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Expositionsverfahren fir ein lungenspezifisches Bioassay zur Bewertung
industrieller Feinstpartikel - Emissionen (BWC 21018)

Zusammenfassung

Partikelemissionen aus Industrie und Verkehr gehéren zu den Hauptquellen des
anthropogenen Schwebstaubs in der Umwelt. In zahlreichen epidemiologischen
Studien wurde die Massenkonzentration von Feinstpartikeln mit nachteiligen
Wirkungen auf die menschliche Gesundheit assoziiert. Die Inzidenz von
Atemwegserkrankungen (Asthma, Bronchitis) sowie von Herz-Kreislauferkrankungen
erhéht sich mit zunehmender PMjp-Konzentration, wobei die molekularen
Mechanismen der gesundheitlichen Wirkung von Feinstpartikeln nahezu unbekannt
sind. Zur Beschreibung der biologischen Wirksamkeit von Feinstpartikeln ist daher ein
Bioassay mit entsprechendem Expositionssystem notwendig. Fur die Beschreibung
der Mechanismen ist eine Exposition an der Gas-Flissigkeits-Grenzschicht wichtig, da
die submers-Technologie die Partikeln und die Mechanismen verfélscht.

In einem Kooperationsvorhaben werden der lungenspezifische Bioassay zur
Bewertung der Toxizitat von Feinstpartikeln aus industriellen Quellen (s.a. BWPIlus
Vorhaben Nr. BWB 20013) und ein Standard-Expositionsverfahren fir die Exposition
von Lungenzelllinien gegenlber industriellen Aerosolen entwickelt.

Im hier beschriebenen Projekt wird das Standard-Expositionsverfahren fur den Einsatz
an industriellen Feinstpartikel-Emissionsquellen entwickelt und bezlglich seines
Depositionsverhaltens charakterisiert. Daflr wurde mit Hilfe eines Modellaerosols ein
Dosimetrie-Verfahren entwickelt, das es erlaubt die genaue Masse an deponiertem
Aerosol auf der Membran bzw. Zellflache zu bestimmen. Mit diesem Verfahren wurden
die Probenahme und die Exposition auf Reproduzierbarkeit hin optimiert. Am
optimierten System wurden die Parameter PartikelgréRe, Durchsatz und
Expositionszeit variiert und beziglich der Effizienz der Deposition bewertet.

Es konnte gezeigt werden, dass das Expositionssystem fur die Bewertung der
Toxizitat von Aerosolen mit dem Bioassay geeignet ist. Am Modellaerosol Flugstaub
aus einer kommunalen Millverbrennungsanlage konnte die biologische Wirksamkeit
aufgezeigt werden. Mit Hilfe des Dosimetrieverfahrens wurde  als
Abscheidemechanismus der Feinstpartikeln auf der Zellkultur Diffusion festgestellt. Die
Depositionseffizienz des Systems wurde zu 1,5 % der eingeleiteten Partikelmasse
bestimmt.



Exposure technique for a lung specific bioassay for the assessment of industrial
ultra fine particle- emissions (BWC 21018)

Summary

Particle emissions from industry and traffic are the main sources of anthropogenic
aerosols in the environment. Numerous epidemiological studies have associated the
mass concentration of fine particles with adverse health effects to the population. The
incidence of pulmonary diseases (asthma, bronchitis) increases with the PMyp-
concentration. The molecular mechanisms of the health effects of fine particles are not
known. For describing the biological potential of ultra fine particles a bioassay with
corresponding exposure system is required. For the description of the mechanisms an
exposure at the air-liquid-interface is important, because the submers technology
falsifies the particles and the mechanisms.

In a cooperation project the lung specific bioassay for the assessment of the toxicity of
ultra fine particles from industrial sources (see BWPIus project Nr. BWB 20013) and a
standard exposure technique for the exposure of lung cell cultures against the
industrial aerosols are developed.

In this project the standard exposure technique for the application at industrial fine
particle emission sources is developed and regarding to its deposition behaviour
described. For this a dosimetry technique with a model aerosol was developed, which
allows to determine the exact mass of deposited aerosol on the membrane or the area
of the cells. With this technique the sampling and the exposure were optimised to
reproducibility. At the optimised system the parameter particle size, flow rate and
exposure time were varied and assessed with regard to the deposition efficiency.

It was shown that the exposure system is appropriate to assess the toxicity of aerosols
by the bioassay. For the model dust fly ash from a municipal waste incinerator the
biological activity was shown. By means of the dosimetry technique developed the
deposition mechanism of fine particles on the cell cultures was defined as diffusion.
The deposition efficiency of the system was determined for 1.5% of the fed in particle
mass.
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Einleitung

In den letzten Jahren konnte durch epidemiologische Studien gezeigt werden, dass
eine Assoziation zwischen der Konzentration von Feinstpartikeln (PM19, PM>5) in der
Atmosphare und der Mortalitats-, bzw. Morbiditatsrate bezuglich Atemwegs- und Herz-
Kreislauferkrankungen, besteht [1],[2]. Die Ursachen der toxischen Wirkung von
Feinstpartikeln auf den menschlichen Organismus sind bisher ungeklart. Neben der
chemischen  Zusammensetzung werden vor allem die physikalischen
Partikeleigenschaften fur die Wirkung verantwortlich gemacht. Je Kkleiner der
Partikeldurchmesser umso starker ist die Wirkung. Ein Grund hierfir ist, dass die
Verweilzeit im menschlichen Atemtrakt von der Partikelgrof3e abhangt. Der Grol3teil
eingeatmeter unl6slicher Feststoffe wird durch das Selbstreinigungssystem des
Atemtraktes (mukoziliarer Transport unterstitzt durch Schnduzen und Husten)
innerhalb von 24 Stunden ausgefiihrt. Die Feinstpartikeln gelangen jedoch bis in den
Alveolarbereich, in dem sie Wochen bis Monate verbleiben (Abb. 1).

Zahlreiche Versuche mit Tieren und Zellkulturen wurden durchgefihrt, um zu
bestimmen welche Stoffe, Partikelgrof3en bzw. -formen zu krankhaften Veradnderungen
im Lungenbereich fuhren. Bisher untersuchte Quellen sind der Dieselru3 und der
Zigarettenrauch [3]. Neuere Untersuchungen mit menschlichen Lungenzellen ergaben,
dass Flugaschepartikeln aus einer Mdullverbrennungsanlage Einfluss auf
Immunreaktionen von Lungenzellen haben [4],[5]. Eine Partikelexposition kdnnte
demnach den Immunstatus des Organismus dahingehend verdndern, dass die
Abwehrreaktionen bei einer gleichzeitigen oder einer bestehenden bakteriellen oder
virusinduzierten Lungenerkrankung (Bronchitis, Keuchhusten, u.a.) gestort werden.

Mensch

Abscheidegrad > 50 % bai

Abb. 1 Intention des Projektes: Die biologische Wirkung von Feinstpartikel-Emissionen auf
den menschlichen Organismus

Fur die quantitative Bewertung der Toxizitdt industrieller Feinststaube ist die
Bestimmung von Dosis/Wirkungsbeziehungen wesentlich. In Zusammenarbeit mit dem
Institut fir Toxikologie und Genetik des Forschungszentrums Karlsruhe (ITG) wird hier
ein Verfahren entwickelt, in dem menschliche Lungenzellen in vitro exponiert werden,




um Partikeln aus industriellen Quellen hinsichtlich ihrer Wirkung auf die menschliche
Gesundheit zu bewerten. Im Rahmen der nachfolgend beschriebenen Arbeiten des
Instituts fir Technische Chemie wird ein im industriellen Bereich einsetzbares
Expositionssystem fir Lungenzellen sowie ein Messverfahren fur die Partikeldosis
entwickelt [6].

Zielsetzung und Arbeitsprogramm

Ziel dieses Vorhabens ist es, Feinstpartikel-Emissionen (PMi9, PM,s) direkt an der
Quelle bezuglich ihrer lungenspezifischen Toxizitat zu bewerten. Im ersten Teil des
Vorhabens (Jahre 1 und 2) wird ein Standardverfahren zur Exposition immobilisierter
Lungenzellen im Technikum entwickelt und charakterisiert. Im zweiten Teil des
Vorhabens werden dann mit diesem Expositionsverfahren an realen Quellen, wie zum
Beispiel einer kommunalen Hausmullverbrennungsanlage, erste Bewertungen der
Abgase bezlglich ihrer Toxizitaten durchgefuhrt.
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Abb. 2 Darstellung der Zusammenhénge im Kooperationsvorhaben zur Toxizitat von
Feinstpartikeln

Das Vorhaben wird in Zusammenarbeit mit dem Institut fir Toxikologie und Genetik
(ITG) des Forschungszentrums Karlsruhe durchgefihrt. Das ITG entwickelt hierbei
den Bioassay (s.a. BWPIus Vorhaben Nr. BWB 20013) und fihrt die biologischen
Messungen in enger Abstimmung mit dem Institut fir Technische Chemie (ITC-TAB)
durch. Das ITC-TAB bearbeitet die aerosoltechnologischen Fragestellungen, die sich



im  Zusammenhang mit dem Aufbau und der Charakterisierung der
Expositionsapparatur ergeben. Zur Entwicklung dieses Standardverfahrens werden im
ersten Teil des Vorhabens folgende Aufgaben bearbeitet:

e Auswahl der Expositionskammer

e Modifikation der Expositionskammer fir den Einsatz mit Partikel an industriellen
Quellen

¢ Aufbau des gesamten Expositionssystems einschlie3lich Aerosolgeneratoren und
Partikelmesstechnik im Aerosoltechnikum

e Entwicklung des Standardverfahrens fur die Probenahme der Partikeln und
Exposition der Zellen

e Entwicklung einer Dosimetrie fur die Partikelexposition immobilisierter
Lungenzellen.

Experimentelle Methoden

Partikelerzeugung im Stromungsreaktor AEOLA

Die AEOLA (Aerosol-Labor-Anlage) ist eine Technikumsanlage zur Herstellung von
definierten Aerosolen in weiten Konzentrationsbereichen, an der die ersten
Expositionsversuche durchfihrt werden. Als Gas konnen hierbei kalte und beheizte
Frischluft oder Rauchgas aus einem Leichtblbrenner eingesetzt werden. Zusétzlich
kbnnen dem Gas relevante Konzentrationen gasformiger Spurenstoffe (SO,, NO,
Dioxin etc.) zugesetzt werden. Bei Durchsatzen von bis zu 800 Nm3/h kénnen im
Temperaturbereich von 20 - 200°C die Gas- und Partikelkonzentrationen in weiten
Bereichen variiert werden. Abb. 3 zeigt ein VerfahrensflieBbild der AEOLA mit ihren
wichtigsten Komponenten. Das Rauchgas wird mit einem Leichtdlbrenner erzeugt.
Das Gas stromt zuerst durch einen Schwebstofffilter, der gewahrleistet, dass das Gas
weitgehend partikelfrei ist und spéatere Messungen nicht durch fremde Eintrage
verfalscht werden. Dann folgt ein Lufterhitzer mit dem das Gas auf die gewlnschte
Temperatur erwarmt werden kann. Im Anschluss besteht die Moéglichkeit Flissigkeiten
zu dosieren. Danach stromt das Gas in den AEOLA-Reaktor, an dessen oberen Ende
ein Burstendosierer (MVM, Universitat Karlsruhe) installiert ist. Der Burstendosierer
kann mit vorgetrockneten Stauben (Flugasche, Monospher) beaufschlagt werden, und
liefert dann einen kontinuierlichen Aerosolstrom von 20 bis 500 mg/m?® {iber einen
Zeitraum von bis zu 8 Stunden. Der Reaktor hat einen Durchmesser von 0,5 m und ist
auf seiner Gesamtlange von 6,0 m mit ausreichend Stutzen versehen, um an den
verschiedensten Stellen Messungen durchfuhren zu kénnen. Im unteren Drittel des
AEOLA-Reaktors sind die Probenahmesonden fir die unterschiedlichen Versuche
(Exposition, Impaktor, Messtechnik, etc.) installiert. Danach wird das Gas durch einen
Taschenfilter gereinigt. Am Ende des Kreislaufes befindet sich das Geblase.



7~ p—
Flissigdosierung %
Feststoffdosierung mit Zweistoffduse :

mit Burstendosierer

Partikel- ] =
messtechnik

Abb. 3 Flie3bild der Technikumsanlage AEOLA

Probenahme mit Vorabscheider

Um Partikeln mit einem Durchmesser > 1 um abzuscheiden, wird der aus AEOLA
entnommene Volumenstrom zunachst Uber einen Zyklon geleitet (Abb. 4). Damit wird
vermieden, dass einzelne grol3e Partikeln einen nicht reproduzierbaren Beitrag zur
deponierten Masse verursachen und so die Messung durch Fluoreszenz-
Spektroskopie bzw. den Bioassay beeintrachtigen.

Die anschlieRende Probenahme erfolgt in einem dem Zyklon nachgeschaltetem
Plexiglasreaktor. Dieser ist im Durchmesser an die benétigen Strémungsverhéaltnisse
angepasst und mit ausreichend Probenahmestutzen versehen, um fir jede Transwell-
Membran einen isokinetischen Probenstrom zu entnehmen [8]. Damit entfallen die
Stromungsverteiler im Probenstrom, die zu Ungleichverteilungen zwischen den
Membranen gesorgt haben.
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Abb. 4 Flie3bild der optimierten Probenahme von Feinstpartikeln fur die Exposition

Im Probenahmereaktor wird die AnzahlgréRenverteilung durch Messung mit dem
SMPS bestimmt. Es findet durch den Zyklon eine leichte Verschiebung zu kleineren
Partikeln statt, die Anzahlkonzentration geht nur wenig zuriick. Die Partikeln grol3er
1 um werden durch das SMPS nicht erfasst (Messbereich 13 — 800 nm). Nach dem
Zyklon liegt eine Anzahlkonzentration von ca. 10° 1/cm3 vor, der Modalwert liegt bei
ca. 120 nm (Abb. 5).
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Abb. 5 AnzahlgréfZenverteilung von Fluorescein-Natrium-Aerosol vor und nach dem Zyklon

Die Expositionseinheiten

Das Kernstick des Verfahrens sind die Expositionseinheiten fir jeweils drei
Zellkulturen [9],[14] (Fa. Vitrocell). Diese Expositionseinheiten bestehen aus einer
oberen Einheit, in der das Aerosol stromt, und der unteren Einheit, in die die
Zellkulturen eingesetzt werden. Die Zellkulturen befinden sich in Kulturtépfchen des
Typs ,Transwell-Clear 3460“ (Fa. Costar). Der Aerosolstrom wird durch zentrische
Teflonrbhrchen genau mittig Uber der Zellmembran eingeleitet. Er stromt dann Uber
die Zellen nach aufRen und verlasst die Expositionskammer durch den Deckel zur
Abgasleitung.
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Abb. 6 Aufbau der Expositionseinheiten vor Verbesserung des Aerosolteils

Die untere Einheit der Expositionseinheit nimmt die Transwell-Topfchen mit der
Zellkultur auf. Das Nahrmedium benetzt die Zellmembran von der Unterseite. Die
eingesetzten Zellkulturen aus dem Alveolarbereich mussen auf Kdrpertemperatur



gehalten werden. Daher werden die Gehause beider Einheiten mit 37 °C temperiertem
Wasser durchstromt, das die Expositionseinheiten vollstdndig umgibt.

Die Expositionseinheiten wurden im Laufe des Projektes durch neue ersetzt, die den
Einsatz groRer Transwell-Kulturschalen erlauben. Anstelle von Typ 3460 mit einem
Durchmesser von 12 mm werden nun Membranen Typ 3450 mit einem Durchmesser
von 24 mm verwendet. Durch die Verdoppelung des Durchmessers wird die Flache
und in Folge auch die pro Versuch deponierte Partikelmasse vervierfacht. Diese
Erhdéhung der Partikelmasse erleichtert die Analyse mittels Fluoreszenz-Spektroskopie
bzw. Bioassay.

Bei dieser Umstellung wurde auch die Aerosolfiihrung verbessert. Jede Membran wird
mit einer eigenen Sonde und Aerosolzufiihrung versehen, die Zufihrung wurde
trompetenformig bis direkt Gber die Membran gefthrt (Abb. 7).
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Abb. 7 optimierte Aerosolzufiihrung an den Expositionseinheiten

Volumenstrommessung und —regelung

In der Originalapparatur [6],[9] wurden die einzelnen Volumenstrome des
Expositionssystems  durch  abluftseitige = Nadelventile  eingeregelt.  Diese
Verfahrensweise hatte jedoch neben der schlechten Kontrolle wahrend des Versuches
den Nachteil, dass Druckschwankungen im Reaktor oder im Expositionssystem
Schwankungen der Volumenstrome in den einzelnen Expositionskammern
verursachten. In Extremféllen wurde die Kammer mit Medium geflutet, was zum
Verlust der Zellkultur fuhrte. Daher wurden die Nadelventile durch Mass-Flow-
Controller ersetzt, die den Volumenstrom standig uberwachen und bei Schwankungen
auf den Sollwert automatisch nachregeln. Der Volumenstrom jeder
Expositionskammer wird somit mit einer Genauigkeit von + 1% geregelt.



Entwicklung eines Dosimetrieverfahrens

Modellaerosol fiir die Dosimetrie

Zur Messung der deponierten Partikeldosis soll ein sehr empfindliches Verfahren
eingesetzt werden, das Uber einen weiten Konzentrationsbereich anwendbar ist und
relativ leicht ausgefihrt werden kann. Fluorescein-Natrium-Aerosol wurde in einem
Aerosolgenerator nach VDI 3491 hergestellt. Die Grol3enverteilung der entstehenden
Partikel wurde mit den Messsystemen EMS und SMPS bestimmt. Beispielhaft sind in
AnzahlgréRenverteilungen des Fluorescein-Natrium-Aerosols gezeigt. Sie zeigen in
Abhangigkeit von der verspriihten FNA-L6sung Modalwerte von Xmeg = 38 nm bzw.
110 nm (geometrische Standardabweichung oy = 2). Durch Variation der
Fluoresceinkonzentration, des Volumenstroms der versprihten Losung sowie des
Vordrucks der Zweistoffdiise im Aerosolgenerator konnte der Modalwert im Bereich
von 28 nm bis 120 nm variiert werden.

Analyse der exponierten Membranen

Zur Analyse der deponierten Masse an Fluorescein-Natrium werden die Membranen
mit einem Skalpell aus den Topfen herausgel6st und in einer Probendose mit 10 ml
Wasser (LiChrosolv— fur Chromatographie, VWR) fur 5 min im Ultraschall extrahiert.
Je nach Konzentration wird die Lésung so verdinnt, dass die Spektroskopie im
Bereich der Kalibrationsgeraden durchgefuhrt werden kann. Die Lésung wird im
Fluoreszenz-Spektrometer (Aminco Bowman Series 2) analysiert und mittels der
gemessenen Kalibrationsgerade die extrahierte Menge ermittelt.

Die Wiederfindungsrate von Fluorescein-Natrium auf Transwell-Membranen wurde
ermittelt. Hierfur wurden Fluorescein-Natrium-Losungen mit bekannter Einwaage auf
die Membran aufpipettiert und diese Membran anschlielRend getrocknet. Anschliel3end
wurde die Membran im oben beschriebenen Verfahren extrahiert und analysiert. Die
Wiederfindungsrate WF betragt 30+5 % und wird bei der Berechnung der deponierten
Masse wie folgt berticksichtigt:

m = mg/WF Gl. (1)



Ergebnisse und Diskussion

Unter Anwendung des beschriebenen Verfahrens wurden Parameteruntersuchungen
durchgefuhrt. Dabei wurden die Expositionsdauer und die Volumenstrome variiert,
wahrend das Aerosol bezuglich der Anzahlgrof3enverteilung stabil gehalten wurde.
Aus der AnzahlgroRenverteilung wird durch Integration Uber die Kurve die
Gesamtanzahlkonzentration ermittelt. Mit der Dichte von Fluorescein-Natrium wird die
Massenkonzentration pro Milliliter Gas (1 atm, 20°C) bestimmt. Durch Multiplikation
mit dem Volumenstrom und der Expositionsdauer ergibt sich die tber eine Membran
geleitete Partikelmasse (= maximal deponierbare Masse). Als Bewertungsgro3e fir
die Qualitdt einer Exposition wurde der Quotient aus der abgeschiedenen
Partikelmasse und der maximal deponierbaren Partikelmasse bestimmt:

deponierte Masse
maximal deponierbare Masse Gl. (2)

Depositionseffizienz =

Der Effekt liegt an der Uberlagerung von 2 verschiedenen Abscheidemechanismen:
e Impaktion der groReren Partikeln

¢ Diffusionsabscheidung fiur die kleineren Partikeln

Aerosol
Begasungs-
— oD trichter
T Duse
_/./';' !
Panikelbar‘men Platte ! Z
Stromlinien (S AV A A/ SU A i Membran
Abb. 8 Prinzip eines Impaktors Abb. 9 Stromungsverhaltnisse Uber der
Membran

Das Verhalten ahnelt dem eines Impaktors: durch Umlenkung der Stromungsbahnen
um 90 bis 180 Grad werden die Partikeln, die auf Grund ihrer Masse zu trage sind
dieser Stromlinie zu folgen, auf der Grundplatte abgeschieden. Die
Abscheidecharakteristik ist abhangig von der Geschwindigkeit, je hoher die
Anstromung, desto gréRer die Abscheideleistung. Da aber in der Expositionseinheit
mit extrem niedrigen Geschwindigkeiten gearbeitet wird (Tabelle 1), um dem
Lungenmodell nahe zu sein und ein Austrocknen der Zellkulturen zu vermeiden,
werden hier nur wenige grofRere Partikel gemafd ihrer Tragheit abgeschieden. Die
kleineren Partikeln werden aufgrund der Diffusion abgeschieden. Wird die
Gasgeschwindigkeit zu gro3 ist die Verweilzeit der Feinstpartikeln im



Expositionssystem zu kurz um sich auf der Membran abzulagern. Aus diesen
Mechanismen ergibt sich ein Bereich der optimalen Depositionseffizienz.

Tabelle 1: Geschwindigkeiten in m/s Uber der Membran bzw. am Auf3enring des
Begasungstrichters

Membran Abluft AuBenring
[m/s] [m/s]
Flache in mm2 452,39 72,26
Volumenstrom in ml/min
100 0,0037 0,0231
200 0,0074 0,0461
300 0,0111 0,0692
400 0,0147 0,0923
500 0,0184 0,1153

Erganzend wird durch Messung der AnzahlgréRenverteilung mit dem SMPS sowohl
vor wie auch hinter der Expositionseinheit der Fraktionsabscheidgrad bestimmt (Abb.
7). Diese Messung wird fur den Betriebspunkt V = 300 ml/min durchgefuhrt. Dieser
Volumenstrom entspricht dem Probenstrom des SMPS. Da die Probenstrome in den
Expositionseinheiten in der gleichen Grdl3enordnung liegen ist somit eine Bestimmung
hinter der Expositionseinheit nur méglich, wenn das SMPS direkt in Reihe geschaltet
wird und damit den Volumenstrom bestimmit.

Die Expositionseinheit kann wie ein Abscheider betrachtet werden, in dem die mit dem
Rohgas zugeflihrten Partikeln in mindestens zwei Teilmengen aufgeteilt werden: die
abgeschiedene Fraktion, die in der Expositionseinheit verbleibt und das Reingas, das
noch Partikeln enthalt (Emission). Die Menge und die Partikelgré3enverteilung der
abgeschiedenen bzw. im Reingas vorhandenen Partikeln hangen von den
charakteristischen Eigenschaften des Abscheiders, bzw. der Expositionseinheit ab.
Die charakteristische Eigenschaft des Abscheiders wird durch die Trenngradkurve
und den Gesamtabscheidegrad beurteilt.

Beim Abscheider wird der Trenngrad oft Fraktionsabscheidegrad genannt und mit
T.(X,) bezeichnet. Der Trenngrad

- ) oo

gibt fir jede GroRenklasse i mit einem mittlerem Partikeldurchmesser von x, das
Verhaltnis der abgeschiedenen Partikelmenge bezogen auf die im Rohgas enthaltene
Partikelmenge an. Dabei sind AM,(X;)Jund AM,,(X;) die gemessenen

Mengenkonzentrationen fur die Grof3enklasse i im Reingas (Index ,f* Feingut) und im
Rohgas (Index ,a“ Aufgabegut).
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T.(X;) kann Werte zwischen O (keine Partikel abgeschieden) und 1 (alle Partikel
abgeschieden) annehmen:

0<T(x,)<1 Gl. (4)

Mit GIl. (3) kann der Verlauf von Tr(ii), die Trenngradkurve oder Trennkurve,

berechnet werden. Aus der Trenngradkurve ergibt sich die Abhé&ngigkeit der
Trenngrade von den PartikelgroRen. Bei der Auswertung der SMPS-Daten wird die
Trenngradkurve verwendet.

Der Gesamttrenngrad oder Gesamtabscheidegrad ist wie folgt definiert:

YAM,(X)-Y AM(X) D AM,(x,)
Er — Xmmin - Xmin :l— ;(:;Z Gl (5)
Y AM,,(X,) AM, , (;)

Dabei sind ia’:AMr,f(ii) und iAMr,a(ii) die gesamte Menge aller Partikeln im

Reingas (Index ,f“)bzw. im Rohgas (Index ,a%).

Der Unterschied zwischen Trenngrad und Gesamtabscheidegrad liegt im
Bewertungsbereich. Wéahrend die Abscheideleistung fir einen groRen Partikelbereich
oder fur alle Partikeln durch den Gesamtabscheidegrad bewertet wird, sind die
Abscheideergebnisse von einzelnen Partikelklassen durch den Trenngrad bestimmt
[10],[11].

Die Trenngradbestimmung erfolgt im Gegensatz zur massebezogenen Untersuchung
der Depositionseffizienz nicht nur unter trockenen Gasbedingungen, sondern wird
auch auf den Einfluss der erhdhten Feuchte bei temperiertem Medium untersucht. Die
ermittelten Trenngradkurven zeigen fur beide Zustande &hnliche Verlaufe.

In Abhangigkeit der Partikelgrof3e sind drei Bereiche erkennbar (Abb. 10,Abb. 11):

In den Bereichen 50 - 300 nm und 600 - 800 nm liegt der Trenngrad etwas hdher,
dazwischen liegt ein Abscheideminimum im Bereich von 300 und 600 nm in dem der
Trenngrad absinkt. Die kleineren Partikeln werden wie beschrieben durch Diffusion
abgeschieden, die groReren Partikeln werden durch Tragheit abgeschieden. Ein
vergleichbares Verhalten ist charakteristisch fir filternde Abscheider [11].

11



Anzahlkonzentration dN/dlog(Dp)

Abb. 10 AnzahlgroRenverteilung
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von der PartikelgréRe bei einem Volumenstrom von 300 ml/min unter feuchten
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Aus den in Abb. 10 dargestellten Werten wird der massenbezogene
Gesamtabscheidegrad nach GIl. (5) zwischen Probenahme und Ausgang der
Expositionseinheit mit E = 0,16 = 16 % im Messbereich von 13 — 800 nm flr trockenen
Bedingungen bestimmt. In diesen Wert gehen alle Partikelverluste zwischen der
Probenahme im Plexiglas - Reaktor und dem Messgerat SMPS ein, also Verluste in
der Sonde und den Rohrleitungen sowie Depositionen auf den Wandflachen der
Kulturschalen und dem Begasungstrichter. Demgegeniber wird bei der Analyse der
deponierten Masse durch Fluoreszenz-Spektroskopie ausschlief3lich die Membran
betrachtet. Damit erklart sich der Unterschied von ca. 1,5% auf der Membran
gegenuber 16 % im Gesamtsystem.

2,0E+06 100%
,a w~k“‘
) “ "
= 1,6E+06 A & |+ 80%
o A
L= A
E A
% 1,2E+06 : 60%
2E+ b o
57T ey A ©
= € P4 . o)
8 o . - =
==t 4 X 2
D) 4 .. —
N 8,0E+05 W > A 40%
g < ..b
X .0' R A
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] .& o X
N o > A
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< 4 A A
0 M N,
& N A A %,
po o R
200000 ‘A a \\
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10 100 1000
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* Rohgas nach Zyklon Reingas nach Expositionssystem A Trenngrad

Abb. 12 Anzahlgréfienverteilung von MVA-Flugstaub vor und nach der Expositionseinheit,
sowie der Trenngrad Uber der Expositionseinheit in Abhangigkeit von der
Partikelgrof3e bei einem Volumenstrom von 300 ml/min unter feuchten Bedingungen.
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Schlussfolgerung und Ausblick

Mit Hilfe des beschriebenen Verfahrens konnte das Expositionssystem so modifiziert
werden, dass nun ein System zur Verflgung steht, das auch an einer technischen
Anlage stabil betrieben werden kann. Durch Ermittlung der Parameter, die fur die hier
eingesetzten ultrafeinen Partikeln aus Fluorescein-Natrium die hdchste Effizienz
bezuglich der Deposition auf den Membranen bieten, ist der optimale Betriebspunkt
mit einem Volumenstrom von 300 + 100 ml/min festgelegt worden. Durch Variation der
Fluorescein-Natrium-Dosierung soll untersucht werden, in wieweit eine Verschiebung
des Modalwerts der AnzahlgréRenverteilung den optimalen Betriebspunkt beeinflusst.

Aus den fir Fluorescein-Natrium-Aerosol ermittelten GroRen

e Massenbezogene Depositionseffizienz nv auf der Transwell-Membran, durch
Fluoreszenz-Spektroskopie bestimmt, und

e Trenngrad zwischen 13 und 800 nm im gesamten Probenahmesystem, durch
SMPS bestimmt

e Gesamtabscheidegrad des Systems ns durch Rechnung aus den SMPS-Daten
ermittelt

soll im Folgenden die applizierte Dosis von realen Stduben auf die Membranen
abgeleitet werden.

Setzt man die ermittelten Gréf3en in Relation, so zeigt sich, dass von der im
Gesamtsystem verbliebenen Masse nur ca. 10 % auf der Membran deponiert werden,
der Rest sind Verluste an den Wéanden und in den Schlauchen. Das Verhéltnis kann

als Faktor f="™  peschriecben werden. Dieser Faktor ist abhéngig von den
Ms

verfahrenstechnischen Parametern relative Feuchte r.F. und vom Volumenstrom V .

Fur diese beiden Parameter muss die Abh&ngigkeit bestimmt werden. Anschlie3end

muss der Parameter f, der bisher fir Fluorescein-Natrium bestimmt wurde, fir weitere

Aerosole bestimmt werden.

Fur die Ubertragung von idealen Modellstauben wie Fluorescein-Natrium und
eventuell Aerosil auf reale industrielle Aerosole ist Flugstaub aus einer kommunalen
Hausmdullverbrennungsanlage ausgewahlt worden. Der Flugstaub ist ein Gemisch mit
einem hohen Anteil an Salzen (ca. 70 %), besitzt eine Dichte von ca. 0,8 g/cm3 und
einen Modalwert von ~ 120 nm. Flugstaub ist aufgrund seiner komplexen
Zusammensetzung und seiner mechanischen Eigenschaften (flieRend aber backend,
da stark hygroskopisch) ein gutes Beispiel fir reale Anwendungen.

Nach der Dosis-Ermittlung wird in Kooperation mit den Institut fir Toxikologie und
Genetik (ITG) unter Einsatz des Bioassays, der mit dem Flugstaub entwickelt wird, die
Nachweisgrenze und die Reproduzierbarkeit des Verfahrens ermittelt. Anschlielend
ist der Einsatz an der Hausmdullverbrennungsanlage TAMARA geplant, um den
Einsatz an grof3technischen Anlagen zu erproben.
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