargestellt.

Im Bild 33 sind die festgestellten Fehler zwischen Dygoq v und Diod 4, die bei der Bestimmung der
Modalwerte von unvollstindigen Verteilungen aufireten, zu erkennen. Diese wurde bereits im
Abschnitt 4.5 behandelt. Im Bereich der niedrigen relativen Feuchte liegen die Modalwerte
Duog.v Weit von den Modalwerten Dyoa s, da hier die gemessenen Verteilungen nicht vollstéindig
vom Partikelanalysator erfat wurden. Durch Korrektur nach der Methode im Abschnitt 4.1.2
werden die wahren Modalwerte Dyoak, die bei vollstindigen Verteilungen vorliegen wiirden,

zurtickgewonnen.
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Erhoht man die relative Feuchte des flugaschenhabeladenen Gasstromes weiter, werden die Flu-
gaschepartikeln durch die Wasserdampfkondensation wachsen. Die feinen Partikeln, die vorher
kleiner als 0,3 pm sind, vergréBern sich und werden nun vom Streulichtanalysator erfafSt. Die
PartikelgroBenverteilungen verschieben sich hin zu gréBeren Partikeldurchmessern. Somit wer-
den fast vollstindige Partikelgr6Benverteilungen gemessen. Die Modalwerte Dyoqv miissen in
diesem Bereich mit den Modalwerten Dyoq4 ungefihr iibereinstimmen. Im Bild 33 ist dies zu
erkennen. Im Anhang sind die Verteilungsdichte-Kurve der Messungen mit der Anfangskonzen-
tration von ca. 200 mg/m’ dargestellt.

Weiterhin wurden Versuche mit Anfangsmassenkonzentrationen von ca. 50 und 500 mg/m’
durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 8 und 9 sowie in Bild 34 und 35 dargestellt. Bei
Messungen mit Anfangsmassenkonzentrationen von ca. 500 mg/m’ wird eine Verdiinnungsstufe
zur Probengasaufbereitung eingesetzt, da hier die Anzahlkonzentration den Wert 10° cm™ tiber-
steigt. Der Wert 10° cm™ ist die Grenze des MeBbereichs der Anzahlkonzentration vom Streu-
lichtanalysator. Der Probenstrom aus der Mischkammer wird durch eine Verdiinnungsstufe um
den Faktor 10 verdinnt. Damit wird die Anzahlkonzentration bis unter den Wert 10° cm™ herab-

gesetzt.
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Tabelle 7. Auswertung der MeBergebnisse der Partikelgrofienverteilung mit der An-

fangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m’

Messung | relative | Dyoga | Dmod,v | Dmoax | Gesamtazahl- Standard-
Feuchte konzentration | abweichung
- in % inpm | inpm | inpm in cm” In o,
1 10 0,35 0,75 0,37 5,56E+04 1,08
2 20 0,35 0,75 0,37 5,68E+04 1,08
3 40 0,35 0,75 0,37 5,52E+04 1,08
4 50 0,35 0,75 0,37 5,70E+04 1,08
5 65 0,35 0,48 - 3,65E+04 1,0
6 70 0,35 0,66 - 3,61E+04 1,0
7 75,5 0,4885 0,52 - 4,84E+04 0,92
8 77,5 0,5055 0,56 - 5,59E+04 0,7
9 79 0,441 0,51 - 5,44E+04 0,7
10 80,5 0,524 0,52 - 5,70E+04 0,7
11 82,5 0,524 0,53 - 6,12E+04 0,77
12 84 0,524 0,57 - 6,32E+04 0,82
13 86 0,524 0,58 - 6,74E+04 0,85
14 88 0,5055 0,59 - 6,88E+04 0,7
15 89 0,524 0,63 - 7,88E+04 0,7
16 90 0,524 0,58 - 6,21E+04 0,7
17 91,5 0,4275 0,59 - 6,51E+04 0,86
18 92,5 0,524 0 - 6,93E+04 - 0
19 94 0,4885 0,59 - 6,92E+04 0,62
22 96 0,524 0,52 - 7,43E+04 0,75
23 96,5 0,524 0,6 - 7,18E+04 0,73
21 97 0,524 0,59 - 7,08E+04 0,79
20 97 0,524 0,61 - 7,90E+04 0,68
24 98 0,524 0,6 - 7,86E+04 0,74
25 100 0,524 0,63 - 7,38E+04 0,72
26 100 0,524 0,63 - 7,68E+04 0,71

Bemerkung: Dyjoq s = durch Ausgleichskurvenanpassung ermittelter Modalwert
Dwmog v = durch Verteilungssummenkurve ermittelter Modalwert
Dmoax = durch Verteilungssummenkurve ermittelter korrigierter Modalwert

— = keine Korrektur erforderlich (s.0.)
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Tabelle 8. Auswertung der Meflergebnisse der PartikelgréBenverteilung mit der An-

fangsmassenkonzentration von ca. 50 mg/m’

Messung | relative | Dyoga | Dmoav | Dmoax | Gesamtazahl- Standard-
Feuchte konzentration | abweichung
- in % inpm | inpm | inpm in cm™ In o
3 3 0,35 0,63 0,37 3,59E+04 0,99
4 10 0,35 0,59 0,37 3,39E+04 0,97
5 16 0,35 0,61 0,37 3,36E+04 0,98
6 20 0,35 0,61 0,31 3,65E+04 - 1,01
7 30,5 0,35 0,59 0,35 3,48E+04 0,96
8 38,5 0,35 0,59 0,35 3,59E+04 1,0
9 46,5 0,35 0,56 0,34 3,25E+04 0,99
10 48,5 0,35 0,59 0,35 3,50E+04 0,96
11 54 0,35 0,55 - 3,15E+04 0,9
12 60 0,35 0,54 - 3,23E+04 0,91
13 65,5 0,35 0,53 - 3,28E+04 0,9
14 68 0,35 0,52 - 3,38E+04 0,88
15 70 0,35 0,52 - 3,53E+04 0,85
16 - 71 0,379 0,54 - 3,72E+04 0,82
17 72 0,341 0,43 - 3,65E+04 0,96
18 73 0,4275 0,53 - 4,16E+04 0,77
19 75 0,379 0,51 - 3,68E+04 0,72
22 77 0,5055 0,42 - 4,48E+04 0,92
23 71,5 0,4275 0,41 - 4,10E+04 0,94
21 76 0,441 0,52 - 3,75E+04 0,73
20 75 0,379 0,47 - 3,96E+04 0,87
24 78 0,4275 0,43 - 3,99E+04 0,89
25 79 0,441 0,45 - 4,75E+04 0,85
26 80,5 0,4275 0,52 - 4,24E+04 0,88
27 81 0,4275 0,52 - 4,4TE+04 0,88
28 83 0,441 0,52 - 4,64E+04 0,92
29 84 0,4275 0,54 - 4 87TE+04 0,84
30 85 0,472 0,42 - 4,89E+04 0,87
31 85 0,4275 0,45 - 4,92E+04 0,89

Fortsetzung der Tabelle —
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Fortsetzung zu Tabelle 8.

Messung { Relative Dmoda | Dmodv | DMmoax | Gesamtazahl- Standard-
Feuchte konzentration | abweichung

- in % inpm | inpm | inpm in cm” In o,

39 88 0,5055 0,55 - 6,52E+04 0,63

40 88,5 0,544 0,55 - 6,66E+04 0,62

41 87,5 0,5055 0,48 - 6,84E+04 0,76

42 88 0,5055 0,55 - 6,58E+04 0,63

43 88 0,4275 0,54 - 6,37E+04 0,64

44 88 0,441 0,53 - 5,40E+04 0,69

45 90 0,5055 0,54 - 6,64E+04 0,6

46 88 0,5055 0,55 - 6,62E+04 0,62

47 90 0,4275 0,54 - 5,28E+04 0,6

48 91 0,4275 0,54 - 5,74E+04 0,59

Bemerkung: Dyod a = durch Ausgleichskurvenanpassung ermittelter Modalwert
Dwmoa v = durch Verteilungssummenkurve ermittelter Modalwert
Dmoax = durch Verteilungssummenkurve ermittelter korrigierter Modalwert

— = keine Korrektur erforderlich (s.0.)
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Tabelle 9. Auswertung der MeBergebnisse der PartikelgroBenverteilung mit der An-

fangsmassenkonzentration von ca. 500 mg/m’

Messung | Relative | Dyvoga | Dmoav | Dmodx | Gesamtazahl- Standard-
Feuchte konzentration | abweichung
- in % inpm | inpm | inpm in cm™ In o,
5 21 0,35 0,57 0,38 1,08E+06 0,97
4 24 0,35 0,55 0,37 1,06E+06 1,00
3 25 0,35 0,55 0,37 1,12E+06 1,00
2 27 0,35 0,54 0,36 9,84E+05 0,99
1 30 0,35 0,54 0,36 9,76E+05 0,99
6 70 0,35 0,49 - 9,07E+05 0,81
7 70 0,35 0,49 - 8,34E+05 0,81
8 71,5 0,379 0,4 - 1,11E+06 0,75
9 72 0,318 0,37 - 1,10E+06 0,81
10 73 0,318 0,46 - 9,98E+05 0,61
11 74 0,369 0,37 - 8,96E+05 0,83
12 74 0,379 0,34 - 8,50E+05 0,89
13 75 0,379 0,36 - 7,95E+05 0,84
14 76 0,379 0,38 - 7,14E+05 0,78
15 78 0,441 0,38 - 6,59E+05 0,74
16 78 0,4275 0,33 - 4,78E+05 0,86
17 79 0,379 0,32 - 4,64E+05 0,85
18 83 0,379 0,37 - 6,87E+05 0,78
19 89 0,4015 0,4 - 5,39E+05 0,7
20 95,5 0,441 0,46 - 6,83E+05 0,57
21 97 0,379 0,45 - 5,96E+05 0,58
22 98 0,379 0,44 - 5,23E+05 0,6
23 99 0,379 0,47 - 1,01E+06 0,59
24 100 0,379 0,47 - 9,99E+05 0,6
25 100 0,379 0,46 - 7,64E+05 0,61
26 100 0,379 0,49 - 7,76E+05 0,61

Bemerkung: Dyoq.a = durch Ausgleichskurvenanpassung ermittelter Modalwert
Dyod v = durch Verteilungssummenkurve ermittelter Modalwert
Dwmodx = durch Verteilungssummenkurve ermittelter korrigierter Modalwert

— = keine Korrektur erforderlich (s.0.)
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4.6.2 Anderung der Verteilungsbreite beim Wachstum der Flugaschepartikel

Im voranstehenden Abschnitt wurde die PartikelgréBenverteilung der Flugasche im trockenen
Zustand gemessen. Die Verteilungsbreite Ino, betrug dabei ca. 1,08. Bei Erhéhung der relativen
Feuchte werden die Flugaschepartikeln wachsen. Das Wachstum der Flugaschepartikel wird in
diesem Fall nur von Wasserdampfkondensation verursacht. Die Koagulation spielt hier keine
Rolle (siehe Abschnitt 2.2.1). Im Wachstumsvorgang kondensieren Wasserdampfmolekiile an der
Oberfliche der Flugaschepartikeln. Am Ende der Wachstumsstrecke wird die PartikelgroBenver-
teilung der Flugasche mit dem Streulichtanalysator gemessen. Dabei stellt sich heraus, da mit

zunehmender relativer Feuchte die Grofle der Verteilungsbreite Ino, abnimmt.

In seiner Arbeit [53] berichtete Pratsinis, daB wenn das Partikelwachstum durch Kondensation
verursacht wird, nimmt die Verteilungsbreite bei dem Wachstumsvorgang ab. Die Verringerung
der Verteilungsbreite stellt damit als Anzeichen des Wachstumsbeginn dar. Im Bild 36 sind die
ermittelten Standardabweichungen von Messungen mit der Anfangsmassenkonzentration von 200
mg/m’ dargestellt (aus Tabelle 7). Aus dem Bild 36 ist zu erkennen, daB sich die Standardabwei-
chung ab der relativen Feuchte von ca. 65 % deutlich verringert. Ab dem Punkt beginnt also das
Wachstum von Flugaschepartikeln. Mit zunehmender relativer Feuchte nimmt die Standardab-
weichung weiter ab, was das weitere Wachstum von Flugaschepartikeln bedeutet. Ahnliche Vor-
géinge werden auch in Bild 37 und 38 festgestellt.

Zur Veranschaulichung der Verringerung der Verteilungsbreite wurden eine Messung bei niedri-
ger und eine bei hoher relativer Feuchte mit der Anfangsmassenkonzentration von 200 mg/m’

ausgewihlt und im Bild 39 die Verteilungsdichte-Kurven dargestellt.
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S Diskussion der Ergebnisse und Ausblick auf weitere Untersuchungen
5.1 Diskussion der Zunahme der gemessenen Partikelanzahlkonzentration

Wie bereits im Abschnitt 4.5 und 4.6 erwihnt wurde, liefert der Streulichtanalysator keine voll-
stindige Partikelgrofenverteilung der Flugaschen im trockenen Zustand, da der MeBbereich von
PCS 2000 nach unten nur bis 0,3 um begrenzt. Partikel mit Durchmesser kleiner als 0,3 pm kon-

nen somit nicht erfaBt werden.

Bei hoher relativer Feuchte wachsen die Partikel durch Wasserdampfkondensation. Die feinen
Partikel, die vor dem Wachstum fiir den Streulichtanalysator nicht ,.sichtbar sind, kénnen da-
nach erfafit werden. Die PartikelgroBenverteilung verschiebt sich hin zu groferen Durchinessern,
so daf die PartikelgroBenverteilung nun fast vollstindig vom StreulichtmefBgerit gemessen wird.
Deshalb wurde bei Erh6hung der relativen Feuchte eine Zunahme der Partikelkonzentration ge-
messen. Im Bild 40 wird die Zunahme der gemessenen Anzahlkonzentration graphisch aus der
Tabelle 7 dargestellt.

Subtrahiert man die hichste Anzahlkonzentration in hoher relativer Feuchte mit der Anzahlkon-
zentration in niedriger relativer Feuchte, erhiilt man die Anzahlkonzentration von den feinen Par-
tikel, die vor dem Wachstum vom StreulichtmeBgerit nicht zu erfassen sind. Wird die oben ge-
nannte Anzahlkonzentration-Differenz durch die Gesamtanzahlkonzentration der vollstindigen
Verteilung in hoher relativer Feuchte dividiert, so erhilt man den fehlenden Anteil der Partikel-
gréfBenverteilung, der bei der Messung im trockenen Zustand vom StreulichtmeBgerét nicht zu
erfassen ist. Aus Bild 40 kann der fehlende Anteil berechnet werden. Die Anzahlkonzentration
der Verteilung vor dem Wachstum betrigt ca. 5,5-10* cm™. Mit der Anzahlkonzentration von ca.
8-10* cm™ in hoher relativer Feuchte betrigt somit der fehlende Anteil der Verteilung ca. 30 %.
Es wurde also nur gut die Hélfte der Partikelgroflenverteilung der Flugasche im trockenen Zu-
stand gemessen. Bild 41 zeigt die Zunahme der gemessenen Anzahlkonzentration graphisch aus
der Tabelle 8.
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5.2 Diskussion des Wachstums der Flugaschepartikel durch Kondensation

Es wurden das Verhalten der Flugaschepartikeln in einem Gasstrom, dessen relative Feuchte
durch die Zugabe von befeuchteter Luft erhoht wurde, untersucht. Erwartet wurde, wie die vorhe-

rige Untersuchung mit Salzpartikeln zeigte, ein Wachstum bei hoher relativer Feuchte.

In der ersten Mefireihe wurde die Flugasche mit Hilfe eines Feststoffdispergierers bei einer An-
fangsmassenkonzentration von 200 mg/m® dispergiert. Bei niedriger relativer Feuchte wurde ein

Anfangsmodalwert von ca. 0,365 + 0,02 pm und eine Standardabweichung von ca. 1,08 ermittelt.

Durch die stufenweise Erh6hung der relativen Feuchte wurde das Wachstum von Flugascheparti-
keln mit dem Streulichtanalysator PCS 2000 gemessen. Dabei wurde unterhalb einer relativen
Feuchte von ca. 65 % keine Veridnderung der PartikelgréBe bzw. der PartikelgroBenverteilung
beobachtet. Erhtht man die relative Feuchte weiter wurde ein Anwachsen der Flugaschepartikeln
festgestellt. Gleichzeitig wurde dabei eine deutliche Verringerung der Verteilungsbreite beob-
achtet. Diese Erscheinungen, das Anwachsen der Partikelgrofe und die Verringerung der Vertei-
lungsbreite, sind in den Literaturstellen auch zu finden. In [3, 8, 10] wird ein Wachstum ab einer
relativen Feuchte im Bereich von ca. 75 % bis 80 % berichtet, wihrend in [53] der Beginn eines
durch Kondensation hervorgerufenen Partikelwachstums durch die Verringerung der Vertei-

lungsbreite gekennzeichnet ist.

Bei hoher relativer Feuchte von ca. 99% wurde ein maximales Partikelwachstum ca. um den
Faktor 1,7 ermittelt. In der vorberigen Untersuchung mit Natriumsulfatpartikeln [17] wurde ein
Partikelwachstum bis zum Faktor 3 berichtet. Die Flugaschepartikeln wachsen also nicht so stark
im Vergleich zu den Salzpartikeln. Das 146t sich méglicherweise damit erkldren, daf die Fluga-
schepartikeln keine starken hygroskopischen Eigenschaften aufweisen. Im Abschnitt 4.3 ist zu
erkennen, daB ein Teil der elementaren Flugaschezusammensetzung wasserunloslich ist. Diese

konnte die hygroskopischen Eigenschaften der Flugasche vermindern.
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5.3 Modell zum Wachstum der Flugaschepartikel

Eine andere Erkldrung zum schwachen Wachstum der Flugaschepartikeln konnte auf den Einfluf}
der Partikelform, der Porositit und der Dichteinderung zuriickzufithren sein. Der EinfluB bewirkt

in der Weise, daB sich die Flugaschepartikeln einen besonderen Wachstumsvorgang unterziehen.

Betrachtet man die rasterelektronenmikroskopische Aufnahme von Flugaschepartikeln im Bild
22, weisen die Flugaschepartikeln eine unregelmiBige Partikelform auf. Es wird vermutet, daB
der Wachstumsvorgang der Flugaschepartikel nach dem Modell in Bild 42 geschieht.
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D,/ pm % I 1 1

0,6 L
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Bild 42. Modell zum Wachstum der Flugaschepartikel
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Betrachtet werden die Flugaschepartikeln bei hoher relativer Feuchte. Nach der Dispergierung
mit dem Staubdosierer gelangt die Flugaschepartikel iiber die Dispergierdiise in die Verdiisungs-
strecke (Punkt 1 im Bild 42). In dieser Strecke verbleibt die Flugaschepartikel ca. 3 Sekunden
(vgl. Bild 6). Durch Kontakt mit dem Wasserdampf wihrend dieser Zeit adsorbiert die Flug-
aschepartikel die Wasserdampfmolekiile. Wegen der unregelmiBigen Form der Flugaschepartikel
neigt die Flugaschepartikel dabei zur Bildung eines kugeligen hochkonzentrierten Losungstrop-
fens. Die Anfangsdichte (ca. 0,75 g/cm’) steigt dabei bis zu einem Wert von ca. 2 g/em’. Dadurch
wird die Flugaschepartikel kleiner, statt sich zu vergréBern (Punkt 2). Nach diesem Vorgang er-
reicht die Flugaschepartikel die Wachstumsstrecke. Bei weiterem Zufuhr des gesattigten Luft-
stromes in dieser Strecke wichst die Partikel durch Wasserdampfkondensation nach der Be-
schreibung im Abschnitt 2.2.1. Die Dichte verringert sich dabei wiedef bis zu einem Wert von ca.
1 g/lem’. Das gemessene Partikelwachstum, zwischen den Punkten 1 und 3 erscheint verhiltnis-
miBig klein.

Um diese Vermutung zu beweisen, mufl man Messungen zeitaufgelost durchfiibren. Die Probe-
nahme wird bei unterschiedlicher Linge der Wachstumstrecke stattfinden, um die Verkleinerung
der Flugaschepartikel in der Verdiisungsstrecke nachzuweisen.
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Anhang

Wachstum der Flugaschepartikel durch Kondensation — Darstelhing der Verteilungsdichte-

Kurven der Messungen mit Anfangsmassenkonzentration von 200 mg/m>
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Bild A1. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A2. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A3. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m°
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Bild A4. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A5. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A6. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A7. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A8. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A9. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhingigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A10. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A11. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A12. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A13. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit_ des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A14. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A15. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m3
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Bild A16. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A17. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m>
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Bild A19. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A20. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartike! in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m?
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Bild A21. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhzngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A22. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abh#éngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A23. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A24. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A25. Anzahiveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhéngigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®
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Bild A26. Anzahlveteilungsdichte der Flugaschepartikel in Abhangigkeit des Partikelduchmessers bei
Anfangsmassenkonzentration von ca. 200 mg/m®




