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1. Kurzbeschreibung des Forschungsergebnisses

Gegenstand des abgeschlossenen Vorhabens war die experimentelle und modell-
theoretische Untersuchung der Gas-/Partikel-Verteilung polychlorierter Dibenzo-
dioxine und -furane im Abgas von Millverbrennungsanlagen. Ziel ist es, durch
Optimierung der Betriebsbedingungen die Bildung dieser Schadstoffe zu reduzieren
und ihre Einbindung in die Partikelphase zu erhdhen. Dies fuhrt zu einer kosten-
gunstigeren Ruckhaltung von PCDD/PCDF.

Im Rahmen des Vorhabens wurden der neue Versuchsstand AEOLA, die Partikel-
meftechnik und die Dioxinanalytik aufgebaut und Grundlagenexperimente durch-
gefuhrt. Als Referenzpartikel dienten fraktionierte Flugstdube (d < 20 um) aus der
Versuchsanlage TAMARA sowie aus den Miullverbrennungsanlagen Stuttgart und
Mannheim. Als Referenzaromat diente ein nicht toxisches Dioxin (1,2,3,4,6,9 —
HxCDD) mit mittlerem Dampfdruck. Bekannte Mengen Staub und Dioxin wurden an
der Versuchsanlage AEOLA getrennt in einen (beheizten) Luft- bzw. Rauchgasstrom
eindosiert und die sich einstellende Gas-/Partikel-Verteilung wurde im Temperatur-
bereich 25 - 200 °C gemessen. Es ergab sich, dafl3 die Verteilung des HxCDD
zwischen Gas- und Partikelphase von der Temperatur, dem Kohlenstoffgehalt der
Partikel und der verfugbaren Partikeloberflache (Porositat) abhéngt. Bei geringem
Kohlenstoffgehalt (0.1 - 0.3 Gew.-%) nimmt der gasférmige Anteil mit steigender
Temperatur zu, und die Adsorptionsenthalpie liegt im Bereich 40 - 50 kJ/mol. Mit
steigendem Kohlenstoffgehalt (ca. 1 Gew.-%) nimmt der partikelférmige Anteil zu,
und die Temperaturabhangigkeit wird kleiner. Bisher liegen zu wenige vergleichbare
Daten von realen MVA's vor, um quantitative Vergleiche, insbesondere ulber ein
grolReres Kongenerenspektrum ziehen zu kénnen.

Der vorhandene Aerosolcode wurde um ein Modell fir die Adsorption gasférmigen
Dioxins an die Partikel erweitert. Mit Hilfe des Modells wurde abgeschétzt, dal’ unter
iiblichen MVA - Bedingungen mehrere hundert ng PCDD/PCDF pro Nm?® und sec auf
die Partikeloberflache diffundieren kbnnen. Demgegeniber betragt die Quellstarke
fiir PCDD/PCDF nach Literaturdaten im Dauerbetrieb nur etwa 20 ng/Nm?® Csec. Die
Partikel haben somit ein hohes Potential als PCDD/PCDF - Senke. Nach den hier
vorliegenden Ergebnissen und entsprechenden Literaturdaten betragt die Einbindung
der PCDD/PCDF in die Partikelphase etwa 10 - 50 % der Quellstarke. Es bestehen
gute Chancen, dal3 sich dies im Parameterfeld Kohlenstoffgehalt - Temperatur -
verfligbare Oberflache optimieren laf3t.

Dartberhinaus wurde aufgrund der MelRergebnisse ein Filtercode entwickelt, mit dem
sich die Anderung der Gas-/Partikel-Verteilung beim Durchtritt des Aerosolstroms
durch Gewebefilter berechnen |aRt. Dies entspricht der Situation in der experimen-
tellen Partikelprobenahme und im primaren Partikelabscheider vieler kommunaler
MVA's.



2. Fortschritte fir die Wissenschaft und/oder Technik durch die Forschungs-
ergebnisse

Zum ersten Mal wurde die Gas-/Partikel-Verteilung eines Leitkongeners unter
bilanzierbaren Versuchsbedingungen in Abwesenheit von Stérungen durch chemi-
sche Reaktionen untersucht. Daher konnten die wesentlichen Parameter identifiziert
werden, von denen die Gas-/Partikel-Verteilung des Leitkongeners abhangt: Tempe-
ratur, Kohlenstoffgehalt der Partikel und verfiigbare Partikeloberflache bzw. Porositat
der Partikel. FUr das Leitkongener wurden die Abhangigkeiten erstmals quantitativ
herausgearbeitet. Fur die tbrigen PCDD/PCDF werden &hnliche Zusammenhéange
erwartet.

Durch die Mel3ergebnisse konnten validierte Aerosol- und Filtercodes zur Beschrei-
bung der Gas-/Partikel-Verteilung des Leitkongeners im gasgetragenen Zustand und
am Filterkuchen von Gewebefiltern bereitgestellt werden. Damit ist die physikalische
Seite der Gas-/Partikel-Wechselwirkung abgedeckt. Dariiberhinaus ist zwischenzeit-
lich ein Kinetikmodell fir die de-novo Synthese von PCDD/PCDF entwickelt worden,
das mit Hilfe umfangreicher experimenteller Datensatze validiert wurde. Insgesamt
stehen somit wesentliche neue Werkzeuge zur Verfiigung, mit deren Hilfe sich die
Gas-/Partikel-Verteilung von PCDD/PCDF unter realen Bedingungen in kommunalen
MVAs modellieren und interpretieren lassen. Die gleichen Werkzeuge werden aul3er-
dem bendtigt, um das Verhalten der Gas-/Partikel-Verteilung wahrend der experi-
mentellen Probenahme schlissig zu interpretieren. Dadurch wird es erstmals mog-
lich, Anderungen, die durch die Probenahme entstehen (d.h. Filterartefakte), zu
erkennen und quantitativ zu bewerten. Dies bedeutet einen wesentlichen Fortschritt
fur die Messung der Gas-/Partikel-Verteilung von PCDD/PCDF und anderen Spuren-
stoffen.

3. Empfehlungen fir die Praxis

Die Ergebnisse zeigen, dal3 Flugstdube im Abgas von Millverbrennungsanlagen ein
inharentes Potential zur Rickhaltung von PCDD/PCDF besitzen, das bisher nur
teilweise zur Emissionsminderung genutzt wird. Die Untersuchungen haben dartber-
hinaus zu einer neuen MelRmethode fiur die Gas-/Partikel-Verteilung von PCDD/
PCDF und anderen Spurenstoffen gefiihrt. Dabei werden die bisherigen Mel3techni-
ken geringfluigig geandert und durch eine neue Auswertung erganzt, die auf den
Werkzeugen Aerosolcode, Filtercode und Kinetikmodell beruht. Es wird empfohlen,
die neue Melimethode in der Praxis an kommunalen Millverbrennungsanlagen zu
erproben und zu verifizieren. Daraus sind neue Erkenntnisse zur Gas-/Partikel-Ver-
teilung von PCDD/PCDF unter praxisrelevanten Bedingungen zu erwarten. Somit
ergeben sich im Parameterfeld Temperatur - Kohlenstoffgehalt - Partikeloberflache
Hinweise auf optimierte Betriebsbedingungen, die zu einer Kostenreduzierung fur die
Vermeidung und Verminderung von PCDD/PCDF - Emissionen fiihren.
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