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Zusammenfassung

Inhalt dieser Arbeit sind Ergebnisse zu Untersuchungen zur kontinuierlichen Entfernung oxidierbarer
Aerosole aus Abluftstromen durch thermische Abluftreinigung. Das fiir die Untersuchungen einge-
setzte Apparateprinzip des Gegenstromreaktors zeichnet sich durch eine hohe Wérmeintegration aus,
die im Vergleich zu konventionellen thermischen Verfahren eine besonders wirtschaftliche Betriebs-
weise ermdglicht. So ist ein sogenannter autothermer Betrieb, d.h. ein Betrieb des Reaktors ohne
Fremdbeheizung, bereits bei Schadstoffkonzentrationen moglich, die einer adiabaten Temperaturer-
héhung von 30 K entsprechen. Die Schwerpunkte einer Anwendung liegen dabei besonders bei klei-

neren oder mittleren Abluftmengen mit geringen Schadstoffbeladungen.

Nachdem die prinzipielle Eignung des Verfahrens zur Abluftreinigung von organischen Aerosolen
wie Feinstdube, Rauch und Bioaerosolen im ersten Projektabschnitt gezeigt werden konnte, war es
Inhalt dieses zweiten Projektabschnittes, das Apparateprinzip weiterzuentwickeln und das Betriebs-
verhalten bei realen Bedingungen, wie veridnderlicher Schadstoftbeladung und schwankender Abluft-
menge zu ermitteln. Wesentliche Betriebsparameter, wie Druckverlust, Warmeintegration, das Um-
satzverhalten von Partikeln, sowie das Verschmutzungsverhalten des Reaktors wurden durch eine
optimierte Gestaltung des Apparates verbessert. Dazu werden Ergebnisse zu Untersuchungen vorge-
stellt. Basierend auf den Ergebnissen dieser Untersuchungen wurde eine speziell fiir partikelformige
Emissionen optimierte Bauform des Gegenstromreaktors entwickelt. Zusétzlich wurde bei dieser Bau-
form das bekannte Konzept um einen Filter in der Reaktionszone erweitert, der Partikel im Kopf des
Reaktors zuriickhélt, die dann bei den dort vorherrschenden hohen Temperaturen kontinuierlich um-
gesetzt werden. Dazu werden erste Betriebserfahrungen mit Feinststduben und Dieselabgas vorge-

stellt.

Als Ergebnis der Untersuchungen liegt damit ein Apparatekonzept zur kontinuierlichen Abluftreini-
gung von partikel- und gasformigen Schadstoffen vor, das sich dadurch auszeichnet, dal Abluft mit
gas- und partikelformigen Schadstoffbeladungen in einem kompakten Apparat bei bereits geringen
Schadstoffkonzentrationen autotherm, d.h. ohne duflere Warmezufuhr behandelt werden kann. Die
Abluftreinigung im Gegenstromreaktor ist durch die kompakte Apparategrofle besonders bei kleineren
und mittleren Abluftmengen wirtschaftlich, wie sie hiufig bei dezentralen Anwendungen und in der
mittelstindischen Industrie anzutreffen sind. Das im Rahmen dieses Projektes entwickelte Konzept
wird zur Zeit in Zusammenarbeit mit einem Projektpartner aus dem Automobilbereich fiir die Anwen-

dung zur Reinigung von Dieselabgasen weiterentwickelt.
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Counterflow Reactor for Removal of Oxidizable Aerosols from Waste Air

Streams

Summary

The volume of this work are results of investigations on the continous removal of oxidizable aerosols
in waste air streams by thermal incineration. The counterflow reactor priniciple which was used in the
investigations features a high heat integration, which in comparison with conventional thermal proc-
esses allow for an highly efficient operation. This so-called autothermal operation, which means an
operation without any additional heating, can be used down to low concentrations of pollutants, which
is corresponding to an adiabatic temperature rise of 30 K. The main focus of this application lies at

small or medium waste air streams with small concentration of pollutants.

After the applicability for waste air incineration of organic aerosoles such as fine dusts, smoke and
bioaerosoles has been proved in the first period of the project, it was the topic of the second period, to
develope the apparatus further and to determine the operating behaviour at more realistic conditions
such as varying concentrations of pollutants and varying mass fluxes of waste air. Main operating
parameters such as pressure drop, heat integration and the conversion of the particle have been im-
proved by an optimized apparatus design. Corresponding results of experiments are presented for an
optimized type of a counterflow reactor. In addition the concept was extended by a filter in the reac-
tion zone, which keeps particles back and thus increases particle residence time in the hot reaction
zone until total combustion is achieved. First operating experiences with fine dust and off-gas from

diesel engines are reported.

As a result of this investigation a new design concept for a continuously operating waste air incinera-
tion appartus for particles and gaseous pollutants is presented which features the possibilty of auto-
thermal incinieration of multiple charged waste air in one compact appartus at small concentrations of
pollutants. The counterflow reactor for waste air incineration is especially economic at small and me-
dium fluxes of waste air because of the compact design. The new concept will be developed further in

a partnership with a car manufacturing company for cleaning off-gas from Diesel engines.



Formelzeichen

Vi

Formelzeichen

Lateinische Buchstaben

ay
A
b
B

cp

N~ x> X

3

y

kg/(m’ s)
m
m
Wim® K
m
kg/s
kg/kmol
kmol/s
s
K
m’/h
m/s
kgi/kg
%

mol/mol

Griechische Buchstaben

2 w =

&

W/m K
m/s

kJ/kmol

Pa

W/(mK), -

spezifische Oberflache
Querschnittsfliche
Belegungsdichte

Breite

Wirmekapazitét
Durchmesser
Diffusionskoeffizient
Querschnittsbelastung
Spaltweite

Hohe
Wirmedurchgangskoeffizient
Lange

Massenstrom
Molmasse

Anzahl der Trennwénde
Reaktionsgeschwindigkeit
Zeit

Temperatur
Volumenstrom
Geschwindigkeit
Massenanteil

Relativer Umsatz

Wiérmeiibergangskoeffizient
Stoffiibergangskoeffizient
Reaktionsenthalpie
Druckverlust
Temperaturerdifferenz
Hohlraumanteil

Wairmeleitfahigkeit, Luftzahl



Formelzeichen

vii

Indices

Kennzahlen

N

ad
aktiv
amb
aus
ax
eff
ein

Diff

inert

Konv

\Y =™ v

m’/s
kg/m’®

°C

kinematische Viskositét
Dichte
Temperatur

Druckverlustbeiwert

adiabat

Katalytisch aktive Zone
Umgebung

Austritt, Reingas

axial

effektiv

Eintritt, Rohgas
Diffusion

Filter

gas

hydraulisch
Wiérmeiibertragungszone
Konvektion

Leitung

Partikel

Reaktor

solid

Spalt

volumenbezogen
Verlust

Wand

NuBelt-Zahl (ad;)/A
Reynolds-Zahl (w dj)/v

Sherwood-Zahl (8d,)/D



Kapitel 1: Einleitung 1

1 Einleitung

Aerosole stellen auf Grund der geringen PartikelgroBen eine besondere Herausforderung bei der Ab-
luftreinigung dar, da Partikel dieser GréBenordnung (dp < 10 um) mit herkémmlichen Abscheide-
methoden nicht oder nur mit betrachtlichen Aufwand (Druckverlust in Filtern, Filterwechsel) zu ent-
fernen sind. Zudem sind Abluftstrome in der Regel mehrfach, d.h. gleichzeitig mit gas- und partikel-
formigen Schadstoffen belastet, so daf3 hiufig aufwendige Mehrschrittverfahren zur Abluftreinigung
eingesetzt werden miissen. Sind diese organisch und damit vollstdndig zu CO, und H,O oxidierbar
koénnen die Schadstoffe kontinuierlich in einem Verfahrensschritt durch die thermische Nachverbren-
nung beseitigt werden. Diese Aufgabe stellt sich im gewerblichen Bereich in der Lebensmittelverar-
beitung, bei Abluftstromen aus Rostprozessen oder bei der Raucherwarenherstellung aber auch bei
der Zerkleinerung von organischen Materialien (z.B. Holz), in der Fahrzeugtechnik ist die Reinigung

von rullbeladenen Abgasen wie sie Dieselmotoren emittieren, eine aktuelle Problemstellung.

Bei der thermischen Abluftreinigung mufl die gesamte Abluft auf Temperaturen oberhalb der Ziind-
temperatur der Schadstoffe aufgeheizt werden. Um die dadurch verursachten Energiekosten zu be-
grenzen, werden liblicherweise Warmetauscher zur Vorwarmung der Abluft mit dem heiflen gereinig-
ten Reingas eingesetzt. Eine Weiterentwicklung dieses Konzeptes stellt der Gegenstromreaktor dar,
bei dem Wérmetauscher und Brennkammer in einem Apparat integriert sind. Vorteil dieses Apparate-
konzeptes ist, dal im Vergleich zur herkdmmlichen Abluftreinigungsverfahren eine hohere Wérmein-
tegration erreichbar wird. Damit ist es mit diesen kompakten Apparaten moglich den Warmebedarf
bei der Abluftreinigung erheblich zu senken. Dadurch erschlieBen sich dem Verfahren Anwendungs-
gebiete, bei der eine konventionelle thermische Abluftreinigung aus wirtschaftlichen Gesichtspunkten
auszuschliefen wiére. Dabei kommen besonders Abluftstrome mit geringer Schadstoffbelastung in
Betracht, wie dies bei organischen Aerosolen hiufig der Fall ist. In dieser Arbeit werden Untersu-
chungen zur thermischen Abluftreinigung im Gegenstromreaktor vorgestellt. Dazu wurde das Reak-
torverhalten mit Hilfe von Modellaerosolen untersucht, die jeweils an einen potenziellen Anwen-

dungsfall aus der Praxis angelehnt sind.

Bei der Behandlung von partikelformigen Schadstoffen in Abluftstromen konnen Rohrleitungen und
Apparate durch Ablagerungen belegt werden. Diese entstehen bevorzugt an Rohrkriimmungen u. ..
Ein Schwerpunkt wurde daher auf die Optimierung der Stroémungsfithrung im Apparat gelegt, die bei

der Behandlung von partikelhaltigen Abluftstroémen von besonderer Bedeutung ist.
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Abb. 1.1: Schema des Gegenstromreaktors, Temperatur- und Konzentrationsverlauf.

Abb 1.1 zeigt schematisch den Aufbau, sowie einen beispielhaften stationdren Temperatur- und
Schadstoffkonzentrationsverlauf im Gegenstromreaktor. Der Gegenstromreaktor in metallischer Bau-
weise ist aus einer Vielzahl paralleler Kanéle aufgebaut, die abwechselnd im Gegenstrom von unge-
reinigter und gereinigter Abluft durchstromt werden. Dadurch ergibt sich eine definierte Strémungs-
und Temperaturfithrung. Die Wiarmeiibertragung zwischen dem heilen Reingas und dem kiihleren
Rohgas erfolgt rekuperativ iiber die Kanalwinde. Durch geeignete Einbauten in den Kanélen 1463t sich
ein hoher Wirmeaustausch bei moderatem Druckverlust erzielen. Im ersten Projektabschnitt werden

optimierte Einbauten entwickelt und Ergebnisse dazu vorgestellt.

Die zu reinigende Abluft wird auf dem Weg zum Kopf auf die Ziindtemperatur der Schadstoffe er-
hitzt. Im folgenden Bereich werden, ausreichende Verweilzeit vorausgesetzt, diese Stoffe mit Luft-
sauerstoff vollstdndig zu CO, und H,O umgesetzt. Um eine kompakte ApparategroBe zu verwirklichen
miissen hohe Gasgeschwindigkeiten erreicht werden. Um trotzdem eine fiir Vollumsatz ausreichende
Verweilzeit der Partikel zu gewéhrleisten, kann in der heilen Zone des Reaktors ein Riickhaltesystem
eingesetzt werden. Dazu werden in diesem Bericht Untersuchungsergebnisse von verschieden Filter-
systemen vorgestellt. Durch die hohen Temperaturen im Reaktorkopf ist es mdglich, daB3 die auf dem
Filter zuriickgehaltenen Partikel kontinuierlich umgesetzt werden und somit eine Blockade des Filters
durch den anwachsenden Filterkuchen vermieden wird. Dadurch 148t sich eine kontinuierliche Rege-

neration des Filters erreichen womit ein unterbrechungsfreier Betrieb des Reaktors moglich ist.

In dem jetzt abgeschlossenen, zweiten Teil des Projektes wurden Untersuchungen durchgefiihrt, um
die fiir eine Reaktorauslegung maBgeblichen Parameter fiir die Verbrennung verschiedener techni-

scher Aerosole, wie z.B. Feinstdube, Rauch oder Ru} zu ermitteln. Die Ergebnisse der Untersuchun-
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gen fiihrten zu einer optimierten Bauweise des Gegenstromreaktor mit einem Hei3gasfilter der spe-

ziell fiir die Abluftreinigung von organischen Aerosolen optimiert ist.



Kapitel 2: Aerosolarten und ihre Enstehung 4

2 Aerosolarten und ihre Enstehung

2.1 Eigenschaften von Aerosolen

Oxidierbare Aerosole sind so vielseitig, wie die technischen Prozesse in der Industrie, die zu deren Ent-
stehung fithren. Gemeinsam ist Ihnen die Eigenschaft der feindispersen Verteilung einer organischen,
fliissigen oder festen Phase in einem Luftstrom. Teilweise konnen diese nativen Ursprungs sein (z.B.
Bioaerosole wie Pollen etc.), ein anderer stindig steigender Anteil, der besonders in Ballungsraumen
zunehmende die Luft belastet, sind Aerosole andropogenen Ursprungs (RuB, Feinstidube, etc.). Ein erheb-
licher Anteil dieser Aerosole setzt sich aus organischen Materialien zusammen, die, sind sie iiber die
Atemwege in den Korper des Menschen gelangt, Allergien und teilweise auch schwerwiegende Krank-

heiten auslosen kénnen.

GroBe und Form der Partikel in einem Aerosolsystem sind in aller Regel nicht einheitlich, sondern miis-
sen Uber statische Funktionen beschrieben werden. In der Richtlinie VDI 3491 BIl.1 [mwerden verschie-
dene Partikeldurchmesser definiert. In Verbindung mit verschiedenen Mengenmallen, z.B. Anzahl, Vo-
lumen und Masse, ergibt sich eine Vielzahl an Moglichkeiten der Messung und Darstellung einer Parti-
kelgroBenverteilung. Bei Aerosolen bietet sich zur Beschreibung der Partikelgrofle der aerodynamische
Durchmesser an. Er beschreibt im Bereich tiber 0,5 im Durchmesser das Verhalten der Partikel im gas-
getragenen Zustand. Der aerodynamische Durchmesser stellt den Durchmesser einer Kugel einheitlicher

Dichte (p =1 g/cm’) dar, die die gleiche Sinkgeschwindigkeit wie das Partikel aufweist [2‘]:'

Die Partikelkonzentration beschreibt die Héufigkeit des Auftretens von Partikeln in einem GrdéBeninter-
vall pro Volumeneinheit des Trigermediums. Ubliche KonzentrationsmaBe sind die Massenkonzentrati-

on, die Volumenkonzentration oder die Anzahlkonzentration.

Je nach Entstehungsort und Erscheinungsbild des Aerosols spricht man entweder von Rauch oder von
Staub, beidesmal ist eine feste Phase dispers in einem gasformigen umgebenden Medium geldst. Wih-
rend grobere Partikel in der Abluft (> 10 pim im Durchmesser) durch Entstaubungsanlagen (Zyklone,
Elektro- oder Schlauchfilter) wirtschaftlich beseitigt werden konnen, stellen kleinere Partikel, die je nach
Entstehungsart bis zu wenigen 10 nm im Durchmesser grof3 sein konnen, ein weit groBeres Problem bei
der Entfernung aus der Abluft dar. Zur Entfernung von Partikeln aus Abluftstromen werden in der Praxis

verschiedene Wirkprinzipien eingesetzt.

Bei Massen-, Tréigheits- und Fliehkraftabscheidern ist der Trenneffekt des Apparates bestimmt durch die

Dichte und den Durchmesser der Teilchen, die abgeschieden werden sollen. Feinere und leichtere Staube
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konnen nur schwer abgeschieden werden. Bis herab zu Partikeldurchmessern von 12 pm werden bei der
Staubabscheidung beispielsweise Zyklone eingesetzt, die besonders wirtschaftlich arbeiten. Auch bei der
NaBentstaubung findet die Abscheidung der Partikel aufgrund ihrer Schwer- oder Trégheitskréfte statt.
Allerdings sollen besonders die kleinen und damit leichteren Partikel an Tropfen einer Waschfliissigkeit
gebunden werden, um so ihre Masse zu vergrofern und damit ihre Abscheidung zu erleichtern. Ein Nach-
teil des Verfahrens ist, daB3 bei der NaBlentstaubung das Luftverunreinigungsproblem auf das Wasser

verlagert wird.

Bei Prozessen, bei denen sehr feine oder leichte Partikel (< ca. 1 pm) in der Abluft anfallen, reichen
Massenkraftabscheider und Nafentstaubung als Abluftreinigungsverfahren alleine nicht aus. In diesem
Bereich werden teilweise Elektrofilter, insbesondere aber filternde Entstauber eingesetzt. Bei Elektrofil-
tern ist besonders bei kleinen Partikeln die Abscheideleistung durch die Abreinigung der Niederschlags-
platten negativ beeinflufit. Bei filternden Entstaubern miissen, fiir einen stérungsfreien Betrieb, Feuchte-
gehalt und Temperatur des Gases innerhalb gewisser Grenzen liegen. Die siebméBige Filterwirkung bei
Gewebe- oder Vliesstoffen erfaBBt dabei noch Partikel bis zu 1 pm ﬂ, durch Tiefenfiltration kénnen auch
noch kleinere Partikel abgeschieden werden. Die Abscheideleistung eines filternden Entstaubers wird
dadurch begrenzt, daf3 die fiir die Abscheidung von kleineren Partikeln durch Tiefenfiltration vorteilhafte
Ablagerungsschicht zu dick wird und wegen des zu hoch gewordenen Druckverlustes entfernt werden
mull. Somit ist die sichere Abscheidung von kleinsten Partikeln nicht gewéhrleistet, da die Abscheide-
leistung bei filternde Entstauber im Dauerbetrieb durch die Notwendigkeit der periodischen Entfernung

der Ablagerungsschicht schwankt.

Damit 148t sich sagen, daB3 Feinstaubanteile in Abluftstromen unter 1 pm mit bekannten industriellen
Abscheideverfahren zur Zeit nicht sicher abgeschieden werden konnen. Bei staub- oder rauchférmigen
Emission kommt aber gerade diesem Partikelanteil wegen seiner gesundheitsgefdhrdenden Potenzials
besondere Bedeutung zu. In diesem Zusammenhang sind die Lungengingigkeit und die geringe Sinkge-
schwindigkeit in der Atmosphére besonders der kleineren Partikel zu nennen. In der Ersten Allgemeinen
Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Imissionsschutzgesetz (TA Luft) werden daher der Gesamt-
staubgehalt und der Feinstaubanteil gewerblicher Anlagen begrenzt. Darin wird der Feinstaubgehalt auf

Partikeldurchmesser von 5 bzw. 10 um bezogen.
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Abb. 2.1: Partikelspektren organischer Aerosole und Anwendungsbereiche technischer Reinigungsver-

fahren.

2.2 Physiologische Wirkungen partikelformiger L uftverunreinigungen

Eine mogliche Gesundheitsgefdhrdung durch Partikel in der Atemluft ist seit langem bekannt. Erst in
neuerer Zeit allerdings wird verstérkt die Gefdhrdung des Menschen durch besonders feine Partikel, auch
in geringen Konzentrationen, diskutiert. Organischen Partikeln mit einem Durchmesser unter ca. 10 um
kommt in diesem Zusammenhang eine besondere Bedeutung zu, da diese lungengéngige Fraktion teil-

weise bis in die Alveolen der Lungen gelangen, wo diese groBtenteils abgeschieden werden.

Die Auswirkungen von inhalierten Aerosolen auf die menschliche Gesundheit sind noch nicht vollstin-
dig geklart, sie hdangen aber in erster Linie von der Partikelanzahl und deren Masse ab, die in einem A-
temzyklus in den Bronchien und Alveolen des Atemweges abgelagert werden. Es gibt z. Zt. keine Mdg-
lichkeit, Menge und Anzahl der abgeschiedenen Partikel in den Teilen der Atemwegen in vivo zu
bestimmen [J]—...l Der Atemweg in die menschliche Lunge ist in Einstromungsrichtung mit einer steigender
Anzahl an Verzweigungen aufgebaut, wobei der Gesamtquerschnitt auf dem Weg der Atemluft in die
Alveolen zunimmt, d. h. die Stromungsgeschwindigkeit abnimmt. Gleichzeitig sinken aber die Einzel-
querschnitte der einzelnen Atemwege. Dies fiihrt dazu, dafl in den unterschiedlichen Atemwegen unter-
schiedliche Abscheidemechanismen dominieren. Groflere Partikel (1 pm <dp <10 pm) werden relativ

frith infolge von Trégheitskraften abgeschieden, kleinere Partikel (dp < 1 um) gelangen dagegen bis tief
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in die Alveolen. Wahrend es im oberen Atemtrakt natiirliche Reinigungsmechanismen gibt, die in der
Lage sind abgeschiedene Partikel abzutransportieren, kdnnen in den Alveolen abgelagerte Partikel nicht
ausgetragen werden und miissen daher dort vom Korper abgebaut werden. Der Abbau bendtigt im Ver-
gleich zum Austrag eine grofle Zeitspanne, in der sich durch Zwischenprodukte oder durch kdrpereigene
Abwehrreaktionen hervorgerufene pathologische Verdnderungen ergeben konnen. Die gleichzeitige Su-
perposition mit anderen gasformigen Schadstoffen kann dabei weitere fiir die Gesundheit des Menschen

schédliche Auswirkungen haben.

Eine eindeutige Bewertung des Gefahrdungspotentiales fiir den Menschen durch organische Partikeln in
der Atemluft ist daher schwierig. In neueren EU-Richtlinien wird dem Umstand Rechnung getragen daf3
die absolute Zahl der Partikel von hoherer Bedeutung ist als ihre Masse mit der Konsequenz, daf3 kleine
Partikel mit geringer Masse besonders gewertet werden. Ab dem Jahr 2005 wird ein Immissionsgrenz-
wert fiir die Summe der Partikelmasse im Spektrum unter 10 pm (PM 10) festgeschrieben, Grenzwerte
fiir das Spektrum kleiner 2,5 um (PM 2,5) sind geplant, fiir PM 1 werden sie bereits diskutiert. Bereits
heute wird der naher Zukunft verbindliche PM 10-Grenzwert in Ballungsrdumen iiberschritten, so daf3

dringender Handlungsbedarf bei Vermeidung von Partikelemissionen besteht.

Fiir die Abluftreinigung definieren sich daher die Ziele in einer effektiven Reduktion der Partikelkon-
zentration mit besonderer Beachtung kleinerer Partikel (dp < 10 um), sowie in der Forderung nach der

Beseitigung von gleichzeitig auftretenden gasformigen Schadstoffen.

2.3 Generierung von M odellaer osolen

Fiir die Messungen zur Oxidation von organischen Aerosolen im Gegenstromreaktors wurden verschie-
dene Aerosole eingesetzt die fiir eine technische Anwendung des untersuchten Verfahrens Modellcharak-
ter haben. Diese Modellaerosole wurden direkt an der Versuchsanlage in Anlehnung an natiirliche Parti-
kelentstehungsmechanismen erzeugt, wie Feststoffdispergieren (Feinstaub), Verschwelung (Rauch) etc..
Um stationdren MeBwerte am Reaktors zu erhalten, mufl das Aerosol eine iiber die MeB3dauer konstante
Zusammensetzung hinsichtlich der Partikelkonzentration und deren Zusammensetzung aufweisen. Zur

Generierung der Modellaerosole sind in Literatur verschiedene Verfahren beschrieben [ﬂl[ﬂl.

Um staubférmige Partikel zu erzeugen muf3 von einem Dispergieren von Feststoff-Haufwerken ausge-
gangen werden, wobei es sich bei den Partikeln um feste Partikel handelt, die liberwiegend unregelméaBig
und von der Kugel stark abweichende Formen aufweisen und polydispers in Luft verteilt werden sollen.
Die GroBenordung des damit abzudeckenden Partikelbereichs liegt grundsitzlich iiber ca. 1 pm und geht

bis zu groBen Partikeln von 100 pm Durchmesser. Mit diesem Verfahren lassen sich Modellaerosole wie
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Holz- oder Mehlstdaube in definierter Partikelkonzentration erzeugen. Durch die Moglichkeit des Einsat-
zes verschiedener Ausgangsmaterialien besteht mit diesem Verfahren mit einer Apparatur die Moglich-
keit eine breite Palette von technischen Aerosolen zu erzeugen. Daher wurden diese Verfahren fiir die

experimentellen Untersuchungen bevorzugt eingesetzt.

2.3.1 Rauch

Partikel konnen auch durch Kondensation von Dampfen entstehen. Kondensiert dieser Dampf auf bereits
vorhandenen kleinsten Partikeln (sog. Kondensationskeimen), spricht man von gesteuerter Kondensation.
Bei ausreichend hoher Ubersiittigung kann die Bildung von Partikeln auch ohne Vorhandensein von
Kondensationskeimen spontan und ungesteuert einsetzen. Bei vielen natiirlichen Partikelentstehungspro-
zessen (Smog, Verbrennung, Verschwelung) wird die, fiir die Kondensation notwendige Ubersittigung
der Dampfphase, durch eine chemische Reaktion ausgeldst Eh Der tibliche Partikelbereich variiert stark
nach dem jeweiligen Verfahren und liegt bei ca. 0,01 bis 100 pm. Im Rauchgas liegen feste und fliissige

Partikel aus Aggregaten vieler Primérpartikel vor, die im allgemeinen polydispers verteilt sind.

Durch eine Verschwelung von organischem Material wird durch eine ungesteuerte Kondensation nach
einer chemischen Reaktion ein sogenanntes Réucheraerosol erzeugt. Der Rauch enthilt partikelformige
sowie gasformige Verunreinigungen und ist daher fiir Untersuchungen zur simultanen Abluftreinigung

besonders geeignet

2.3.2 Feinstaube

Die Zerkleinerung groBerer Strukturen ist ein maBBgeblicher Mechanismus, der zur Entstehung von Aero-
solpartikeln fiihrt. Hierzu zéhlt das Verspriihen von Fliissigkeiten, das Dispergieren vorgegebener Hauf-
werke und das Zerkleinern und Dispergieren von Feststoffen. Da bei allen Zerkleinerungs- und Disper-
gierungsvorgingen mit abnehmender produzierter PartikelgroBe der notwendige Energieaufwand be-

trachtlich steigt, sind die so erzeugbaren Partikelgroflen nach unten begrenzt.

Bei der Dispergierung von Feststoffen in Luft werden Stiube als Haufwerk vorgelegt. Je nach Stoffart,
KorngroBe, Feuchtegehalt und anderen Parametern weisen diese unterschiedliche Eigenschaften auf. Die
Herstellung eines Aerosols aus Feststofthaufwerken setzt sich zusammen aus dem Dosieren des Fest-
stoff-Massenstromes und dessen anschlieBendem Dispergieren in einen Gasstrom. Die Giite der Dosie-
rung ist fiir ein konstante Partikelbeladung des Gasstroms mafB3geblich. Durch das Dispergieren wird das
Haufwerk in einem vorgegebenen Gasstrom zerteilt. Dabei ist eine Desagglomeration erforderlich, da die

Feststoffteilchen durch Haftkréifte verschiedener Art (Fliissigkeitsbriickenkrifte, van-der-Waals-Krifte,
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Krifte auf Grund elektrostatischer Aufladung) in Form von Agglomeraten gebunden sind. Feinkornige
Pulver agglomerieren besonders stark [E. Die Agglomeration kann im trockenen und feuchten Haufwerk
stattfinden, wenn agglomerierende Bedingungen vorherrschen, aber auch in der Dispersion, beim Zu-
sammenstofl von Partikeln, die im Gas dispergiert sind. Auch natiirliche Aerosole sind agglomeriert. Die
Desagglomeration der Agglomerate findet durch die Scherkrifte des stromenden Gases und durch die
Wandreibung im Stromungskanal statt. Beanspruchungen in geradlinigen Rohrstromungen von unterhalb

von 100 m/s geniigen jedoch nur zur Auflésung von groben Agglomeraten [d}—_l

Die im Rahmen dieses Projektes zu MefBzwecken eingesetzten Modellaerosole wurde aus Haufwerken
hergestellt. Dazu wurde im ersten Projektabschnitt ein Aerosolgenerator aufgebaut. Durch den Einsatz
verschiedener Ausgangsstoffe lassen sich so unterschiedliche Modellaerosole unter definierten Bedin-

gungen erzeugen. Beispiel hierzu sind Feinststdube aud Hartholz, Cellulose und Getreidemehl.

2.3.3 Diesalrul

Im ersten Projektabschnitt konnte anhand von Messungen gezeigt werden, dafl im Gegenstromreaktor
eine Abluftreinigung von Schwelrauch moglich ist. Aufbauend auf diese Ergebnisse wurde in diesem
Projektzeitraum untersucht, in wie weit Abgase aus Dieselmotoren im Gegenstromreakor nachbehandelt
werden konnen. Dieselmotoren emittieren neben anderen Schadstoffen wie gasformigen Kohlenwasser-
stoffen (VOC) und Kohlenmonoxid (CO) auch Rufpartikel. Die Ruflpartikel entstehen bei der unvoll-
staindigen Verbrennung von Kraftstoff im Brennraum des Motors. Wéhrend im Brennraum der Durch-
messer der Partikel einige wenige Nanometer betrigt, wéchst der mittlere Durchmesser der Partikel durch
Agglomeration im weiteren Abgasweg auf einige 100 nm an. Das Partikelspektrum liegt damit im Be-
reich von 0,01 - 0,25 um Die Partikelkerne bestehen dabei primér aus elementarem Kohlenstoff auf de-
nen gasformige Abgasbestandteile wie leichfliichtige Kohlenwasserstoffe, Sulfate und Wasser adsorbie-
ren [I.D_J.l Je nach Motor und Betriebszustand variiert die Partikelzusammensetzung erheblich. Durch die
kleinen Durchmesser der Partikel und die adsorbierten Kohlenwasserstoffe weist Dieselruf} ein besonders
gesundheitsgefdhrdendes Potenzial auf, was sich in zunehmend strengeren Grenzwerten fiir diese Schad-
stoffklasse ausdriickt. Fiir die Versuche mit Dieselrul konnte das Aerosol nicht aus einem Haufwerk
erzeugt werden. Partikel aus Dieselrull weisen starke Adhisionskrifte untereinander auf und konnen
daher nicht vollstdndig redispergiert werden. Aus diesem Grund wurde ein reales Dieselabgas eingesetzt,
daf} von einem Kleindiesel erzeugt wurde. Der 4-Takt-Dieselmotor ist an einen Generator gekoppelt, iiber
den durch elektrische Verbraucher die Leistungsabgabe im Bereich von 1500 bis 5500 Watt stufig einge-

stellt werden kann. Uber eine verstellbare Abgasriickfiihrung kann die Sauerstoffkonzentration der
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Verbrennungsluft eingestellt werden. Das Abgas wurde durch den Reaktor geleitet, dem ein Schallddmp-

fer vorgeschaltet wurde.

Abb. 2.2: Kleindieselmotor fiir die Versuche mit Dieselabgas.

24 Bestimmung der Partikelbeladungen

Um die Partikelbeladungen der Abluftstrome messen zu konnen, wurde in diesem Projekt ein gravimetri-
sches MeBverfahren mit Planfiltern in Anlehnung an VDI 2066 [ingesetzt. Dabei wurde das Mefver-
fahren auf die speziellen Erfordernisse der aufgebauten Versuchsapparturen abgestimmt. Auf Grund der
geringen Volumenstrome mufiten geeignete Filterkdpfe zur Aufnahme von Planfilter speziell entwickelt
und angefertigt werden. Wirkungsweise und Aufbau dieser Apparatur sind bereits im ersten Berichtlﬂ]
dargestellt. Insbesondere an die Wégung der Filterproben werden durch die geringen Filterbeladungen
erhohte Anforderungen gestellt. Grundlage des Verfahrens ist eine isokinetische Entnahme eines Teil-
stromes aus der Abluft, die Abscheidung des enthaltenen Staubes auf einem Filter mit definierter Trenn-

grenze, sowie die zeit- und volumenbezogene gravimetrische Ermittlung der Staubmasse.

Auf Grund der kleinen PartikelgroBen wurden Filtermembranen aus Cellulose-Nitrat (Porengrofe
0,1 pm) und Faservliesfilter aus Glasfaser (Faserdurchmesser 1,2 pm) sowie Quarzfaser (Faserdurchmes-
ser 1 um) eingesetzt. Filtermembranen aus Cellulose-Nitrat wurden fiir die Versuche mit dem Réaucher-
aerosol eingesetzt, da dieser Filtertyp die geringste Porengrofle aufweist und somit fiir eine Totalfiltration

der Partikel dieses Aerosoles geeignet ist.
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Quarzfaserfilter wurde fiir Feinstdube und Dieselru3 eingesetzt. Das Filtermaterial ist temperaturstabil

bis 850 °C und ist daher fiir die thermischen Analyse der Filterbeladung geeignet.

Die Filterbeladung wurde durch eine Differenzwédgung der Proben auf einer Analysenwaage (Ablesege-
nauigkeit 1/100 mg) bestimmt. Alle Filter muften vor der Wégung elektrostatisch entladen werden, da
durch das Handling, sowie durch den eigentlichen MeBvorgang diese teilweise erheblich statisch aufge-
laden wurden. Eine optische Auswertung der Filterproben erfolgte an einem Lichtmikroskop und an ei-

nem Raster-Elektronen-Mikroskop (REM).
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3 Zund- und Umsatzver halten von organischen Aerosolen
31 Thermische Analysemethoden

Die Abluftreinigung von organischen Aerosolen hat die vollstindigen Umsetzung aller Kohlenwasser-
stoffe zum Ziel. Oberhalb einer charakteristischen Ziindtemperatur werden organische Partikel mit Luft-
sauerstoff zu CO, und H,O umgesetzt. Partikel in technischen Abluftstromen sind in der Regel aus ver-
schiedenen Stoffe zusammengesetzt. Daher existiert keine klar abgegrenzte Ziindtemperatur der Partikel.
Vor dem eigentlichen Ziinden der Partikel kdnnen ab einer gewissen Temperatur durch einen thermi-
schen Zersetzungsvorgang bereits vorhandene leichtfliichtige Kohlenwasserstoffe abdampfen bzw. durch

die thermische Zersetzung neu entstehen.

Daher muf} bei der Festlegung der Betriebstemperatur und der Verweilzeit der Schadstoffe in der Reakti-
onszone diese so gewihlt werden, dal} alle partikel- uns gasférmigen Schadstoffe umgesetzt werden. Um
diese Parameter fiir verschiedene oxidierbare Partikel zu ermitteln sind verschiedene thermische Unter-
suchungen notwendig, da Messungen im Gegenstromreaktor auf Grund des axialen Temperaturprofiles
keine eindeutige Aussagen zur Umsetzung der Partikel ermdglichen. Dazu wurden die Partikel in einer
der Abluft vergleichbaren Atmosphére (synthetische Luft) bei definierter Temperatur umgesetzt. Als
Parameter fiir die Partikelumsetzung wurde das in der Verbrennungsluft enthaltene Kohlendioxid heran-
gezogen, da innerhalb dieses Projektes eine aufwendige Online-Partikel-MeBtechnik nicht vorgesehen
war. Um den Massenverlust der Partikel in Abhéngigkeit der Temperatur zu ermitteln wurden eine ther-

mogravimetrischen Analyse (TGA) mit angeschlossenem Wiarmetonungssensor (DSC) durchgefiihrt.
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Abb. 3.1: Verlauf des Gewichtes (TGA) und Warmetonung (DSC) einer Hartholzstaubprobe.
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Beispielhaft ist in Abb. 3.1 der Verlauf der Masse und der Warmetonung iiber der Temperatur einer Pro-
be aus Hartholzprobe abgebildet. Im Diagramm lassen sich zwei Bereiche erkennen. Im Bereich ab etwa
280 °C findet die Umsetzung der Partikel und damit die GroBen- bzw. Massenabnahme durch eine ther-
mische Auflosung der Partikel, der Sublimation der organischen Partikelmasse vom &ufleren Rand her
statt. Mit zunehmender Temperatur beginnt die oxidative Umsetzung der Partikelmasse. Bei einer Tem-
peratur von ca. 500 °C ist bereits 95 % der urspriinglichen Partikelmasse abgebaut. Bei den hier vorlie-
genden Proben (Haufwerk mit Partikelgrofen dp < 10 um) ist der geschwindigkeitsbestimmende Teil-
schritt des Reaktionssystems Partikel/Sauerstoff der Stofftransport der Reaktionskomponenten durch den
das Partikel umschlieBenden Gasfilm [@ Oberhalb von 550°C konnten mit diesem Analysensystem
keine Messungen ausgewertet werden: Wie sich aus dem Diagramm entnehmen 146t, erfordert eine voll-

stindige Umsetzung dieser Partikel einen hohere Temperatur.

3.2 Temperatur-programmierte-Oxidation (TPO)

Eine zusatzliche Information {iber den Verlauf der Partikelumsetzung liefert eine Analyse der durch die
gasformigen Verbrennungsprodukte wie Kohlendioxid (CO,), die bei der vollstindigen Verbrennung
entstehen. Dazu wurde eine Versuchsanlage aufgebaut in der durch einen kontinuierlichen langsamen
Temperaturanstieg, sowie einer kleinen Probenmenge auf einer warmeleitenden Unterlagen, Messungen
bei ndherungsweise isothermen Verhéltnissen durchgefiihrt werden konnen. Die Partikel wurden auf
einer metallischen, porésen Unterlage aufgetragen und in einem abgeschlossenen Testreaktor auf 600 °C

aufgeheizt. Der Trager wurde dabei kontinuierlich mit Luft durchstromt.

Der Probenhalter besteht aus insgesamt zwei metallischen Filtern, wobei sich in einem die untersuchten
Partikel befinden und das andere bei der Versuchsanordnung als Abdeckung dient. Die Probentemperatur
wurde durch ein Thermoelement, das zwischen den beiden Filtern angebracht wurde, gemessen. Der
elektrisch beheizte Testreaktor besteht aus einem gasdichten Gehduse mit Anschliissen fiir Spiilluft, Ana-
lyseleitungen und Temperaturmessungstelle im Reaktorblock. Zur Versuchsdurchfiihrung wird der Reak-
tor, ausgehend von Raumtemperatur mit einem Anstieg von ca. 10 K/min, auf die Maximaltemperatur
von ca. 600 °C aufgeheizt (@) Wihrend dieses Aufheizvorganges wird der Reaktor mit einem
konstanten Strom von 40 I/h synthetischer Luft (80 Vol % N,, 20 Vol % O,) gespiilt. Ab einer, fiir die
jeweiligen Probe charakteristischen Temperatur setzt die Oxidation der Partikel mit dem Sauerstoff des
Spiilgases ein. Der CO,-Anteil in der Spiilluft wurde mittels Differenzmessung zwischen unbeladenem
und beladenem Spiilgas durch ein Infra-Rot-Spektrometer (URAS14, Hartmann & Braun) gemessen und
zusammen mit der Reaktortemperatur auf einem MeBwertschreiber (Multireg C 734, Siemens) registriert

und anschlieBend ausgewertet. Ein FlieBbild der aufgebauten Versuchsanlage ist in A@gezeigt. Der
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Verlauf der Probentemperatur sowie der auf den Maximalwert bezogenen CO,-Konzentration in der

Spiilluft ist in Abb 3.2 dargestellt.
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Abb.3.2: FlieBbild der Versuchsdurchfiihrung zur isothermen Umsatzbestimmung von Partikel iiber die

CO,-Messung.
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Abb.3.3 :Temperatur im Reaktor und CO,-Molanteil in der Spiilluft bei der Oxidation von Glanzruf3.
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In Abb 3.4 und Abb. 3.5 ist die bezogenen CO,-Konzentrationen in der Spiilluft {iber der Probentempera-

tur fiir GlanzruB3- und Hartholzpartikel dargestellt. Wie die Mefergebnisse zeigen, ziinden diese Partikel

bereits bei Temperaturen um 300°C. Allerdings sind Temperaturen deutlich tiber 500°C notwendig, um

alle organischen Bestandteile vollstindig zu oxidieren. Ein dem Analysegerit vorgeschalteter Analysefil-

ter zeigt, daf} sich beim Durchfahren der Temperaturrampe durch eine unvollstindige Verbrennung der

organischen Partikelmasse Rauch bildet, der sich als deutliche Farbung auf einem MeBgasfilter nieder-

schliagt. Mit den MeBergebnissen kann die Kohlenstoftbilanz der Partikelverbrennung nicht geschlossen
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werden und somit alleine aus den gemessenen Werten fiir die Kohlendioxidkonzentration keine Reakti-

onskinetik fiir die Partikelverbrennung abgeleitet werden.
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Abb.3.4: GlanzruB. Abb.3.5: Hartholzpartikel Jeluxyl HaHo 120/f.

Jedoch 14Bt sich sich bei einer zusammenfassenden Darstellung der MeBergebnisse (Abb. 3.6) erkennen,
daf bei den Versuchsbedingungen die untersuchten organischen Partikel bei Temperaturen um 600°C

vollstindig umzusetzen.
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Abb.3.6: Temperaturen fiir Vollumsatz von partikelformigen Abluftbeladungen.

Die Untersuchungen an abgeschiedenen Aerosolpartikeln zeigen, da3 die Temperaturen, die im Versuch
notwendig sind, um die Partikel umzusetzen, deutlich unter den Kopftemperaturen im Gegenstromreaktor
liegen, die im Versch auch bei verhdltnisméaBig langsamer Stromungsgeschwindigkeit (w =~ 1 m/s) und
der daraus resultierenden vergleichsweise hohen Verweilzeit in der heilen Zone notwendig sind, um
Vollumsatz zu erhalten. Durch eine hohere Verweilzeit der Partikel, z.B. durch ein geeignetes Riickhalte-
system fiir die Partikel in der heilen Zone kann die Betriebstemperatur gesenkt werden, gleichzeitig ist

eine hohere Stromungsgeschwindigkeit und damit eine optimierte Raumausbeute des Reaktors moglich.
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3.3 Heil¥filtration

331 Zid

Feststoffpartikel wie Stdube oder Rufl bendtigen mit steigendem Durchmesser eine zunehmend hohe
Verweilzeit zur vollstindige Umsetzung des organischen Materials. Um auch bei hohen Gasgeschwin-
digkeiten Vollumsatz zu erreichen miissen die Partikel in der heilen Zone zuriickgehalten werden. Bei
einer entsprechender Temperatur des Riickhaltesystem werden die Partikel dann dort vollstdndig umge-
setzt. Evtl. in der Abluft vorhandene gasformige Schadstoffe, sowie nicht vollstindig umgesetzte
Verbrennungsprodukte, werden je nach Verfahrenskonzept in einer homogenen Reaktion mit Luftsauer-

stoff oxidiert, oder katalytisch umgesetzt.

Um die Partikel in der heilen Zone des Reaktors zurlickzuhalten, sind Filter aus temperaturbestindigen
Materialien notwendig. Geeignet sind keramische und hochtemperaturbestéindige metallische Werkstoffe.
Das Filter mul3 dabei eine Dauerbestandigkeit gegeniiber Temperaturen tiber 600 °C aufweisen, aber
auch eine Thermoschockbestindigkeit. Ein Thermoschock tritt beim Aufheizen des Apparates, sowie
beim Ziinden und Abbrennen von auf der Filterfliche akkumulierten Partikeln auf. Hier liegt der Nachteil
bei den bekannten keramischen Materialien wie Cordierit, die bei ausgeprégten Temperaturgradienten im
Werkstiick durch Rifibildung versagen konnen. Filter aus metallischen Werkstoffen (Sintermetalle, Fa-

serfilter) sind dagegen wesentlich bestdndiger.

Durch das Filter wird ein zusétzlicher Druckverlust im Apparat hervorgerufen, der bei den grofien Volu-
menstromen, die in Abluftreinigungsanlagen behandelt werden, aus betriebswirtschaftlichen Griinden
gering gehalten werden mufl. Die genannten Anforderungen erfiillt ein zur OberflichenvergroBBerung

gefaltetes metallisches Faserflies als Filter.

3.3.2 Vorversucheam Metallfilter

Durch eine Widerstandsbeheizung des Material kann in einem vergleichsweise einfachen Versuchsauf-
bau die Umsetzung abgeschiedener Partikel bei verschiedenen Filtertemperaturen untersucht werden.
Parallel dazu kann durch die Messung des Druckverlustes am Filter eine Beziehung fiir diesen abgeleitet
werden. Durch die Widerstandsbeheizung 148t sich der metallische Faserfilter, ohne Durchstromung,
schnell auf eine Temperatur oberhalb der Ziindtemperatur anheben. Dies kann im Falle der Abluftreini-
gung von organischen Aerosolen im Gegenstromreaktor genutzt werden, um eine periodische Regenera-
tion durch das Abbrennen abgelagerter Partikel durchzufiihren. Bei der feingliedrigen Faserstrukur des
Filters wird, bei einer Regeneration im Luftstrom, ein maB3geblicher Anteil der Warme mit der Abluft

abgefiihrt. Eine periodische Regeneration des Filters im Luftstrom ist dann moglich, wenn die Differenz
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zwischen der maximalen Heizleistung und der Wérmeabfuhr durch die Abluft sowie durch die Reaktor-

hiille ausreicht, um die Ziindtemperatur der Partikel zu erreichen.

Die Wirmemenge, die mit der Abluft ausgetragen wird, hebt durch den internen Wérmeriicktausch das
Temperaturniveau im Reaktor und heizt damit die Abluft vor. Mit abnehmender Zeitdauer zwischen den
Regenerationsschritten nimmt das Temperaturprofil im Reaktor eine zeitlich konstante Form an. Damit
148t sich eine kontinuierliche Regeneration des Filters erreichen. Um einen genauen Aufschluf iiber den
Anteil der ausgetragenen Wirmemenge zu kennen wurden Vorversuche an einem Teilstiick eines Filters

durchgefiihrt.

3.3.3 Versuchsapparatur

Fiir Umsatzmessungen an partikelbeladenen Luftstromungen, sowie zur Untersuchung des Druckverlus-
tes des Partikelfilters bei unterschiedlichen Durchsétzen und Temperaturen verursacht wird und zur Be-
stimmung des Warmeiiberganges Filter/Luft wurde eine weitere Versuchsanlage aufgebaut. In einer spe-
ziell firr diese Zwecke konstruierten Apparatur konnen Filterproben plaziert werden, durch die ein regel-
barer Luftstrom geleitet werden kann. Durch eine direkte Beheizung konnen zu Versuchszwecken die
Filtertemperaturen eingestellt werden. Die Beheizung findet in zwei Phasen statt. In der ersten Phase
(0...1,5 s) wird die Probe mit einer hohen Heizleistung bis auf Versuchstemperatur aufgeheizt. Anschlie-
Bend wird mit vermindertet Leistung in der zweiten Phase (1,5...90 s) diese Temperatur gehalten. Die
Dauer der Autheizphase, sowie der Heizleistung in der zweiten Phase sind vom Luftstrom abhéngig und
miissen jeweils fiir die entsprechenden Versuchsbedingungen ermittelt werden. Die zur Beheizung des
Filters notwendige hohe Stromstérke bei Niederspannung wurde durch regelbare Trenntransformatoren
bereitgestellt. Zur Steuerung der Beheizung wurde ein Prozefregler (Siemens, SIPART DR 24) einge-

setzt.

Im Zu- und Ablauf der Luft und im Filter sind Thermoelemente (Typ K) angebracht. Uber einen Diffe-
renzdruckaufnehmer (Fa. Halstrup) wird der Druckabfall {iber den Filter bestimmt. Eine nachgeschaltete
Gasanalyse mit einem Infra-Rot-Spektrometer (URAS 14, Fa. Hartmann & Braun) ermdglicht eine Be-
stimmung des Verbrennungsproduktes CO, und von gasformigen Kohlenwasserstoffen durch einen
Flammen-lonisations-Detektor (FID, Fa. Rathfisch). Die Partikelbeladungen der Gasstroéme wurden mit
der Planfiltern gravimetrisch bestimmt. Die MeBBwerte werden an der Anlage iiber einen MeBwertschrei-
ber (Multireg 1732, Fa. Siemens) erfafit. Bei der Anzahl der angeschlossenen Sensoren konnte so eine

Datenerfassungsrate von 0,1875 s verwirklicht werden.
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Abb. 3.7: Versuchsapparatur mit direkte Filterbeheizung zur Ermittlung von spezifischen Ziindtempera-

turen von organischen Aerosolen, Wérmeiibergangsverhalten des Filtermaterials sowie des

Druckverlustes.
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3.34 Ergebnissean der Versuchsapparatur

Das periodischen Ziinden von auf dem Filter abgeschiedenen Partikeln wurde im kalten Luftstrom unter-
sucht. Dazu wurden vorbeladene Filter sprungformig auf die MefStemperatur aufgeheizt und anschlieend
60 s auf dieser Temperatur gehalten. In Abb 3.8 sind gemessene Temperaturverldufe fiir einen vorbela-

denen Filter mit einer Belegungsdichte von 25,5 gp/m’s einem unbeladenen gegeniibergestellt.
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Abb. 3.8: Temperaturverlauf in Filter ==b =26 g/m’, —b = 0,0 g/m’, oben Filtertemperatur, unten Tem-

peratur im Gasstrom nach Filter.

Bei der dargestellten Temperatur im Filter von 480 °C ziindet ein Teil der abgeschiedenen Partikel. Die
Temperaturerhdhung durch den Partikelabbrand erhitzt das Filtermaterial. Durch die pordse Struktur ist
die Wérmeleitung zwischen dem Temperatursensor und dem Filtermaterial behindert, die gemessene
Temperatur ist von der Luftstromung beeinfluflt, so daB3 die tatséchliche Filtertemperatur iiber der gemes-

senen Temperatur liegt.
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Abb. 3.9: Filtertemperatur, CO,- und Kohlenwasserstoff-Konzentration bei einer sprungformigen Tempe-

raturinderung eines vorbeladenen Filters (Stirke, b=38 gp /m’, Filterbelastung 1067

m’/(m’h)).
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In Abb. 3.9 sind MefBergebnisse eines vorbeladenen Filters gezeigt. Dabei wurde eine gewisse Menge an
Feinstaub auf einem Filter sprungformig auf Versuchstemperatur beheizt. Dieser Versuch wurde mit
unterschiedlichen Temperaturen aber jeweils derselben Staubmenge durchgefiihrt. Oben links erkennt
man beim Aufheizen die Temperaturerhohung, die durch die Reaktionswérme der Partikelverbrennung
entsteht. Mit zunehmender Versuchstemperatur entstehen deutlich mehr Kohlendioxid und gasformige
Kohlenwasserstoffe als Verschwelungsprodukte. Bei den Versuchen oberhalb 600 °C ist die Menge des
durch die Verbrennung entstehenden Kohlendioxids vergleichbar. Dies deutet darauf hin, da3 bereits bei
einer Filtertemperatur von 600°C ein Grofteil der Partikelmasse umgesetzt ist.. In Abb. 3.10 sind die

MeBergebnisse der CO,-Konzentration einer Versuchsreihe zusammengefalit.
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Abb.3.10: CO,-Entwicklung bei unterschiedlichen Filtertemperaturen. b =38 g/m’, Filterbelast-
ung 3200 m*/(m*h).
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Abb.3.11: Bildung und Abbau einer Koksschicht auf dem Filter (b =26 gsuke /mkiter, F ilterbelastung
3200 m*/(m’h)).

In Abb. 3.11 wurde von einem Beladungszustandes des Filters ausgegangen. Dieser wurde zunéchst auf
450°C aufgeheizt und auf dieser Temperatur 60 s gehalten. Bei dieser Temperatur ist das Partikelmaterial
nicht vollstéindig umgesetzt. Daher wurde der Versuch bei einer jeweils um 100°C hoheren Temperatur
wiederholt. Da keine neuen Partikel auf das Filter kamen, zeigt sich anhand der MeBwerte, das sich durch
die sprungformige Temperaturerhohung auf 450°C thermische Zersetzungsprodukte (Koks) gebildet ha-
ben, die auch bei Temperaturen iiber 750°C noch nicht vollstdndig zu oxidieren sind. Daraus 146t sich die
SchluBfolgerung ziehen, daBl zu niedrige Temperaturen bei einer perodischen Regeneration auf Dauer

eine schwer zu entferndene Filterbeladung erzeugen konnen.

3.3.5 Kontinuierliche Regeneration

Um die beim Einsatz des Filters im Gegenstromreaktor vorherrschenden Betriebsbedingungen zu simu-
lieren, wurden Versuche durchgefiihrt mit staubbeladener Luft und beheiztem Filter. Ziel war es, die
Temperatur zu ermitteln, bei der die kontinuierliche Regeneration gelingt. Kriterium fiir diese Tempera-
tur ist es, dal der Druckverlust iiber das Filter bei konstanten Versuchsbedingungen nicht ansteigt. In
Abb. 3.12 ist exemplarisch ein Versuchsergebnis gezeigt bei der keine kontinuierliche Regeneration er-
reicht wird. Im ersten Abschnitt wird bei 650°C der Filter erkennbar an dem Druckanstieg durch Aufbau
eines Filterkuchens zunehmend beladen. Bei anschlieBenden 800 °C gelingt eine Regeneration, der

Druckabfall iiber den Filter sinkt auf den urspriinglichen Wert.
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Abb.3.12: Kontinuierliche Regeneration - Ermittlung der Regenerationstemperatur. (Staubbeladung der
Luft 30 mg/m’, Filterbelastung 3200 m*/(m*h).

Bei 750°C am Filter gelingt bei dem untersuchten Feinstaub (Stérke) eine kontinuierliche Regeneration,
der Druckverlust steigt im Versuch auf einen konstanten Wert und fallt nach dem Abkiihlen auf den ur-

spriinglichen Wert (Abb. 3.13).
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Abb.3.13: Staubbeladung der Luft 30 mggmb/Nm3 Luft, Filterbelastung 3200 m3/(m2h), kontinuierliche Re-
generation bei 750 °C, Druckabfall {iber dem Filter sinkt auf den urspriinglichen Wert.
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4 Konzepte des Gegenstromreaktors

41 Aufbau des Reaktors

Wie in Kapitel lmargestellt, lassen sich in einem Gegenstromreaktor im wesentlichen 3 Funktionseinhei-
ten unterscheiden. Es sind dies zum einen die Ein- und Auslaufbereiche, in denen die zu reinigende Ab-
luft auf die zahlreichen Stromungskanile aufgeteilt wird. Bei der zweiten Funktionseinheit handelt es
sich um die Warmeiibertragungszone (sog. inerte Zone), in der die einstromende Abluft aufgeheizt wird.
Und schlieBlich einen Reaktionsbereich im Kopf des Reaktors (aktive Zone), in dem die Schadstoffe
umgesetzt werden. In diesem Bereich herrscht die hochste Temperatur des Reaktors, hier sind Anfahr-
und Stiitzheizung sowie die Umlenkzone integriert. Fiir den Aufbau eines Gegenstromreaktors sind un-
terschiedliche Konzepte moglich. Ein am Institut fiir Chemische Verfahrenstechnik untersuchtes Konzept
besteht aus modifizierten keramischen Wabenkatalysatorstrukturen. Dieses Konzept hat sich auf Grund
von Werkstoffproblemen und einer aufwendigen Anstromung fiir die Abluftreinigung nicht bewéhrt. Das
zweite Konzept besitzt metallische Wénde mit dazwischen angeordneten Strukturen als Abstandshalter
und zur Erh6hung des Wirmeiibergangs. Fiir die Versuche zur katalytischen Abluftreinigung wurde zur
Beschichtung der Strukturen ein System aus Aluminiumoxid als sog. Washcoat und einem Edelmetallka-
talysator eingesetzt. In A@.l ist ein schematischer Aufbau des Gegenstromreaktors mit metallischen

Wiénden gezeigt.

Gegeniiber dem keramischen Aufbau bietet eine metallischen Bauweise mehrere Vorteile. Zunichst las-
sen sich fertigungstechnisch bedingt komplexere Bauweisen wirtschaftlicher realisieren. Der speziell
entwickelte Reaktor zur thermischen Nachverbrennnung von partikelbeladenen Abluftstromen besteht
aus ebenen, parallelen Stromungskanélen, die im Gegenstrom durchstromt werden. Trennwinde; Ab-
standshalter sowie der Reaktormantel bestehen dabei durchgehend dichtungsfrei aus temperaturbesténdi-
gem Werkstoff (1.4893). Der Temperaturgradient zwischen dem kalten Ende und der Reaktionszone,
sowie die Temperaturwechselbestindigkeit sind bei dieser Bauweise, im Vergleich zur keramischen
Bauweise, unproblematisch. Bei Verschmutzungen durch Partikelablagerungen speziell in der kalten
Zone kann der gesamte Reaktor auf Ziindtemperatur aufgeheizt werden, um so eine thermische Abreini-

gung einzuleiten.

Die gleichméBige Anstromung der einzelnen Kanéle ist bei der vorliegenden Bauform von besonderem
Interesse. Dazu wurden unterschiedliche Reaktorvarianten entwickelt und mit verschiedenen Methoden

Untersuchungen zu deren optimalen Gestaltung durchgefiihrt.
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Fiir die Einbaustrukturen wurden geometrische Formen entwickelt, die sich speziell fiir jede Anwendung

durch einen besonders hohen Wérmetibergang bei gleichzeitig moderatem Druckverlust auszeichnen.

Metallische Trennwéande
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Abb. 4.1: Schematischer Aufbau des Gegenstromreaktors in metallischer Bauweise.

Im ersten Projektabschnitt wurden metallische Gegenstromreaktoren in unterschiedlicher Bauweise un-
tersucht. Zur Abluftreinigung von staubformigen Aerosolen sowie von Schwelrauch wurde ein Reaktor-
typ mit groBen Spaltweiten (d; = 15 mm) und monolithischem Katalysator in der aktiven Zone eingesetzt
(GSTR1). Die Untersuchungen zeigten, da3 ab einem gewissen Temperaturniveau Vollumsatz von parti-
kel- und gasférmigen Schadstoffen zu erreichen ist. Allerdings zeigte sich , daf} die notwendige Verweil-
zeit fiir Vollumsatz der Partikel relativ hoch war. Daher kann die untersuchte Bauform nur bei geringen
Raumgeschwindigkeiten eingesetzt werden, was einer wirtschaftlichen Umsetzung des Konzeptes entge-
gensteht. Die bei dieser Bauform auf Grund der groflen Spaltweite relativ geringe spezifische
warmetiibertragende Fliche schldgt sich auch in einer vergleichsweise niedrigen Wérmeintegration

nieder, welche mefbar ist durch eine im Vergleich zu anderen Bauformen hohe Differenz zwischen Ein-
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che mefbar ist durch eine im Vergleich zu anderen Bauformen hohe Differenz zwischen Ein- und Aus-

trittstemperatur.

Daher wurde eine Apparateoptimierung mit den Zielen Verbesserung der Wérmeintegration und der
Steigerung der Raumgeschwindigkeit durchgefiihrt. Zunédchst wurde zur Verbesserung der Warmeinteg-
ration durch kleinere Spaltweiten die wéirmeitibertragende Flidche erhdht. Zusétzlich wurden verschiedene
Strukturen untersucht zur Intensivierung des Wérmetransportes zwischen den Kanédlen. Als Ergebnis
dieser Untersuchungen wurde ein Reaktor zur Abluftreinigung aufgebaut mit Abstandshalter zwischen
den Kanilen aus gewendelten Blechstreifen (GSTR2). Dabei konnten eine stark verbesserte Warmeinteg-
ration erreicht werden. An dieser Bauform wurden Versuche zur thermischen Inaktivierung von keimfa-
higen Partikel (Hefen) in Luftstromen durchgefiihrt. Eine weitere Optimierung der Warmeintegration
wurde erreicht indem die Drahtwendeln gegen ein flachige fischgratformig gepragte Blechstruktur ausge-
tauscht wurden (GSTR4). Die meB3bare Differenz zwischen Ein- und Austrittstemperatur bei einer Raum-
geschwindigkeit von 3000 1/h" lag dabei unter 10 K. In der nachfolgenden Tabelle ist eine Ubersicht
iiber die verschiedenen realisierten Bauformen gezeigt. Unterschiede liegen je nach Anwendungsgebiet

in der Gestaltung der Ein- und Austrombereiche sowie im Wirkungsgrad des Wairmeriicktausches.
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4.2 Der Gegenstromreaktor mit integriertem Helil3gasfilter

Zugrunde gelegt wurde dabei der Aufbau als metallischer Plattenapparat, allerdings ergdnzt um einen
Partikelfilter im Kopfbereich. Im wesentlichen 148t sich der Aufbau in drei Funktionsbereiche Unterglie-
dern: dem Ein- und Austrombereich, der Warmeiibertragerzone und dem Kopfbereich mit integriertem

Heifgasfilter.

421 Ein-und Audlaufbereiche

Im Gegenstromreaktor kdnnen Partikel an den Einbauten und den Kanalwénden des Reaktors abgeschie-
den werden. Fiir den Langzeitbetrieb mit organischen Aerosolen mufl daher die Verschmutzungsneigung
des Gegenstromreaktors u.a. durch eine geeignete Stromungsfiihrung minimiert werden. Die Bestimmung
der EinfluBgroBen auf die Verschmutzungsneigung des Reaktors wurden Vorversuche an einem Stro-

mungsmodell vorgenommen.

Die Verschmutzung des kalten Teils des Reaktors durch abgeschiedene Partikel fiihrt zu einem ver-
ringerten Warmeiibergang und verursacht dadurch einen vermehrten Wiarmeaustrag und somit héhere
Betriebskosten. Beldge an den Kanalwidnden und Einbauten organischen Ursprungs lassen sich, wie vor-
hergehende Untersuchungen mit Holzrauch und Feinstaub zeigten, bei Temperaturen um 600°C oxidativ
abreinigen. Starke Verschmutzungen bedingen jedoch kurze Intervalle fiir die thermischen Reinigungs-
schritte. Fiir die Verschmutzung der Einbauten und der Kanalwénde kdnnen verschiedene Ursachen ge-
nannt werden: Zum einen laden sich Partikel durch Reibung und StoBeffekte beim Transport elektrosta-
tisch auf. Dies ist besonders bei trockenen Feinstduben wie dem untersuchten Holzstaub mit eine Ursa-
che fiir die Partikelabscheidung. Eine leicht realisierbare Mafinahme dagegen ist z.B. eine elektrisch leit-
fahige, metallische Bauweise mit durchgehendem Potenzialausgleich.

Durch eine ungiinstige Stromungsfithrung der Abluft kann es, besonders im Einlaufbereich des Reaktors,
nach vorhergehender Agglomeration von Partikeln zu Abscheidungen durch Tréigheitskrifte kommen.
Zur Bestimmung der Strdmungsverhiltnisse in diesen Bereichen wurden Stromungsuntersuchungen mit
der Ammoniak-Methode [lmmd Versuche mit staubbeladener Luft durchgefiihrt. Dabei wurden ver-
schiedene Geometrie-Parameter im Einlauf varriert und ihr Einflul auf die Stromungsverteilung bzw.
Ablagerungen untersucht. In .2 sind Versuchsergebnisse abgebildet. Helle Bereiche entsprechen
dabei einer schlechten Durchstromung, dunkle Bereiche werden bevorzugt durchstromt. Versuchsreihe
a.) zeigt ein Einlaufhéhe/Kanalbreitenverhiltnis H/B =1,0. Bei kleinen Stromungsgeschwindigkeiten
wird die Kanalbreite durch die Strémung nur unvollstdndig ausgenutzt. Als Folge davon sinkt der Grad

des Wirmeriicktausches, da sich besonders bei kleineren Geschwindigkeiten zunehmend Bereiche mit
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ungiinstiger Durchstromung ausbilden. Wie in A.Z b.) gezeigt wird bei einem Einlaufthohe/Kanal-
breitenverhéltnis H/B = 0,5 und Stromungsgeschwindigkeiten zwischen 0,9 und 6 m/s eine im Vergleich
zu Abb. 4.2 a.) gleichméBigere Verteilung der Stromung {iber die gesamte Kanalbreite erreicht. Um die
Auswirkungen verdnderter Einlaufgeometrien auf die Ablagerungen in diesen Bereichen bzw. in den
anschlieBenden Stromungskanélen des Reaktors zu untersuchen, wurde im Modellkanal Untersuchungen
mit verschiedenen Geometrien und Stromungsgeschwindigkeiten durchgefiihrt. In der 4. Spalte von Abb.
4.3 sind exemplarisch Ergebnisse zur Verschmutzungsneigung der Kanéle des Gegenstromreaktors mit
Feinstaub abgebildet. Erkennbar sind Ablagerungen im Einlaufbereich, die bei seitlichen Anstrémung im
untersuchten Geometrie und Geschwindigkeitsbereich eine dhnlich hohe Wachstumsrate aufwiesen. Aus
Griinden der Verschmutzungsneigung sollte daher eine umlenkungsfreie Stromungsfiihrung in den Roh-

gaskanilen gewihrleistet werden.
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Abb. 4.2: Durchstromung des Gegenstromreaktors bei seitlicher An- und Abstrémung
a.) H/B=1,0; b) H/B =0,5.

Geschwindigkeitsmessungen der austretenden Luft am oberen Rand am dargestellten Versuchsaufbau
zeigten ein vergleichbares Ergebnis. Ein Hohen/Breiten-Verhéltnis von 0,5 fithrt im untersuchten Ge-

schwindigkeitsbereich zu einer gleichmiBigen Stromungsverteilung.
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Abb. 4.3: Geschwindigkeitsprofile in den Stromungskanédlen eines Gegenstromreaktors bei unterschiedli-

chen Einlaufgeometrien.

4.2.2 Ergebnis

Partikelbeladene Luftstrome in Rohrleitungen miissen zu Minimierung von Ablagerungen mit hohen
Geschwindigkeiten transportiert werden Aus diesem Grund werden hohe Strémungsgeschwindigkeiten
auch beim Gegenstromreaktor im Aerosolbetrieb angestrebt. Mit steigender Stromungsgeschwindigkeiten
steigen die Tragheitskrifte auf die mitgefiihrten Partikel, so da3 es bei Stromungsumlenkungen vermehrt
zu Prallabscheidungen besonders der groferen Partikelfraktionen kommt. Aus diesem Grund wurde eine
Apparatebauweise entwickelt mit geradlinigen Stromungskanédlen vom Rohgaseintritt bis zum Kopfbe-
reich. Die Kanalwidnde werden durch ein einziges hitzbestdndiges Diinnblech in gefalteter Bauweise
hergestellt. Die entstehenden Gasrdume miissen bei einer geradlinigen Stromungsfithrung durch eine
verdnderte Abdichtung zueinander verschlossen werden. Wéhrend bei seitlicher An- und Abstromung
ohne Filter eine Abdichtung der Kanéle zueinander durch ein elastisches Dichtungsmaterial gelingt, miis-
sen bei der neu entwickelten Bauweise die Kanalwinde durch verschweilen gedichtet werden. Dazu

wurden verschiedene Fertigungstechnologien untersucht.
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4.2.3 DieWarmelibertrager zone

In der Wérmeitibertragerzone wird die einstromende, beladene Abluft auf Ziindtemperatur aufgeheizt. Die
Giite des Wérmeriicktausches bestimmt die Energiemenge, die zum vollsténdigen Umsatz aller oxidierba-
ren Schadstoffe eingesetzt werden muf3 und ist somit maB3geblich fiir die Betriebskosten der thermischen

Abluftbehandlung im Gegenstromreaktor.

Vergleichende Untersuchungen an unterschiedlichen Bauweisen flihrten zu einem Aufbau mit ebenen

Trennwinden aus hitzebestindigen Stihlen zwischen die Strukturen als Abstandshalter eingelegt werden.

Da die Vorgabe fiir den optimierten Warmeiibertrager eine moglichst geringe Temperaturdifferenz der
Medien iiber die Trennwand ist, wird der Warmeriicktausch bestimmt durch die wiarmeiibertragende F1a-
che und damit durch die Kanalbreite, durch die Rippenwirkung der in die Kanile eingelegten Strukturen,
sowie dem wandseitigen Warmeiibergang der Luft an die Trennwand. Weitere Anforderungen sind eine
Minimierung der besonders bei organischen Aerosolen auftretenden Ablagerungen in der Warmeiibertra-
gerzone. Weiter ist es wichtig den Druckverlust des Reaktors in engen Grenzen zu halten konnen. Im
ersten Projektabschnitt wurde durch den Einsatz geeigneter Einbauten in die Kandle der Wirme-

riicktausch, sowie der Druckverlust des Reaktors optimiert.

Der Wiarmetransport von der heilen Reingasseite zur kalten Rohgasseite wird durch die Rippenwirkung
der Strukturen sowie die Grofle der wirmeiibertragende Flidche der Trennwénde bestimmt. Gleichzeitig
mul} zur Verringerung von Wandbelagsbildungen durch abgeschiedene Aerosolpartikel der Wérmeii-
bertragerteil des Reaktors glatte Oberflichen aufweisen und mit hohen Stromungsgeschwindigkeiten

betrieben werden.

Daher wurden fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen parallel zur Stromungsrichtung gewellte
Blechstrukturen als Abstandshalter zwischen den Trennwénden verwendet. Mit diesen Strukturen gelingt
es, durch eine geeignete Anordnung (Abb. 4.4) im Ein- und Auslauf eine Gleichverteilung der Stromung
iiber der Kanalbreite zu erhalten. Durch eine geeignete Materialauswahl ist es moglich, die Strukturen im
gesamten Reaktor, auch in der heilen Reaktionszone einzusetzen und bei Bedarf die Oberflédche der

Struktur beliebig katalytisch zu beschichten.
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Abb. 4.4: Stromungsfiihrung im Gegenstrom-
reaktor der Bauform 3. Mit stirnsei-

tige Anstromung.

Abb 4.5: Gefaltete Bauweise des Gegenstrom-

reaktors mit Filter und Heizkopf.



Kapitel 4: Konzepte des Gegenstromreaktors 34

424 Der Partikelfilter

4.2.4.1 Ziel

Fiir eine vollstindigen Umsatz aller Partikel muf3 eine gewisse Kombination von Temperatur und Ver-
weilzeit eingehalten werden. Zur Verringerung der Wandbelagsbildungen mufB3 bei partikelbeladenen
Abluftstromen hohe Gasgeschwindigkeiten in den Stromungskandlen gefahren werden. Zusitzlich sind
hohe Geschwindigkeiten erwiinscht um aus wirtschaftlichen Gesichtspunkten ein mdoglichst geringes

Apparatevolumen zu verwirklichen.

Die Bedingungen in der Reaktionszone des Reaktors miissen so gewéhlt werden, da3 partikelformige und
in der Abluft evtl. vorhandene gasformige Schadstoffe mit unterschiedlichen Ziindtemperaturen voll-
standig umgesetzt werden. Da beim Gegenstromreaktor die Verweilzeit in der Reaktionszone prinzipbe-
dingt kurz ist, muf3 zur vollstdndigen Umsetzung der organischen Abluftbestandteile die Temperatur ent-
sprechend hoher gewéhlt werden. Im Gegenstromreaktor ohne Filter in der heilen Zone sind bei Hart-
holzstaub und einer Flichenbelastung des Aerosols im Reaktor von G,= 1,0 kg/m’s Temperaturen in der
Reaktionszone von iiber 750°C fiir einen Vollumsatz der Staubpartikel notwendig. Diese Temperaturen
grenzen die Auswahl an geeigneten Werkstoffen erheblich ein, und erfordern aufwendige konstruktive
Losungen. Aus Kostengriinden muf3 daher die Maximaltemperatur in der Reaktionszone auf niedrigere
Werte begrenzt werden. Da bei niedrigeren Temperaturen die Reaktionsgeschwindigkeit der Oxidation
abnimmt, miiite die Reaktionszone entsprechend lédnger gebaut werden, was ebenfalls nicht wiinschens-
wert ist. Um die Verweilzeit vor allem groBer Partikel in der Reaktionszone zu verldngern ohne die be-
kannten Nachteile in Kauf nehmen zu miissen, wird in einer neuen Versuchsanlage ein tempera-
turbestdndiges Filter in der Reaktionszone eingebaut. Luftgetragene Partikel oberhalb der Trenngrenze
des Filters werden abgeschieden und verbrennen auf der Filteroberfliche. Denkbar ist zusétzlich noch
eine katalytische Beschichtung des Filters mit dem Ziel, die Ziindtemperatur bei der Partikelverbrennung
zu senken. Sowie eine katalytische Aktivitét beziiglich eines der Abluft beizumischenden Stiitzgases, das
im Betrieb des Reaktors durch die Warmefreisetzung das Temperaturprofil aufrechterhilt, indem es die

Wiérme genau dort freisetzt, wo sie zur Umsetzung der Partikel gebraucht wird.

Um ein solches Konzept umsetzen zu kénnen mufl das Filter auch in oxidierender Atmosphére tempera-
turbesténdig sein. Bekannt wurden solche Materialien fiir die Anwendung bei der Dieselabgasfiltration,
Dieselruf3 ziindet bei Temperaturen ab 350°C und wird bei ca. 600°C vollstindig umgesetzt. Dort werden
teilweise keramische oder metallische Materialien in unterschiedlicher Form verwendet. (Vliese, Matten,
pordse Monolithe etc.). Um Bauvolumen und Betriebskosten zu begrenzen, sollte der Druckverlust auch

bei hoher Filteranstromgeschwindigkeit moglichst gering sein. Die Differenzdruckbestindigkeit und die
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Filterintegritit muB3 auch bei verschiedenen Betriebsbedingungen besonders hinsichtlich kurzzeitiger
Ubertemperaturen gewihrleistet sein. Um die baulichen Vorteile eines Plattenapparates im vollen Um-
fang nutzen zu konnen, ist eine flexible Formbarkeit des Filtermaterials notwendig. Fiir weitere Untersu-
chungen ist eine katalytische Aktivitit des Filters zur Senkung der Ziindtemperatur partikelférmiger und
gasformiger Schadstoffe wiinschenswert. Die genannten Anforderungen lassen sich mit einem metalli-
schen Sintervlies erfiillen, das aus diinnen temperaturbestindigen Fasern aufgebaut ist. Das Filter besitzt
dabei gleichzeitig einen hohen Hohlraumanteil und eine gro3e Oberfliche, welche auf Grund der Materi-
aleigenschaften gut katalytisch beschichtbar ist. Zusétzlich ist es, da es sich um einen metallischen Werk-
stoff handelt, mit {iblichen Fertigungstechnologien wie z.B. Schweiflen oder Biegen leicht bearbeitbar.
Abb. 4.6 zeigt REM-Aufnahmen dieses Materiales, wie es zum Einbau in den Reaktor vorgesehen ist.
Das Material ist bei 1000°C thermisch vorbehandelt. Durch diese Vorbehandlung bildet sich eine Al,O;-
Schicht auf der Stahloberflidche, die einen Schutz des Werkstoffes darstellt und die Oberfldache stark ver-

grofert, so daf direkt darauf eine katalytisch aktive Impragnierung erfolgen kann.

Abb. 4.6: Raster-Elektronen-Mikroskopaufnahmen des metallisches Sintervlieses.

Faserstiarke 32 pm
Gesamtdicke 1,05 mm
Werkstoff Fecralloy[J
Temperaturbestindigkeit 1000 °C
Hohlraumanteil 87,5 %
Dichte des Vlieses 990 kg/m’
Spez. Oberflache 1,1 10° m*m’

Tabelle 4.1: Technische Daten des Filtermaterials, Bekipor” ST XL344 [
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Abb. 4.7: Filter im Reaktorkopf aus metalli-

schem Faservlies.

4.2.4.2 Druckverlust im Filter

Der gesamte Druckverlust des Reaktors setzt sich zusammen aus den Druckverlust in der Wérmeiibertra-
gerzone und dem Druckverlust der in der Reaktionszone verursacht wird. Bei der Bauweise mit Filter ist
die Reaktionszone vollstindig in den Kopf des Reaktors geschoben. Der Druckverlust in dieser Zone ist
dabei bestimmt durch den Filter. Da die Herstellerdaten fiir das Grundmaterial fiir eine Auslegungsrech-
nung nicht ausreichend sind, wurden verschiedene MeBreihen zur Ermittlung einer Druckverlust-
Korrelation durchgefiihrt. Ma3gebliche Parameter sind dabei neben den Stoffwerten des Mediums (Luft)

die Temperatur des Filters 7 sowie die Geschwindigkeit im Filtermaterial w.
2

Die fiir die MeBreihen vorbereiteten Proben wurden mit Thermoelementen zur Filtertemperatumessung
versehen, die formschliissig mit dem Material verbunden wurden. Mit Versuchen zur Befestigung der
Thermoelemente durch Anschweilen oder Hartloten im Filtermaterial wurde keine ausreichende Stabili-
tiat erreicht. Als Grund ist die Al,O3-Schicht an der Oberfliche des Filter-Werkstoffes zu nennen, die
diese Verbindungstechniken erheblich erschwert. Die Proben wurden in der in Abschnitt eschrie—
benen Versuchsapparatur eingebaut und vermessen. Als MeBwerte wurde der Luftdurchsatz, Filter-, Ein-
und Auslauftemperatur, und der zugehdriger Druckverlust ermittelt. Fiir die Bestimmung des filtermate-
rialabhéngigen Druckverlustes wurde Umgebungsluft durch den Filter gedriickt, die unmittelbar danach
frei austromen konnte. Zur Bestimmung der Kennzahlen wird dabei ein dquivalenter Durchmesser d.
verwendet. Der dquivalente Durchmesser beschreibt dabei den Durchmesser des Hohlraumanteils im

durchstromten Querschnitt.
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Die MeBergebnisse fiir den Filterdruckverlust lassen sich als Druckverlustbeiwert ., der einen Kenn-

wert flir den Filter darstellt in dimensionsloser Form iiber der Reynolds-Zahl darstellen.

w L,

Ve

Re =

Die Reynolds-Zahl wird aus der drtlichen Geschwindigkeit im Filter w und mit den Stoffwerten von Luft
gebildet. Zur Ermittlung der Stoffwerte zieht man das arithmetisches Mittel zwischen Ein- und Auslauf

der Lufttemperatur heran.

O = eaus _eein
G
2
15000
10000 -
OO
— <&
L <><><>
<
i 0\/<>><>
o
5000 - 0500
wo}é\A@%%QQ 20
OB RS20 00
0 T T T T T T T
0,00 500,00 1000,00 1500,00 2000,00

Re[-]

Abb. 4.8: Metallfaserfilter, Druckverlustbeiwert  liber Re

Der Druckverleistbeiwert ¢ 148t sich flir den Metallfaserfilter aus der empirische ermittelten Gleichung

berechnen:

¢ =5,16100° [(Re™™

4.25 Warmelbergang

Bei der Verbrennung von Partikeln auf der Filteroberfliche wird Wérme frei, die liber den Gasstrom
abgefiihrt werden muf3. Es sind Verfahren zur Abluftreinigung von Rufpartikeln bekannt geworden, bei
denen der Abbrand der Partikel auf der Filterflache periodisch, durch ein Anheben der Temperatur einge-
leitet wird. Problematisch bei diesen Verfahren sind ortlich materialschddigende Temperaturen auf dem
Filter, die durch die Verbrennungswirme hervorgerufen werden. Ubertemperaturen kénnen dann auftre-

ten, wenn die Ziindtemperatur der Partikel auf lingere Dauer unterschritten wird, so daB sich ein Filter-
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kuchen aus unverbrannten Materialien aufbaut oder wenn Abgasstrome mit schwankenden Beladungen
verarbeitet werden miissen, so daf sich kurzzeitig erhdhte Filterbeladungen bilden konnen. Bei einer
katalytischen Beschichtung des Filters kann der Reaktor mit einem Stiitzgas beheizt werden, das bei der

Verbrennung die Wérme auf dem Filter freisetzt und somit die Temperatur anhebt.
Fiir eine Auslegung des Filters miissen solche Betriebszustdnde einbezogen werden.

In der in Kapitel 3|Eeschriebenen Versuchsapparatur wurde das Wiarmeiibergangsverhalten des Fil-
ters zum Gas bestimmt. Bei der anzunehmenden Abgasbeladung muf die Verbrennungswérme und die
abgefiihrte Wérme bei Temperaturen im Gleichgewicht stehen bei der eine Materialschiddigung noch

auszuschlieflen ist.
Qp = mg Uc AT

Um das fiir eine erhohte Filtertemperatur maf3gebliche Temperaturdifferenz AT zwischen Filter und Luft

berechnen zu kénnen mufl der Wérmetibergangskoeffizient ar bekannt sein.

An der oben beschriebenen Anlage wurden dazu Messungen mit unbeladenen Luftstroémen durchgefiihrt

4.2.6 Der Katalysator im Gegenstromreaktor

Bei der thermischen Nachverbrennung von Abluftstromen mit gasformigen organischen Schadstoffen
werden in der Technik zunehmend Katalysatoren eingesetzt. Als katalytisch aktive Substanzen werden
dabei meist Edelmetalle wie Platin oder Palladium auf einem Aluminiumoxid-washcoat eingesetzt. Das
Katalysatorsystems setzt die Ziindtemperatur der Schadstoffe herab, so daB} sich die Arbeitstemperatur
der Abluftreinigung senken 14Bt. Durch die geringere Arbeitstemperaturen wird der Energiebedarf ver-
mindert. Gleichzeitig sinkt die Wahrscheinlichkeit der Stickoxidbildung, die besonders bei hohen Tem-
peraturen auftritt. Ein Einsatz von Katalysatoren zur Abluftreinigung ist allerdings nur dann sinnvoll,
wenn Katalysatorgifte wie beispielsweise Silikone, Phosphorverbindungen u. a. in der zu behandelnden
Abluft sicher ausgeschlossen werden konnen. Treten auf Grund einer mangelhaften Regelung der Anlage
zeitweilig stark erhohte Temperaturen auf, altern die bekannten Katalysatoren iiberproportional schnell,
so daB deren Standzeit stark eingeschrénkt ist. Diese Eigenschaften miissen auch beim Einsatz von Kata-
lysatoren im Gegenstromreaktor beriicksichtigt werden. In vorausgegangenen Untersuchungen zur Ab-
luftreinigung von gasformigen Schadstoffen im Gegenstromreaktor wurden erfolgreich Katalysatoren auf
Platin-Basis eingesetzt. Die dort eingesetzten Katalysatoren bestehen aus metallischen Strukturen mit
einer washcoat-Beschichtung, die als Abstandshalter am Kopfende des Gegenstromreaktors in die Kanile

eingelegt wurden. Ist die Ziindtemperatur der Schadstoffe im Katalysator erreicht, muf} fiir einen Voll-
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umsatz die Verweilzeit mindestens so groB} sein, wie die Zeit die die Schadstoffe benétigen um aus der

Stromung zur Katalysatoroberfldche zu gelangen.
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5 Modédlbildung

Fiir eine Simulation des Betriebsverhaltens des Gegenstromreaktors wurde eine Modellbildung durchge-
fiihrt. Dabei war es das Betriebsverhaltens des Gegenstromreaktors bei unterschiedlichen Schadstoffbe-

ladungen und Durchsétzen zu simulieren.

51 Bilanzierung

Jeder Bilanzraum 146t sich durch geeignete Bilanzgleichungen beschreiben. Diese Bilanzgleichungen
sind im folgenden durch ein differentielles Volumenelement dargestellt. Fiir den Gegenstromreaktor um-
faBt das Bilanzelement der Lénge dz jeweils ein Stiick Trennwand (Dicke dy) und den halben Kanal

(Spaltbreite d;) in jeweils beiden Stromungsrichtungen.

d2 v dp
< <
T

v

s b

A

Abb. 5.1: Bilanzelement fiir den Gegenstromreaktor

Das Bilanzelement umfalit die Trennwand zwischen den Kanélen, einen Teil der Feststoffstrukturen und
die Luftstrome. Je nach Detailierungsgrad wird das Bilanzelement in weitere Bilanzelemente zerlegt. Die
einzelnen Phasen (Struktur und Luft) im Bilanzelement sind in einem Kanal sowohl miteinander als auch
jeweils mit der Trennwand mit denen des benachbarten Kanales verkniipft. Die Trennwand ist mit allen
Phasen der beiden Kanélen verkniipft. In einem Bilanzelemt ergeben sich so insgesamt 5 Phasen. (Abb.
5.2) fiir die jeweils eine Gleichung fiir die Energie- und fiir die Massenbilanz aufgestellt werden muf3.
Wird Blockstromung in den Spalten angenommen kann die Modellierung des Gegenstromreaktors in
einem eindimensionalen Modell erfolgen. Unter dieser Annahme treten Konvektions- und Diffusions-
/Dispersionsterme ausschlieBlich in Stromungsrichtung (z-Achse) auf. Zuséatzlich miissen zur Modellie-
rung Reaktions-, Warmeiibergangs- und Verlustterme entlang der Stromungsrichtung eingefiihrt werden.

Die Kantenldngen des Bilanzelements senkrecht zur Stromungsrichtung entsprechen den Abmessungen
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des Kanalquerschnitts (Abb 5.1). Alle weiteren Betrachtungen beziehen sich auf eindimensionale Model-

le.
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Abb. 5.2: Bilanzelement mit Energiestromen fiir den Gegenstromreaktor

Allgemein ist eine Bilanzgleichung folgendermafen aufgebaut:
B, U = —Konva—U + o Diffé—U Quelle
ot oz & Oz

Idealisierende Annahmen im Modell sind:

* FEin vernachldssigbarer Druckverlust

z+dz

Qr

(5.1)

* Fiir die Stoffwerte des Luft/Schadstoff-Gemisch werden die von Luft eingesetzt

* Es wird nur die katalytische Umsetzung der Schadstoffe beriicksichtigt

* Die radiale Dispersion der Zustandsgrofen wird vernachlassigt

* am Reaktoraustritt wird adiabat ausstromendes Gas vorausgesetzt

» Strahlungseinfliisse werden vernachlissigt

Enthélt der Bilanzraum aufler dem stromenden Fluid noch eine zweite Phase, z.B. eine katalysatorbe-

schichtete Tragerstruktur, so teilt man den Bilanzraum entweder in zwei neue Bilanzraume (1. Fluid, 2.
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Feststoff) auf oder man beriicksichtigt die zweite Phase durch die Einfiihrung des Leerraumanteils in den
Bilanzen. Die erste Mdglichkeit fiihrt zu dem detaillierteren aber aufwendigeren Zweiphasenmodell, die

zweite Moglichkeit zum quasihomogenen Modell.
5.2 Quasihomogenes M odell

5.2.1 Quasihomogenes Modell des adiabaten Festbettreaktors

Im quasihomogenen Modell wird die stromender Luft und der Feststoff als homogenes Kontinuum
bertrachtet. Dieses Modell wird fiir den adiabaten Festbettreaktor aus einem Zweiphasenmodell hergelei-
tet [ler gesamte Reaktor wird als ein einziger Bilanzraum aufgefafit. Gas und Schiittung tragen da-

bei entsprechende Anteile zu den einzelnen Termen in den Bilanzgleichungen bei.
Die folgenden Annahmen miissen fiir die Herleitung des quasihomogenen Modells gemacht werden:

Die Kriimmung der Temperaturprofile von stromendem Gas und Schiittung sind an jedem Ort iden-

tisch

(5.2)
Die Warmespeicherfahigkeit des Gases wird gegeniiber derjenigen der Feststoffschiittung vernachlis-
sigt.
Pe 8,68 << psleslll-g) (5.3)
Die obigen Annahmen fiithren auf folgende Bilanzgleichungen:

Energiebilanz

T _ T T
puti-ec, Brmtte, L wa £ 1 (-oh,) G, (5:4)
q

z

Massenbilanz
. 2
oe Y- PV f YV M Gn (5.5)
¢ ot A 0z e 0z° ¥

In der Energiebilanz wird die axiale Dispersion mit einer effektiven axialen Warmeleitfahigkeit A+ be-

schrieben.
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. 2
A i :)\S(l—s*)+(—m2”6j ai (5.6)
v

Die effektive Warmeleitfahigkeit beriicksichtigt einen konvektiven Anteil des Gases und die Warmeleit-
fahigkeit des Feststoffes und die Wechselwirkungen zwischen ihnen. Die axiale Dispersion in der Mas-

senbilanz D¢ wird als konstant angenommen.

5.2.2 Quasihomogenes Modell des Gegenstromreaktors

Auch fiir den Gegenstromreaktor kann man ein quasihomogenes Modell aufstellen.

Die quasihomogene Energiebilanz fiir den Gegenstromreaktor lautet:
. T ’T
Ps(1—€ )cg %z)\eff %Lz+ (=Ahy ) U, +r2)B2_V (5.7)
z

A wird nach (3.6) berechnet. £* bezeichnet einen iiber den gesamten Reaktor bezogenen Hohlrauman-
teil. Die Konvektionsterme in die verschiedenen Richtungen heben sich gegenseitig auf. Die Simulations-
rechnugen wurden mit dem Programmpaket PDEX-Pack durchgefiihrt. Die Struktur von PDEX-Pack

setzt sich zusammen aus mehreren Unterprogrammen die vom Hauptprogramm verwaltet werden [lm

5.2.3 Die Stutzheizung

Die el. Stiitzheizung befindet sich im Kopf des Reaktors. Dort wird am Rand Wérme in den Reaktor ein-
getragen um das Temperaturprofil einzustellen oder zu stiitzen. Da es sich um den heilesten Punkt im
Reaktor handelt entstehen dort auch die hochsten Verluste. Der Wéarmstrom an der Heizung 148t sich in

einen konvektiven (s.0.) und einen Strahlungsanteil zerlegen. Der Strahlungsanteil wird den Feststoff-

%

\QV,Kopf

strukturen in den Kanélen zugefiihrt.

QKopf—G &«
—
—]

QKopf-Struktur \

Abb. 5.3: Schema der Warmestrome beim Aufheizvorgang
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5.2.4 DieMittenfunktion

Am oberen Ende des Reaktors, in der Umkehrzone, 148t sich das Temperaturprofil im Reaktor am effek-

tivsten beeinflussen. Eingiffsmoglichkeiten sind:

» Finspeisung eines kalten Gasstromes
* Ausschleusung eines Teils des heilen Gasstromes

* Auskopplung von Wiarme durch Ausschleussung, Kiihlung und Wiedereinspeisung eines
Teils des heillen Gasstromes

Im ersten Fall einer Zugabe, stellt sich direkt nach dem Zugabepunkt eine Mischtemperatur und eine
Mischkonzentration in dem vergroBerten Massenstrom ein. Im zweiten Fall wird nur ein Teil des Mas-
senstroms abgezogen (negative Zugabe). Die Temperatur und Schadstoffkonzentration bleiben unverin-
dert. Im dritten Fall, der mit den z. Zt. vorhandenen Reaktoren nicht experimentell verifiziert werden
kann, wird ein heifler Gasstrom abgezogen, abgekiihlt und dann wieder dem Reaktor zugefiihrt. Im Pro-
gramm wird von der konvektiv mit dem Gas transportierten Wérme einfach ein Teil abgezogen und so

die Temperatur des Massenstroms erniedrigt.

5.3 Parameter und Stoffwerte

5.3.1 Geometrieparameter

Der Gegenstromreaktor in der untersuchten Bauweise besteht aus mehreren aufwérts- und abwartsstro-
menden Kanilen, getrennt durch diinne Blechwinde. Unter der Annahme, daf3 die duB3eren Kanile immer
beide zu den abwirtsstromenden gehdren, kann man fiir jede ungerade Gesamtanzahl von Kanélen die
Anzahl der in entgegengesetzter Richtung durchstromten Kanile nach folgender Formel aus dem Parame-

ter n berechnen.

n = Zahl der Trennwinde zwischen den Kanélen
n/2 = Zahl der aufwirtsstromenden Kanéle
n/2+1 = Zahl der abwirtsstromenden Kanéle

Uber die Lingen sind auch die Flichen, die z.B. zur Wirmeiibertragung zur Verfiigung stehen festgelegt.

Ay =n B H Fliche zwischen Kanal 1 und Wand, bzw. Kanal 2 und Wand,

bzw. Kanal 1 u. Kanal 2
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{ :% (B [d, Durchstromte Flache aller Kanile 1
A,= (% +1)[B W, Durchstromte Flache aller Kanéle 2
A,=nld, [B ,,Durchstromte* Flache aller Trennwénde
Ay, =20 0d, H Flache aller Trennwinde zur Reaktorumgebung
A, =nld H Flache aller Kanéle 2 zur Reaktorumgebung

A ;=(n+2)d, [H+2BH Fliche aller Kanile 1 zur Reaktorumgebung

Fiir die Energiebilanzierung werden die durch diese Flichen iibertragenen Warmestrome durch Summa-

tion tliber einzelne Reaktorsegmente ermittelt.

Da die Reaktionsgeschwindigkeit flichenbezogen ist, jedoch in der Simulation nur der Ort im Reaktor
und somit das durchstrémte Volumen bekannt ist, berechnet man die spezifische Oberflache a,. Fiir die
Strukturen wurde eine relative Auflagefliche a,, an der Wand definiert, die in den Kontaktwérmeiiber-

gang zwischen Struktur und Wand eingeht, die fiir die jeweilige Struktur gemessen werden muf.

5.3.2 Stoffdaten

Die Stoffwerte fiir das Abgas bzw. die Luft wurden aus [18]| entnommen und durch Polynome angeni-
hert. Es wurde jeweils nur eine Abhéngigkeit von der Temperatur betrachtet, eine Druckabhangigkeit der
Stoffwerte wurde nicht betrachtet. Fiir die Stoffdaten der Feststoffe wurden druck- und temperaturunab-
hingige Mittelwerte angenommen. Die Wéarmedurchgangskoeffizienten zwischen dem Reaktor und der
Umgebung sowie zwischen Kopf und Umgebung wurden auf Basis von Mef3daten an einem Gegenstrom-

reaktor (GSTR2) angepalfit. Die gefundenen Werte liegen im Bereich von :

kReaktor 095 - 112 - 195 [W/(mZK)]

ket | 1,5 -3,8- 5,0 [W/(m?K)]

Tabelle 5.1: Warmedurchgangskoeffizienten zwischen dem Reaktor und der Umgebung sowie zwischen

Kopf und Umgebung

Fiir die Simulation wurde nur in den Energiebilanzen des Gases in beiden Kanélen und der Energiebilanz

der Trennwinde ein Verlustterm an die Umgebung beriicksichtigt. Der Warmetibergang von der stro-
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menden Luft an die Trennwand und umgekehrt wurde fiir verschiedene Strukturen mit der Ammoniak-

Methode ermittelt. Aus diesen Ergebnissen folgt fiir gewendelte Blechstrukturen die Abhéngigkeit

Nu 4 = 0,4271 [Re """ (5.8)

Fiir den Warmeiibergang zwischen stromender Luft und den Strukturen existiert keine durch MeBwerte
bestitigte Beziehung. Im Modell ist der Wiarmeiibergang deshalb als Mehrfaches des Luft-Wand-

Wirmeitibergangs berticksichtigt. Der Faktor wurde durch eine Anpassung an MefBwerte vorgenommen .
Nu ;¢ = 5,0 [Nu 4 (5.9)

Die groBte Unsicherheit liegt allerdings in der Festlegung der GréBenordnung des Feststoff-Feststoft-
Wirmeiibergangs. Da er experimentell nicht ermittelt werden konnte wurde er zunichst aus Literaturan-

gaben abgeschétzt und anhand von Meflergebnissen angepalt.

Die angepassten Werte ergaben sich zu:

kWS,inert 500 W/m2K

kWS,KaI 200 W/m?K

Im Einlaufbereich wurde zur Berechnung des wandseitigen Warmeiibergangs der angepalite Ansatz ver-

wendet
Nu, = 0,35 [(Nu G.W (5.10)

Der Stoffiibergangskoeftizient 8 wird aus einer experimentell ermittelten Beziehung fiir die Sherwood-

Zahl berechnet.
Sh = 0,529 [Re **" (5.11)
mit

d
Sh hm

(5.12)
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6 Dasthermische Verhalten des Gegenstromreaktors

6.1 Energiebilanz

6.1.1 Leistungsbedarf der Stutzheizung

Uber eine im Kopf des Gegenstromreaktor eingebaute elektrische Widerstandsheizung wird bei allen
untersuchten Bauformen das fiir die Abluftreinigung geeigneten Temperaturprofils eingestellt und gehal-
ten. Es wurden zwei Bauformen fiir die Stiitzheizung untersucht: Bei der kompakteren Variante sitzen die
Heizelemente in einem plattenformigen Bauteil das direkt im Umkehrpunkt der Strémung gleichzeitig als
Abschlul des Gegenstromreaktors nach auB3en dient. Die Reaktoren GSTR2, GSTR3 und GSTR4 werden
auf diese Weise beheizt. Auf der Luftseite sind Rippen zur Verbesserung der Wiarmeabgabe eingefrést
(Abb. 6.1). Durch verschiedene Bohrungen am Heizkopf ist es mdglich durch Abziehen von Hei3gas
oder Finspeisung von Kaltgas die Maximaltemperatur bei hohen Schadstoffkonzentrationen zu begren-
zen. Bei der zweiten Variante fiir den Heizkopf, wie beim GSTR1 und GSTRS, wird das Gas durch ein
Heizregister geleitet, bevor es umgelenkt wird oder durch einen Filter geleitet wird. Als Heizregister ist
eine Konstruktion aus versetzt angeordneten Rohrhiilsen geeignet, die auf der AuBBenseite zur Verbesse-

rung der Warmeabgabe mit Rippen versehen ist (Abb. 6.2).

Abb. 6.1: Heizkopf wie er in den Gegenstromreak-
toren GSTR2, GSTR3 und GSTR4 ein-

gesetzt wird. Mit Bohrungen fiir Heiz-

patronen und Mittenabzug.

Abb.6.2: Heizkopf in der Bauform wie er in den
Gegenstromreaktoren ~ GSTR1  und
GSTRS eingebaut wurde (T = 750 °C).
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Die Arbeitstemperatur wird iiber einen PID-Regler eingestellt. Als Ist-Wert flir den Regler wird die
Temperatur des Heizkopfes herangezogen. Die Taktrate des Reglers stellt die Heizleistung ein, die zur
Auf-rechterhaltung der Kopftemperatur notwendig ist. Die Heizleistung wurde experimentell {iber die
Abtastung der Heizintervalle bestimmt. Mit Hilfe der Spannung, die im belasteten Zustand an der
Heizung anliegt und einer R(T) - Kennlinie der Heizung kann so der zugefiihrte Wérmestrom ermittelt
werden.

6.1.2 Warmedammung

Der obere heile Reaktorbereich und dort besonders der Kopfbereich mufl zur Verringerung der &ufleren
Verluste mit einer geeigneten Warmeddmmung versehen werden. Bei die Messungen zeigte sich, da3
durch die geringen BaugroBen der Versuchsreaktoren ein ungiinstiges Oberflichen-/Volumenverhiltnis
vorliegt. Da der Gegenstromreaktor eine sehr effiziente Wérmeintegration aufweist, sind die konvektiv
mit der behandelten Abluft ausgetragene Warmemengen im Vergleich zu den &ueren Verlusten gering.
Wie Messungen zeigten, haben die duBleren Verluste im heiflen Reaktorbereich einen groflen EinfluB3 auf
das Temperaturprofil im Reaktor. Zur Warmeddmmung wurde eine hitzebestindigen Keramikfasermatte

verwendet, die durch eine metallische Abdeckung verschlossen wird.
Die Heizleistung berechnet sich aus:

At .
QHeiz = ﬁ [h mp
ges (6.1)

6.1.3 Konvektion

Der konvektive Warmeaustrag stellt den mit der behandelten Abluft ausgetragenen Wérmestrom dar.

QKonv = mein |]:p,G |:]rein + mmitte B:p,G Dr + maus |]:p,G |:|[‘aus

mitte

(6.2)

Wird iiber den Mittenabzug ein Teilstrom entnommen, so muf3 dieser mit eingerechnet werden. Im stati-
ondren Zustand ohne Reaktion und ohne Zufuhr oder Abzug in der Mitte ergibt sich die Temperaturdifte-
renz am unteren Ende in Abhingigkeit vom Durchsatz und der Regeltemperatur. Uberschligig ergibt sich
der konvektive Wiarmeaustrag dann zu:

QKonv = mein |]“’p,G |]rraus _Tein) (63)

Aus den Messungen sind die Ein- und Austrittstemperaturen und der Luftdurchsatz bekannt.
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Abb. 6.3: Konvektive Verluste des Gegenstromreaktors GSTR2 {iber der mittleren logarithmischen Tem-
peraturdifferenz im Reaktor (G, = 0,83 kg/(m’s).

6.1.4 Wirmespeicherung

Die Wirmespeicherung im Reaktor und im Reaktorkopf spielt nur bei instationdren Zustdnden des Tem-
peraturprofils eine Rolle, z.B. bei Aufheiz- und Abkiihlvorgiingen und wihrend der Ubergangszeit bei

Anderungen der Betriebsbedingungen oder beim Einschalten eines Regelkonzeptes mit Mittenfunktion.

Wihrend sich die Wérmespeicherung im Reaktor aufgrund der thermischen Trigheit seiner Masse lang-
sam iiber mehrere Stunden hinweg dem Wert Null néhert, erreicht der Kopf innerhalb kurzer Zeit nach
dem Finschalten der elektrischen Heizung seine Endtemperatur. Als stationdrer Zustand wird daher eine
Temperaturdnderung am Austritt des Reaktors definiert, die kleiner als 1 K/h ist. Der vernachldssigte
Anteil der gespeicherten Wirme im als stationér definierten Zustand gegeniiber dem endgiiltig stationi-

ren 143t sich abschétzen:
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Qs = By
m, =50kg
c,r =500J/kgK

1K

oo=my (6 [———
QSpelcher R p,.R 36005

QSpeicher = 7 W

Der Fehler durch die Definition des stationiiren Zustands bei einer maximalen Anderung einer Tempera-

tur im Reaktor von 1 K/h liegt damit im Bereich von ca. 2% der Heizleistung.

6.1.5 AuBere Verluste

Die Verluste konnen nur als Differenz aus der Heizleistung und der konvektiv ausgetragenen Wirme
berechnet werden. Da der Kopf durch das aufgeschweilite Rohr (Mittenfunktion) einen anderen Warme-
durchgangskoeffizient an die Umgebung besitzt als der Reaktor, mufl eine Aufteilung der berechneten
Verluste in Kopfverluste und Reaktorverluste vorgenommen werden. Diese Aufteilung ist zudem fiir die
Berechnung der vom Kopf an die vorbeistromende Abluft im Umkehrbereich abgegebene Wérme not-

wendig. Die einzelnen Wérmestrome kénnen dann berechnet werden.

Qv = QV,Kopf +QV,R
Qv = QHeiz_QKonv
QV,Kopf: QHeiz_QKopf—R
QV,R = QKopf—R _QKonv
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QKopf—R =a Kopf-G DXKOpf—G |]’I‘Kopf - TG)

QV,Kopf = kK—amb IjXl(—amb |]Tl(opf - Tamb)

QV,R = kR—amb IjXR—amb me,R _Tamb)
=T

T = (TBezug amb ) - (Tm,x.Z - Tamb) (6.5)

e ln{ TBezug - Tamb )j

(Tm,xl - Tamb )
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Abb. 6.3: AuBere Verluste des GSTR2 iiber der mittleren logarithmischen Temperatur im Reaktor (unab-

hingig vom Durchsatz).

6.2 Temperatur profile bei ver schiedenen Betriebsbedingungen

Bei einem Betrieb des Reaktors ausschlieBlich mit der elektrischen Stiitzheizung (Abb. 6.4) stellen sich
im Vergleich zum autothermen Betrieb (Abb. 6.5) mit einem gasformigen Modellschadstoff verschiedene
Temperaturprofile ein. Der signifikante Unterschiede beider Profilformen hat seine Ursache im Ort der
Wirmefreisetzung. Bei elektrischer Beheizung im Kopf, so daf das Profil einen nahezu linearen Anstieg
zeigt. Bei der Warmefreisetzung durch eine Umsetzung des gasformigen Schadstoffes am Katalysator
wird die Wirme bereits im aufstromenden Kanal, vor Eintritt in den Kopf freigesetzt. Nach der Umset-
zung kiihlt sich das Gas auf Grund der duBleren Verluste wieder ab. Auf dem Riickweg erhitzt sich das
gereinigte Gas bis zum Ort der Wérmefreisetzung um dann anschlieBend auf die Austrittstemperatur ab-

gekiihlt zu werden.
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Abb. 6.4: Temperaturprofile im GSTR2 mit Stiitz- Abb. 6.5: Temperaturprofil im GSTR2 im auto-

heizung thermen Betrieb mit Propen

6.3 Optimierung der Wé&rmeintegration

Mit kleinerer Spaltweite erhilt man eine hohere spezifische wiarmeiibertragende Flache im Gegenstrom-
reaktor. Durch diese MaBnahme erhoht sich der Grad des Warmeriicktausches. Die driickt sich in einer
niedrigeren Temperaturdifferenz der Gasstrome am Ein- und Austritt aus. Dazu wurden Messungen an
zwei Reaktoren mit unterschiedlichen Spaltweiten vorgenommen. In Abb 6.6 sind Ergebnisse dieser
Messungen dargestellt. Mit zunehmendem Durchsatz steigt auch die Temperaturdifferenz. Bei einer op-
timierten Bauform (Spaltweite 1,2 mm) kdnnen im technisch relevanten Bereich bereits Temperaturdiffe-

renzen von 25 K realisiert werden.
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Abb. 6.6: Temperaturdifferenz zwischen Aus- und Eintritt am GSTR 1 und GSTR 3 ( mit optimierter

Wairmeintegration) bei einer Betriebstemperatur von Tkpe = 590 °C.

In Abb. 6.7 sind MeBergebnisse zum Druckverlust {iber den Reaktor gezeigt. Aus der Abbildung erkennt
man, daB} dieser auch bei der wiarmetechnisch optimierten Bauform des Gegenstromreaktors GSTR3 in

einem engen Rahmen bleibt.
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Abb. 6.7: Druckverlust des Reaktors GSTR3 mit optimierter Warmeintegration bei einer Betriebstempe-

ratur von T'gepe = 590 °C.
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7 Regelungskonzepte

7.1 Stabilitats-/ Arbeitsbereich des Reaktors

Der Arbeitsbereich jedes einzelnen Reaktors wird festgelegt durch zwei charakteristische Schadstoffkon-
zentrationen. Diese Konzentrationen sind sowohl von der Reaktionswéirme als auch der Kinetik der voll-
standigen Oxidation des Schadstoffs abhéngig. Deshalb sind diese Konzentrationen nur fiir den jeweils

betrachteten Stoff oder das betrachtete Stoffgemisch aussagekraftig.

Die untere Grenzkonzentration kennzeichnet dabei die Konzentration des Schadstoffes in der ein auto-
thermen Betriebs bei der Abluftreinigung gerade aufrecht gehalten werden kann. Die Simulationsergeb-
nisse liefern hierfiir ca. 30% kleinere Werte als die vergleichbaren Experimente. Der Unterschied zwi-
schen Simulation und Experiment ist durch das Fehlen genauer Koeffizienten fiir den Reaktionsge-
schwindigkeitsansatz des Schadstoffumsatzes bedingt. Vor allem im Bereich kleiner Konzentrationen
und niedriger Temperaturen, also im kinetisch limitierten Bereich der Reaktion macht sich dies in einer

Abweichung bemerkbar.

Die zweite wichtige Konzentration, die obere Grenzkonzentration, wird durch die verwendeten Werk-
stoffe und die Bauweise des Reaktors bestimmt. Bei der Umsetzung des Schadstoffs wird Reaktionswiér-
me frei. Diese bestimmt im autothermen Betrieb die im Reaktor auftretende Maximaltemperatur. Die
maximal zuldssige Temperatur ist jedoch durch Werkstoffe und Konstruktion begrenzt. Bei einer Uber-
temperatur kann es zur irreversiblen Schidigung des Reaktors und zur thermische Deaktivierung des

Katalysators kommen.
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Abb. 7.1: Arbeitsbereich des Reaktors mit Propen.

Die Maximaltemperatur ist auBer von der Schadstoffkonzentration und der Bauweise auch vom Luft-
durchsatz abhéngig (Abb 7.1). Die untere Grenzkonzentration steigt mit hdherem Durchsatz im gesamten
Bereich der Querschnittsbelastung an. Die obere Grenzkonzentration nimmt bis zu einer Fldchenbelas-
tung von ca. G, = 1,2 kg/m?s ab. Erst mit sehr viel hdherem Luftdurchsatz nimmt die obere Grenzkon-
zentration wieder zu. Dieses Verhalten wird durch das Verhéltnis zwischen Wérmeeintrag und Verlusten

und durch den Stoffiibergang kombiniert mit der Kinetik bestimmt.

Unterhalb von G, = 1,2 kg/m?s sinken die Warmeverluste an die Umgebung relativ zu der konvektiv aus-
getragenen Warme. Die Maximaltemperatur im Reaktor steigt bei konstanter Schadstoffkonzentration mit
dem Luftdurchsatz an. Der Warmerticktausch wird etwas schlechter, da der Warmeiibergangskoeffizient
nicht linear mit dem Durchsatz ansteigt. Die untere Grenzkonzentration mufl ansteigen, da in diesem
Bereich der schlechtere Wiarmeriicktausch die nur leicht ansteigenden Verlusten dominiert. Die obere
Grenzkonzentration sinkt ab, da bei hohen Konzentrationen der Anstieg der Verluste durch héhere Tem-
peraturen keinen so groflen Einfluf3 hat. Steigert man den Durchsatz iiber G, = 1,2 kg/m?s hinaus, so wird
durch die hohe Stromungsgeschwindigkeit mit schlechterem Wérmetibergang die Temperaturdifferenz
zwischen den Kanélen erh6ht und der Wérmeriicktauschgrad sinkt. Zudem kann der Stoffiibergang eben-
falls nicht linear mit dem Durchsatz gesteigert werden. Der Ort an dem die Maximaltemperatur auftritt,
wandert stromab vom Beginn der Katalysatorzone weg in den Katalysatorbereich hinein. Die obere

Grenzkonzentration steigt also mit hdheren Durchsétzen leicht an.
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7.2 Betriebsverhalten bel Uber konzentration

Wie man aus Abb 7.1 erkennt, kann bereits eine Schadstoffkonzentration, die um Faktor 5 tiber der unte-
ren Grenzkonzentration liegt, zur Beschiadigung des Reaktors fithren. Der Arbeitsbereich des Reaktors
liegt ohne zusétzliche Maflnahmen zwischen der unteren Grenzkonzentration und der oberen Grenzkon-
zentration, die ca. um Faktor 5 dariiber liegt. Um eine Beschddigung des Reaktors zu vermeiden, muf3
man zuerst eine mdgliche Ubertemperatur erkennen und dann geeignete MaBnamen zur Senkung der
Maximaltemperatur einleiten. Zudem ist es notwendig, die Dynamik mit der sich die Ubertemperatur

einstellt zu kennen.
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Abb. 7.2: Zeitlicher Verlauf der Maximaltemperatur nach einem Sprung in der Zulaufkonzentration.

LaBt man ausgehend von einer Schadstoftkonzentration von 1gpopen/kgrun bei 60 kg/h Luftdurchsatz, die
Schadstoftkonzentration innerhalb von 10 Sekunden auf 2, 5 oder 10 gpopen/kgrus ansteigen (Abb. 7.2), so
ergeben sich aus dem Ubergangsverhalten in den neuen stationiren Zustand verschiedene zeitliche Gra-
dienten der Maximaltemperatur. Je grofer die Konzentrationserhohung, desto hoher ist auch die sich
einstellende neue Maximaltemperatur. Die Maximaltemperatur steigt unabhéngig von der GroBe des
Konzentrationssprunges relativ zum Gesamttemperaturanstieg in den ersten Minuten mit gleicher Ge-
schwindigkeit an. Das bedeutet, dal nach 15 Minuten sowohl bei einer Verdopplung der Konzentration
als auch bei einer Verfiinffachung etwa ein Drittel des Anstiegs der Maximaltemperatur erreicht ist. Bei
bekanntem Luftdurchsatz und bekannter Schadstoffzusammensetzung kann man also aus dem Anstieg
der Maximaltemperatur nach einem Sprung schon nach kiirzester Zeit den sich im stationdren Zustand
einstellenden Wert abschétzen. Kennt man im umgekehrten Fall die Schadstoffkonzentrationen vor und

nach dem Sprung, so kann man die Zeit abschétzen, die fiir einen Regeleingriff zur Verfiigung steht.
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7.3 Regelungskonzepte bei Uber konzentration - Mittenfunktion

Um eine Beschidigung des Reaktors durch Ubertemperaturen zu vermeiden gibt es verschiedene Ein-
griffs- und Regelungskonzepte. Diese Konzepte miissen es erlauben, den Reaktor bei voller Funktionsfa-
higkeit auch bei Uberkonzentrationen ohne Schidigung zu betreiben. Ein Abstellen des Reaktors und ein

Bypass der schadstofthaltigen Luft an die Umgebung sind also nicht mdglich.
Im folgenden sollen 5 Regelungsmoglichkeiten verglichen werden:

e Verdinnen des Abluftstroms mit schadstofffreier Frischluft vor dem Eintritt in den Reaktor

(Verdiinnung)

s Zugabe von schadstofffreier Frischluft durch die Offnung im Kopf des Reaktors
(Kaltgaseinspeisung)

* Abzweigung eines Teils der Abluft vor dem Reaktoreintritt und Zufiihrung im Kopf
(Rohgaseinspeisung)

* Abzug eines Teils der Abluft am Kopf (Hei3gasabzug)

* Abzug eines Teils der Abluft am Kopf, Abkiihlung dieses Teilstroms und Riickgabe in den
Reaktor am Kopf. (Wa&rmeauskopplung)

Wihrend die reine Verdiinnung der Abluft keine weiteren Offnungen oder Anschliisse im Reaktor erfor-
dert, sind fiir die Kaltgas-, Rohgaszufuhr und den HeiBgasabzug eine Offnung und fiir die Wirmeaus-
kopplung mit Riickgabe der Abluft in den Reaktor zwei Offnungen im Reaktorkopf notwendig. Die Roh-
gaszufuhr und der Hei3gasabzug konnen, solange der Druckverlust in den Leitungen nicht grofer als der
im Reaktor ist, ohne ein weitere Gebldse oder Verdichter auskommen. Fiir die Zugabe von Frischluft und
fiir die Warmeauskopplung in einem Wiarmeiibertrager ist auf jeden Fall ein weiterer Verdichter notwen-
dig. In den Féllen wo heille Gase aus dem Reaktor abgezogen werden, miissen die Rohrleitungen ent-
sprechend ausgelegt sein. Beim Heillgasabzug muf3 der gesamte Schadstoff schon im Katalysatorbereich
der aufstromenden Kanéle abreagiert sein. In diesem Punkt hat die Warmeauskopplung einen Vorteil
gegeniiber dem Heiflgasabzug. Bei der Warmeauskopplung kann man auch einen nicht vollstindig gerei-
nigten, heilen Gasstrom abziehen, abkiihlen und wieder zugeben. Dies ist z.B. denkbar bei Schadstoff-
gemischen die {iberwiegend aber nicht ausschlielich aus leicht oxidierbaren Anteilen bestehen. Die
leicht oxidierbaren Komponenten reagieren schnell ab, fithren zu einer hohen Maximaltemperatur und
sind bis zum Kopf vollstindig umgesetzt. Die schwerer oxidierbaren Anteile reagieren bei den hohen

Temperaturen ebenfalls gut mit dem Luftsauerstoff. Sie sind aufgrund ihrer kleineren Reaktionsge-
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schwindigkeit am Mittenabzug jedoch noch nicht vollig umgesetzt und bendtigen zusétzlich noch die

katalytisch aktive Strecke in den abwirtsstromenden Kanélen.

7.4 Experimentelle Ergebnisse zu den Regelungskonzepten

Zum Vergleich zeigen Abb. 7.3 und Abb. 7.4 die mit den fest eingebauten und den iiber die Reaktorhohe
verschiebbaren Thermoelementen gemessenen Temperaturprofile jeweils flir den autothermen, ungere-
gelten Ausgangszustand (oberster Verlauf), sowie flir Heiflgasabzug, Kaltgaszufuhr und Rohgaszufuhr.
Aus Abb. 7.3 und Abb. 7.4 geht hervor, daB alle drei realisierten Regelungskonzepte eine Absenkung der
Maximaltemperatur bewirken. Bei 25% Rohgaszufuhr kann im Versuch kein stationéres Temperaturpro-
fil mehr eingestellt werden. Die Konzentrationsfront bricht auf der Austrittsseite durch. Beim vorhande-
nen Reaktor ist auf der abstrdmenden Seite die Katalysatorzone nur 200 mm lang. Im Simulationsmodell
ist die Katalysatorzone auf beiden Seiten 370 mm lang. Deshalb erhdlt man in der Simulation (Abb. 7.4)
auch bei 30% Rohgaszufuhr noch einen stationédren Betriebszustand. Im Experiment bricht Propen bei
30% Rohgaszufuhr auf der Austrittsseite durch. Der unterste Verlauf ist die Wiedergabe eines instationé-
ren Temperaturprofils, wodurch auch die Kriimmung des Temperaturverlaufs im Inertbereich nach oben
erklart wird.

HeilRgasabzug Kaltgaszufuhr Rohgaszufuhr
600

T [°C]

200 +

0 400 800 0 400 800 0 400 800
Z [mm] z [mm] z [mm]

Abb. 7.3: Heilligasabzug (0%, 15%, 30% instat.), Kaltgaszufuhr (0%, 15%), Rohgaszufuhr (0%, 10%,
25% instat.) (G, = 0,83 kg/m?s, AT,q = 82,3 K).
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Abb. 7.4: HeiBlgasabzug (0%, 15%), Kaltgaszufuhr (0%, 15%), Rohgaszufuhr (0%, 10%),
(G, = 0,83 kg/m?s, autothermer Betrieb mit ATad = 82,3 K, Propen).

75 Simulationen zu ver schiedenen Regelungskonzepten

In A@S sind ausgehend vom Standardprofil (60 kg/h, 1250 ppm Propen) Simulationsergebnisse fiir
10 %, 20 %, und 30 % Heiflgasabzug dargestellt. Im linken Bild wird der Kopf als Wérmeitibertrager
betrachtet, der von dem ausstromenden heiflen Gas beheizt wird und dessen Verluste nicht aus dem
Reaktor gedeckt werden miissen. In der rechten Abbildung miissen die Verluste aus dem Reaktor gedeckt

werden. Die Temperaturprofile liegen unter denen in der linken Abbildung und der Gradient im oberen

Reaktorbereich ist ausgeprégter.
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Abb. 7.5: EinfluB3 des Heifigasabzugs auf das Temperatur- und Konzentrationsprofil (von oben nach un-

ten: 0%, 10%, 20%, 30% Heillgasabzug).

Die Betrachtungsweise in der rechten Abbildung entspricht einem Hei3gasabzug, bei dem die Luft nicht
durch viele lange diinne Kanéle im Reaktorkopf muB3. Dies wére z.B. der Fall wenn der Reaktor am obe-
ren Ende nur eine Kappe aus Blech anstelle eines Kopfs beséfle. Die Betrachtungsweise aus der linken

Abbildung zeigt einen vergleichbare Ergebnisse wie die der Messungen.
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Abb. 7.6: Einflufl der Warmeauskopplung auf das Temperatur- und Konzentrationsprofil.
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Abb. 7.7: EinfluB} der Zuluftverdiinnung auf das Temperatur- und Konzentrationsprofil.
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Die Simulationsergebnisse werden durch die Messungen qualitativ bestatigt. Quantitative Abweichungen
sind neben den grundsédtzlichen Schwierigkeiten bei der Anpassung der Modellparameter vor allem auf

die im Modell nicht beriicksichtigte Warmekapazitit des Reaktorkopfs zuriickzufiihren.

7.6 Vergleich und Beurteillung der Regelungskonzepte

Fiir die Eignung eines Regelungskonzeptes ist neben der Auswirkung eines Regeleingriffs bei gleichem
Aufwand auch die Geschwindigkeit, mit der ein Regeleingriff zur Absenkung der Maximaltemperatur im
Reaktor fiihrt, entscheidend. Aus Abb. 7.6 und Abb. 7.7 geht hervor, daf} die Zuluftverdiinnung und die
Warmeauskopplung im Verhaltnis zu den anderen Moglichkeiten eine viel geringere Absenkung der Ma-
ximaltemperatur bewirken. Zur Vergleichbarkeit sei angemerkt, dal die Prozentangaben sich auf den
Gesamt-Abluftstrom beziehen. Bei der Warmeauskopplung wird die Warme auf die Reaktionswiarme
bezogen. Aus den in dargestellten Temperaturverldufen lassen sich Riickschliisse auf die Maximaltempe-
ratur ziehen. Die beiden Thermoelemente deren Temperatur dargestellt ist liegen Smm unterhalb der

Katalysatorzone im Inertbereich bzw. 60 mm oberhalb davon, also 55 mm im Katalysatorbereich.

600
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l_.?é400 1
€
— —¥— HeiRgasabzug
300 + —— Rohgaszufuhr
—a2— Frischluftzufuhr
—— Warmeauskopplung
200 —O— Zuluftverq‘[]nnung } }
0 10 20 30 40
[%]

Abb. 7.8: Maximaltemperaturen im Reaktor fiir verschiedene Regelungskonzepte.
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Abb. 7.9: Zeitlicher gemessener Verlauf der Temperaturen der beiden zur Maximaltemperatur
benachbarten Thermoelemente bei Ubergang aus dem stationiiren, autothermen Fall ohne

Regelung auf den Betrieb mit einem Regelungskonzept.

Aufgrund der sehr schmalen Reaktionszone an der Unterkante des katalytisch aktiven Bereichs, erfaf3t
das in der Inertzone gelegene Thermoelement eine hohere Temperatur als das weiter entfernte Thermo-
element in der Katalysatorzone. Aus den Temperaturverldufen, die mit den verschiebbaren Thermoele-
menten gemessen wurden, geht hervor, dafl die Lage der Maximaltemperatur mit zunehmendem Eingriff

bei der Kaltgas- und vor allem der Rohgaszufuhr stromauf in Richtung Inertzone verschoben wird.

Beim Heiflgasabzug tritt die Maximaltemperatur gegeniiber dem ungeregelten Fall weiter stromabwdérts
in der Katalysatorzone auf. In der Simulation kann eine Verschiebung der Maximaltemperatur in die
Inertzone hinein nicht auftreten. Allerdings kann im Experiment, hervorgerufen durch sehr gro3e Tempe-
raturgradienten im Bereich der Reaktionszone und durch die axiale Warmeleitung der Thermoelement-
hiilse, eine solche scheinbare Verschiebung moglich sein. Exemplarisch ist in Abb. 7.10 die Maximal-

temperatur fiir verschiedene Propenkonzentrationen bei Hei3gasabzug dargestellt.
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Abb. 7.10: Maximaltemperatur in Abhidngigkeit vom HeiBlgasabzug und von der Propen
konzentration (G, = 0,83 kg/m?s).

Die extrem hohen Maximaltemperaturen im Reaktor bei Konzentrationen iiber der oberen Grenz-
konzentration kénnen durch HeiBBgasabzug auf den zulédssigen Wert gesenkt werden. In der Simu-
lation konnte man den Arbeitsbereich des Reaktors so vom 4 fachen der unteren Grenzkonzentra-
tion auf das 20 fache erhohen. Bei allen drei Regelungskonzepten sinkt der Reaktordruckverlust
mit zunehmender Stirke des Eingriffs ab. Dieses Verhalten resultiert bei allen Regelkonzepten
aus der Temperaturabhéngigkeit des Druckverlusts. Mit sinkender Maximaltemperatur, sinkt
auch die Stromungsgeschwindigkeit der Luft in den Kanélen. Beim Heif3gasabzug und der Roh-
gaseinspeisung ist dariiberhinaus der Luftdurchsatz in der einen Strdmungsrichtung geringer als
im Normalbetrieb. Bei der Kaltgaseinspeisung ist der Luftmassenstrom im Kanal 2 groBer als

ohne Regeleingriff. Tabelle 7.1 gibt einen Uberblick.
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Ohne Regdein- | 15% HeilRgasabzug, instationar
griff 0% 15% Kaltgaseinspeisung | 30% HeiRgasabzug,
10% Rohgaseinspeisung |25% Rohgaseinspeisung
HeilBgasabzug 13,6 mbar -22% -38%
Rohgaseinspeisung 13,6 mbar -17% -41%
Kaltgaseinspeisung 13,6 mbar -7% /

Tabelle 7.1: Anderung des Druckverlusts infolge Regeleingriffs am Mittenabzug.

1.7

Anfahren des Reaktors

Zum Anfahren wird der Gegenstromreaktor mit einem reduzierten Luftstrom elektrisch aufgeheizt. Das

Maximum des sich einstellende Temperaturprofil liegt direkt an der Heizung (Abb. 7.11). Mit Uber-

schreiten der Ziindtemperatur des Schadstoffes am Katalysator heizt sich der Reaktor durch die freiwer-

dende Reaktionswirme weiter auf. Das Temperaturmaximum zieht in die Katalysatorzone, dem Ort der

Schadstoffumsetzung.
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Abb. 7.11: Aufheizen des Gegenstromreaktor mit el. Beheizung (GSTR 2 ).

Das sich bei einem autothermen Betrieb einstellende stationdre Temperaturprofil zeigt, wie man aus

Abb. 7.12 erkennt daB3 sich das Temperaturmaximum am Eintritt in die Katalysatorzone einstellt auf dem

weiteren Strecke des Gases zur Umlenkung wird keine oder nur ein geringer Anteil an Reaktionswérme

frei, so daB3 dort die &uleren Verluste dominieren. Untersuchungen an einem Reaktor mit optimierter

Wirmeintegration zeigten, dafl ein so genannter autothermer Betrieb, d. h. ohne zusétzliche Beheizung,

bereits bei adiabaten Temperaturerh6hungen ab ca. 25 K moglich ist. Bei der Abluftreinigung kann néhe-
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rungsweise von einer vollstdndigen Oxidation der in Luft in Spuren enthaltenen Schadstoffe ausgehen, so

dafB} sich die adiabate Temperaturerh6hung ndherungsweise berechnen 14ft:

—Ah
AT, =y, B—
P_Luft
“Ab, propan | 2.040.236,0 kJ/kmol
“Ah, propen | 1.922.886,0 kJ/kmol
-Ah; co -282.800 kJ/kmol
CP_Luft 28,93 kJ/(kmol K)
(25°C,1013mbar)

Tabelle 7-2: Stoffwerte einiger Modellschadstoffe bei 350°C, 1013mbar und fiir Luft bei 25°C,

1013mbar.
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Abb.7.12: Temperaturprofile im Gegenstromreaktor (GSTR3) bei autothermen Betrieb mit 40 K ( 1 ) und
128 K ( 2 ) adiabater Temperaturerhdhung (Modellschadstoff Propan, G, = 0,83 kg/(m’ s).

Die Versuche zeigten, dal je nach Bauweise und trotz einer starken Wérmeisolation des Reaktors die

dufleren Verluste eine mafigeblichen Anteil an der Gesamtwirmebilanz des Reaktors einnehmen. Die

gemessenen Profile sind daher nicht im adiabaten Reaktor, sondern im realen Betrieb gemessen. Bei ei-

ner technischen Anwendung und den dort vorliegenden groflen Abluftstromen nimmt der Reaktor ein

giinstigeres Verhiltnis Oberfldche/Volumen ein, so da3 der Anteil der Verluste wesentlich kleiner ist.
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Die Umsetzung von gasformigen Schadstoffen ist, wie auch in vorhergehenden Untersuchungen gezeigt
wurde, in einem Gegenstromreaktor mit katalytisch aktiver Zone auf Grund des friihen autothermen Be-

triebs wirtschaftlich sinnvoll.
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8 Aufbau der Versuchsanlage

8.1 Anlagenkomponenten

MaBgeblich fiir den Finsatz eines Gegenstromreaktors zur thermischen Abluftreinigung ist die vollstdn-
dige Oxidation der Schadstoffe zu Kohlendioxid und Wasser. Dies aber unter der Vorgabe, dal die Be-
triebskosten, die durch eine Stiitzbeheizung, sowie durch die AnschluBlleistung der Verdichter zur Forde-
rung der Abluft entstehen so gering als moglich sind. Weiter miissen Ablagerungen im Reaktor, die beim
Betrieb mit partikelformigen Schadstoffen entstehen problemlos zu entfernen sein, ohne daB lingere
Betriebsunterbrechungen notwendig sind. Die Bereitstellung einer synthetischen Abluft, sowie die anste-
henden Messungen zur Wirmeintegration am Gegenstromreaktor machten eine Versuchsanlage im Tech-

nikumsmafstab notwendig.

Zu den einzelnen Komponenten des Versuchsautbaus gehdren neben dem eigentlichen Reaktor die ge-
samten Versorgungssysteme (Luft, Brenngas, Aerosole, Druckluft, Kiihlwasser), die Anlagensteuerung
und die MeBwerterfassung. Zur Erzeugung eines synthetischen Abluftstromes als Feedgas fiir den Reak-
tor kdnnen sowohl gasféormige Modellschadstoffe (Propan, Propen oder Toluol), als auch einen luftgetra-
genen Partikelstrom einem regelbaren Hauptluftstrom zugemischt werden (A. Als Tragerluftstrom
wird mit einem regelbaren Seitenkanalgebldse Umgebungsluft gefordert. Der Luftstrom durch die Anlage
kann dabei durch eine zusitzliche Bypassregelung im Bereich von 0 bis ca. 200 m’/h stufenlos eingestellt
werden. Die Abluft aus dem Reaktor kann auf Grund des geringen Temperaturniveaus ohne weitere Be-

handlung iiber einen geeigneten Abluftkanal in den AuBlenbereich abgeleitet werden.

8.2 Ausstattung der Gegenstromreaktoren

Zum Anfahren und fiir einen Betrieb des Reaktors bei Schadstoffbeladungen unterhalb der Konzentrati-
on, bei der der Reaktor autotherm betrieben werden kann, kann elektrisch beheizt werden. Die Heizleis-
tungen betragen dabei je nach Reaktortyp zwischen 500 Watt und 4 kW. Durch einen Mittenabzug ist es
moglich, Regeleingriffe in den Energichaushalt des jeweiligen Reaktors vorzunehmen , um so material-
zerstdrerische Ubertemperaturen bei hohen Schadstoffkonzentrationen zu vermeiden. Uber einen speziell
zu diesem Zweck aufgebauten, temperaturbestandigen Warmetauscher wird der Teilstrom aus dem Mit-
tenabzug auf anndhernd Umgebungstemperatur abgekiihlt. Die Kiihlung ist notwendig um das Regelven-

til betreiben zu kdnnen, sowie fiir die angeschlossene Analyse des Gasstroms.
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Abb. 8.1: FlieBbild der Versuchsanlage mit Hauptluftstrom, Aerosolerzeugung, Durchflumessung,

Gegenstromreaktor, Mittenabzug und MeBeinrichtungen.
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Abb. 8.2: Versuchsanlage mit Aerosolgenerator und Gegenstromreaktor bei Versuchen mit Feinstduben.

8.3 Durchsatz- und Temperatur messung

Die Durchsatzmessung des Hauptluftstromes an den verschiedenen Gegenstromreaktoren mufl geeignet
sein, einen breiten Volumenstrombereich zu erfassen. Wihrend der kleinste Reaktortyp (Gegenstromre-
aktor 3) mit einem Volumenstrom um 5 m*/h betrieben wird, sind beim Gegenstromreaktor 1 Durchsitze
von iiber 75 m’/h moglich. Gleichzeitig muf} die Volumenstrombestimmung im Aerosol-Betrieb unemp-
findlich gegeniiber Verschmutzungen sein, bzw. leicht zu reinigen sein. Bei einer Messung am Reaktor-
austritt ist zusétzlich noch ein breiter Temperaturbereich nétig, da die dort maB3gebliche Reingastempera-
tur abhéngig vom Wéirmeriicktausch des angeschlossenen Reaktors um 100 °C betragen kann. Zur
Durchsatzmessung des Hauptluftstromes an der Versuchsanlage wurde deshalb eine Differenzdruckmes-
sung an einer Vierteilkreisdiise mit Eckdruckentnahme nach D] eingesetzt. Fiir groBere Reaktor-
Durchsitze als 75 m’/h wurde der Volumenstrom auf der Saugseite des Geblise mit einem Degu-Flow-
Gerit bestimmt. Kleinere Durchsitze als 3 m’/h im Druckluftstrom des Aerosolerzeugers werden mit
SchwebekorperdurchfluBmessern erfafit. Die DurchfluBiregulierung von Stiitzgas zur Reaktorbeheizung,
sowie die Verbrennungsluftdosierung des Schwelrohres erfolgt durch Mass-Flow-Controller. Alle Tem-

peraturen werden durch Thermoelemente des Typs K erfafit und zur Sichtbarmachung zeitlicher Tempe-
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raturverldufe auf einem MefBdatenschreiber angezeigt. Das Umsatzverhalten von Kohlen-Wasserstoffen
wird durch eine Konzentrationsmessung mit einem FID (Flammen-lonisations-Detektor, Fa. Rathfisch)

realisiert.
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9 Organische Aerosole im Gegenstromreaktor

9.1 Einleitung

Fiir experimentelle Untersuchungen mit organischen Aerosolen wurde im ersten Projektabschnitt ein
Gegenstromreaktor mit einem monolithischen Katalysatortriager in der aktiven Zone eingesetzt. Die Un-
tersuchungen zeigten, daf} eine Reinigung von partikelformigen beladenen Abluftstromen moglich ist.
Allerdings muB} bei der kurzen Verweilzeit der Schadstoffe im heilen Bereich die fiir einen Vollumsatz
der Schadstoffe notwendige Temperatur wesentlich hoher (ab 800 °C) gewéhlt werden als bei gasformi-
gen Schadstoffen, die bei den untersuchten Modellschadstoffen im Bereich von 300 - 500 °C lag. Die im
zweiten Projektabschnitt durchgefiihrten Untersuchungen fiihrten auf ein Konzept mit einem Filter in der
heiBen Zone des Reaktors. Dieses Konzept wurde in einer fiir die Anwendung mit organischen Aerosolen
im Gegenstromrektor optimierten Bauform umgesetzt. Die vorgestellten Messungen wurden an diesem

Reaktor (GSTRS ) vorgenommen.

9.2 Anlagerungen und deren Abreinigung

Ablagerungen von kondensierbaren Bestandteilen wie sie z.B. bei Holzrauch auftreten miissen innerhalb
eines gewissen Zeitraumes abgereinigt werden. Untersuchungen zeigen, daf3 sich diese Ablagerungen
durch eine entsprechende Temperaturbehandlung entfernen lassen. Im aufgebauten Gegenstromreaktor
wurde diesem Umstand dadurch Rechnung getragen, dafl der gesamte Reaktor dichtungsfrei ausgefiihrt
wurde. Durch die entsprechende Wahl des temperaturbestindigen Werkstoffes 146t sich dieser durchge-
hendes Aufheizen und somit organische Wandablagerungen entfernen. Abb. 9.2. zeigt Strukturen, wie sie
im Gegenstromreaktor als Abstandshalter eingesetzt wurden. Im Versuch wurde diese mit Holzrauch
beaufschlagt. Die entstandenen Ablagerungen lassen sich durch eine Temperaturbehandlung bei 500°C

ruckstandsfrei entfernen.

Abb. 9.2: Ablagerungen auf den Abstandshalter des GSTR 3. V. L. n. R. ohne Ablagerungen, Ablagerun-
gen von Rauch aus der Holzverschwelung, Temperaturbehandlung bei 300 °C, 400 °C und
500 °C.
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9.3 Experimente am Gegenstromreaktor mit Heil3gasfilter

Im Gegenstromreaktor mit HeiBgasfilter wurden experimentelle Untersuchungen mit Holzstaub und Die-
selabgasen durchgeiihrt. Dabei wurde die mafBgebliche Temperatur fiir eine kontinuierliche Regeneration
des Filters aus den Vorversuchen gewéhlt. Die hochste einstellbare Kopftemperatur betrdgt 750 °C, die
fiir eine kontinuierliche thermische Regeneration des Filters bei Stduben liegt abhédngig von der Bela-

dungsart und -menge bei Temperaturen um 600°C.

Zu den Versuchen mit Holzstaub wurden der Metallfilter als Abscheider eingesetzt. Als Modellaerosol
wurde Holzstaub der GroBenklasse dp < 10 pm eingesetzt. Dieses wurde in der aufgebauten Versuchsan-
lage iiber den Aerosolgenerator dem Hauptluftstrom zudosiert und durch den Reaktor gefiihrt. Vor Ver-
suchsbeginn wurde der Reaktor mit Umgebungsluft auf eine Betriebstemperatur im Kopf von 720°C
aufgeheizt. Beim Versuch konnte durch das oberhalb des Filters installierte Schauglas beobachtet wer-

den, daB einzelne geziindete Partikel den Filter passieren (Abb. 9.3).

Abb. 9.3: Metallfaserfilter bei 720°C, Betrieb mit Holzstaub, Blick durch die Schauglaséffnung von oben

auf den Filter.

Am Reaktoraustritt konnten bei dieser Temperatur keine Partikel nachgeweiesen werden. Bei Versuchen
mit hoher Partikelkonzentration und hohem Reaktordurchsatz wurde das Filter durch eine lokale Uberhit-
zung zerstort. Ein Ausbau des Filters zeigte, dafl das Filter dabei lokal aufgeschmolzen wurde (Abb. 9.4).
Urséchlich fiir die Uberhitzung waren eine kurzeitige Uberkonzentration an Partikeln, die in der sauer-
stoffreichen Abluft eine hohe lokale Wiarmeentwicklung bewirkt haben, was zum Aufschmelzen des Fil-

ters fiihrte.
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Abb. 9.4: Durch Ubertemperatur zerstorter Metallfilter des Gegenstromreaktors.

Die Uberkonzentration von Partikeln, auch eine kurzzeitige ist bei Anwesenheit von Sauerstoff im Be-
reich von 20 Vol%, wie sie hier vorliegt, wirkt sich fiir alle bekannten Filtermaterialien zerstorerisch aus.

Fiir einen sicheren Betrieb des Reaktors miissen daher Uberkonzentrationen ausgeschlossen werden.

94 Experimente mit Dieselabgasen

Im ersten Projektabschnitt konnte anhand von Messungen gezeigt werden, dafl im Gegenstromreaktor
eine Abluftreinigung von Schwelrauch wie er bei der Raucherung von Lebensmittel als Abluft anfallt
moglich ist. Daran anschliefend wurde in diesem Abschnitt die Abgasreinigung von oxidierbaren Be-
standteilen im Dieselmotorabgas untersucht. Dieselabgas weist neben gasformigen Schadstoffen wie CO
und Kohlenwasserstoffen auch RuBpartikel auf. Da im Abgas noch ausreichend Sauerstoff vorhanden ist

konnen die Schadstoffe durch eine thermische Nachbehandlung im Gegenstromreaktor gereinigt werden.

Ahnlich wie bei gewerblichen Abluftstrdmen ist allerdings das Temperaturniveau, bei dem das Abgas
anfallt, fiir ein Ziinden der Partikel zu gering. Sollen die Partikel im Gasstrom verbrannt werden, muf} der
gesamte Abluftstrom auf Ziindtemperatur aufgeheizt werden. Da dies aus energetischen Gesichtspunkten
nicht moglich ist, werden bei den derzeit untersuchten Verfahren die Partikel auf einem Filter abgeschie-
den und periodisch abgebrannt. Das Abbrennen der abgeschiedenen Partikel wird durch externe Warme-
zufuhr mittels Brenner oder durch ein kurzzeitiges Anfetten des Abgases und somit durch die Exothermie
von unverbrannten gasformigen Kohlenwasserstoffen eingeleitet, die in einem vorgeschalteten Oxidati-

onskatalysator umgesetzt werden.
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Die noch weitgehend ungeldsten Probleme dieser Verfahren liegen in den materialzerstorerischen Tem-
peraturspitzen auf dem Filter, die durch das periodische Abbrennen des Filterkuchens hervorgerufen
wird. Ein weiterer Nachteil den diese Verfahren gemeinsam haben ist, dal ein maBBgeblicher Anteil des
Kraftstoffs fiir die energieintensive Regeneration des Filters eingesetzt werden muf3, da die Verbren-

nungswirme mit dem Abgasstrom ausgetragen wird.

Bei einem Einbau des Filter in der heilen Zone eines Gegenstromreaktors ist es moglich diesen bei ge-
ringem Energieeinsatz kontinuierlich oberhalb der Ziindtemperatur zu betreiben. Dadurch sammeln sich
zundchst weit weniger Partikel an. Kurzzeitige lokale Temperaturspitzen die durch das Abbrennen von
Partikelanhdufungen entstehen kénnen dadurch ausgeschlossen werden. Um die zum Halten der Ziind-
temperatur im Filter notwendige Wérme in das System einzutragen ist es moglich, dhnlich den bekannten
Verfahren einen Oxidationskatalysator einzusetzen um somit die Exothermie der gasformigen Schadstof-

fe zu nutzen.

Untersuchungen an DieselruB mit thermogravimetrischen Verfahren zeigten, daB Temperaturen von
600°C notwendig sind um den Ruf} thermisch abzubauen. An einem Motorpriifstand beladene Dieselfilter
konnten durch eine Temperaturbehandlung bei 550°C regeneriert werden, d.h. es war kein Rufl mehr auf
der Oberflache des Filters erkennbar und der Druckverlust ging auf den Wert des Filters zuriick. Als Fil-
ter wurde bei Dieselruf3 ein keramischer Monolith aus der Kraftfahrzeugtechnik eingesetzt. Diese Filter
werden als Wandfilter konzipiert, d.h. durch wechselseitig offene und geschlossene Kanéle tritt das zu
reinigende Gas ein. Das Gas stromt durch die Wand, wobei diese als Tiefenfilter wirkt. Abb. 9.5 zeigt

den im Kopf des Reaktors eingebauten Filter.
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Abb. 9.5: Keramischer Monotlith als HeiBgasfilter im Kopfbereich des Gegenstromreaktors. Aufere

Abmessungen des Filters: angestromte Grundfldche 100 x 100 mm, Bauh6he 70 mm.

Zunichst wurde der Druckverlust des gesamten Reaktors mit eingebautem Filter mit Luft bei Umge-
bungstemperatur bestimmt. Abb. 9.6 zeigt, da3 der Druckverlust fiir eine Motoranwendung im akzeptab-

len Bereich liegt.
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Abb. 9.6: Druckverlust tiber den gesamten Reaktor (Luft bei Umgebungsbedingungen).
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Mit steigender Temperatur nimmt durch die abnehmende Dichte der Luft die Geschwindigkeit im Reak-
torkopf und die kinematische Viskositédt des Gases zu. Als Folge davon steigt der Druckverlust. Auch bei

hohen Durchsétzen und Temperaturen steigt der Druckverlust nicht tiber 30 mbar.
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Abb. 9.7: EinfluB der Temperatur im Kopf des Reaktors auf den Druckverlust.

Das Reaktorabgas wurde mit einem Fourier-Transformations-Spektrometer (FTIR) analysiert. Um Kon-
densation in den MeBleitungen zu vermeiden wurde das Meligas vorher auf einen Taupunkt von 4°C

eingestellt (Sattigungsdampdruck bei 4°C: 61,7 mbar).

Kohlenwasserstoffe ycy (bezogen auf Propen) |525 ppm
(AT',¢=35K)
Kohlendioxid yco, 4,27 %
Kohlenmonoxid yco 500 ppm
(AT, a=5K)
Luftzahl A 2,36

Tabelle 9.1: Abgaszusammensetzung des Dieselmotors bei einer Nennlast von 27 % der Maximallast.

Zur Versuchsdurchfithrung wurde der Reaktor auf 700 °C vorgeheizt und anschlieBend mit dem Abgas
beaufschlagt. Danach wurde die Temperatur im Kopf in 50 K Schritten gesenkt. Nach ca. 1 h Betriebszeit
war dann wieder ein stationdres Temperaturprofil im Gegenstromreaktor erreicht. Wahrend der Ver-
suchsdurchfiihrung wurde die Abgaszusammensetzung und der Abgasgegendruck online ermittelt und
mitgeschrieben. Bis zu einer Temperatur im Versuch von 500 °C konnte kein Ansteigen des Gegendrucks
ermittelt werden. Das 148t darauf schlieBen, dall bei Temperaturen iiber 500 °C der abgeschiedene Ruf3
schneller umsetzt, als neuer Rufl abgeschieden wird. Bei hohen Temperaturen konnte deutlich mehr Koh-

lenmonoxid am Reaktoraustritt gemessen werden, als im Motorabgas urspriinglich vorhanden ist (Abb.
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9.8). Die zunehmende CO-Bildung mit steigender Temperatur im Gegenstromreaktor 146t sich durch eine
Umsetzung von Rufl und Kohlenwasserstoffen im Abgas erkliren. Die Selektivitit der RuBoxidation zu

CO nimmt mit steigender Temperatur zu.

6000

4000 -

Ayco [Ppm]

2000 +

400 500 600 700 800
TKopf [OC]

Abb. 9.8: Bildung von Kohlenmonoxid im Reaktor (Dieselabgas G, = 1,00 kg/(m’s).
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Abb. A.1: Gegenstromreaktor mit grofler Spaltweite und monolithischem Katalysator (GSTR1).
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Abb. A.2: Gegenstromreaktor mit katalytisch beschichteten Strukturen (GSTR2).
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Abb. A.3: Gegenstromreaktor Gegenstromreaktor mit optimierter Warmeintegration und katalytisch beschichteten Strukturen (GSTR3).
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Abb. A.4: Gegenstromreaktor zur thermischen Abluftreinigung (GSTR4).
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Abb. A.5: Gegenstromreaktor mit HeiBgasfilter (GSTRS).
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