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Abstract

Fundamentals of Aerosol Formation in Wood Furnaces

Influences on Particulate Emissions by Primary Measures and Concept of a Low-Particle
Wood Combustion in Automatic Furnaces

M. Oser, T. Nussbaumer, P. Miiller, M. Mohr, R. Figi

Since automatic wood furnaces up to 5 MW are often equipped with cyclones only, they are a
relevant source of particle emissions. The aim of the present project is to analyse the aerosol
formation mechanisms and to investigate the influences on particle emissions by variation of
furnace design parameters and operating conditions. For this purpose, a laboratory plant based
on a 80 kW under stoker furnace was designed which enables the independent variation of
operation parameters. From the theory of the formation processes, two hypotheses were for-
mulated:

1. The particle mass concentration is mainly influenced by the excess air in the glow bed.
2. The particle number concentration is influenced by the flue gas volume and reduced with
decreasing total excess air.

The results in the laboratory furnace confirm both hypotheses. The particle mass concentrati-
on can be influenced by a factor of 5 to 6 with varying excess air in the glow bed. Hence up to
80% reduction of the particle mass is achieved, i.e. from 160-195 mg/Nm’ (at 13 vol-% O,) at
a glow bed excess air of 0.75 to 20-45 mg/Nm® at an extremely low glow bed excess air of
0.3 which leads to an increased glow bed height. Further, the particle number concentration
was reduced by a factor of about 2.4 with decreased total excess air. In addition to the labora-
tory experiments, investigations were performed at an existing 570 kW under stoker furnace
in practice. The trends are confirmed, although the effects are less distinguished with a reduc-
tion from 158 mg/Nm® to 77 mg/Nm’. Based on these results, a concept of an automatic wood
combustion with reduced particle emissions is presented, the conditions for an optimum ope-
ration are defined, and the needs for an implementation in practice are discussed.

Keywords: Aerosol formation, excess air, wood combustion, particle reduction.
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1. Zusammenfassung

Im Hinblick auf die Gesundheits- und die 6kologische Relevanz von Partikeln in der Umge-
bungsluft besteht der internationale Trend, die Grenzwerte fiir Partikelemissionen u.a. auch
bei Holzfeuerungen zu verschirfen. Diese Grenzwerte sind in Relation zur Machbarkeit unter
verniinftigem Aufwand zu stellen. Vor diesem Hintergrund ist das duale Ziel der vorliegenden
Arbeit formuliert:

Analyse der Bildungsmechanismen von Aerosolen in automatischen Holzfeuerungen
Analyse der Beeinflussung der Partikelemissionen und deren Eigenschaften sowohl
durch den Brennstoff als auch durch die Betriebsbedingungen

Dazu ist eine Versuchsanlage entworfen und realisiert worden, welche die unabhingige Be-
einflussung von ansonsten abhdngigen Parametern ermoglicht. Basis flir diese Versuchsanlage
ist eine 80kW-Unterschubfeuerung. An dieser Anlage ist eine systematische Parameter-
variation durchgefiihrt worden, bei der die Partikelemissionen beziiglich Masse, Anzahl,
Grossenverteilung und chemischer Zusammensetzung analysiert worden sind. Die wichtigsten
Resultate an der Versuchsanlage sind an einer 570kW-Praxisanlage (ebenfalls Unterschub-
feuerung) validiert worden. Alle Messungen sind bei stationdren Betriebsbedingungen mit fix
vorgegebenen Betriebsgrossen durchgefiihrt worden. Basierend auf einer Literaturrecherche
sind die theoretischen Zusammenhénge der Partikelbildung bei der Holzverbrennung ent-
wickelt und mit den Messungen verglichen worden.

Aus den theoretischen Uberlegungen ist die folgende Hypothese erarbeitet worden:

1. Hypothese: Die Partikel-Massenkonzentration im Abgas ist abhingig vom Glutbett-
Luftiiberschuss. Die tiefste Partikel-Massenkonzentration wird bei einem Glutbett-Luftiiber-
schuss erreicht, der moglichst tief ist, aber noch eine ausreichend hohe Verbrennungstempera-
tur gewahrleistet.

Die Messungen an der Versuchs- und der Praxisanlage bestétigen diese Hypothese: Auf der
Versuchsanlage konnte die Partikel-Massenkonzentration gezielt verdndert werden, z.B.
beim Referenzbrennstoff Waldhackschnitzel Buche (35% Wassergehalt) um etwa einen Fak-
tor 5 bis 6 (Reduktionspotenzial von 80%), nimlich zwischen 160-195 und 20-45 mg/Nm’
(13 Vol.-% O,). Der Glutbett-Luftiiberschuss variierte dabei zwischen 0.75 und 0.3. Ausge-
hend vom iiblichen Betrieb auf der Praxisanlage konnte die Partikel-Massenkonzentration
um 58% von 186411 auf 77+2 mg/Nm® (13 Vol.-% O,) reduziert werden. Aufgrund des tiefen
Glutbett-Luftiiberschusses bei den Betriebsbedingungen mit tiefer Partikel-Massenkonzentra-
tion entsteht jeweils ein hohes Glutbett.

Die theoretischen Uberlegungen haben weiter zur folgenden Hypothese beziiglich der Beein-
flussungsmoglichkeit der Partikel-Anzahlkonzentration gefiihrt:

2. Hypothese: Je geringer der Abgasvolumenstrom bzw. der Gesamt-Luftiiberschuss ist, desto
tiefer ist die normierte Partikel-Anzahlkonzentration im Abgas.

Dieser Hypothese liegt u.a. die folgende Uberlegung zu Grunde: Uber Nukleation wird eine
sehr grosse Partikelanzahl im Abgas gebildet. Diese Partikel wachsen aufgrund heterogener
Kondensation und ihre Anzahl wird iiber Koagulation wieder reduziert. Die Koagulation wird
begiinstigt, wenn ein geringes spezifisches Gasvolumen zur Verfligung steht (Wahrscheinlich-
keit des Aufeinandertreffens zweier Partikel wird erhoht). Das spezifische Gasvolumen wie-
derum kann reduziert werden, indem der Gesamt-Luftiiberschuss gesenkt wird. Die Senkung
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des Gesamt-Luftiiberschusses wird durch die Forderung eines (fast) vollstindigen Ausbrands
begrenzt.

Auch die 2. Hypothese wird durch die Messungen an der Versuchs- und der Praxisanlage
bestétigt. Auf der Versuchsanlage konnte die Partikel-Anzahlkonzentration durch Variation
des Gesamt-Luftiiberschusses um etwa einen Faktor 2.4 zwischen etwa 19 und 8 (10’/Ncm’®
(13 Vol.-% O,) verandert werden. Auf der Praxisanlage konnte die Partikel-Anzahlkonzen-
tration ausgehend vom tiiblichen Betrieb um 22% (geméss SMPS) von 8.3+0.9 auf 6.5+0.3
[0’/Nem? (13 Vol.-% O,) gesenkt werden.

Ein Low-Particle-Betrieb einer Holzfeuerung mit geringer Emission von Partikelmasse und
Partikelanzahl ist wie folgt zu charakterisieren:

Geringer Glutbett-Luftiiberschuss, zwischen etwa 0.2 und 0.4 je nach Brennstoff
Geringer Gesamt-Luftiiberschuss, zwischen etwa 1.3 und 1.4

Geniigende oOrtliche Trennung der Sekundérluft vom Glutbett (keine Riickstromung!)
Geniigend hohe Verbrennungstemperaturen (ca. >600°C, Brennstoff-abhingig)

Mit diesen Massnahmen besteht ein Reduktionspotenzial fiir die Praxis von etwa 50% beziig-
lich Partikelmasse und etwa 20% fiir die Partikelanzahl. Fiir die Umsetzung in die Praxis
besteht noch ein erheblicher Entwicklungsbedarf: Insbesondere werden Regelungen benoétigt,
welche die gewiinschten Bedingungen auch bei wechselndem Brennstoff und variierendem
Leistungsbedarf aufrechterhalten. Dazu sind neue Regelkonzepte zu erarbeiten. Weiter ist
auch die Feuerungsgeometrie auf einen Low-Particle-Betrieb hin zu optimieren.
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2 Einleitung

2.1 Ausgangslage
2.1.1 Partikel als Schadstoff

Die Bedeutung der Partikel in der Umgebungsluft und insbesondere der lungengiingigen Frak-
tion hat in den letzten Jahren stark zugenommen. Es wird heute aufgrund epidemiologischer
Studien [Braun 2001, Dockery et al. 1993, Clancy et al. 2002, Hoek et al. 2002] sowie Unter-
suchungen an Tieren und Zellen davon ausgegangen, dass die Partikel in der Atemluft zu
einer Vielzahl von Atemwegserkrankungen [Clancy et al. 2002, Dockery et al. 1993] (Entziin-
dungen (z.B. Bronchitis), Allergien der Typen I bis IV, Asthma, pleurale Verdickung,
Lungenfibrose, Lungenkrebs [Wintermantel und Ha 1996 S. 89ff.]), aber auch zu Erkran-
kungen des Herz-Kreislauf-Systems [Schwartz 1997, Hoek et al. 2002, Clancy et al. 2002]
fithren. Die genauen Wirkmechanismen und die gesundheitsschdadigenden Agenzien sind heu-
te allerdings nicht oder nur sehr beschrinkt bekannt. Somit ist auch unklar, welche Partikel
stark gesundheitsschidigend und welche allenfalls unproblematisch sind. Die gesundheits-
schidigende Wirkung konnte von der Grosse, der Masse, der Anzahl, der chemischen Zu-
sammensetzung, der Interaktionsfldche zur Lunge und der Morphologie der Partikel oder von
Kombinationen dieser Partikeleigenschaften abhingen.

Aus lufthygienischer Sicht wird davon ausgegangen, dass alle lungengéngigen Partikel ge-
sundheitsschddigend sein konnen. Als lungengéngig werden Partikel mit einem aerodyna-
mischen Durchmesser kleiner 10 um betrachtet. Die Masse der Partikel kleiner 10 um wird
als PM; (particulate matter) bezeichnet. Weiter werden auch PM; s und PM; unterschieden,
da diese Fraktionen weiter in die Lunge hinein bis in die Lungenalveolen transportiert werden
konnen und deshalb moglicherweise besonders gesundheitsgefahrdend sind.

2.1.2 Immissionsgrenzwerte in der Schweiz

In der Schweiz gilt seit dem 1. Mérz 1998 ein Immissionsgrenzwert fiir PM,o mit den zwei
folgenden Grenzwerten:

* Jahresmittelwert fir PMjp: 20 mg/Nm’

* Tagesmittelwert PMj: 50 mg/Nm’® (maximal einmalige Uberschreitung pro Jahr).

Aktuelle Messungen im Rahmen des Projektes NABEL an 17 Standorten in der Schweiz
haben gezeigt, dass der Grenzwert fiir den PMo-Jahresmittelwert an 14 der 17 Messorte {iber-
schritten wird [Gehrig und Vonmont 1998]. Lediglich an den drei in den Bergregionen gele-
genen Orten Jungfraujoch, Rigi und Chaumont konnte der Grenzwert eingehalten werden. Die
Messorte mit Uberschreitungen des Jahresmittelwertes umfassen damit nicht nur verkehrsbe-
lastete stadtische Situationen wie in Bern und Ziirich, sondern auch typische Wohnsituationen
mit geringer Verkehrsbelastung in Agglomerationen und auch lidndliche Regionen mit
geringer Belastung wie z.B. Payerne oder Ténikon.

Der einmal pro Jahr zuldssige Tagesmittelwert wird an den belasteten Orten bis tiber 50 mal
pro Jahr iiberschritten. Zur Einhaltung der PM;o-Grenzwerte ist in der Schweiz somit ein
Handlungsbedarf gegeben.
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2.1.3 Okologische Aspekte der Holzenergie

Aus dkologischer Sicht spricht fiir die Holzenergie, dass es sich dabei um einen erneuerbaren
Energietrager handelt und sie bei nachhaltiger Waldnutzung CO»-neutral ist. Auf der anderen
Seite sind die durch die Nutzung der Holzenergie entstehenden Luftschadstoffe pro Nutzener-
gie deutlich hoher als bei anderen Energietrigern wie Erdol oder Erdgas. Die Holzenergie be-
findet sich somit im 6kologischen Spannungsfeld von Ressourcenverbrauch (CO,-Neutralitét)
und Lufthygiene.

Lufthygienisch relevante Emissionen bei der Nutzung von Holzenergie sind die NOx- und die
Partikelemissionen [Kessler et al. 2000].

Bei Grossanlagen lassen sich die Partikelemissionen durch geeignete Abscheider wie Elektro-
und Gewebefilter reduzieren. Bei kleineren und mittleren Anlagen sind die spezifischen
Investitionskosten fiir Filter sehr hoch, weshalb bei einem Filtereinsatz kein wirtschaftlicher
Anlagenbetrieb mehr moglich ist. Es stellt sich somit die Frage, inwiefern die Partikel-
emissionen durch Primdrmassnahmen reduziert werden konnen, um auch die Partikel-
emissionen bei mittlerer Anlagengrosse reduzieren zu konnen. Die vorliegende Arbeit soll
einen Beitrag zur Klirung dieser Fragestellung liefern.

2.1.4 Kenntnisse der Aerosolbildung automatischer Holzfeuerungen

Es gibt eine Vielzahl von Untersuchungen iiber die Partikelemissionen bei der Holzver-
brennung. Die meisten befassen sich hauptsidchlich mit der Partikelmasse, der Partikel-
grossenverteilung und zum Teil mit der chemischen Zusammensetzung (Kap. 3.4). Allerdings
fehlen Untersuchungen mit gezielter und kontrollierter Variation der Verbrennungsparameter,
aus denen die wichtigsten Einflussgrossen abgeleitet werden kénnen. Zur Erarbeitung der
grundsitzlichen Mechanismen bei der Aerosolbildung liefern diese Arbeiten deshalb nur be-
schrankt Hinweise und auch die entscheidenden Einflussgrossen konnen kaum daraus abge-
leitet werden.

Daneben gibt es Arbeiten, welche sich mit der Modellierung der Holzverbrennung sowie
deren Aerosolbildung befassen (z.B. [Jokiniemi et al. 2001]). Diese Arbeiten konnten die
Kenntnisse iiber die Aerosolbildung in Zukunft deutlich verbessern. Allerdings sind die heu-
tigen Modelle noch nicht geniligend ausgereift, um die Aerosolbildung bei realen Anlagen ge-
niigend genau zu beschreiben.

2.1.5 Grundlagen der Aerosolbildung aus benachbarten Bereichen

Es gibt zur Aerosolbildung sowohl bei der Verbrennung von Kohle (z.B. [Kauppinen und
Pakkanen 1990]) als auch von Stroh (z.B. [Livbjerg 2001]) eine Vielzahl von wissen-
schaftlichen Arbeiten. Allerdings sind die Erkenntnisse daraus meist nicht oder nur bedingt
auf die Verbrennung von Holz {ibertragbar, da die dort hauptsédchlich entstehenden Partikel-
typen bei der Holzverbrennung lediglich von untergeordneter Bedeutung sind: Wéhrend bei
der Kohleverbrennung lediglich ein kleiner Anteil der Abgaspartikel submikron ist (1-2 Mas-
sen-% [Baumbach 1994 S. 41]), ist bei der Holzverbrennung in der Regel der grosste Teil der
Abgaspartikel submikron. Zudem bestehen die Abgaspartikel bei der Kohleverbrennung
hauptsdchlich aus Silizium-, Aluminium-, Eisen- und Kaliumoxiden (85-90 Massen-%,
[Baumbach 1994 S. 41]), wogegen die ersten 3 dieser 4 Komponenten bei der Holzverbren-
nung kaum von Bedeutung sind. Bei der Strohverbrennung nimmt das Element Cl eine beson-
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dere Stellung ein [Livbjerg 2001], wogegen dieses bei der Holzverbrennung in deutlich ge-
ringeren Konzentrationen vorkommt. Die iibertragbaren Erkenntnisse sind im Grundlagen-
Kapitel dargestellt (Kap. 3.4).

Bei der Verbrennung in Dieselmotoren bestehen die Abgaspartikel vorwiegend aus organi-
schem und elementarem Kohlenstoff, womit sie sich deutlich von den Abgaspartikeln aus
Holzfeuerungen unterscheiden. Insbesondere bestehen auch grosse morphologische Unter-
schiede zwischen den Partikelkollektiven.

2.2 Ziel der Arbeit

Die vorliegende Arbeit soll aufzeigen, welche Mechanismen fiir die Bildung von Aerosolen in
automatischen Holzfeuerungen hauptverantwortlich sind und wie diese Mechanismen durch
die Betriebsparameter beeinflusst werden. Es sind somit die Einfliisse der wichtigsten Para-
meter wie

e Luftiiberschuss in der priméiren Verbrennungszone (Glutbett-Luftiiberschuss, bestimmt
bei gegebener Geometrie die Gasgeschwindigkeit im Glutbett)

* Luftiiberschuss in Reduktionszone und Nachbrennkammer (Gesamt-Luftiiberschuss, Posi-
tionierung der Eindiisstellen (u.a. Vergleich zwischen konventionellem Betrieb und Low-
NOx-Betrieb durch Luftstufung))

* Temperatur in Glutbett und Feuerraum

* Abgasrezirkulation (in Primérluft)

* Brennstoffart (Nadelholz/Laubholz, naturbelassenes Holz/Restholz)

» Korngrdsse des Brennstoffs, insbesondere der Feinanteil des Brennstoffs
*  Wassergehalt des Brennstoffs

¢ Rindenanteil des Brennstoffs

auf die Bildung und Emission von Aerosolen sowie auf deren Zusammensetzung und Eigen-
schaften zu analysieren. Im weiteren sollen die physikalisch-chemischen Vorgange der Aero-
solbildung unter Beriicksichtigung der wichtigsten Bildungsparameter beschrieben werden.

Die Bestandesaufnahme und Beurteilung der Aerosole aus automatischen Holzfeuerungen soll
ferner als Basis zur Festlegung der Zielrichtung kiinftiger Forschungs- und Entwicklungsan-
strengungen dienen, welche von der Zielsetzung einer rein gravimetrischen Beurteilung des
Gesamtstaubes abweichen kann. Gleichzeitig sollen die Erkenntnisse iiber Zusammensetzung
und Eigenschaften der Aerosole soweit moglich auch als Kriterium zur Festlegung zukiinf-
tiger Vorschriften dienen.

Im weiteren sollen die erarbeiteten Grundlagen als Basis fiir technische Anséitze zur Vermin-
derung der Partikelemissionen durch Primidrmassnahmen dienen. Diese konnen Aus-
wirkungen auf die Feuerungstechnik, die Prozessregelung und den Betrieb von automatischen
Holzfeuerungen haben.
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3 Grundlagen

3.1 Aerosole

Aerosole sind eine Suspension von festen und fliissigen Partikeln in einem Gas [Hinds 1998
S. 3]. Aerosol umfasst also sowohl die Partikel als auch das umgebende Gas. Bei fliissigen
Partikeln (also Tropfen) wird von Nebel, bei festen Partikeln von Rauch gesprochen [Grass-
mann 1983, Gretscher 2000].

Aerosole werden weiter nach der Partikel-Massenkonzentration, der Partikel-Grossenvertei-
lung und der Partikel-Anzahlkonzentration charakterisiert. Der Grossenbereich der Aerosol-
partikel wird in der Literatur unterschiedlich angegeben: Zum einen von etwa 1 bzw. 2 nm bis
100 pm [Friedlander 2000, Wagner 1984, Hinds 1998], zum andern von 10 nm bis 10 pm
[Hidy 1984, Seinfeld 1986].

Oft wird der Bereich der submikronen Partikel abgegrenzt (<1um), wo die Sedimentation auf-
grund der Schwerkraft keine Rolle spielt und die Partikelbewegung vor allem durch die
Brown’sche Molekularbewegung beeinflusst wird.

3.2 Partikelbildungsmechanismen

Partikel kénnen durch spontanen Phaseniibergang von gasférmig zu fest oder fliissig ent-
stehen. Dies wird als Keimbildung bezeichnet. Voraussetzung dafiir ist die Ubersattigung der
Gasphase, d.h. der Sattigungsgrad S ist:

S>1 3.1)

Dabei ist der Sattigungsgrad S definiert als:

s=P (3.2)
Ps
S: Sattigungsgrad (auch: Sattigungsverhéltnis) [—]

p: Partialdruck [Pa]
ps: Sattigungsdampfdruck (auch: Dampfdruck) [Pa]

Allerdings ist die Ubersittigung nicht hinreichend fiir die Keimbildung: Bei sehr niedriger
Ubersittigung der Gasphase entstehen zwar Molekiilassoziate, sog. Cluster, welche aber sehr
kurzlebig sind. Erst ab einem bestimmten Wert der Ubersittigung (vgl. Bild 3.1), der soge-
nannten kritischen Ubersittigung Sy, entstehen stabile und wachstumsféhige Molekiilcluster,
sog. Keime. [Gretscher 2000]

Das Kriterium fiir die Keimbildung lautet somit:
Sz S«it (33)
Skit:  kritische Ubersittigung (Werte siehe Bild 3.1) [-]

Es wird die homogene und die heterogene Keimbildung unterschieden, wobei diese in der
Praxis oft auch simultan ablaufen (sehr komplexe Systeme) [Friedlander 2000 S. 293 ff.].
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Unter homogener Keimbildung wird die Keimbildung in Abwesenheit von Nukleationskernen
oder Ionen verstanden [Hinds 1998 S. 283], also ausschliesslich durch Zusammenlagerung
von Molekiilen der kondensierbaren Komponenten. Der Séttigungsgrad muss dabei typischer-
weise Werte zwischen 2 und 5 iiberschreiten um Keimbildung auszulosen. Die Anzahl-
konzentration der gebildeten Keime wird durch den spezifischen Verlauf des Sattigungs-
grades (Verhiltnis zwischen Partialdruck und Séttigungsdampfdruck) bestimmt.

Hingegen wird von heterogener Keimbildung gesprochen, wenn im Gas feinste Partikel ent-
halten sind, die als Kondensationskerne wirken. Dann geniigt in der Regel ein Séttigungsgrad
von etwa 1-1,03 um die Keimbildung auszulosen. Die Anzahlkonzentration der gebildeten
Keime im Priméraerosol wird durch die Anzahl der benetzbaren Fremdkeime ausschlagge-
bend beeinflusst. Als Kondensationskerne werden unldsliche Partikel wie z.B. reine Kohlen-
stoffverbindungen und 16sliche Partikel wie z.B. Salze unterschieden. Bei loslichen Konden-
sationskernen kann die Keimbildung im Gegensatz zu unldslichen bereits bei Séttigungs-
graden unter 1 ausgeldst werden. Die heterogene Keimbildung ist von sehr vielen Parametern
und insbesondere von den Merkmalen des Kondensationskern-Kollektivs abhdngig und kann
heute bei technischen Prozessen aufgrund mangelnder Basisdaten im allgemeinen nicht theo-
retisch beschrieben werden. [Gretscher 2000]

Sobald ein stabiler Keim gebildet ist, kommt es zu Wechselwirkungen mit dem umgebenden
Gas und allfélligen bereits bestehenden Partikeln. Dabei ist das Wachstum der Partikel durch
Koagulation und Kondensation von zentraler Bedeutung. Weiter konnen die Phinomene ,,zu-
satzlicher Stofftransport durch chemische Reaktionen zwischen Gasphase und Partikeln®,
,Verdampfung von Aerosoltropfchen und ,,Deposition* auftreten.

Keimbildung
| |
Homogene Heterogene
Keimbildung Keimbildung
S, =2 bis 5 |
Losliche Kon- Unldsliche Kon-
densationskerne densationskerne
S <1 S, = 1 bis 1,03
| L
Kondensation Koagulation NS, [REE e
an Phasengrenze
| | |
Thermische Kinematische
Koagulation Koagulation

Bild 3.1: Die Phidnomene Keimbildung und Keimwachstum und ihre Varianten. Bei den Keimbil-
dungsvarianten ist jeweils ein typischer Bereich fiir die kritische Ubersittigung Sy ange-
geben. Einen zusétzlichen Einfluss auf die Entstehung der Partikel konnen die Verdamp-
fung von Aerosoltropfchen sowie die Deposition haben.
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Koagulation in Aerosolen bezeichnet den Vorgang, dass Partikel aufgrund ihrer Relativ-
bewegung miteinander kollidieren und adhérieren, so dass grossere Partikel entstehen [Hinds
1998 S. 260]. Bei festen Partikeln wird auch von Agglomeration gesprochen. Die Koagulation
bewirkt ein Partikelwachstum bei gleichzeitiger Abnahme der Partikelzahl und gleichblei-
bender Gesamtmasse der Partikel. Bei submikronen Partikeln dominiert die thermische Ko-
agulation (nicht die kinematische), bei der die Brown’sche Molekularbewegung Ursache fiir
die Relativbewegung und die daraus resultierenden Zusammenstosse der Partikel ist [Ehrler
und Schaber 1997]. Der zeitliche Verlauf der Partikel-Anzahlkonzentration cn(t) kann wie
folgt abgeschitzt werden [Fuchs 1964, Hinds 1998] (Formel fiir monodisperse, sphirische
Partikel):

— CNO
c (T)=—— N0 3.4
n(0) 1+c,, KT 34)

cn(1):  Partikel-Anzahlkonzentration [cm™]

cn.0:  Partikel-Anzahlkonzentration zum Zeitpunkt 0 [cm™]
K: Koagulationskoeffizient [cm’/s]

T Verweilzeit [s]

Daraus wird ersichtlich, dass die Partikel-Anzahlkonzentration mit zunehmender Verweilzeit
abnimmt. Fiir Partikelgrossen zwischen 10 und 100 nm liegen typische Werte fiir den Koagu-
lationskoeffizienten K in der Grossenordnung von 10 00 und 60 00'° cm’/s [Hinds 1998,
Gretscher 2000]. Anfangskonzentrationen cy,o kénnen im Bereich von 10 bis 10'* cm™ lie-
gen [Ehrler und Schaber 1997]. Bei Gasverweilzeiten von einigen Sekunden (typisch fiir tech-
nische Prozesse, nach [Gretscher 2000]: 0.5 bis 10 Sekunden) sind dann Partikel-Anzahlkon-
zentrationen in der Grossenordnung von 10° bis 10° ¢cm™ zu finden [Hinds 1998, Friedlander
2000] und zwar unabhingig von der Anfangskonzentration, sofern diese um mindestens eine
Grossenordnung héher ist (10° bis 10'® em™) (Bild 3.2). Nach Verweilzeiten von einigen Ta-
gen nimmt die Anzahlkonzentration durch Koagulation auf 10* bis 10° cm™ ab [Friedlander
20007 (vgl. Bild 3.2).

10" T T T T T T T T T

-
o
n

1010

108

108

104

(=)
*]

[N N NN SRR NN SN BN

0001 001 01 10 10 f100 1000} 104 fro® 108
_min h Tag

Zeit [s]

Anzahlkonzentration [cniS]

Bild 3.2:  Anzahlkonzentration cy in Abhéngigkeit von der Verweilzeit T bei unterschiedlichen An-
fangskonzentrationen unter der Annahme einer einfachen, monodispersen Koagulation
[Hinds 1998 S. 266].
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Das Keim- bzw. Partikelwachstum durch Kondensation, bei der ein Massentransfer von der
Gasphase in die partikuldre Phase stattfindet, bewirkt ein Partikelwachstum ohne Verdnde-
rung der Partikelanzahl. Bei kleinen Partikeln (Knudsen-Zahl Kn deutlich grosser 1, d.h. in
Luft: Durchmesser deutlich kleiner 130 nm) ist die Wachstumsrate durch zufillige
Zusammenstosse mit Dampfmolekiilen bestimmt und es gelten die Gesetzméassigkeiten der
kinetischen Gastheorie.

3.3 Verbrennung von Holz

Das hauptsédchlich aus CHO-Verbindungen bestehende, nasse Holz wird iiber einen mehr-
stufigen Verbrennungsprozess mit den Teilprozessen Trocknung, Pyrolyse und Oxidation in
die erwiinschten Produkte CO, und H,O umgewandelt. Daneben entstehen die unerwiinschten
Produkte NOy und Staub sowie aufgrund unvollstindiger Verbrennung CO und HC. [Nuss-
baumer 1989 S. 24ff., Nussbaumer 2000]

Die chemische Gleichung fiir die Verbrennung von nassem Holz lautet [Good 1992 S. 22]
(u: Holzfeuchtigkeit in % atro; M: Molmasse):

cH 0+ Y BMua: 5y 04 25 + 70N 2
M 100 My O - HDZ 21 2H 655
D u DMHOlZ m 79 .
COZ+§).7+—D7%-|ZO+(/\ -DO,+A—N,
100 OM,sccer 21

Neben den CHO-Verbindungen und Wasser besteht Holz aus weiteren Komponenten wie z.B.
Nahrstoffen, deren Massenanteil am Holz gering ist, die aber einen wesentlichen Einfluss auf
die Partikelemissionen haben und auch beziiglich Verschlackung von Bedeutung sein kdnnen
[Biollaz und Nussbaumer 1996, Overend 1996]. Wihrend die CHO-Verbindungen grdssten-
teils in gasformige Substanzen und Wasser umgesetzt werden (Gl. 3.5), sind die Produkte aus
den Nihrstoffen bei Raumtemperatur meist in festem Zustand und verbleiben entweder in der
Rostasche oder werden als partikelformige Emissionen frei.

In heutigen automatischen Holzfeuerungen wird die Luft gestuft zugefiihrt, d.h. nur ein Teil
der Verbrennungsluft stromt durch das Glutbett (Primirluft) und der Rest wird spiter dem
heissen, brennbaren Abgas zugemischt (Sekundérluft, evtl. Tertidrluft). Im Bereich des Glut-
betts findet somit erst eine Teiloxidation statt und die quasi-vollstindige Oxidation geschieht
erst nach Zugabe der Sekundéarluft. Bei der Teiloxidation werden die Kohlenwasserstoffe
mindestens teilweise in CO und H, (Dampfreformierung [Hofbauer und Kaltschmitt 2001],
CnHm + nH,O — (n+m/2)H; + nCO) anstatt in CO, und H,O umgesetzt.

3.4 Partikelbildung bei der Holzverbrennung

Bei der Holzverbrennung kann eine Vielzahl vollig unterschiedlicher Partikeltypen mit dem
Abgas frei werden (Tab. 3.1). Dazu gehoren entweder im oder am Holz bereits bestehende
oder im Glutbett gebildete Komponenten, die mit dem Abgasstrom mitgefiihrt werden ohne in
die Gasphase iiberzugehen. Dies wird als Fest-Partikel-Pfad der Partikelbildung bezeichnet
[Livbjerg 2001]. Dabei entstehen sogenannte grobkornige Partikel (coarse mode) [Flagan und
Seinfeld 1988] mit Durchmessern von etwa 1um und grosser.
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Tabelle 3.1:  Partikeltypen aus der Verbrennung von Holz, eingeteilt nach deren Bildung und chemi-
schen Zusammensetzung (nach [Oser et al. 2000], iberarbeitet).

Partikel, die auch bei vollstandiger Partikel aus unvollstandiger Verbrennung
Verbrennung entstehen

Mineralische Bestandteile des Holzes Elementarer Kohlenstoff (Holzkohle)
Fremdteile, die am Holz anhaften (Sand, Organischer Kohlenstoff in Form von
Erde) unverbrannten Holzbestandteilen

Salze (Sulfate, Chloride, Karbonate, Hydro- |Organischer Kohlenstoff in Form von Teer
xide, Oxide, Nitrate; ionische Verbindungen) |(héherwertig, aus der Pyrolyse)

Metalloxide (z.B. Al,O,) Organischer Kohlenstoff in Form von Russ (in
der Flamme gebildet)

Der zweite Pfad der Partikelbildung ist der Fest-Dampf-Partikel-Pfad [Livbjerg 2001]: Die
Komponenten verdampfen im Glutbett, werden mit dem Abgasstrom mitgefiihrt und bilden in
der Abkiihlphase Partikel (Kap. 3.2). Die so entstandenen Partikel weisen typischerweise
Durchmesser im Bereich von 100 nm auf. Diese werden als feinkornige Partikel (fine mode)
bezeichnet [Flagan und Seinfeld 1988].

Bei der Abkiihlung des Abgases aus der Holzverbrennung findet stets eine heterogene Keim-
bildung statt, da zum einen Kondensationskerne in Form von Kohlenstoffverbindungen, ioni-
schen Verbindungen (z.B. K,SO,4), Metallen und Metalloxiden (z.B. CaO) vorhanden sind,
zum andern durch die Abkiihlung eine Ubersittigung entsteht. Daneben gibt es aufgrund
Ubersittigung durch chemische Reaktionen auch eine homogene Keimbildung (Kap. 3.2;
[Jokiniemi 2001], bei Strohverbrennung: [Nielsen 1998 S. 6]).

Bei Verbrennungsprozessen ist die Anzahl feinkorniger Partikel stets um Grossenordnungen
hoher als die Anzahl grobkorniger Partikel. Bei der Verbrennung von naturbelassenem Holz
in automatischen Holzfeuerungen ist auch die Masse der feinkornigen Partikeln in der Regel
deutlich grosser als diejenige der grobkornigen Partikel, was Messungen der Partikel-
Grossenverteilungen mit Impaktoren zeigen [Hasler und Nussbaumer 1997 / 1998]. Eine Aus-
nahme bildet die Verbrennung der Holzrinde, wo die Massenanteile der beiden Grossenfrak-
tionen von gleicher Grossenordnung sind [Hasler und Nussbaumer 1997 / 1998].

Bei automatischen Holzfeuerungen, welche bei einem stabilen Verbrennungsprozess betrie-
ben werden, findet eine quasi-vollstindige Verbrennung statt, so dass der Anteil an organi-
schen Kohlenstoffverbindungen am Partikelkollektiv sehr gering ist. Dies steht im Gegensatz
zu den Partikelkollektiven aus Verbrennungsmotoren.

Bei der Kohleverbrennung entstehen hauptsdchlich Partikel grosser 1 um (nach [Baumbach
1994]: 98-99 Massen-%) und die chemische Zusammensetzung (hauptsédchlich Silizium-,
Aluminium-, Eisen- und Kaliumoxide) ist ebenfalls vollig anders als diejenige der Partikel aus
der Holzverbrennung. Die Kenntnisse tiber die Partikel aus der Kohleverbrennung konnen
deshalb nur bedingt auf die Holzverbrennung iibertragen werden. Der Partikelbildung bei
Holz und Kohle gemeinsam sind die grundsitzlichen Prozesse mit einerseits dem Fest-
Dampf-Partikel-Pfad mit Nukleation, Koagulation und heterogener Kondensation und
andererseits dem Fest-Partikel-Pfad, welcher zu grosseren Partikeln fiihrt (Bild 3.3).
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Bild 3.3:  Partikelbildung bei der Kohleverbrennung nach [Kauppinen und Pakkanen 1990] (Grafik
aus [Baumbach 1994]).

Aufgrund der hohen Anzahlkonzentrationen von um 10’ bis 10'" ¢cm™ [Johansson 2002] im
Abgas von Holzfeuerungen kann davon ausgegangen werden, dass die Anzahlkonzentration
entscheidend durch die Koagulation beeinflusst wird. In Kapitel 3.2 wurde bereits erwihnt,
dass unter Voraussetzung einer Verweilzeit von einigen Sekunden sowie einer Anfangskon-
zentrationen von iiber 10° cm™ die resultierende Anzahlkonzentration praktisch unabhingig
von der Anfangskonzentration ist.

Nach [Jokiniemi et al. 2001] handelt es sich bei den Partikeln aus der Verbrennung von Bio-
masse (nicht nur von Holz) bei quasi-vollstdndiger Verbrennung hauptsichlich um Metall-
oxide, Alkalichloride und Sulfate. Die Partikel-Grossenverteilung (Masse) ist bi- oder tri-
modal und wird fiir die Modellierung als trimodale Lognormal-Verteilung approximiert.

Weiter wird bei [Jokiniemi et al. 2001] darauf hingewiesen, dass durch Sauerstoffarmut am
Glutbett Metalloxide zu Verbindungen mit geringerem Oxidationsniveau reduziert werden
(z.B. SiO; zu Si0), welche leichter verdampfen und die spiter — einerseits aufgrund Oxidation
zu schwererfliichtigen Substanzen, andererseits aufgrund der Temperaturabnahme — zu Par-
tikeln werden [Jokiniemi et al. 2001]. Inwiefern dieser Effekt bei der Holzverbrennung be-
deutend ist, ist allerdings fraglich (Diskussion in Kap. 6.1).

Die nasschemischen und EDX-Analysen von Obernberger und Brunner [Obernberger et al.
2001, Brunner et al. 2001] zeigen, dass die Partikel aus der Verbrennung von Holz (gemessen
auf einer Vorschubrostfeuerung) hauptsiachlich aus den Elementen Ca, Mg, K und Na
bestehen, wobei die Elemente C, H, O und N nicht analysiert wurden. Wihrend die feinen
Partikel vor allem Na, K, S und CI beinhalten, sind in den groben Partikeln hauptsichlich Ca,
Si, Mg und Al zu finden. Der grosste Massenanteil an den feinen Partikeln hat das Element K,
der grosste Massenanteil an den grossen Partikeln hat das Element Ca (auch hier ist zu be-
riicksichtigen, dass C, H, O und N nicht analysiert wurden und es ist denkbar, dass gerade C
und O in héheren Anteilen vorliegen). [Brunner et al. 2001]

Bei naturbelassenem Holz sind nach Obernberger und Brunner vor allem K, S und Cl in den
Partikeln vorhanden. Bei der Verbrennung von Holzrinde sind zusétzlich grossere Mengen
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von Ca zu finden [Obernberger et al. 2001]. Diese Erkenntnisse stimmen gut mit den Ergeb-
nissen der vorliegenden Arbeit iiberein (Bilder 6.4 und 7.2).

3.5 Kalium und deren Verbindungen

In diesem Bericht wird spéter noch gezeigt, dass Kalium und deren Verbindungen eine beson-
dere Bedeutung fiir die Partikelemissionen bei der Holzverbrennung haben (Kap. 6.1). Hier
seien deshalb die wichtigsten Grundlagen zusammengestellt.

Im Baum werden verschiedene Mineralstoffe (Ndhrsalze) von den Wurzeln her in Richtung
Aste und Blitter bzw. Nadeln transportiert. Dazu gehért auch das Kalium. Der Kaliumgehalt
im Holz ist abhingig von Baumart, Bodenbeschaffenheit und Jahreszeit. So ist zum Beispiel
bei einem Apfelbaum der Kaliumgehalt im Xylemwasser im Winter etwa 6 Mal hoher als im
Sommer [Bollard 1958, Bosshard 1984 S. 139].

Die Bildung von reinem Kalium ist aufgrund dessen Reaktionsfahigkeit sehr unwahrschein-
lich [Christen 1978 S. 75]. Das Kalium liegt im Baum als Salz, z.B. als Kaliumchlorid (KCI)
und Kaliumsulfat (K,SO4), oder hydratisiert (KOH) vor. Zwischen den salzartigen Verbin-
dungen und dem Kaliumhydroxid finden in wiéssriger Umgebung Gleichgewichtsreaktionen
statt. Als Beispiel sei die chemischen Gleichgewichtsreaktion zwischen Kaliumhydroxid und
Kaliumsulfat bzw. Kaliumchlorid aufgefiihrt:

2K*OH™+(H"),S0,” = (K"),S0,” +H,0 (9) (3.6)
K'OH +H'ClI” = K'ClI"+H,0 (3.7)

Die nicht-oxidierten Kaliumverbindungen haben einen Siedepunkt von deutlich {iber 1000°C
und auch die Schmelzpunkte liegen bei relativ hohen Temperaturen (Tab. 3.2). Sie sind somit
schwerfliichtig. Sobald sie oxidieren entstehen deutlich fliichtigere Verbindungen (Kalium-
oxide), die sich bei hoheren Temperaturen in gasformige Verbindungen zersetzen.

Tabelle 3.2:  Schmelz- und Siedepunkte der beziiglich Partikelbildung wichtigsten Kaliumverbin-
dungen nach [Landolt und Bornstein 1961] (LB) und [Rompp et al. 1999] (R0).

Chemische Verbindung Schmelzpunkt [°C] Siedepunkt [°C]
Kaliumsulfat (K,SO,) 1069 (Ro) 1689 (Ro)
Kaliumcarbonat (K,COs) 891 (R0)

Kaliumchlorid (KCI) 776 (RO) 1500 (Ro6)
Kaliumperoxid (K,0,) 490 (Zersetzung) (RO) -
Kaliumhyperoxid (KO,) 380 (Zersetzung) (R0O) -
Kaliumhydroxid (KOH) 360 (RY) 1324 (Ro)
Kaliumoxid (K,O) 350 (Zersetzung) (R6/LB) -
Kalium (K) 63.65 (R6) 774 (RO)
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Auch bei der Partikelbildung der Strohverbrennung hat Kalium eine wichtige Bedeutung [Liv-
bjerg 2001]. Allerdings ist dort der Anteil von Chlor wesentlich hoher als beim Holz, weshalb
andere chemische Reaktionen in den Vordergrund treten. Neben Kaliumchlorid KCI werden
bei der Strohverbrennung auch Kaliumcarbonat K,CO; und Kaliumsulfat K,SO4 gebildet
[Livbjerg 2001].

3.6 Calcium und deren Verbindungen

Vor allem bei der Verbrennung von Holzrinde ist das Element Calcium (neben Kalium) fiir
die Partikelbildung von besonderer Bedeutung. Hier sind die im Hinblick auf die Partikelbil-
dung wichtigsten Grundlagen von Calcium und deren Verbindungen dargestellt.

Das Element Calcium ist sehr reaktionsfahig und kommt deshalb kaum elementar vor. An der
Luft oxidiert es. Bei erhohter Temperatur entsteht neben Calciumoxid auch Calciumnitrid.
Mit Wasser reagiert es zu Calciumhydroxid und mit Wasserstoff zu Calciumhydrid. [Seil-
nacht 2003]

Calcium und deren Verbindungen zeichnen sich dadurch aus, dass sie sehr hohe Schmelz- und
Siedepunkte haben (Tab. 3.3). Die tiefsten Schmelz- und Siedepunkte der relevanten Verbin-
dungen sind Calciumchlorid und Calciumhydroxid.

Tabelle 3.3:  Schmelz- und Siedepunkte von Calciumverbindungen nach [Landolt und Bornstein
1961] (LB), [Seilnacht 2003] (Se) und ,,International chemical safety cards [ICPS,
WHO] (ICPS).

Chemische Verbindung Schmelzpunkt [°C] Siedepunkt [°C]
Calciumoxid (CaO) 2570 [ICPS] 2850 [ICPS]
Calciumnitrid (CazN,) 1723 (LB)

Calciumsulfat (CaSO,) 1460 (LB)
Calciumcarbonat (CaCO3) 1330 (LB)
Calciumhydrid (CaH,) 1000 (LB)
Calciumchlorid (CacCl,) 772 (LB)
Calciumhydroxid (Ca(OH) ,) 750 (LB)
Calcium (Ca) 839 [Se] 1484 [Se]
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4 Partikelbildungsmechanismen in Holzfeuerungen

Aufbauend auf den in Kapitel 3 dargestellten Grundlagen sind in Kapitel 4 die wahrend
diesem Projekt entwickelten theoretischen Uberlegungen zur Partikelbildung bei auto-
matischen Holzfeuerungen zusammengestellt.

4.1 Gesamtprozess

Auf Basis der Grundlagen der Verbrennung von Holz (Kap. 3.3), der Partikelbildung
(Kap. 3.2) und den bekannten Partikeltypen aus der Holzverbrennung (Kap. 3.4) l4sst sich das
in Bild 4.1 dargestellte Prozess-Schema der gestuften Holzverbrennung im Hinblick auf die
Aerosolbildung und den damit verbundenen Partikelemissionen ableiten. Dabei wird
zwischen der Phase der Temperaturzunahme und der Phase der Temperaturabnahme unter-
schieden, in der die Partikelneubildung ablauft.

Die Vielzahl unterschiedlicher Partikel (Tab. 3.1) werden iiber verschiedene, sich gegenseitig
beeinflussende Prozess-Pfade gebildet. Die gemaéss Bild 4.1 wichtigsten Grundprozesse sind:

Trocknung des nassen Holzes

Thermische Zersetzung des Holzes (Pyrolyse)
Vergasung (inkl. Teiloxidation)

Freisetzung Salzpartikel

Freisetzung unverbrannte Partikel (organisch)
Mitreissen von Asche

Oxidation des brennbaren Gases

Synthese von Russ und PAK

Oxidation unverbrannter Partikel

NNk W=

. Nukleation (homogene und heterogene Keimbildung)

—_ —
—_ O

. Koagulation

—_
[\9)

. Partikelwachstum durch Kondensation, Absorption und chemische Reaktion an Phasen-
grenze (Massenzunahme, Interaktion mit der Gasphase)

13. (Massenneutrales) Partikelwachstum durch Agglomeration
14. Deposition
15. Freisetzung von Ablagerungen

Aufgrund der Beschaffenheit des Partikelkollektivs konnen die wichtigsten Prozess-Schritte
identifiziert werden:

Da der Grossteil der Partikel aus der Verbrennung von naturbelassenem Holz Durchmesser in
der Grossenordnung von 100 nm aufweisen (z.B. [Fissan et al. 1979, Helsper et al. 1980, Gae-
gauf et al. 2001, Johansson 2002]; Ausnahme: Holzrinde [Hasler und Nussbumer 1997 und
1998]) kann gefolgert werden, dass die meisten Partikel tiber den Fest-Dampf-Partikel-Pfad
gebildet werden (Kap. 3.4). Sie entstehen durch Keimbildung in der Abkiihlphase und werden
danach durch Keimwachstum veréndert (Bild 4.1 Pfad A, Kap. 3.2). Denn iiber den Fest-Par-
tikel-Pfad wiirden deutlich grossere Partikel entstehen (Kap. 3.4) [Kauppinen und Pakkanen
1990, Livbjerg 2001, Flagan und Seinfeld 1988].
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Grundlagen der Aerosolbildung in Holzfeuerungen: 4. Partikelbildungsmechanismen in Holzfeuerungen

Etwas anders ist die Situation bei der Verbrennung von Holzrinde. Es entsteht zusitzlich eine
grosse Menge an deutlich grosseren Partikeln, so dass die Partikel-Grossenverteilung (Masse)
bimodal ist. Diese Partikel konnen aufgrund ihrer Grosse nicht iiber den Fest-Dampf-Partikel-
Pfad gebildet worden sein, sondern entstehen {liber den Fest-Partikel-Pfad.

Bei heutigen automatischen Holzfeuerungen mit gutem Ausbrand (hohe Verbrennungstempe-
raturen, ungekiihlter Feuerraum, CO-Gehalt < 500 mg/Nm’® (13 Vol.-% 0O,)) ist der Kohlen-
stoffanteil an den Partikeln sehr gering. In der vorliegenden Arbeit wird noch gezeigt, dass
zumindest auf der verwendeten Versuchsanlage selbst bei CO-Gehalten bis zu 4000 mg/Nm®
(13 Vol.-% 0O5) der Anteil an organischem Kohlenstoff stets unter 4 Massen-% liegt. Die Par-
tikelbildungspfade iiber die unverbrannten Holzpartikel sowie die Synthese (Russbildung)
sind somit von untergeordneter Bedeutung.

Aus diesen Uberlegungen kann nun geschlossen werden, dass der folgende Prozesspfad fiir
die Partikelbildung bei der gestuften Verbrennung von naturbelassenem Holz am bedeutend-
sten ist (Bild 4.1: Pfad A; Fest-Dampf-Partikel-Pfad): Holz-Trocknung, Zersetzung, Verga-
sung, Nukleation, Koagulation sowie Partikelwachstum durch Interaktion mit der Gasphase
(v.a. Kondensation). Dabei entstehen durch die Prozesse Zersetzung und Vergasung Partikel-
Vorliufersubstanzen, welche in der Abkiihlphase aufgrund der Ubersittigung des Abgases zu
Partikeln werden. Ist der Anteil an Holzrinde am Brennstoff sehr hoch, dann trigt ein zweiter
Bildungspfad dhnlich viel zur Partikelbildung bei (Bild 4.1: Pfad B; Fest-Partikel-Pfad): Holz-
Trocknung, Zersetzung, Feinpartikelfreisetzung, Partikelwachstum durch Interaktion mit der
Gasphase (v.a. Kondensation).

Der grosste Teil der Abgaspartikel bei guten Verbrennungsbedingungen, was bei automa-
tischen Holzfeuerungen ausser bei der Anfahr- und Ausschaltphase in der Regel gegeben ist,
sind Salze. Es handelt sich dabei hauptsdchlich um Kalium- und bei der Verbrennung von
Holzrinde auch um Calciumverbindungen (Resultate: Kap. 6.1 und 7.2).

Die aus dem Brennstoff stammenden Kaliumverbindungen gelangen teilweise in den Abgas-
strom und wirken als grosstenteils gasformige Vorlaufersubstanzen fiir die Partikelbildung in
der Abkiihlphase (Pfad A). Die positiv geladenen Kalium-Ionen (K ") verbinden sich mit nega-
tiv geladenen lonen wie S04%, CI', CO5*, O* und OH™ zu Salzen (Salze: Verbindungen, die
im festen Zustand aus Ionen bestehen [Christen 1978, S. 116]). Die Aufteilung der negativ ge-
ladenen Ionen ist dabei abhéngig von den Konzentrationen der entsprechenden Elemente im
Abgas. Denn bei hohen Temperaturen sind die Ionen sehr beweglich und gehen immer wieder
neue Verbindungen ein.

Die ebenfalls aus dem Brennstoff stammenden Calciumverbindungen treten aufgrund ihrer
sehr tiefen Dampfdriicke (Kap. 3.6) kaum gasformig aus dem Glutbett aus, sondern gelangen
grosstenteils aufgrund der hohen Schmelzpunkte als feste Partikel in den Abgasstrom. Diese
Calciumverbindungen sind ebenfalls Salze, d.h. sie liegen in einer ionischen Verbindung vor
und zwar wie Kalium als positives Ton (Ca>"). Die negativen Ionen sind die selben wie bei den
Kaliumverbindungen.

4.2 Partikel-Massenkonzentration

Aus den vorangegangenen Ausfiihrungen geht hervor, dass die Partikel-Massenkonzentration
hauptsichlich durch die Beeinflussung des Prozesspfades A (und bei der Verbrennung von
Rinde zusétzlich durch die Beeinflussung des Prozesspfades B) abhingt. Im folgenden wer-
den deshalb die einzelnen Prozessschritte genauer analysiert.
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Grundlagen der Aerosolbildung in Holzfeuerungen: 4. Partikelbildungsmechanismen in Holzfeuerungen

4.21 Trocknung

Durch die Erhéhung der Temperatur verdampft immer mehr Wasser. Dies beeinflusst die
Gleichgewichtsreaktionen zwischen Hydroxiden und Salzen, indem die Reaktionen bevorzugt
in Richtung Salze ablaufen. Die in Kapitel 3.5 als Formeln 3.6 und 3.7 dargestellten che-
mischen Reaktionen in wissriger Umgebung laufen somit hauptsidchlich in Richtung rechts
ab:

2K'OH™+(H"),S0,” O (K*),S0,* H,0 (g) (4.1)
K*OH™ +H'Cl" 0 K'CHF H,O (g) 4.2)

Dabei nimmt die Menge an Kaliumhydroxid ab und diejenige an salzformigem Kalium zu.
Die auf diese Weise umgesetzte Menge an Kaliumhydroxid ist zeitabhdngig. Bei naturbe-
lassenem Holz wird auf die hier beschriebene Weise immer nur ein Teil des Kaliumhydroxid
umgesetzt werden, da der Kaliumanteil im Holz wesentlich hoher ist als die Anteile von
Schwefel und Chlor. (Bei Spanplatten ist der Schwefelgehalt z.T. in &hnlicher Grossenord-
nung wie der Kaliumgehalt; schon aufgrund der Konkurrenzsituation zwischen Kalium und
Calcium wird trotzdem nicht alles Kaliumhydroxid umgesetzt).

Vor allem Kaliumsulfat aber auch Kaliumchlorid sind schwerfliichtig und verbleiben auch bei
hohen Temperaturen zu einem hohen Anteil im Glutbett.

4.2.2 Bildung von Partikelvorlaufersubstanzen

In Kapitel 3.3 wurde bereits beschrieben, dass aufgrund der Luftstufung bei automatischen
Holzfeuerungen im Bereich des Glutbetts lediglich eine Teiloxidation der organischen Koh-
lenstoffverbindungen stattfindet. Aber nicht nur die Kohlenstoffverbindungen kénnen oxi-
dieren, sondern auch die sogenannten Nahrstoffe des Baumes wie z.B. Kalium- und Calcium-
verbindungen, welche nach einer teilweisen Dehydrierung (Kap. 4.2.1) als Salze, aber zu
einem grossen Teil auch als Hydroxid vorliegen. Durch die Oxidation entstehen andere che-
mische Verbindungen mit anderen physikalischen Eigenschaften. Wenn bei der Verbrennung
geniigend Sauerstoff vorhanden ist, kann Kaliumhydroxid zu einer oxidischen Kaliumver-
bindung umgesetzt werden, wobei die folgenden Oxidationsstufen vorkommen kdénnen: K,O,
KO, KO, und KO3 [Landolt und Bornstein 1961]. Als Beispiel sei die folgende chemische
Reaktion aufgefiihrt:

4KOH +30, 0 4KO§ 2H,0 (4.3)

Die oxidischen Kaliumverbindungen sind relativ leicht fliichtige Verbindungen, welche bei
den Temperaturen im Glutbett fast vollstindig in die Gasphase gelangen. Bei Sauerstoffarmut
wird die in Gleichung 4.3 dargestellte Reaktion kaum stattfinden, da sie in Konkurrenz mit
der Oxidation der organischen Kohlenstoffverbindungen geméss Gleichung 3.5 steht.

Von Bedeutung ist auch die sehr leicht ablaufende Reaktion von Kaliumhydroxid mit Kohlen-
dioxid:

2KOH +CO0, 0 K,CO+ H,0 (4.4)

Dieser Vorgang ist bereits bei Raumtemperatur stark exergonisch (0G=—622kJ/mol) und lauft
somit ab, sobald die Aktivierungsenergie aufgebracht wird (Temperaturerhohung). Das so
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durch carbonisieren entstehende Kaliumcarbonat (auch Pottasche genannt) ist schwerfliichtig
und bekanntermassen einer der Hauptbestandteile der Holzasche (Glutbettasche). Je weniger
Sauerstoff im Glutbett zur Verfiigung steht, desto mehr wird die Reaktion 4.4 gegeniiber der
Reaktion 4.3 bevorzugt und es entsteht mehr schwerfliichtiges Kaliumcarbonat als eine leicht-
fliichtige oxidische Kaliumverbindung. Bei einer Drosselung der Primérluft entsteht also eine
Reduktion der Partikelemissionen indem weniger fliichtige Verbindungen entstehen. Aller-
dings haben noch weitere Effekte einen Einfluss (Kap. 4.2.3).

4.2.3 Beeinflussung der Partikel-Massenkonzentration

Unter Betrachtung des bedeutendsten Partikelbildungspfads A in Bild 4.1 und unter Annahme
eines konstanten Holzeinschubs lassen sich die Partikelemissionen in einer iiblichen Feuerung
ohne Abgasriickfiihrung durch die Primérluft und die Sekundérluft beeinflussen.

Beziiglich des Partikel-Massenstroms (O;-bezogene Partikel-Massenkonzentration) ist der
Einfluss der Sekundérluft von untergeordneter Bedeutung. Denn dieser ist in erster Linie ab-
hingig von der bereits vorher gebildeten Menge der Partikelvorldufer-Substanzen. Genauer
gesagt ist er von den vorhandenen positiven Ionen (K', Ca") abhingig, denn im Abgas sind
geniigend Elemente vorhanden, welche zu negativen lonen werden kénnen (C, O, H zur Bil-
dung von Carbonat (CO5”), Oxid (O*) und Hydroxid (OH)). Die positiven Ionen sind also
fiir die Anzahl der Ionenpaare limitierend. Die positiven Ionen sind bei den hohen Tempera-
turen sehr beweglich und gehen immer wieder zuféllige neue Verbindungen mit negativen
Ionen ein. Welche negativen Ionen dabei wie hdufig zum Zuge kommen ist abhéngig von der
Gaszusammensetzung, welche wiederum auch von der Sekundérluft abhéingt. Insofern hat die
Sekundérluft einen Einfluss auf die Partikelmasse; da sich die mittlere Molmasse der nega-
tiven lonen nicht allzu stark verdndert, ist dieser Einfluss eher gering.

Die Primirluft beeinflusst die Partikelmasse nicht nur iiber die in Kapitel 4.2.2 beschriebenen
chemischen, sondern auch iiber physikalische Zusammenhénge. Bild 4.2 zeigt die Beein-
flussung des Partikel-Massenstroms im Abgas durch den Primérluftstrom bei fixer Brenn-
stoffzufiihrung. Es verdeutlicht, dass ein komplexes Beeinflussungssystem (mit Riickkopp-
lungen) zwischen Primérluft-Volumenstrom und Partikel-Massenstrom besteht.

Zur Darstellung der Wirkmechanismen sind in den Bildern 4.2 bis 4.5 die im Systems Engi-
neering iiblichen Zeichen verwendet worden [Ziist 2000, Haberfellner et. al. 1999]: +: gleich-
gerichtete Beeinflussung; -: gegengerichtete Beeinflussung; + im Ring: positive Riickkopp-
lung; - im Ring: negative Riickkopplung.

Die Primirluft beeinflusst die Hauptverbrennungsprozesse am Glutbett, was in erster Linie
die (Teil-)Oxidation organischer Verbindungen bedeutet und mit der Temperatur im und am
Glutbett gekoppelt ist (positive Riickkopplung). Die Verbrennungsbedingungen beeinflussen
die Partikelbildung, wobei einerseits die chemische Reaktionsfahigkeit (Oxidationsfahigkeit)
und andererseits die Temperatur fiir den physikalischen Verdampfungsprozess zu betrachten
sind.
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Priméarluft-
Strom

Verbrennung

Ver-
dampfung
K-Verb.

Partikelvor-
laufer-Strom

Partikelmas-
sen-Strom

Bild 4.2: Beeinflussung der Partikelmasse durch die Primérluft bei der gestuften Holzverbrennung
im allgemeinen Fall. Dabei wird davon ausgegangen, dass die Brennstoffzufuhr konstant
ist, keine Abgasriickfiihrung eingesetzt wird und die Sekundérluft geniigend weit vom
Glutbett entfernt zugefiihrt wird. Die Primérluft beeinflusst den Verbrennungsprozess im
Glutbett. Dieser wiederum beeinflusst die Bildung von Partikelvorldufern im Abgas,
welche vor allem aus Kaliumverbindungen bestehen. Die Partikelvorlaufer werden
wihrend der Abkiihlphase {iber Nukleation, Koagulation und Kondensation zu Partikeln.

Partikelbildung . juft-Strom .~ © ZUSAMMENS S

" setzung .~

Je nach Betriebsbedingungen sind unterschiedliche Beeinflussungspfade am wichtigsten. Da-
bei ist der Luftstrom durch das Glutbett im Vergleich zum Brennstoffstrom von zentraler Be-
deutung. Dieses Verhiltnis wird mit dem sogenannten Glutbett-Luftiiberschuss (in Anlehnung
an den Gesamt-Luftiiberschuss) ausgedriickt. Es sind drei Bereiche des Glutbett-Luftiiber-
schusses zu unterscheiden, in denen unterschiedliche Beeinflussungsmechanismen ent-
scheidend sind. Die Bereichsgrenzen sind abhingig vom Brennstoff (Kap. 7.1). Die drei Be-
reiche A bis C von tiefem bis zu hohem Glutbett-Luftiiberschuss sind wie folgt zu charakteri-
sieren:

Bereich A: Sehr tiefer Luftiiberschuss im Glutbett: Der Luftiiberschuss im Glutbett ist so tief,
dass kein stationdrer Betrieb mdglich ist. Sinkt die Temperatur im Feuerraum bzw. am Glut-
bett unter einen bestimmten Wert (Brennstoff-abhingig, typischerweise 550 bis 680°C), dann
setzt der Oxidationsprozess nicht mehr geniigend Energie frei, um die Verbrennungstempera-
tur aufrecht zu erhalten. Aufgrund der positiven Riickkopplung zwischen Oxidationsprozess
und Temperatur fillt die Verbrennungstemperatur nach dem Unterschreiten dieser Grenztem-
peratur relativ schnell zusammen und der Verbrennungsprozess kommt schliesslich zum Er-
liegen. Dabei entstehen Partikel aufgrund unvollstindiger Verbrennung der organischen Ver-
bindungen, so dass der Partikel-Massenstrom im Abgas zunimmt (die in Bild 4.2 dargestellten
Zusammenhinge fiir die Partikelbildung sind nicht mehr entscheidend). Die in diesem Be-
reich bedeutenden Zusammenhinge fiir die Verbrennung sind in Bild 4.3 dargestellt.
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Primarluft-
Strom

Verbrennung
(instationér)

Bild 4.3: Beeinflussung des Verbrennungsprozesses im Luftiiberschuss-Bereich A (typischerweise
bis etwa 0.2—-0.3): Ausgehend von einer bestehenden Verbrennung kann durch Abnahme
des Primarluft-Stroms immer weniger der organischen Verbindungen oxidiert (bzw. teil-
oxidiert) werden. Dadurch fallen die Verbrennungs-Temperaturen immer weiter ab bis die
Oxidationsprozesse aufgrund zu tiefer Temperaturen vollig zusammenbrechen (positive
Riickkopplung). Der Partikel-Massen-Strom im Abgas nimmt aufgrund steigender unver-
brannter organischer Komponenten zu (vergleiche Bild 4.1).

Bereich B: Tiefer Luftiiberschuss im Glutbett (typischerweise zwischen 0.2—0.3 und 0.7-0.8):
Es ist gentligend Sauerstoff vorhanden um tiber die exothermen Oxidationsprozesse der haupt-
sdchlich organischen Verbindungen die Temperaturen auf geniigend hohem Niveau zu halten,
dass sich ein stationdrer Verbrennungszustand einstellt. Es ist aber nicht geniigend Sauerstoff
vorhanden um alle mdglichen Oxidationsprozesse ablaufen zu lassen. Es stellt sich somit eine
Konkurrenzsituation zwischen der Oxidation der organischen Komponenten sowie der Oxi-
dation der Kaliumverbindungen (u.a.) ein. Die nicht oxidierten Kaliumverbindungen verblei-
ben zu einem grossen Teil im Glutbett. Je mehr Sauerstoff in diesem Bereich zur Verfiigung
steht, desto mehr Kaliumverbindungen oxidieren und bilden Partikel-Vorldufersubstanzen.
Fiir die Bildung der Partikel-Vorldaufersubstanzen ist somit die Reaktionsfdhigkeit (Oxi-
dationsfahigkeit) des Verbrennungsgases und nicht die Temperatur entscheidend. Die bedeu-
tendsten Wirkmechanismen sind in Bild 4.4 fett dargestellt.

Priméarluft-
Strom

Verbrennung

Ver-
dampfung
K-Verb.

Partikelvor-
laufer-Strom

Partikelmas-
sen-Strom

Bild 4.4: Beeinflussung der Partikelmasse durch die Primérluft bei der gestuften Holzverbrennung
im Glutbett-Luftiiberschuss-Bereich B Glutbett (typischerweise zwischen 0.2-0.3 und
0.7-0.8). In diesem Bereich ist die Temperatur im Feuerraum von untergeordneter Bedeu-
tung. Entscheidend fiir die Partikelbildung ist die Reaktionsfihigkeit des Ver-
brennungsgases.

“Sekundar, @ Abgas- g

Partikelbildung . juft-Strom @’Z”SSQTU”;S” @
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Bereich C: Hoher Luftiiberschuss im Glutbett (iiber 0.8 bis 0.9): Es stehen geniigend Sauer-
stoffatome fiir die oxidativen Vergasungsprozesse zur Verfligung. Eine Verdnderung der Pri-
marluft verandert die Oxidation kaum mehr. Fiir die Bildung der Vorldufersubstanzen ist in
diesem Bereich deshalb die Temperatur bedeutender als die Reaktionsfahigkeit des Ver-
brennungsgases, was in Bild 4.5 zu sehen ist: Die Primérluft wirkt nun in erster Linie iiber die
Temperatur auf die Partikel-Vorldufer und die Partikelmasse und zwar gegenldufig, d.h. bei
weiterer Erhohung der Primérluft nimmt die Partikelmasse wieder etwas ab.

Primarluft-
Strom

Verbrennung

Ver-
dampfung
K-Verb.

Partikelvor-
laufer-Strom

Partikelmas-
sen-Strom

Bild 4.5: Beeinflussung der Partikelmasse durch die Primérluft bei der gestuften Holzverbrennung
im Glutbett-Luftiiberschuss-Bereich C (typischerweise iiber 0.7-0.8). In diesem Bereich ist
die Sauerstoffkonzentration im Feuerraum von untergeordneter Bedeutung, da im Prinzip
geniigend Sauerstoff fiir die vergasenden Oxidationsprozesse zur Verfiigung steht. Der
Einfluss der Temperatur am Glutbett kommt zum Tragen. (Im Vergleich zu Bild 4.4 ist hier
ein anderer Wirkpfad entscheidend). In diesem Bereich gilt: Je mehr Primaérluft, desto
geringer die Partikelmasse im Abgas.

sekundar_ ® R bgas-m""""'-n.__‘: ®

: g S > zusammen-
Partikelbildung . 1uft-Strom ./ © *_setzung .~ ©

) A
Partikelmassen-

Konzentration \

(mit O,-Bezug)

Glutbett-Luftliberschuss
Bild 4.6: Aufgrund der Theorie zu erwartender qualitativer Einfluss des Glutbett-Luftiiberschussses
auf die Partikel-Massenkonzentration im Abgas (experimentelle Bestitigung: Kap. 6.1). Im

Bereich A ist lediglich eine instationidre Verbrennung moglich, wogegen in den Bereichen
B und C ein stationérer Betrieb moglich ist.
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Aus den bisherigen theoretischen Uberlegungen kann der in Bild 4.6 dargestellte qualitative
Zusammenhang zwischen Glutbett-Luftiiberschuss und Partikel-Massenkonzentration im Ab-
gas abgeleitet werden. (Die experimentelle Bestitigung dieses Zusammenhangs ist in Bild 6.1
dargestellt.) Bild 4.6 zeigt, dass zur Erreichung einer mdoglichst geringen Partikelmasse im
Abgas ein tiefer Glutbett-Luftiiberschuss eingestellt werden sollte, der gerade noch gentigend
viele Oxidationsprozesse zuldsst, dass ein stationédrer Betrieb moglich ist (Ziel: Im Bereich B
mit moglichst geringem Glutbett-Luftiiberschuss).

4.3 Partikel-Anzahlkonzentration

In Kapitel 4.2 ist beschrieben, wie die Partikelmasse bei der Verbrennung von Holz in einer
automatischen Holzfeuerung entsteht. Von Interesse ist auch, in welcher Form diese
Partikelmasse emittiert wird. Eine wichtige Charakterisierungsgrosse ist hierbei die
Partikelanzahl. Auf die mit der Partikelanzahl zusammenhéngende Partikel-Grossenverteilung
wird in Kapitel 6 eingegangen.

Die Anzahl der durch homogene und heterogene Nukleation gebildeten Keime wird durch die
Koagulation reduziert. Die Partikel-Anzahlkonzentration ist vor allem abhéngig von der Ver-
weilzeit und dem Koagulationskoeffizienten (Formel 3.4, nach Fuchs) und in zweiter Linie
von der Anfangskonzentration (Kap. 3.4).

Die mittlere Verweilzeit ist definitionsgeméss das Verhiltnis zwischen Volumen und Volu-
menstrom. In einer realen Feuerung ist das fiir die Koagulation effektiv zur Verfligung
stehende Volumen etwas geringer als das gesamte Gasvolumen in der Feuerung, da es immer
kaum durchstromte Bereiche gibt. Fiir den realen Fall kann der Zusammenhang zwischen der
fiir die Koagulation zur Verfiigung stehenden mittleren Verweilzeit T und dem Abgas-Volu-

menstrom V unter Verwendung eines Geometriefaktors a wie folgt geschrieben werden:

rv)=Y & 4.5)

Vv

Der Abgas-Volumenstrom wiederum ist abhéngig vom Gesamt-Luftiiberschuss A. Unter der
Annahme, dass Abgasvolumenstrom und Zuluftvolumenstrom identisch sind, was bei der
vollstindigen Holzverbrennung in etwa zutrifft (Volumenstrome trocken), gilt:

V(M) =V asenA (4.6)

T Mittlere Verweilzeit [s]

& Abgas-Volumenstrom [m?/s]

V: Gasvolumen in Feuerung und Abgasrohr [m”’]

a: Geometriefaktor [-], <1

Vssch: Volumenstrom bei stochiometrischer Verbrennung [m3 /s]
A Gesamt-Luftiiberschuss [—]

Zur Beurteilung der Emissionen werden die Schadstoffkonzentrationen auf eine Bezugsgrosse
normiert (in der Schweiz fiir Anlagen kleiner als 5 MW auf 13 Vol.-% O, (Agesg = 2.625)).
Auf diese Weise wird der Bezug zur eingebrachten Brennstoffenergie (und ndherungsweise
auch zur Nutzenergie) hergestellt.
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Die auf einen Sauerstoffwert bezogene Anzahlkonzentration cn ez ldsst sich bestimmen mit:

Ay=c, O @

Bezug

N Bezug

CnBemg: Auf einen bestimmten Sauerstoffwert bezogene Anzahlkonzentration [cm™]
CN: Reale Anzahlkonzentration (nicht auf Sauerstoffwert bezogen) [cm™]
ABeng:  Gesamt-Luftiiberschuss bei Sauerstoffbezugsgrosse [—]

Gesamt-Luft-
Uberschuss

Abgas-
Volumenstro

A Anzahlkonz.
—_ C Gi
N,Bezug A normiert (Oz)

Bild 4.7: Zusammenhang zwischen Gesamt-Luftiiberschuss bzw. Abgas-Volumenstrom und der auf
einen Sauerstoffwert bezogenen Anzahlkonzentration. Der Gesamt-Luftiiberschuss wirkt
sich iiber 2 Pfade gleichldufig auf die O,-bezogene Anzahlkonzentration aus, was eine
deutliche Korrelation zwischen diesen beiden Grossen erwarten lasst.

Die mit den Formeln 3.4 und 4.5 bis 4.7 beschriebenen Zusammenhinge sind in Bild 4.7 dar-
gestellt. Aus diesen Formeln lésst sich die O,-bezogene Anzahlkonzentration cn gezug in Ab-
héngigkeit vom realen Abgas-Volumenstrom Vv herleiten:

VIE,,

CN,Bezug(V) = . N
Bezug +CN,O K & W/Vﬁ

V sisch [\

(4.8)

Bei den Volumenstromen in Formel 4.8 (V,V stoch) handelt es sich um die realen Volumen-
strome bei dem fiir die Koagulation relevanten Temperaturbereich. Vereinfachend kann von
einer fiir die Koagulation relevanten mittleren Temperatur Tk,.e ausgegangen werden, so dass
der folgende Zusammenhang zwischen dem fiir die Koagulation entscheidenden realen Volu-
menstrom und dem Norm-Volumenstrom besteht:

Vn=V [[BN (4-9)
VN Auf Normbedingungen bezogener Abgas-Volumenstrom trocken [Nm?/s]
Vi Abgas-Volumenstrom [m?/s]
Bn: Normierungsfaktor zur Umrechnung auf Normbedinungen trocken [—]
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Dabei ist By wie folgt definiert:

DS—B M-r0) (4.10)

Koag

T Temperatur bei Norm-Bedingungen: 273 K

Tkoag: Koagulationstemperatur (mittlere fiir die Koagulation relevante Temperatur) [K]
ps: Realer Druck des Abgases [mbar]

pN: Druck bei Norm-Bedingungen: 1013 mbar

rmo:  Volumenanteil des Wasserdampfs im feuchten Abgas [—]

Die Koagulationstemperatur Tkoae Wird bei hoher Abkiihlgeschwindigkeit eher etwas tiefer
sein als bei niedriger Abkiihlgeschwindigkeit; allerdings wird dieser Einfluss bei realen Feu-
erungsanlagen gering sein. Unter Verwendung der Formel 4.9 lésst sich die Formel 4.8 fol-
gendermassen schreiben:

VN Ij:N,O

CN,Norm (VN) = . . (41 1)
V nstoch [N gyg LI+ €y, OK [ B/[BN/VN@
Die Formel 4.11 ldsst sich in die folgende Form bringen:
2
X EV
N Norm (V ) - (412)
(Vo+y)

Dabei sind die Werte x und y wie folgt definiert:

w=__ Cno [A] (4.13)

V NStéch [}\ Bezug

y=cy, K 0 IV (B, [m%] (4.14)

Die Grossen x und y konnen experimentell bestimmt werden (vergleiche Kap. 6.2). Da beide
Grossen abhédngig von der Feuerungsanlage sind, miissen sie allerdings fiir jede Anlage neu
erfasst werden. Die Grdsse y ist abhingig von Feuerungsgeometie (o) und Feuerungsgrosse
(V). Beide Grossen x und y sind abhéngig von der Partikelanfangskonzentration (cn ), welche
wiederum abhingig vom Temperaturverlauf und damit von der Feuerung ist. Die Grosse X ist
zudem abhéngig vom stochiometrischen Norm-Volumenstrom, der abhéngig von der Leistung
ist. Die Grosse x muss also nicht nur fiir jede Feuerungsanlage, sondern auch fiir unterschied-
liche Leistungen neu bestimmt werden.

Bild 4.7 zeigt, dass die O,-bezogene Anzahlkonzentration auf zweifache Weise (2 Pfade)
gleichgerichtet vom Gesamt-Luftiiberschuss abhéngig ist. Formel 4.12 zeigt, dass mindestens
ein linearer Zusammenhang zwischen Abgasvolumenstrom und O,-bezogener Anzahlkonzen-
tration besteht. Es ist somit zu erwarten, dass eine deutliche Abhéngigkeit der Anzahlkonzen-
tration von Gesamt-Luftiiberschuss und Abgas-Volumenstrom besteht und die Anzahlkonzen-
tration gezielt iber den Gesamt-Luftiiberschuss beeinflusst werden kann (experimentelle Be-
stitigung siehe Kap. 6.2).
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5 Untersuchungsmethode an der Laboranlage

5.1 Laboranlage

Die Versuchsanlage (Bild 5.1) basiert auf einer Unterschubfeuerung des Fabrikats Miiller mit
einer Nennleistung von 80 kW, die durch einige spezielle Vorrichtungen zur unabhéngigen
Variation verschiedener Betriebsparameter ergdnzt worden ist. Diese sind:

* 3-stufige Verbrennungsluftzufiihrung

*  Abgasriickfiihrung in die Primérluft

» Zellradschleuse

* Dosiervorrichtung fiir den Brennstoff-Feinanteil
*  Glutbett-Wasserkiihlung

Bild 5.1: Laboranlage an der EMPA in Diibendorf mit der 80 kW — Unterschubfeuerung der Miiller
AG sowie der gesamten Messeinrichtung. Nicht oder kaum sichtbar ist das Brennstoffsilo
sowie die Brennstoffzufiihrung.

Die Verbrennungsluftzufiihrung kann 1-, 2- oder 3-stufig gewahlt werden (Bild 5.2), wobei
die Sekundirluft an zwei unterschiedlichen Stellen eingesetzt werden kann. Dies ermoglicht
die systematische Analyse des Einflusses der Luftstufung.

Nach einer ersten Messphase ist die Anlage mit einer Zellradschleuse ergénzt worden, damit
der Luftiiberschuss im Feuerraum stiarker gedrosselt werden kann. Ohne Zellradschleuse
stromt ein betrachtlicher Luftvolumenstrom tiber die Brennstoffzufiihrung in das Glutbett und
in den Brennraum.
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1 |5
TL®
-
SLf ® ® SLs
AGR |pL

Bild 5.2: Moglichkeiten der Verbrennungsluftzufiihrung an der Laboranlage: Die Verbrennungsluft
kann 1- bis 3-stufig zugefiithrt werden (PL: Primarluft; SL: Sekundéarluft; TL: Tertidrluft).
Zusétzlich kann die Sekundérluft an zwei unterschiedlichen Stellen eingeblasen werden, so
dass zwischen frither Sekundéarluft (SLf) und spéter Sekundirluft (SLs) gewidhlt werden
kann. Weiter kann eine Abgasriickfiihrung (AGR) in die Primérluft wahlweise zuge-
schaltet werden.

Mit einer speziellen Vorrichtung kann der Brennstoff-Feinanteil variiert werden. Dabei wird
der Feinanteil zuerst ausgesiebt und anschliessend kontrolliert wieder zudosiert (Bild 5.3).

Bild 5.3: Variation des Brennstoff-Feinanteils: Vorrichtung zur kontinuierlichen Aussiebung des
Feinanteils iiber ein Lochblech unterhalb der Férderschnecke (rechts). Der Feinanteil des
Holzes fillt in eine Sammelwanne (links). Der so gewonnene Feinanteil wird in einen iiber
der Forderschnecke befindlichen Behilter geleert und kann iiber eine zweite Forder-
schnecke bei Bedarf in den Kanal der Haupt-Forderschnecke zudosiert werden (links).

Zur Variation der Temperatur unabhiangig vom Luftiiberschuss wird neben der Abgasriick-
fiihrung eine Glutbett-Wasserkiihlung eingesetzt. Dabei werden zwei Wasserrohre (Vor- und
Riicklauf) durch das Glutbett gefiihrt.

Der Brennstoff wird iiber ,,Big Bags®, einem Silo fiir etwa 1 m® Holz und Forderschnecken
bereitgestellt.

Da in erster Linie die Partikelbildungsmechanismen zu analysieren sind, wird kein Ab-
scheider, also auch kein Zyklon eingesetzt, um das gesamte gebildete Partikelkollektiv analy-
sieren zu konnen. Die Partikelmessungen entsprechen somit einer Rohgasmessung. Die in
einem Zyklon abscheidbare Fracht kann aufgrund der Partikel-Grossenverteilung abgeschitzt
werden.
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5.2 Vorgehen
5.2.1 Aligemeines

Alle Messungen werden bei stationdren Betriebsbedingungen durchgefiihrt, d.h. der Betriebs-
zustand wird tiber mehrere Stunden konstant gehalten. Bei Messbeginn ist die Feuerung min-
destens seit 5 Stunden in Betrieb. Holzeinschub und Luftzufiihrungsstrome sind fix vorgege-
ben, d.h. die Regelung der zugehorigen Grossen ist ausgeschaltet. Die abgegebene Leistung
entspricht jeweils etwa der Nennleistung von 80 kW. Der Unterdruck im Feuerraum wird iiber
den Abgasventilator geregelt und in der Regel auf 36 Pa gehalten, so dass ein geringer Glut-
bett-Luftiiberschuss erreicht werden kann.

Fiir jeden analysierten Betriebspunkt werden 3 Messungen a je 30 Minuten durchgefiihrt. Pro
Messung werden 2 Planfilter zur Bestimmung der Partikelmasse belegt, so dass 6 belegte
Planfilter pro Betriebspunkt zur Verfiigung stehen. Die Resultate pro Betriebspunkt sind je-
weils als Mittelwert und Standardabweichung der 3 bzw. bei den Planfiltermessungen 6 Mes-
sungen dargestellt (Grafiken in den nachfolgenden Kapiteln).

5.2.2 Luftfiihrung

Tabelle 5.1:  Ubersicht iiber die Messreihen mit unterschiedlicher Luftfiihrung: Dabei wird angege-
ben, in wieviel Stufen die Luft zugefiihrt wird, welche Grossen auf einem festen Wert
(>0) gehalten werden (fest) und welche variiert werden (var.). Mit Ausnahme der Ein-
stellung mit tiefer Tertidrluft (TL tief) wird die Summe von Sekundirluft- und Tertidr-
luft-Volumenstrom konstant gehalten (85 bis 90 Nm’/h).

Versuchsreihe | Anzahl | Primar- | Sekundarluft Tertiarluft TL Abgasrick-

Stufen | luft PL Sb filhrung AGR
frih spat tief mittel hoch

Abkirzungen PL SLf SLs | TL tief TL hoch AGR

Std (Standard) 2 var. fest

SLf 2 var. fest

SLf+TL 3 var. fest fest

SLs+TL 3 var. fest fest

TL tief 2 var. fest

AGR=¢ 2 var. fest fest

AGR, PL=¢ 2 fest fest var.

Es werden mehrere Versuchsreihen gefahren, bei denen jeweils lediglich ein Einstellpara-
meter (meist Primérluftvolumenstrom) variiert wird. Tabelle 5.1 zeigt eine Ubersicht iiber die
verschiedenen Reihen mit unterschiedlicher Luftfithrung, wobei unterschiedliche Kombi-
nationen von Primérluft, Sekundérluft und Tertidrluft sowie ohne oder mit Abgasriickfiihrung
unterschieden werden. Bei der Sekundarluft wird weiter unterschieden, ob diese frith oder
spat eingediist wird (Bild 5.2). Die Tertidrluft wird so eingestellt, dass sie zusammen mit der
Sekundirluft immer den gleichen Volumenstrom von 85 bis 90 Nm®/h aufweist (Ausnahme:
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,» TL tief* mit reduzierter Tertidrluft). Bei der Tertidrluft konnen somit 3 Volumenstréme un-
terschieden werden (s. Tab. 5.1: tief, mittel, hoch). Weiter wird eine Versuchsreihe mit kon-
stanter Abgasriickfiihrung und eine mit konstanter Primérluft bei variierter Abgasriickfiihrung
durchgefiihrt.

5.2.3 Brennstoffe

Als Standard-Brennstoff wird Waldhackschnitzel (WHS) Buche mit einem Wassergehalt
zwischen 25 und 35 Massen—%, geringem Feinanteil sowie geringem Rinden- und Fremd-
stoff-Anteil eingesetzt. Ausgehend von diesem Standard-Brennstoff werden Wassergehalt,
Feinanteil und Rindenanteil variiert. Neben WHS Buche werden WHS Fichte, gehackte (geh.)
Spanplatte und Holz-Pellets (nach DIN 51731 / SN 166000) eingesetzt. Tabelle 5.2 zeigt eine
Ubersicht iiber die verwendeten Brennstoffe.

Tabelle 5.2:  Charakterisierung der verwendeten Brennstoffe.

Holzart Wassergehalt | Feinantell Rindenanteil | Energieinhalt | Aschegehalt

in Massen-% (<3 mm) in Massen-% in MW in Massen-%
in Massen-%

WHS Buche 25-35 <1 <5 18.6-18.8 1-14
WHS Buche >40 (ca.45) <1 <5 18.6-18.8 1-14
WHS Buche <10 <1 <5 18.6-18.8 1-14
WHS Buche 25-35 28 <5 18.3 19
WHS Buche 25-35 <1 >05 18.0 8.6
WHS Fichte >40 (ca.4b) <1 <5 19.1 04
geh. Spanplatte <10 16 <5 18.8 0.9
geh. Spanplatte <10 a7 <5 18.8 1.0
Holz-Pellets <10 <1 <5 19.3 0.5

Die chemische Zusammensetzung der verschiedenen Holzarten variiert stets in einer gewissen
Bandbreite. Dabei haben etwa die Baumgrosse und damit die Anteile von Rinde und Wachs-
tumsschicht, aber auch die Bodenbeschaffenheit und die umliegenden Emittenten einen Ein-
fluss. Tabelle 5.3 zeigt die chemischen Zusammensetzungen der verwendeten Brennstoffe.

Die Buchenrinde zeigt gegeniiber der Buche mit sehr geringem Rindenanteil hohere Anteile
an Néahrstoffen und Spurenelementen. Besonders ausgepragt ist dieser Effekt bei Calcium,
Aluminium und Mangan, deren Anteile bei der Rinde um ein Vielfaches erhoht ist. Die Fichte
zeigt gegeniiber der Buche geringere Anteile an Kalium, Magnesium und Phosphor. Die
Spanplatte zeigt erhohte Werte an Schwefel, Natrium, Mangan und Zink; ansonsten liegt die
Zusammensetzung in etwa im Bereich von Buche und Fichte. Die Zusammensetzung der Pel-
lets liegt etwa im Bereich von Buche und Fichte, wobei die Mangan-Werte etwas erhoht sind.
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Tabelle 5.3: Chemische Zusammensetzungen der verwendeten Brennstoffe. Bei den Werten fiir
WHS Buche handelt es sich um den Mittelwert und die Extremalwerte von 5 Analysen,
bei den iibrigen Werten um Einzelmessungen. Die Elemente Sauerstoff und Stickstoff
sind nicht analysiert worden.

Chem. Einheit WHS Buche WHS WHS geh. Pellets
Element [} Bereich Buchenrinde Fichte Spanplatte

C Massen-% | 48 47-49 43 48 47 48
H Massen-% | 6.19 | 6.16-6.23 55 6.3 6.3 6.3
Ca ppm 3220 | 1560-4950 36000 2190 1900 1430
K ppm 1550 | 1290-1950 2920 555 710 626
Mg ppm 430 | 330-500 610 185 215 133
P ppm 220 | 140-280 460 91 99 65
S ppm 200 100-400 400 100 900 200
Fe ppm 71 23-180 470 21 167 73
Al ppm 60 20-120 610 30 134 81
Na ppm <100 | <100-106 <100 <100 637 <100
Cl ppm 33 10-66 34 17 74 14.8
Mn ppm 12 <10-22 310 18 129 83
Zn ppm 10 <10-18 38 14 46 21

5.2.4 Weitere Untersuchungsgrossen

Die Temperaturen im Feuerraum sind bedeutend fiir die Verbrennung und damit moglicher-
weise auch fiir die Aerosolbildung und die Partikelemissionen. Die Temperaturen kénnen nor-
malerweise nicht unabhingig von anderen Einflussgrossen (Luftiiberschuss, Brennstoff) vari-
iert werden. Somit ist normalerweise auch keine Separation der Temperatureffekte moglich.
Deshalb wird eine Glutbett-Wasserkiihlung zur Variation der Temperaturen unabhéngig von
Glutbett-Luftiiberschuss und Brennstoff eingesetzt. Allerdings kdnnen so lediglich 5 kW Leis-
tung aus dem Glutbett abgefiihrt werden, was etwa 5% der zugefiihrten Leistung und einen
deutlich hoheren Anteil der Glutbett-Leistung entspricht. Zur Beurteilung der Temperaturen
im Feuerraum werden die Temperatur im Glutbett, die Glutbett-Oberflachentemperatur und
die Temperatur oberhalb des Glutbetts (auch als Feuerraumtemperatur bezeichnet) bestimmt
(Kap. 5.3.2).

Die Glutbetthohe wird in der Praxis oft zur Beurteilung der Feuerungseinstellung hinzugezo-
gen. Sie ist bei gegebenem Brennstoff eine Funktion des Glutbett-Luftiiberschusses (und al-

lenfalls der Abgasriickfiihrung). In dieser Untersuchung wird in der Regel die Grosse Glut-
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bett-Luftiiberschuss verwendet, da diese besser quantitativ zu erfassen ist. Ein tiefer Glutbett-

Luftiiberschuss bedeutet im stationdren Betrieb immer auch ein hohes Glutbett und umge-
kehrt.

5.3 Messtechnik
5.3.1 Datenerfassung und Allgemeines

Pro Versuchseinstellung werden jeweils 3 Messungen a 30 Minuten durchgefiihrt. Die meis-
ten Messdaten werden alle 5 Sekunden (quasi-kontinuierlich) erfasst und in ein Datenfile ge-
speichert. Dafiir wird ein speziell fiir diese Anwendung konzipiertes Programm in LabView
eingesetzt. Die flir die Steuerung der Feuerung erfassten Grossen werden von der SPS der
Feuerung abgegriffen und ebenfalls mit dem Messcomputer erfasst.

Die Messdaten von ELPI und SMPS (Kap. 5.3.5) werden mit separaten Mess-Computern
erfasst und nachtraglich mit den iibrigen Messdaten zusammengefiigt. Die ELPI-Daten
werden ebenfalls alle 5 Sekunden erfasst. Die 5-Sekundenwerte werden nachtraglich den
iibrigen 5-Sekundenwerten zugeordnet. Die einzelnen SMPS-Scans, welche nach jeweils 2.25
Minuten gestartet werden und 1.5 Minuten dauern, werden den entsprechenden 5-Sekunden-
Werten zugeordnet.

Fiir die Umrechnung auf Normbedingungen wird jeweils der Umgebungsdruck benétigt. Dazu
wird bei jedem Versuch der Umgebungsdruck iiber einen Barometer erfasst.

5.3.2 Feuerungsmesstechnik

In Tabelle 5.4 sind die Messgrossen dargestellt, mit denen der Feuerungsbetrieb
charakterisiert wird (exklusiv der Messdaten iiber das Abgas und den Brennstoff). Es handelt
sich dabei um:

* Geschwindigkeiten der Zuluftstrome, aus denen die Volumenstrome der Zuluft und daraus
mit Hilfe des Abgassauerstoffs der Glutbett-Luftiiberschuss bestimmt wird,

e Unterdruck im Feuerraum,

* verschiedene Temperaturen im Feuerraum,

* Abgabeleistung, welche an den Wasserkreislauf abgegeben wird.

Neben der standardmaéssig eingesetzten Feuerraum-Temperatur oberhalb des Glutbetts werden
zwei weitere Temperaturen gemessen:

Zum einen die Glutbett-Temperatur, die an einer fixen Stelle im Glutbett mittels einem Stahl-
rohr-geschiitzten Thermoelement erhoben wird. Diese Temperatur wird in erster Linie durch
die Hohe des Glutbetts bzw. dem Abstand zur Glutbettoberfliche bestimmt. Erst bei niedri-
gem Glutbett liefert die Messung eine effektive Aussage iiber die Temperatur im Glutbett.

Zum andern die Glutbett-Oberfldchentemperatur, welche mit einem IR-Temperaturmessgerét
erfasst wird. Die Fldche, aus der die mittlere Temperatur erfasst wird ist etwa kreisformig mit
einem Durchmesser von cirka 3 cm.

Die Kesselleistung wird aus dem Wasservolumenstrom und der Temperaturdifferenz aus
Feuerungsaustritt und Feuerungseintritt ermittelt. Die Temperatur am Feuerungsaustritt wird
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doppelt gemessen um eine hohere Datensicherheit zu erhalten (ein Wert von der Speicher-
programmierbaren Steuerung SPS).

Tabelle 5.4: Messgrossen zur Beurteilung des Feuerungsbetriebs.
Messgrosse Ab- Erfassungs- | Herkunft Prinzip Bestimmung
kiirzung intervall
Geschwindig- kontinuier- Fliigelrad- Primarluft-Volumen-
A Vp, i Messung strom Vp, Glutbett-
keit Primarluft lich Anemometer .
Luftiiberschuss L
kontinuier- Sekundarluft-Volu-
Geschwindig- v lich. nachae- | Messun Flugelrad- menstrom Vg, Glut-
keit Sekundarluft st ’ 9 9 Anemometer bett-Luftiiberschuss
schaltet
Lai
Geschwindig- _kontlnwer- Flugelrad- Tertiarluft-vVolumen-
; Vo lich, nachge- | Messung strom Vq, Glutbett-
keit Tertiarluft Anemometer N
schaltet Luftiiberschuss L
Unterdruck im kontinuier- Differenz-
Feuerraum APer lich SPS druckdose B
Feuerraum- T.. kont_lnwer- SPS Thermo- B
temperatur lich element
Glutbettober- - IR-
. kontinuier-
flachen- Teso lich Messung | Temperatur- -
temperatur messung
Gluttbett- Tes kont_lnwer- SPS Thermo- B
temperatur lich element
Kesselleistung Pressel konlt;;l: ' | Messung | Warmezahler -

5.3.3 Brennstoffanalyse

Bei jeder Brennstoff-Lieferung werden die folgenden Grossen bestimmt:

*  Wassergehalt

* Aschegehalt

e Heizwert

* Grossenverteilung (Siebanalyse in 3 Fraktionen: < 3mm; >3mm und <30mm; >30mm)
* Chemische Elementanalyse: C, H, S, CI', P, K, Na, Ca, Mg, Fe, Al, Mn, Zn

Die Messwerte von Wassergehalt, Feinanteil, Energieinhalt und Aschegehalt sind in Tabelle
5.2 zusammengestellt.
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Fiir die Analyse von Wasserstoff H werden die Proben in einem katalytisch arbeitenden Ofen
bei 1000°C verbrannt. Das dabei entstehende Gas H,O wird mit Infrarot-Detektion bestimmt.
Fiir die Bestimmung von Kohlenstoff C und Schwefel S werden die Proben in einem
Induktionsofen bei ca. 2000°C im Sauerstoffstrom aufgeschmolzen. Kohlenstoff wird dann
als CO, und Schwefel als SO, mit Infrarot-Detektion ermittelt.

Die Analyse von Chlorid CI erfolgt mittels lonenchromatographie nach einer Heisswasser-
extraktion.

Die Bestimmung der Alkali-, Erdalkali- und Schwer-Metalle (K, Na, Ca, Mg, Fe, Al, Mn,
Zn) sowie Phosphor P erfolgt mit Plasma-Emissions-Spektrometrie (ICP-OES) nach einem
Hochdruckaufschluss mit Salpetersiure.

Zur Qualititssicherung werden bei diesen chemischen Analysen zertifizierte Standard-
referenzmaterialien eingesetzt.

5.3.4 Abgasmesstechnik (Gasanalyse)

Tabelle 5.5: Messgrossen zur Charakterisierung des Abgases aus der Holzfeuerung (ohne Partikel,
siche Tab. 5.6).
Messgrosse Ab- Erfassungs- | Herkunft Prinzip Daraus be-
kirzung| intervall stimmte Grdssen
O,-Konzentration OsLambda konlt;;l: et SPS Lambda-Sonde -
. kontinuier- Magneto- Luftiiberschuss,
Oo-Konzentration Oatiorva lich MessuNg | echanisch | normierte Gréssen
kontinuier- Nicht-dispersi- Leistung aus
CO,-Konzentration CO, lich Messung | ver IR-Analysa- Ab gs
tor (NDIR) g
kontinuier- Nicht-dispersi-
CO-Konzentration (6{0) lich Messung | ver IR-Analysa- -
tor (NDIR)
NO,-Konzentration | NOy kontinuier- Messung Chemilumines- -
lich zenz
Abgasgeschwin- kontinuier- Abgasvolumen-
digkeit (in Mitte) Vabgas lich Messung | Staudruck strom
Abgastemperatur kontinuier- Grossen bei
bei Staubmessung Thvgase lich Messung | Thermoelement Normbedingungen
Abgastemperatur -
bei Geschwindig- T pbgasy kont_lnwer Messung | Thermoelement Abgasnorm
. 9 lich volumenstrom
keitsmessung

Die Messgrossen zur Charakterisierung des Abgases sind in Tabelle 5.5 zusammengestellt.
Zur Beurteilung der Abgaszusammensetzung werden die Sauerstoffkonzentration O,, die
Kohlendioxidkonzentration CO,, die Kohlenmonoxidkonzentration CO und die Stickoxidkon-
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zentration NOx kontinuierlich erfasst. Als Messgerdt werden ein magnetomechanischer
Sauerstoffanalysator Magnos 6 G von Hartmann & Braun sowie ein portabler Gasanalysator
PG—-250 von Horiba fiir CO,, CO und NOx eingesetzt. Zusatzlich wird die mit einer Lambda-
Sonde gemessene Sauerstoffkonzentration von der SPS erfasst, so dass zwei parallel ge-
messene Sauerstoffkonzentrationen des Abgases bei der Auswertung zur Verfiigung stehen.

Die Abgasgeschwindigkeit, aus welcher der Abgasvolumenstrom bestimmt wird, wird mit
einem Staurohr gemessen und kontinuierlich erfasst. Bei der Umrechnung von der Abgasge-
schwindigkeit auf den Abgasvolumenstrom wird von einer Standardgeschwindigkeitsvertei-
lung iiber den Querschnitt des Abgaskanals ausgegangen. Dabei besteht der folgende Zusam-
menhang zwischen der gemessenen und der durchschnittlichen Geschwindigkeit:

v, =084V, (5.1)

Vo Durchschnittliche Gasgeschwindigkeit tiber den Querschnitt des Abgaskanals
vmite: Gemessene Gasgeschwindigkeit in der Mitte des Abgaskanals

Sowohl bei der Geschwindigkeitsmessung als auch bei der Entnahme des Teilvolumenstroms
fiir die Partikelanalyse wird die Abgastemperatur iiber Thermoelemente kontinuierlich erfasst.

5.3.5 Partikelmesstechnik

Zur Charakterisierung der Partikel im Abgas werden die folgenden Grossen bestimmt:

* Partikelmasse (genauer: Partikel-Massenkonzentration)

* Chemische Zusammensetzung des Partikelkollektivs

» Partikel-Grossenverteilung (Anzahlverteilung und Massenverteilung)
* Partikelanzahl (genauer Partikel-Anzahlkonzentration)

Zur Bestimmung der Partikelmasse im Abgas werden Planfilter aus keramischen Fasern
ohne Bindemittel verwendet (Munktell-Quarzfaserfilter MK 360, 50 mm Durchmesser). Pro
30-miniitige Messung werden 2 Planfilter wihrend je 20 Minuten beladen (von der 1. bis zur
20. Minute und von der 11. bis zur 30. Minute). Die Gasentnahme erfolgt isokinetisch. Die so
gesammelten Partikelfraktionen werden anschliessend zur Bestimmung der chemischen Zu-
sammensetzung des Partikelkollektivs verwendet. Dabei werden pro Messpunkt 6 beladene
Staubfilter verwendet. Dies ist notwendig, da fiir die Analyse aller zu untersuchenden Ele-
mente 5 unterschiedliche, nicht kombinierbare Verfahren angewendet werden und zudem ein
beladener Staubfilter als Riickstellprobe dient.

Bei der chemischen Partikelanalytik werden die Massenanteile der Elemente C, H, CIl, P, K,
S, Na, Ca, Mg, Fe, Al, Mn und Zn bestimmt. Weiter wird zwischen organischem und anorga-
nischem Kohlenstoff unterschieden, wobei der totale organische Kohlenstoff (TOC) als Diffe-
renz zwischen totalem Kohlenstoff (TC) und anorganischem Kohlenstoff (IC) bestimmt wird.
Aufgrund der chemischen Zusammensetzung der verwendeten Planfilter (SiO,) konnten die
Elemente O und Si nicht bestimmt werden, obwohl diese einen relevanten Anteil an der Parti-
kelmasse ausmachen.

Die Analyse von Alkali-, Erdalkali- und Schwermetallen sowie Phosphor und Schwefel wird
durch offenen Aufschluss mit Salpetersdure direkt mittels Plasma-Emissions-Spektrometrie
(ICP-OES) durchgefiihrt. Fiir die Analyse der Elemente C, H und N werden die Proben in
einem katalytisch arbeitenden Verbrennungsofen bei 1000°C verbrannt und die entstehenden
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Gase mittels entsprechender Detektoren erfasst. Die Analyse von Chlorid erfolgt nach einer
Heisswasserextraktion mittels ITonenchromatographie. Zur Bestimmung der chemischen
Struktur wird zusitzlich Rontgenspektrometrie eingesetzt.

Zur Ermittlung der Partikel-Grossenverteilung werden ein elektrischer Niederdruckimpak-
tor (Electric Low Pressure Impactor, ELPI) sowie ein Scanning Mobility Particle Sizer SMPS
(bestehend aus DMA und CPC) parallel eingesetzt. Die Messverfahren sind in [Mohr und
Schmatloch 1998] beschrieben.

Fiir beide Messverfahren (ELPI, SMPS) wird dasselbe zweistufige Verdiinnungs-System ver-
wendet (ca. 60-fache Verdiinnung). Um Impaktionen bei der Gasentnahme weitmoglichst zu
verhindern, ist der Entnahmekanal so angebracht, dass er bis zur Verdiinnung keine Kriim-
mungen aufweist.

Mit dem ELPI wird die Partikel-Grossenverteilung von 50 nm bis 9 pm (mittlerer Durch-
messer der Randstufen) erfasst, wobei die Fraktionierung aufgrund des aerodynamischen
Durchmessers geschieht. Wegen der vorgeschalteten Verdiinnung ist lediglich die Grdssen-
verteilung bis etwa 3 pm aussagekriftig, da dariiber die Impaktionsverluste bedeutend wer-
den. Mit dem SMPS wird die Partikel-Grossenverteilung von 16 nm bis 630 nm (mittlere
Durchmesser der Randstufen) gemessen, wobei die Fraktionierung aufgrund des elektrischen
Mobilitdts-Durchmessers geschieht.

Durch Aufsummierung der mit SMPS erfassten Partikelkonzentrationen pro Grossenintervall
wird die Partikel-Anzahlkonzentration der Partikel bis 650 nm bestimmt. Da die Partikel
grosser 650 nm beziiglich Anzahl nur einen sehr geringen Anteil (<< 1%) ausmachen, kdnnen
diese vernachldssigt werden. Bei der Betrachtung der Massenkonzentration wire dies hinge-
gen nicht moglich, da der Massenanteil der Partikel > 650 nm relevant ist.

Punktuell werden ergdnzende Untersuchungen mit einem Andersen Kaskadenimpaktor zur
Erfassung der Partikel-Grossenverteilung von 0.4 um bis 10 pm durchgefiihrt.
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6 Einfluss der Luftfuhrung

Die Verbrennung von Holz wird durch die Art und Weise der Zufithrung der Verbrennungs-
luft massgebend beeinflusst. In automatischen Holzfeuerungen wird die Luft gestuft zuge-
fiihrt, womit ein zusitzlicher Freiheitsgrad fiir die Beeinflussung der Verbrennung gewonnen
wird. Durch die Luftstufung wird ermdglicht, dass im Glutbett ein tieferer Luftliberschuss
vorliegt (typischerweise < 1) als im Abgas, wo zur Sicherstellung eines akzeptablen Aus-
brands und aufgrund Sicherheitsaspekten stets ein Luftiiberschuss > 1 vorhanden sein muss
(mindestens 1.3 bis 1.4). Weiter kann die Sekundérluft 6rtlich mehr oder weniger weit vom
Glutbett entfernt werden, was ebenfalls die Verbrennungsbedingungen verdndert. Eine
weitere Beeinflussungsmoglichkeit ist die Abgasriickfiihrung (in der Regel in die Priméarluft).
Dabei werden einerseits die Verbrennungstemperaturen, andererseits die Reaktionsfahigkeit
des Verbrennungsgases beeinflusst.

Die Resultate aus den Versuchen an der Laboranlage mit systematischer Variation der Luft-
fiihrung geméss Tabelle 5.1 sind in diesem Kapitel 6 zusammengestellt. Der Einfluss des
Brennstoffs ist in Kapitel 7 dargelegt. In Kapitel 6.1 wird der Einfluss des Glutbett-Luftiiber-
schusses auf die Partikelbildung diskutiert. In Kapitel 6.2 wird der Einfluss des Gesamt-Luft-
iiberschuss, also die Summe aller Zuluftstrome im Verhéltnis zur Brennstoffmenge auf die
Partikelbildung analysiert. Die Summe aller Zuluftstrome beeinflusst natiirlich direkt den Ab-
gasvolumenstrom. Da beziiglich des Partikelbildungsprozesses der Volumenstrom die rele-
vantere und anschaulichere Grosse ist (Kap. 4.3, Formeln 4.7 und 4.8), werden die Resultate
meist auf den Abgasvolumenstrom und nicht auf den Gesamt-Luftiiberschuss bezogen. In Ka-
pitel 6.3 ist schliesslich der Einfluss der Abgasriickfiihrung auf die Partikelbildung dargestellt.

Zur Charakterisierung der Betriebsbedingungen sind neben den Partikeln eine Reihe weiterer
Grossen erfasst worden. Aufgrund der vorliegenden Aufgabenstellung und der damit verbun-
denen Fokussierung auf die Partikel werden die weiteren Grossen nicht in diesem Kapitel dar-
gestellt, sondern befinden sich auszugsweise im Anhang.

6.1 Glutbett-Luftiiberschuss und Art der Luftstufung
6.1.1 Partikel-Massenkonzentration

Die Standardversuchsreihe (Std) zeigt, dass der Glutbett-Luftiiberschuss einen sehr ausge-
priagten Einfluss auf die Partikel-Massenkonzentration im Abgas hat (andere Brennstoffe:
siehe Bild 7.1): Bei einem Glutbett-Luftiiberschuss iiber 0.7 liegt die Partikel-Konzentration
zwischen 160 und 195 mg/Nm® (13 Vol.-% O,). Bei sehr tiefem Luftiiberschuss im Glutbett
(aber geniigend hoch, dass noch eine stationdre Verbrennung stattfinden kann, d.h. die Tem-
peratur im Feuerraum nicht zusammenfillt) entsteht hingegen eine viel geringere Partikel-
Konzentration im Abgas. Bei einem Glutbett-Luftiiberschuss zwischen 0.25 und 0.3 wurden
Partikel-Konzentrationen zwischen 20 und 45 mg/Nm® (13 Vol.-% O,) gemessen (Bild 6.1).
Mit der Absenkung des Glutbett-Luftiiberschusses kann somit unter den vorliegenden Be-
dingungen eine Minderung der Partikelemissionen (Masse) um etwa einen Faktor 5 erzielt
werden.

Diese Resultate stimmen mit den theoretischen Uberlegungen in Kapitel 4.2 iiberein, wonach
die Partikel-Massenkonzentration durch eine Drosselung der Priméarluft bzw. des Glutbett-
Luftiiberschusses reduziert werden kann, weil weniger leichtfliichtige oxidierte Kaliumverbin-
dungen entstehen.
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Bild 6.1:  Partikel-Konzentrationen im Abgas in Abhéngigkeit vom Luftiiberschuss im Glutbett bei
der Verbrennung von WHS Buche mit ausgepriagter Luftstufung (Standardversuchsreihe).
Die Bereiche A bis C sind in Kapitel 4.2 erlautert.

Hingegen stehen diese Resultate im Widerspruch zu [Jokiniemi et al. 2001] (Kap. 3.4), wo-
nach durch Sauerstoffarmut leichterfliichtige Verbindungen entstehen sollen, die dann zu Par-
tikeln fithren. Mit den vorliegenden Messungen wird gerade ein umgekehrter Zusammenhang
gezeigt. Dies konnte damit zusammenhingen, dass Jokiniemi bei seinen Uberlegungen nicht
von Kaliumverbindungen ausgeht; denn er fiihrt SiO, und SiO auf, bei denen tatsdchlich die
Verbindung auf geringerem Oxidationsniveau leichter verdampft. Bei der Holzverbrennung
sind aber die Kaliumverbindungen, bei denen die oxidierten Verbindungen leichter ver-
dampfen (Tab. 3.2), wesentlich bedeutender. (Dass die Kaliumverbindungen tatséchlich von
besonderer Bedeutung fiir die Partikelemissionen sind, zeigt Bild 6.4.)

Gemiss den theoretischen Uberlegungen in Kapitel 4.2.3 nimmt die Partikel-Massenkonzen-
tration ab einem bestimmten Glutbett-Luftiiberschuss wieder leicht ab. Der Grund dafiir sind
demnach die sinkenden Temperaturen und die dadurch geringeren Verdampfungsprozesse.
Tatsachlich zeigen die Messungen oberhalb eines Glutbett-Luftiiberschusses von etwa 0.8
eine leichte und nicht statistisch signifikante Abnahme der Partikel-Massenkonzentration
(Bild 6.1).

Bei der Standardversuchsreihe ist die Luftstufung sehr ausgeprégt, indem neben der Primér-
luft PL lediglich Tertidrluft TL in die Nachbrennkammer eingebracht wird (Bild 5.2 bzw.
Tab. 5.1). Wird die Tertidrluft TL vollstindig oder teilweise (1/3) durch frithe Sekundérluft
SLf unmittelbar oberhalb des Glutbetts ersetzt, dann lassen sich die tiefen Partikel-Konzentra-
tionen auch bei geringem Glutbett-Luftiiberschuss nicht mehr erreichen (Bild 6.2, Reihen SLf
und SLf+TL). Der Grund dafiir ist, dass dann die Sekundirluft zum Glutbett zuriickstromt
und dort den Luftiiberschuss lokal erhoht (Bild 6.3). Bei hoherem Glutbett-Luftiiberschuss
spielt es fiir die Partikelkonzentration kaum eine Rolle, ob frithe Sekundéarluft oder Tertidrluft
verwendet wird (Bild 6.2, Reihen TL und SLf bei Glutbett-Luftiiberschuss von etwa 0.4).
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Partikel-Konzentrationen im Abgas in Abhingigkeit vom Luftiiberschuss im Glutbett bei
der Verbrennung von WHS Buche. Neben der Standardversuchsreihe mit ausgepriagter
Luftstufung sind weitere Versuchsreihen mit unterschiedlicher Luftstufung dargestellt (Er-
klarung der Abkiirzungen: Tabelle 5.1 und Bild 5.2).
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| sL
Glutbett /
R

Stromungsverhiltnisse im Feuerraum bei Einbringung von frither Sekundérluft bei wenig
(schwarz) und viel (grau) Primérluft. Bei wenig Primérluft entsteht eine Riickstromung
zum Glutbett, wihrenddem dies bei viel Primérluft nicht geschieht. Die Riickstromung be-
einflusst die Partikelbildung entscheidend (Bild 6.2).

Wird die Sekundirluft nicht direkt iiber dem Glutbett eingebracht, sondern nach hinten
versetzt (SLs+TL anstatt SLf+TL, s. Bild 5.2), dann ldsst sich die Riickstromung bis zum
Glutbett verhindern und die bei der Verwendung von reiner Tertidrluft (TL) sehr tiefen
Partikelkonzentrationen lassen sich wieder erreichen (Bild 6.2, SLs+TL).
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6.1.2 Chemische Zusammensetzung des Partikelkollektivs

Mit der Rontgenspektrometrie (qualitatives Verfahren) konnten die folgenden kristallinen
Verbindungen nachgewiesen werden:

e Calciumcarbonat

e Kaliumsulfat

e Calcium-Magnesium-Carbonat
e Calciumoxid

e a-Kaliumsulfat

* Magnesiumoxid

e Kaliumchlorid

In Bild 6.4 sind die elementaren Frachten in den Abgaspartikeln in Abhédngigkeit des Glut-
bett-Luftiiberschusses dargestellt. Die meisten Elementarfrachten nehmen mit zunehmendem
Glutbett-Luftiiberschuss zu. Von den untersuchten Elementen ist lediglich bei Schwefel und
Chlor kein eindeutiger Trend auszumachen.
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Bild 6.4: FElementar-Frachten der Abgaspartikel in Abhéngigkeit vom Luftiiberschuss im Glutbett
bei der Verbrennung von WHS Buche (Standardversuchsreihe). Die mit Rest bezeichnete
Fraktion besteht hauptsidchlich aus O-Atomen. Die Elemente Na, P, Fe, Zn, Mn und Al
machen weniger als 1 mg/Nm’ aus und sind ebenfalls im “Rest beinhaltet. Weiter kdnnen
die Elemente N und Si vorkommen.

Der Kalium-Anteil an den Abgaspartikeln liegt bei allen untersuchten Brennstoffen — mit
Ausnahme von reiner Rinde — zwischen 25 und 40 Massen-% (Bilder 6.4, 6.5 und 7.2). Da
Kalium in Salzverbindungen vorliegt, machen demnach die Kaliumverbindungen deutlich
iiber 50 Massen-% der Abgaspartikel aus. Das Element Kalium nimmt somit eine besondere
Stellung bei der Partikelbildung in Holzfeuerungen ein.
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Bild 6.5: Zusammenhang zwischen den Kalium-Frachten der Abgaspartikel und den Partikel-Kon-
zentrationen im Abgas bei unterschiedlichen Brennstoffen und Feuerungseinstellungen.
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Bild 6.6: Korrelation zwischen der CO-Konzentration als Indikator fiir die Ausbrandqualitdt und der
Partikel-Konzentration im Abgas bei unterschiedlicher Luftzufiihrung. Selbst bei CO-Kon-
zentrationen unter 20 mg/Nm® (13 Vol.-% O,) kénnen Partikel-Konzentrationen iiber
150 mg/Nm’ (13 Vol.-% O,) entstehen.

Die Partikel-Konzentration im Abgas ist in erster Linie abhdngig von der Kalium-Fracht im

Abgas, was Bild 6.5 verdeutlicht: Fiir unterschiedliche Brennstoffe (Ausnahme: Rinde,
Kap. 7.2) und Feuerungseinstellungen ergibt sich stets etwa der selbe Zusammenhang
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zwischen Kalium-Fracht in den Abgaspartikeln und Partikel-Massenkonzentration, obwohl
die chemischen Zusammensetzungen in den Brennstoffen unterschiedlich sind (Tab. 5.3).

Die Abhingigkeit der Kaliumfrachten in den Abgaspartikeln vom Glutbett-Luftiiberschuss ist
sehr ausgepragt (Bild 6.4), was in Einklang mit den in Kapitel 4.2 dargestellten theoretischen
Uberlegungen steht.

Der Anteil des organischen Kohlenstoffs (TOC) an den Abgaspartikeln liegt bei allen durch-
gefiihrten Messungen unter 4 Massen-%, obwohl CO-Werte bis zu 4000 mg/Nm® (13 Vol.-%
O,) aufgetreten sind. Damit hat die Ausbrandqualitdt unter der Voraussetzung einer geniigen-
den Verbrennungstemperatur nur einen geringen Einfluss auf die Partikel-Konzentration. Da
beide Grossen (Ausbrandqualitit und Partikel-Konzentration) abhédngig von der Luftzu-
fiihrung sind, kann trotzdem eine Korrelation bestehen (Bild 6.6). Allerdings konnen selbst
bei sehr gutem Ausbrand hohe Partikel-Konzentrationen entstehen, z.B. wenn die Feuerung
mit gutem Ausbrand und geringer Luftstufung (SLf) betrieben wird (Bild 6.6). Umgekehrt
sind auch hohe CO-Konzentrationen bei tiefen Partikel-Konzentrationen moglich, z.B. durch
Quench-Effekte bei tiefen Partikel-Konzentrationen; dies ist allerdings in dieser Arbeit nicht
experimentell gezeigt worden.

6.1.3 Partikel-Anzahlkonzentration und Partikel-Grossenverteilung
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Bild 6.7:  Einfluss des Glutbett-Luftiiberschusses auf die Anzahl-Grossenverteilung der Abgasparti-
kel gemessen mit SMPS, einerseits bei konstantem Tertidrluft-Volumenstrom (TL=c), an-
dererseits bei konstantem Abgas-Volumenstrom (V=c). Bei beiden Varianten ist der Glut-
bett-Luftiiberschuss um etwa den selben Wert erhoht worden, ndmlich von 0.31 auf 0.50
bzw. 0.51. Das Massendquivalent bis 300 nm, also die Umrechnung der Anzahl-Grossen-
verteilung auf die Masse unter den (falschen) Annahmen von Einheitsdichte und Kugel-
form der Abgaspartikel, steigt dabei von 0.68 g/Nm’ auf 3.2 bzw. 3.3 g/Nm’ (13 Vol.-%
0,).
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Wie in Kapitel 4.3 theoretisch hergeleitet und in Kapitel 6.2 experimentell gezeigt ist die Par-
tikel-Anzahlkonzentration in erster Linie abhingig vom Abgasvolumenstrom (Bild 6.10) und
dieser wiederum vom Gesamt-Luftiiberschuss. Der Glutbett-Luftiiberschuss hat somit (fast)
keinen Einfluss auf die Partikel-Anzahlkonzentration wenn der Gesamt-Luftiiberschuss kon-
stant bleibt. Er hat aber einen Einfluss auf die Partikel-Anzahlkonzentration wenn gleichzeitig
die Nicht-Primérluft (Sekundarluft + Tertidrluft) konstant gehalten wird, da sich dann durch
die Anderung des Glutbett-Luftiiberschusses (bzw. der Primérluft) auch der Gesamt-Luftiiber-
schuss und damit der Abgasvolumenstrom &éndert.

Dieser Zusammenhang wird in Bild 6.7 anhand der Anzahl-Grossenverteilung bei Variation
des Glutbett-Luftiiberschusses gezeigt: Eine Erhohung des Glutbett-Luftiiberschusses bei kon-
stantem Abgasvolumenstrom bewirkt eine Massenerhohung bei gleicher Partikelanzahl. Dies
bedeutet fiir die Anzahl-Grossenverteilung, dass die Flache unter der Kurve gleich bleibt
(gleiche Partikelanzahl), die Verteilung sich aber in Richtung grdssere Partikel verschiebt.

Eine Erhohung des Glutbett-Luftiiberschusses bei gleicher Tertidrluft-Volumenstrom (Sekun-
dérluft wird hier nicht eingesetzt) bewirkt einen hoheren Abgasvolumenstrom und somit mehr
Partikel, was sich bei der Anzahl-Grossenverteilung durch eine grossere Flache unter der Kur-
ve zeigt. Da sich die Partikelmasse sehr ausgepriagt erhoht, entstehen durchschnittlich grossere
Partikel (Bild 6.7).

Der durchschnittliche (bzw. haufigste) Partikeldurchmesser ergibt sich aufgrund der
emittierten Partikelmasse, welche hauptsidchlich vom Glutbett-Luftiiberschuss abhingig ist
und aufgrund der Partikelanzahl, welche hauptsichlich vom Abgas-Volumenstrom abhéngig
ist. Je grosser der Glutbett-Luftiiberschuss und je kleiner der Abgasvolumenstrom ist, desto
grosser sind die Abgaspartikel (Bild 6.7).

ﬂ 2. &

<041 041 0.64 1.07 2.21 3.47 5.13 759 >12.21

Aerodynamischer Partikeldurchmesser [um]

Bild 6.8: Massen-Grossenverteilung des Partikelkollektivs im Abgas einer Holzfeuerung gemessen
mit einem Andersen Kaskaden-Impaktor. Die gesamte Partikel-Massenkonzentration be-
tragt 124 mg/Nm® (13 Vol.-% O,). Der Gesamt-Luftiiberschuss liegt bei 1.79. Die angege-
benen aerodynamischen Durchmesser bezeichnen den Durchmesser, bei dem 50% der Par-
tikel in die Fraktion mit kleineren Partikeln gelangt (Cut Off).
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In Bild 6.8 ist eine typische Massen-Grossenverteilung gemessen mit einem Andersen
Kaskaden-Impaktor dargestellt. Es handelt sich dabei um eine bimodale Verteilung mit einem
Haupt-Maximum unter 0.4 pm und einem Neben-Maximum in der Grossenordnung von
10 um (eine genauere Bestimmung der Maximas ist nur aufgrund der vorliegenden Messung
nicht moglich). Die Massen-Grossenverteilung zeigt weiter, dass etwa Dreiviertel der
Partikelmasse in Form von submikronen Partikeln vorliegt. Diese Partikel konnen mit einem
Trigheitsabscheider nicht aus dem Abgasstrom entfernt werden, so dass im vorliegenden Fall
selbst mit einem optimal ausgelegten und betriebenen Trigheitsabscheider bestenfalls eine
Partikel-Massenkonzentration von etwa 90 mg/Nm® (13 Vol.-% O,) erreicht werden kann.

Im Gegensatz zur Massen-Grossenverteilung ist die Anzahl-Grossenverteilung monomodal
mit einem Maximum im submikronen Bereich (Bild 6.9).
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Bild 6.9: Anzahl-Grossenverteilung eines typischen Partikelkollektivs im Abgas einer Holzfeuerung
gemessen mit einem ELPI. Es handelt sich dabei um eine Parallelmessung zur in Bild 6.7
als TL=c dargestellten SMPS-Messung. (Messdauer: 30 Minuten, Messintervall: 5 Sekun-
den)

Der Vergleich der verschiedenen Messreihen in Bild 6.10 zeigt, dass die Anzahlkonzentration
nicht oder kaum abhéngig von der Art und Weise der Luftstufung ist. Dies stimmt mit den
theoretischen Uberlegungen in Kapitel 4.3 iiberein, wonach die Anzahlkonzentration in erster
Linie vom Abgasvolumenstrom abhédngt (Formel 4.7). Ein geringer Einfluss ist trotzdem mdog-
lich, da die Anfangskonzentration (geht in x und y ein) von der Abkiihlgeschwindigkeit und
diese wiederum von der Luftstufung abhéngt.

6.2 Abgasvolumenstrom bzw. Gesamt-Luftiberschuss
6.2.1 Partikel-Massenkonzentration

Wird die Tertidrluft gedrosselt und damit der Gesamt-Luftiiberschuss und der Abgas-Volu-
menstrom gesenkt, entsteht beziliglich Partikel-Massenkonzentration keine wesentliche Veran-
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derung (Bild 6.2, Vergleich Standardversuchsreihe mit Reihe TL tief, bei der der Gesamt-
Luftiiberschuss bei 1.4 liegt). Dies stimmt mit der in Kapitel 4.2 theoretisch hergeleiteten
Vorstellung tiberein, dass die Partikel-Massenkonzentration in erster Linie von der Situation
im Glutbett (Glutbett-Luftiiberschuss) abhéingig ist und die Ionenzahl danach bereits gegeben
ist. Somit ist der Gesamt-Luftiiberschuss bzw. der Abgas-Volumenstrom von untergeordneter
Bedeutung fiir die Partikel-Massenkonzentration. Eine begrenzte Beeinflussung der Partikel-
Massenkonzentration durch den Gesamt-Luftiiberschuss ist trotzdem mdglich, da die Ver-
teilung der verschiedenen negativen Ionentypen mit den unterschiedlichen Molekularmassen
verdndert wird (Kap. 4.2).

In Bild 6.7 (Vergleich der Messungen mit erhohtem Glutbett-Luftiiberschuss) ist gezeigt, dass
bei gleichem Glutbett-Luftiiberschuss und unterschiedlichem Abgas-Volumenstrom etwa
gleich hohe Massenéquivalente (bis 300 nm) aus den SMPS-Messungen hervorgehen. Unter
der Annahme, dass sich Dichte und Form der Partikel aufgrund des unterschiedlichen Abgas-
volumenstroms nicht wesentlich dndern, lésst sich folgern: Die Partikel-Massenkonzentration
der submikronen Partikel — und nicht nur die Gesamt-Partikel-Massenkonzentration — ist bei
gleichem Glutbett-Luftiiberschuss kaum abhingig vom Abgas-Volumenstrom.

6.2.2 Partikel-Anzahlkonzentration und Partikel-Grossenverteilung

22
20
18
16
14
12
10

8

e Std: Buche TL
SLf+TL
x SLs+TL
TL tief
—Koagulation
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Bild 6.10: Partikel-Anzahlkonzentration im Abgas in Abhéingigkeit vom Abgas-Normvolumenstrom
bei der Verbrennung von WHS Buche bei unterschiedlicher Luftstufung. Der Volumen-
strom wird massgeblich durch den Gesamtluftiiberschuss beeinflusst. Die Wertereihe der
Standardversuchsreihe ist approximiert gemiss der in Kapitel 4.3 beschriebenen Theorie
zur Koagulation (Formeln 4.12 mit den Werten geméss den Formeln 6.1 und 6.2).

Hingegen beeinflusst der vom Gesamt-Luftiiberschuss abhingige Abgasvolumenstrom die
Partikel-Anzahlkonzentration ganz wesentlich, was die in Bild 6.10 zusammengestellten Re-
sultate zeigen: Je grosser der Abgas-Volumenstrom ist, desto grosser ist die auf einen Sauer-
stoffwert bezogene Partikel-Anzahlkonzentration. Dies steht in Einklang mit den theore-
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tischen Uberlegungen in Kapitel 4.3, wonach die Anzahlkonzentration gleichliufig und iiber-
proportional abhdngig vom Volumenstrom ist (Formel 4.11).

Mit den Resultaten in Bild 6.10 konnen nun die Werte x und y der Formel 4.12 bestimmt
werden, indem die Kurve der Kurvenschar (Scharparameter x und y) ausgewéhlt wird, welche
die experimentell erfassten Werte am besten approximiert (Methode der kleinsten Quadrate):

x =1.4010% h/m° (6.1)
y=145 m*/h (6.2)

Durch einsetzen der Werte x und y in die Formel 4.12 entsteht der als Kurve (Koagulation) in
Bild 6.10 dargestellte Zusammenhang zwischen Abgas-Normvolumenstrom und Partikel-An-
zahlkonzentration im Abgas.

Bei der Verwendung der Werte x und y (Formeln 6.1 und 6.2) ist zu beachten, dass diese ab-
hingig von der Feuerungsanlage sind und somit nicht direkt auf andere Anlagen iibertragen
werden kdnnen.

Einen weiteren Einfluss auf die Partikelanzahl hat die Durchmischung, denn nur bei guter
Durchmischung steht wirklich das ganze Abgasvolumen bei der Koagulation zur Verfiigung.
Bei den vorgidngigen Berechnungen wird von einer vollstindigen Durchmischung ausge-
gangen.

Aus dem experimentell bestimmten Wert fiir x (Formel 6.1) und der Formel 4.13 kann auf die
Anfangskonzentration cn zuriickgerechnet werden, wobei zu beachten ist, dass dieser Wert
sehr sensitiv auf die experimentell bestimmten Grossen ist und die Genauigkeit deshalb
eingeschrinkt ist (fiir den stochiometrischen Norm-Volumenstrom wird der durchschnittliche
Wert der Standardversuchsreihe: 93.72 Nm®/h eingesetzt):

Cuo =X Viygen D pemsg =140 (102 [93.72 [2.625 m7® =3.44 110° cm® (6.3)

6.3 Abgasriuckfiihrung

Mit der Abgasriickfiihrung konnen die Partikelemissionen beeinflusst werden. Der Einfluss
der Abgasriickfiihrung auf die Partikel-Massenkonzentration ist in Bild 6.11 und diejenige auf
die Partikel-Anzahlkonzentration in Bild 6.12 dargestellt.

Mit zunehmender Abgasriickfiithrung (AGR) und dadurch zunehmendem Glutbett-Luftiiber-
schuss sinkt die Partikel-Konzentration im Abgas leicht (Bild 6.11, Reihe AGR, PL=konst.).
Bei gleichem Glutbett-Luftiiberschuss werden durch die AGR geringere Partikel-Konzentra-
tionen erreicht (Bild 6.11, Vergleich der Reihen AGR=konst. und Standard (Std)). Allerdings
verschiebt sich das Minimum des Glutbett-Luftiiberschusses fiir einen stationdren Betrieb in
Richtung hohere Werte, so dass die tiefstmoglichen Partikel-Massenkonzentrationen mit und
ohne Abgasriickfiihrung auf dem selben Niveau liegen (Bild 6.11).
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Bild 6.11: Partikel-Konzentration in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss bei Betriebspunkten
mit und ohne Abgasriickfiihrung. Mit Abgasriickfithrung sind 2 Versuchsreihen zu unter-
scheiden: a) Variation des Abgasriickfiihrungs-Volumenstroms bei konstantem Primérluft-
Volumenstrom (AGR, PL=konst.); b) Variation des Primérluft-Volumenstroms bei kon-
stantem Abgasriickfithrungs-Volumenstrom (AGR=konst.).
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Bild 6.12: Partikel-Anzahlkonzentration in Abhéngigkeit vom Abgas-Normvolumenstrom bei Be-
triebspunkten mit und ohne Abgasriickfiihrung.
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Die Partikel-Anzahlkonzentration zeigt mit und ohne AGR etwa die selbe Abhéngigkeit vom
Abgas-Normvolumenstrom (Bild 6.12). Fiir die Versuchsreihe AGR=konst. sind die folgen-
den Werte fiir x und y bestimmt worden:

Xnr =1.4300% h/m° (6.4)
Yacr =108 m*/h (6.5)

Diese Werte liegen in der selben Grossenordnung wie die Werte flir den Fall ohne Abgasriick-
fithrung (Formeln 6.1 und 6.2).

Mit der Abgasriickfithrung kann insgesamt keine wesentliche Minderung der Partikel-

emissionen erreicht werden, denn die tiefsten erreichbaren Konzentrationen liegen sowohl be-
zliglich Masse als auch beziiglich Anzahl auf einem dhnlichen Niveau.
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7 Einfluss des Brennstoffs

Neben der Luftzufiihrung (Kap. 6) hat auch der Brennstoff einen bedeutenden Einfluss auf die
Partikelemissionen. Wichtige Charakterisierungsgrossen sind dabei der Wassergehalt
(Kap. 7.1), der Rindenanteil (Kap. 7.2), die Holzart (Kap. 7.3) und der Feinanteil (Kap. 7.4).

Dabei ist zu beriicksichtigen, dass gewisse Kombinationen von Brennstoffeigenschaften zu
speziellen Effekten fiihren konnen und die Charakterisierungsgrossen in diesen Féllen nicht
getrennt voneinander betrachtet werden konnen. So hat zum Beispiel der Feinanteil des
Brennstoffs in der Regel einen geringen Einfluss auf die Partikelemissionen (Kap. 7.4). Han-
delt es sich allerdings gleichzeitig um einen Brennstoff mit sehr hohem Wassergehalt und ho-
hem Fremdanteil (Erde), dann entstehen Verklumpungen, die eine gleichméssige Durchstro-
mung des Glutbetts verhindern und somit die Partikelemissionen stark beeinflussen.

7.1 Einfluss des Wassergehalts
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Bild 7.1:  Partikel-Massenkonzentrationen im Abgas in Abhédngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss
bei der Verbrennung von WHS Buche mit unterschiedlichem Wassergehalt w (<10 Mas-
sen-%, 25-35 Massen-%, >40 Massen-%) und Rindenanteil (<5 Massen-% und >95 Mas-
sen-%).

Ein hoherer Wassergehalt bewirkt, dass zusitzliche Energie fiir die Wasserverdampfung und
Wassererhitzung im Feuerraum aufgebracht werden muss. Dies fiihrt dazu, dass der Glutbett-
Luftiiberschuss weniger weit gesenkt werden kann, bis die Verbrennungstemperatur
zusammenfillt (Grenze Bereich A und B in Bild 6.1 verschiebt sich zu hoherem Luftiiber-
schuss). Andererseits entstehen bei gleichem Glutbett-Luftiiberschuss geringere Partikel-Kon-
zentrationen (Bild 7.1). Insgesamt sind die tiefsten erreichbaren Partikel-Konzentrationen na-
hezu unabhéngig vom Wassergehalt; allerdings werden diese tiefsten Werte bei unterschied-
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lichem Glutbett-Luftiiberschuss erreicht: Je tiefer der Wassergehalt ist, desto tiefer muss der
Glutbett-Luftiiberschuss sein um sehr tiefe Partikel-Konzentrationen zu erreichen (Bild 7.1).

In Kombination mit Brennstoffen mit sehr hohem Fremd-, Rinden- und/oder Fein-Anteil kann
sich ein hoher Wassergehalt eventuell negativ auswirken, weil das Glutbett dann nicht mehr
gleichmadssig durchstromt wird (Kap. 7.4).

Die chemische Zusammensetzung der Abgaspartikel wird durch den unterschiedlichen

Wassergehalt nicht wesentlich verédndert (auch nicht der H-Anteil). Auch die Partikelanzahl
wird nicht wesentlich beeinflusst.

7.2 Einfluss des Rindenanteils
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Bild 7.2: Elementare Partikelzusammensetzung bei sehr geringem und sehr hohem Rindenanteil bei
Wassergehalten {iber 40 Massen-%. Weiter ist die Differenz zwischen den beiden Fraktio-
nen dargestellt, welche als durch die Rinde entstandener Zuschlag betrachtet werden kann.

Die Buchenrinde wirkt sich in zweierlei Hinsicht dusserst negativ auf die Partikelemissionen
aus: Zum einen verschiebt sich der minimale Glutbett-Luftiiberschuss, der eine stationire
Verbrennung erlaubt, zu deutlich hoheren Werten (bei der verwendeten, nassen Rinde auf
etwa 0.8). Zum andern erhoht sich die Partikel-Konzentration bei gleichem Glutbett-
Luftiiberschuss (Bild 7.1) um eine zusétzliche Fraktion, welche hauptsdchlich aus Calcium-
Verbindungen besteht (Bild 7.2). Die durchgefiihrten Messungen mit WHS Buchenrinde
weisen eine Calcium-Fracht von 114 mg/Nm’® aus, was etwa das Dreifache der Kalium-Fracht
ist und etwa 34% des Partikelkollektivs ausmacht. Neben der Calcium-Fracht nimmt bei der
Rinde auch die Schwefel-Fracht und die Fracht der nicht bestimmten Elemente (z.B.
Sauerstoff) zu. Die zusitzlichen Ionen sind somit hauptsichlich Ca*" und SO4”.
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Der Vergleich der submikronen Anzahl-Grossenverteilung der Rindenverbrennung mit der
Verbrennung von Holz ohne Rinde zeigt, dass die Anzahl der submikronen Partikel (in Ab-
hiangigkeit des Abgasvolumenstroms) kaum veréndert wird und dass bei der Rinde die Parti-
kelgrossen und damit auch die Partikelmasse (unter Annahme dhnlicher Dichte und Form) so-
gar tiefer sind (Bild 7.3). Da sich gleichzeitig die Gesamt-Partikelmasse aufgrund der Rinde
mehr als verdoppelt, ist zu folgern, dass bei der Verbrennung von Rinde eine Vielzahl von
Partikeln entstehen, die grosser als 1 pm sind und mindestens die Hélfte der Masse aus-
machen. Dies steht in Einklang mit den Resultaten aus fritheren Untersuchungen, bei denen
bei der Verbrennung von Rinde eine mehrmodale Partikel-Grossenverteilung festgestellt wur-
de [Hasler und Nussbaumer 1997 und 1998] und die bei den grossen Partikeln ein grosser An-
teil von Calcium festgestellt haben [Brunner et al. 2001, Obernberger et al. 2001].
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Bild 7.3:  Partikel-Grdssenverteilung bei der Verbrennung von Waldhackschnitzeln Buchenrinde im
Vergleich zu Waldhackschnitzel Buche mit dhnlichem Wassergehalt (>40 Massen-%) und
vergleichbaren Verbrennungsbedingungen.

Bei der Verbrennung von Rinde entsteht also neben dem bei der Holzverbrennung iiblichen
Partikelkollektiv eine zusitzliche Partikelfraktion, die Durchmesser iiber 1 pm aufweisen und
hauptsédchlich aus Calciumverbindungen bestehen. Bei der Verbrennung der vorliegenden
Buchenrinde liegt das Calcium vorwiegend als Calciumsulfat vor.

7.3 Einfluss der Holzart

Mit WHS Fichte konnen mindestens gleich geringe Partikel-Konzentrationen erreicht werden
wie mit WHS Buche (Bild 7.4). Der Vorteil bei der Verbrennung von WHS Fichte liegt
darin, dass der Anstieg der Partikel-Konzentration mit zunehmendem Glutbett-Luftiiberschuss
deutlich geringer ist als bei WHS Buche (Bild 7.4) und damit auch bei nicht ganz optimalem
Glutbett-Luftiiberschuss relativ geringe Partikel-Konzentrationen erreicht werden konnen.
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Bild 7.4: Partikel-Konzentrationen in Abhéngigkeit des Luftiiberschusses im Glutbett bei der Ver-
brennung von WHS Fichte, gehackter Spanplatte und Holz-Pellets im Vergleich zu WHS
Buche mit unterschiedlichen Wassergehalten. (Die Messung mit WHS Fichte und Glutbett-
Luftiiberschuss von 0.34 liegt an der Grenze zwischen stationdrem und instationdrem Be-

trieb.)
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Bild 7.5: Partikel-Anzahlkonzentration in Abhédngigkeit vom Abgas-Normvolumenstrom fiir die
Brennstoffe WHS Fichte, gehackte Spanplatte und Holz-Pellets im Vergleich zu WHS
Buche.
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Die gehackten Spanplatten zeigen dhnliche Partikel-Konzentrationen wie die WHS Buche
mit entsprechendem Wassergehalt (Bild 7.4). Hingegen zeigen die Holz-Pellets bei gleichem
Glutbett-Luftiiberschuss deutlich geringere Partikel-Konzentrationen. Sowohl die Spanplatten
als auch die Holz-Pellets (wie auch die trockenen WHS Buche) konnten bei noch tieferem
Glutbett-Luftiiberschuss und damit mit geringeren Partikel-Konzentrationen verbrannt wer-
den.

Beziiglich der Partikel-Anzahlkonzentrationen konnte bei gleichem Wassergehalt kein
signifikanter Unterschied zwischen WHS Buche und den iibrigen untersuchten Holzarten
WHS Fichte, gehackte Spanplatten und Holz-Pellets festgestellt werden (Bild 7.5).

7.4 Einfluss des Feinanteils

Bild 7.6 zeigt den Einfluss des Feinanteils im Holz, wobei die folgenden Bedingungen einge-
halten werden:

e Feinanteil stammt vom selben Holz

Feinanteil ist nicht mit Fremdstoffen kontaminiert

Gleicher Glutbett- und Gesamt-Luftiiberschuss

140
120
S O
g 8 100
= ™M
g2 8o
N r—
S< 60
SE
(O]
5 40
< E
o= 20
0

1.3 19.1 27.6
Holz-Feinanteil < 3 mm [Massen-%]

Bild 7.6:  Einfluss des Brennstoff-Feinanteils auf die Partikelemissionen bei der Verbrennung von
Holz in einer automatischen Unterschubfeuerung. Die Partikel-Massenkonzentration zeigt
keine signifikante Verdnderung.

Die Messungen zeigen keine signifikante Verdnderung der Partikel-Massenkonzentration
aufgrund des Feinanteils.

Bei den vorliegenden Versuchen hat der Feinanteil nicht zu einer ungleichméssigen Durch-
stromung des Glutbetts aufgrund von Verklumpungen gefiihrt, wie dies z.B. in Kombination
mit hohen Wassergehalten oder Holz-Fremdstoffen auftreten kann. Bei ungleichméssiger
Durchstromung des Glutbetts ist mit einer Erhohung der Partikel-Massenkonzentration zu
rechnen, was den Erfahrungen aus der Praxis entsprechen wiirde.
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Weiter ist zu beachten, dass bei noch feineren Anteilen wie z.B. Sdgestaub eine Beeinflussung
der Partikel-Massenkonzentration denkbar ist.

Um einen gleichen Luftiiberschuss zu erhalten, miissen bei gleichem Holzeinschub (gleiche
Bewegungsintervalle der Forderschnecke) unterschiedliche Luftmengen zugefiihrt werden, da
bei Holz mit mehr Feinanteil auch die zugefiihrte Holzmasse (und damit die zugefiihrte
Leistung) ansteigt. Ohne Beriicksichtigung dieses Sachverhalts fiihrt der unterschiedliche
Feinanteil unweigerlich zu einem anderen Glutbett-Luftiiberschuss und damit auch zu einer
anderen Partikel-Massenkonzentration.

Gerade bei Anlagen ohne Zellradschleuse bei der Brennstoffzufiihrung ist weiter zu beachten,
dass der Feinanteil die Luftzufiihrung durch den Holzeinschubkanal beeinflusst und dadurch
der Glutbett-Luftiiberschuss verdandert wird.

55



Grundlagen der Aerosolbildung in Holzfeuerungen: 8. Praxismessungen

8. Praxismessungen

Zur Uberpriifung der wichtigsten auf der Versuchsanlage gefundenen Resultate sind Mes-
sungen an einer Praxisanlage durchgefiihrt worden. Diese Resultate sind:

* Ausgeprigte Beeinflussungsmoglichkeit der Partikel-Massenkonzentration im Abgas
durch die Variation des Glutbett-Luftiiberschusses

* Ausgeprigte Beeinflussungsmoglichkeit der Partikel-Anzahlkonzentration im Abgas
durch die Variation des Gesamt-Luftiiberschusses

8.1 Low-Particle-Betrieb

Auf der Praxisanlage soll das Minderungspotenzial der Partikelemissionen durch geeignete
Primidrmassnahmen punktuell iiberpriift werden. Aufgrund der Messungen an der Versuchsan-
lage lasst sich ein Low-Particle-Betrieb wie folgt definieren:

» Tiefer Glutbett-Luftiiberschuss, aber geniligend hoch um einen stationiren Betrieb auf-
rechtzuerhalten (etwa 0.2 bis 0.3)

* Tiefer Gesamt-Luftiiberschuss, aber geniigend hoch um einen quasi-vollstindigen
Ausbrand zu ermdglichen (etwa 1.3 bis 1.4)

* Geniigend grosser Abstand zwischen Glutbett und Eintritt der Sekundérluft um Riick-
stromungen zu verhindern (geniigende Luftstufung)

* Gleichmissige Durchstromung des Glutbetts

8.2 Praxisanlage

Fiir die Praxismessungen ist eine Unterschubfeuerung der Miiller AG mit einer Nennleistung
von 570 kW und Baujahr 1997 ausgewéhlt worden. Die Praxisanlage ist somit etwa 7-mal
grosser als die verwendete Versuchsanlage mit einer Nennleistung von 80 kW.

Die Praxisanlage dient der Warmeversorgung einer Schulanlage inklusiv Hallenbad sowie
eines Fernwiarmenetzes. Es handelt sich um eine bivalente Anlage, bei der neben der Holzfeu-
erung eine 450kW-Olheizung und ein Wirme-Speicher implementiert ist. Die Holzfeuerung
ist auch im Winter nicht vollig ausgelastet, weshalb die momentane Leistungserzeugung auf
80% der Nennleistung begrenzt ist. Dank des grossen Speichers ist die Feuerung fiir die Mes-
sungen iiber jeweils den ganzen Tag auf 62.5% der Nennleistung betrieben worden. Die Ol-
heizung ist in dieser Zeit ausgeschaltet.

Um die Holzfeuerung mit sehr geringem Glutbett-Luftiiberschuss betreiben zu konnen, ist sie
mit einer Zellradschleuse ergéinzt worden. Ansonsten wiirde liber die Holzzufiihrung ein rele-
vanter und unbekannter Luftvolumenstrom in das Glutbett fliessen.

Die Praxisanlage wird mit Waldhackschnitzeln betrieben, die von verschiedenen Baumarten
stammen. Messungen haben gezeigt, dass der Wassergehalt bei 35 Massen-% liegt. Die che-
mische Zusammensetzung (Tab. 8.2) entspricht in etwa derjenigen der Waldhackschnitzel Bu-
che und Fichte, welche auf der Versuchsanlage eingesetzt worden sind (vgl. Tab. 5.3).
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Tabelle 8.2: Chemische Zusammensetzung der auf der Praxisanlage verwendeten Waldhack-
schnitzel. Es handelt sich dabei um die Analyseresultate von je einer Probe pro Messtag.
Die Elemente Sauerstoff und Stickstoff sind nicht analysiert worden.

Chem. Element | Einheit Normalbetrieb Low-Particle-Betrieb
C Massen-% 475+0.2 474 +0.1
H Massen-% 6.2+0.0 6.1+0.2
Ca ppm 3320 £ 50 2330 + 60
K ppm 1220 + 10 1130 + 20
Mg ppm 420+ 3 3861
P ppm 97 +11 88 +3
S ppm <1000 <1000
Fe ppm 19+5 33+20
Al ppm 25+2 204
Na ppm <100 <100
Cl ppm 22+9 20 +11
Mn ppm 8.3%+0.6 9.1+09
Zn ppm 3.0+1.2 44+24
8.3 Methode

Die Partikelemissionen bei auf der Praxisanlage iiblichen Betriebsbedingungen (Normal-
Betrieb) werden mit den Partikelemissionen bei einer Low-Particle-Einstellung gemass Kapi-
tel 8.1 verglichen. Die beiden Einstellungen unterscheiden sich lediglich in der Luftzufiih-
rung. Wihrenddem der Anteil der Primérluft beim Normal-Betrieb hoch ist, was die Anlage
unempfindlich auf Anderungen des Brennstoffs macht (z.B. Anderung des Wassergehalts), ist
er bei der Low-Particle-Einstellung gering. Daneben ist auch der Gesamt-Luftiiberschuss
beim Low-Particle-Betrieb tiefer als beim Normal-Betrieb, wobei der Gesamt-Luftiiberschuss
bei Normal-Betrieb auf dieser Anlage schon relativ tief ist.

Um den sehr geringen Primédrluft-Volumenstrom bei der Low-Particle-Einstellung erreichen
zu konnen, ist der Unterdruck im Feuerraum von 150 Pa auf 75 Pa halbiert worden. Tabel-
le 8.1 zeigt die unterschiedlichen Einstellungen bei den beiden Feuerungseinstellungen.

Die Feuerung wird bei beiden Versuchen mit einer Leistung von etwa 65% der Nennleistung
von 570 kW in einem stationdren Zustand betrieben. Dazu wurde die Regelung der Luft- und
Holzzufiihrung ausser Betrieb gesetzt und stattdessen fixe Werte fiir die Holzzufuhrintervalle
sowie die Klappenstellungen der Zuluftkanéle vorgegeben. Manipulationen an den Messvor-
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richtungen im Abgas aber auch die Qualitit der Regelung haben so keinen Einfluss auf den
Feuerungsbetrieb.

Tabelle 8.1:  Feuerungseinstellungen bei den Praxismessungen an einer 570 kW-Unterschubfeue-

rung.
Einstellparameter Ubliche Low-Particle-Einstellung
Feuerungseinstellung
Holzeinschub in % 18 18
Warmeleistung in % der Nennleistung 62.5 62.5
Spannung Priméarluftklappe in Volt 4.69 2.66
Spannung Sekundérluftklappe in Volt 4.34 7.43
Unterdruck Feuerraum in Pa 150 75

Zur Bestimmung der Zuluftvolumenstrome sind an den Ventilatoren Rohre befestigt worden,
an denen ein Fliigelradanemometer angebracht werden kann (Bild 8.1).

Bild 8.1:  Zuluftventilatoren mit vorgeschalteten Rohren zur Bestimmung der Zuluftvolumenstrome
mit Hilfe eines Fliigelradanemometers.

Die Partikelmessungen sind allesamt im Rohgas, d.h. vor dem Zyklon durchgefiihrt worden
um dessen Einfluss zu eliminieren und einen moglichst guten Vergleich zu den Messungen
auf der Versuchsanlage zu erhalten. Es ist die selbe Partikel- und Abgasmesstechnik einge-
setzt worden wie an der Versuchsanlage (Kap. 5.3.4 und 5.3.5). Die Anzahl Planfiltermes-
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sungen pro Versuchseinstellung ist aufgrund der beschrinkten Platz- und Zeitverhéltnissen
von 6 auf 4 reduziert worden, was auch dazu fiihrt, dass der Anteil an Wasserstoff am Parti-
kelkollektiv nicht bestimmt werden kann.

8.4 Resultate und Diskussion

Mit der Low-Particle-Einstellung wird wegen des tieferen Glutbett-Luftiiberschusses ein deut-
lich hoheres Glutbett als mit der Normal-Einstellung erreicht (Bild 8.2). Aufgrund der Sauer-
stoffarmut brennt das Gas tiber dem Glutbett kaum, sondern verbrennt erst nach Zugabe der
Sekundarluft. Dadurch besteht freie Sicht auf die gliihenden Holzstiicke. Im Gegensatz zur
Low-Particle-Einstellung auf der Versuchsanlage in Diibendorf gibt es vereinzelt Stellen, an
denen Flammen sichtbar sind (Bild 8.2, rechts). Diese ortlichen Unterschiede hingen wahr-
scheinlich damit zusammen, dass hier eine wesentlich grossere Anlage mit einer deutlich
grosseren Glutbettoberfldche vorhanden ist. Beim Normalbetrieb hingegen ist das Glutbett mit
einem Flammenmeer iiberdeckt (Bild 8.2, links).

-

Low-particle-Betrieb

Bild 8.2:  Optischer Vergleich des Glutbetts bei Normal- und Low-Particle-Betrieb: Der Normal-Be-
trieb zeigt ein kleines Glutbett {iberdeckt mit einem Flammenmeer. Dagegen zeigt der
Low-Particle-Betrieb ein hohes Glutbett mit geringer Flammenbildung und dadurch gut
sichtbaren glithenden Holzstiicken.

Wie aufgrund der Messungen auf der Versuchsanlage zu erwarten, lassen sich die Partikel-
Massenkonzentrationen durch Senkung des Glutbett-Luftiiberschusses (Low-Particle-Betrieb)
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deutlich vermindern und zwar von 186+11 auf 77+2 mg/Nm® (13 Vol.-% O,), was einer Re-
duktion um 58% entspricht.
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Bild 8.3:  Anzahl-Grossenverteilung des Partikelkollektivs bei Normal- und Low-Particle-Betrieb.

Aufgrund der Messungen auf der Versuchsanlage ist weiter zu erwarten, dass durch die Sen-
kung des Gesamt-Luftiiberschusses und damit des Abgasvolumenstroms auch die Partikelan-
zahl abnimmt. Auch dies wird durch die Praxis-Messungen bestétigt (Bild 8.3). Die SMPS-
Messungen weisen eine Reduktion der Partikel-Anzahlkonzentration um 22% von 8.34+0.9 auf
6.5+0.3 10’/Nem® (13 Vol.-% O,) aus. Aufgrund der ELPI-Messung (Bild 8.4) errechnet sich
eine Reduktion um 30% von 4.3+0.6 auf 3.0£0.1000"/Nem® (13Vol.-% O,). Da die Partikel-
masse starker reduziert werden konnte als die Partikelanzahl hat auch der mittlere Durchmes-

ser etwas abgenommen (Annahme: Ahnliche Dichte und Form). Der hiufigste Durchmesser
sinkt dabei von 94+3 auf 8143 nm (Bild 8.3).

In Abweichung zu den Messungen an der Versuchsanlage und der Literatur iiber Partikel-
Grossenverteilungen bei der Holzverbrennung zeigt die mit SMPS gemessene Partikel-Gros-
senverteilung neben dem Haupt-Peak einen zweiten Peak bei etwa 35 nm (Bild 8.3). Es ist un-
klar, wie dieser zweite Peak entstanden ist. Folgende Varianten sind denkbar:

* Ungeniigende Durchmischung des Abgases nach der Zufiihrung der Sekundirluft: Da-
durch entsteht eine Strdhnenbildung in der Partikelbildungs- und Wachstumsphase (Ab-
kiihlung), so dass in einem bestimmten Abgasstrang im Vergleich zum Hauptstrang unter-
schiedliche Bedingungen herrschen. Dadurch entsteht in diesem Teilstrang eine andere,
iiberlagernde Partikel-Grossenverteilung.

» Artefakt, z.B. Kondensate von hoher siedenden Komponenten bei der Probenahme (die
Verdiinnung vor der SMPS-Messung ist bei 150°C betrieben worden, weshalb diese Vari-
ante eher unwahrscheinlich erscheint). Da es sich um eine einmalige Messreihe handelt,
kann eine Artefaktbildung nicht mit Sicherheit ausgeschlossen werden.
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Die mit einer zeitlichen Auflésung von 5 Sekunden erfassten ELPI-Messungen zeigen, dass
die Partikel-Anzahlkonzentrationen recht stabil sind (Bilder 8.4 und 8.5).
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Bild 8.4: Anzahl-Grossenverteilung des Partikelkollektivs bei Low-Particle-Betrieb bei einer halb-
stindigen ELPI-Messung (entspricht der in Bild 8.5 dargestellten Messung). Neben den
Mittelwerten ist jeweils auch die Standardabweichung dargestellt, erhoben aus den 360
Einzelmesswerten pro Stufe (alle 5 Sekunden).
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Bild 8.5:  Zeitlicher Verlauf der Partikelkonzentration pro ELPI-Stufe bei der Low-Particle-Ein-
stellung. Die Stufen 3 und 4 zeigen mit Abstand die hochsten Werte (entspricht der in
Bild 8.4 dargestellten Messung).
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Die Emissionen weiterer Schadstoffe liegen bei den beiden Einstellungen auf dhnlichem und
relativ tiefem Niveau. Tabelle 8.3 zeigt den Vergleich der beiden Einstellungen beziiglich den
verschiedenen Schadstoffen. NOx- und CO-Emissionen sind beim Normal-Betrieb etwas tie-
fer als beim Low-Particle-Betrieb.

Tabelle 8.3: Emissionen bei iiblicher Feuerungseinstellung (Normal-Betrieb) und bei Low-Particle-
Einstellung mit tiefem Glutbett- und Gesamt-Luftiiberschuss mit ausgeprégter Luft-
stufung (Ortliche Trennung).

Alle Werte auf 13 Vol.-% O, bezogen Normalbetrieb Low-Particle-Betrieb
Partikel-Massenkonzentration [mg/Nm?] 186 + 11 77+2
Partikel-Anzahlkonzentration [10/Ncm®] (SMPS) 8.3+09 6.5+0.3
Partikel-Anzahlkonzentration [10’/Ncm?] (ELPI) 43+0.6 3.0+0.1
NO,-Konzentration [mg/Nm?] 150 + 2 165 +5
CO-Konzentration [mg/Nm?] 16+1 44 +10

Zusammenfassend konnen zu den Praxismessungen die folgenden Aussagen gemacht werden:

* Die bis anhin erarbeiteten Kenntnisse iiber die Zusammenhénge zwischen der Feue-
rungseinstellung und den Partikelemissionen haben sich sowohl beziiglich Masse als
auch beziiglich Anzahl qualitativ bestétigt.

* Die Partikelmasse konnte mit einer Low-Particle-Einstellung der Feuerung um knapp
60% und die Partikelanzahl zwischen 20 und 30% reduziert werden.

* Die Partikel-Massenkonzentration bei Low-Particle-Betrieb ist auf der Praxisanlage
hoher als auf der Versuchsanlage. Der Grund dafiir liegt vermutlich in der weniger
gleichmissigen Durchstromung des Glutbetts, was auch optisch in Form von ortlicher,
zeitweiser Flammenbildung sichtbar wird. Diesem Phidnomen kann durch geeignete
bauliche Massnahmen entgegengewirkt werden (Kap. 10.1).
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9. Schlussfolgerungen

9.1 Partikelbildungsmechanismen und Partikeltypen

Bei der Verbrennung von Holz entstehen verschiedene Partikeltypen iiber unterschiedliche
Bildungspfade bestehend aus verschiedenen Bildungsmechanismen. Das Partikelkollektiv im
Abgas ist somit die Summe der Partikel aus den einzelnen Bildungspfaden. Die vorliegende
Untersuchung zeigt, dass die beiden folgenden Partikelbildungspfade die bedeutendsten sind:

* Fest-Dampf-Partikel-Pfad anorganischer Komponenten: Anorganische Bestandteile des
Holzes verdampfen wihrend der Verbrennung allenfalls nach vorgingiger chemischer
Reaktion (z.B. mit Sauerstoff) und bilden in der Abkiihlphase iiber Nukleation,
Koagulation und Kondensation Partikel. Dabei entstehen Partikel im Grossenbereich um
100 nm. Es handelt sich dabei um Salze, d.h. Komponenten mit ionischen Verbindungen,
und zwar hauptsidchlich um Kaliumverbindungen wie K,SO4. Dieser Bildungspfad ist der
bedeutendste bei der Verbrennung von naturbelassenem Holz mit geringem oder tiblichem
Rindenanteil und geniigend hohen Verbrennungstemperaturen (etwa >600°C).

* Fest-Partikel-Pfad anorganischer Komponenten: Anorganische Bestandteile des Holzes
gelangen als feste Komponenten in den Abgasstrom. In der Abkiihlphase konnen sie durch
Kondensation und Koagulation wachsen. Es entstehen Partikel in einem Grdssenbereich
von typischerweise 1 pm. Auch hier handelt es sich um Salze, jedoch hauptsidchlich um
Calciumverbindungen wie CaO. Dieser Bildungspfad ist bei den meisten Holzarten
zweitrangig, jedoch der bedeutendste bei der Rindenverbrennung, da dann um Faktoren
héhere Calciumfrachten frei werden (Uberlagerung des Fest-Dampf-Partikel-Pfads).

Weiter sind die Bildungspfade von Kohlenstoff-Partikeln zu erwdhnen (Bild 4.1). Bei
geniigend hohen Verbrennungstemperaturen (etwa >600°C) liegt der C-Anteil an den
Partikeln allerdings unter 7%, wovon ein Teil in den Salzen vorliegt (Carbonate). Der Anteil
an organischem Kohlenstoff liegt sogar stets unter 4%. Die Bildungspfade von Kohlenstoff-
Partikeln sind somit von untergeordneter Bedeutung. Wiahrend den Anfahr- und Ausschalt-
Phasen diirften die Kohlenstoff-Partikel einen grosseren Anteil ausmachen, was in der
vorliegenden Untersuchung nicht experimentell bestimmt wurde (nur stationére
Betriebsbedingungen).

Zu wesentlich grosseren Partikeln fithren mitgerissene Asche, sog. Flug-Asche, sowie wieder
frei gesetzte Ablagerungen. Bei stationidren Betriebsbedingungen ist ihr Anteil am
Partikelkollektiv gering. Von Bedeutung fiir die Partikelmasse kdnnen sie bei transienten
Betriebsbedingungen sein, bei denen der Abgasvolumenstrom und damit die
Gasgeschwindigkeiten kurzfristig stark erhoht werden. Aufgrund ihrer Grosse konnen sie in
der Regel mit einem Zyklon weitgehend aus dem Abgasstrom entfernt werden.

Eine Ubersicht iiber die Partikelbildung bei automatischen Holzfeuerungen gibt Bild 9.1. Die
Bedeutung der Bildungspfade untereinander ist sowohl abhéngig vom Brennstoff als auch von
den Betriebsbedingungen.

Der grosste Teil der partikelformigen Emissionen bei einer automatischen Holzfeuerung sind
also Salze. Dabei sind die positiven Ionen vor allem K™ und Ca*", die negativen lonen SO.%,
CI,, COs*, O* und OH". Je mehr Kalium- und Calciumatome im Abgas vorhanden sind, desto
mehr Tonenpaare entstehen. Die Partikelmasse wird somit in erster Linie durch die Menge an
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Kalium und Calcium im Abgas bestimmt, wobei aufgrund der unterschiedlichen Molekiil-
massen der negativen lonen die librige Gaszusammensetzung einen sekundiren Einfluss hat.

Agglomerationen

ichta bau au \
eterogene Kondensatlon

C-Verbin- Flug- Ablage-

. Salze  Salze dungen Asche  rungen
typische )
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oo o0
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.B. CaO T ' C-Verb.

Glutbett
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Bild 9.1:  Schematische Darstellung der Partikelbildung von naturbelassenem Holz in automatischen
Feuerungen. Es lassen sich daraus 5 verschiedene Partikeltypen ableiten.
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Fiir die Partikelanzahl sind lediglich die sehr kleinen Partikel unter 200 nm entscheidend. Die-
se Partikel entstehen durch Nukleation, Koagulation und Kondensation in der Abkiihlphase,
also liber den Fest-Dampf-Partikel-Pfad, da die iibrigen Pfade zu grosseren Partikeln fiihren.
Die Partikelanzahl wird somit in erster Linie aufgrund der Bedingungen bei der Abkiihlung
bestimmt. Die Anfangs-Anzahlkonzentrationen sind in einer Grossenordnung, bei der die An-
zahlkonzentrationen durch Koagulation nach wenigen Sekunden um Faktoren vermindert
werden. Somit hat das fiir die Koagulation zur Verfiigung stehende Gasvolumen (bzw. der
Abgasvolumenstrom) eine besondere Bedeutung. Denn je grosser das Gasvolumen ist, desto
mehr Keime bzw. Partikel konnen nebeneinander existieren ohne zu koagulieren. Der durch-
schnittliche Partikeldurchmesser der submikronen Partikel ergibt sich aufgrund der Partikel-
masse und der Partikelanzahl und die Durchmesserverteilung entspricht ungefiahr einer Log-
Normalverteilung, wobei das Maximum zwischen 50 und 120 nm liegen kann.

9.2 Beeinflussung der Partikelemissionen

Die verschiedenen Partikeltypen gemaiss Bild 9.1 weisen zum einen unterschiedliche Anteile
am Partikelkollektiv auf, zum andern ist ihre Bildung unterschiedlich beeinflussbar. Fiir die
folgenden Betrachtungen wird von einer Verbrennung von naturbelassenem Holz mit durch-
schnittlichem oder tiefem Rindenanteil in einer automatischen Feuerung mit Verbrennungs-
temperaturen iiber etwa 600°C ausgegangen.

Der grosste Anteil am Partikelkollektiv haben die iiber den Fest-Dampf-Partikel-Pfad entstan-
denen submikronen Salze. Es handelt sich dabei hauptséchlich um Kaliumverbindungen. Sie
machen bei iiblichem Betrieb etwa 60% der Partikelmasse aus. Wenn die Partikelmasse im
Abgas wesentlich reduziert werden soll, dann muss also diese Partikelfraktion vermindert
werden. Die Menge dieser Partikelfraktion wird im wesentlichen durch die Kalium-Fracht im
Abgas bestimmt. Diese Kalium-Fracht reduziert sich, wenn ein grosserer Anteil des Kaliums
im Glutbett bzw. der Glutbettasche bleibt, anstatt in den Abgasstrom zu gelangen. Der in den
Abgasstrom gelangende Kalium-Anteil ist vor allem davon abhingig, in welchen Verbin-
dungen das Kalium vorliegt; denn aufgrund des Dampfdruckes gibt es Kalium-Verbindungen,
die bei den Verbrennungstemperaturen fast vollstandig in die Dampfphase iibergehen und an-
dere, die grosstenteils fest oder fliissig und deshalb zu einem grossen Teil im Glutbett bleiben.

Einen (allerdings untergeordneten) Einfluss auf die Verdampfungsmenge haben auch die Ver-
brennungstemperatur und die durch das Glutbett stromende Gasmenge. Eine Korrelation
zwischen Verbrennungstemperatur und Kalium-Fracht oder Partikelkonzentration im Abgas
konnte experimentell nicht nachgewiesen werden, was die Hypothese einer untergeordneten
Bedeutung der Temperatur fiir diesen Partikelbildungs-Pfad bestatigt. Leichtfliichtige Kalium-
verbindungen liegen mehrheitlich vor, wenn Reaktionen mit Sauerstoff ablaufen. Durch Er-
zeugung einer Sauerstoffarmut im Glutbett entstehen bevorzugt schwerfliichtige Kaliumver-
bindungen (Kap. 4.2). Um tiefe Kalium-Frachten im Abgas zu erhalten, muss somit ein tiefer
Glutbett-Luftiiberschuss eingestellt werden. Experimentell konnte so eine Variation der Kali-
um-Fracht um etwa einen Faktor 7 erreicht werden (von etwa 70 mg/Nm® (13 Vol.-% O,) auf
etwa 10 mg/Nm’ (13 Vol.-% O,), Bild 6.4). Da es sich um die wichtigste Partikelfraktion han-
delt, beeinflusst dies auch die Partikel-Massenkonzentration massgeblich (Faktor 5 bis 6,
Bild 6.4). Die Absenkung des Glutbett-Luftiiberschusses ist allerdings beschriankt, da genii-
gend Sauerstoff zugefiihrt werden muss, um die Verbrennungstemperatur aufrecht zu erhal-
ten. Beziiglich der Partikelanzahl ist lediglich dieser Partikelbildungspfad relevant. Da diese
Partikel iiber Nukleation entstehen und ihre Anzahl durch Koagulation reduziert wird, ist der
Prozess der Koagulation zu fordern um eine geringe Partikelanzahl zu erhalten. Dies kann
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durch die Reduktion des Gesamt-Luftiiberschusses und die damit verbundene Reduktion des
Abgasvolumenstroms erreicht werden.

Bei der Verbrennung von Rinde ist die Partikel-Fraktion der {iber den Fest-Partikel-Pfad ent-
standenen Salze beziiglich der Masse bedeutender als die Partikel-Fraktion des Fest-Dampf-
Partikel-Pfads. Bei einem Brennstoff mit {iblichem oder tiefem Rindenanteil ist der Anteil
dieser Partikelfraktion in der Grossenordnung von 10%. Der grosste Teil dieser Partikel-Frak-
tion sind Calcium-Verbindungen. Calcium-Verbindungen sind schwerfliichtig, so dass sie nur
zu einem sehr kleinen Teil in die Gasphase tibergehen. Stattdessen werden sie direkt als Parti-
kel aus dem Glutbett heraus mit dem Abgasstrom mitgefiihrt. Es gibt auch Kalium-Verbin-
dungen, fiir die der Fest-Partikel-Pfad moglich ist (z.B. K,SO4). Da der Kaliumanteil am Holz
um Faktoren kleiner ist als derjenige von Calcium ist der Kaliumanteil des Fest-Partikel-Pfads
wenig bedeutend. Die Beeinflussungsmoglichkeiten der iiber den Fest-Partikel-Pfad gebilde-
ten Partikelmenge ist gering und in erster Linie durch den Brennstoff gegeben. Moglicherwei-
se haben die Stromungsgeschwindigkeiten im Glutbett einen gewissen Einfluss.

Um die Partikel-Fracht an Kohlenstoff-Verbindungen (organisch, aber auch elementar) gering
zu halten, ist ein quasi-vollstindiger Ausbrand zu gewéhrleisten. Ein geeigneter Indikator fiir
den Gasausbrand ist der CO-Gehalt im Abgas. Grundbedingungen dafiir sind geniigend hohe
Verbrennungstemperaturen sowie ein Gesamt-Luftiiberschuss (vor dem Warmetauscher) von
deutlich iiber 1 (etwa 1.3 oder hoher).

Weil die Kohlenstoffverbindungen bei geniigend hohen Temperaturen (etwa >600°C) einen
vernachldssigbaren Anteil an der Partikel-Fracht ausmachen, besteht kein direkter Zusammen-
hang zwischen dem CO-Gehalt und der Partikel-Massenkonzentration im Abgas. Da aber bei-
de Grossen abhingig von der Luftzufiihrung sind, besteht bei gegebener Feuerung, gegebe-
nem Brennstoff und fester Luftstufung trotzdem eine gleichldufige Korrelation zwischen CO-
Gehalt und Partikel-Massenkonzentration (Bild 6.6). Demnach ist ein tiefer CO-Gehalt im
Abgas keine hinreichende Bedingung zur Gewéhrleistung tiefer Partikelemissionen. Eine Be-
grenzung der Partikelemissionen kann somit nicht tiber einen CO-Grenzwert allein erreicht
werden (hochstens als flankierende Massnahme).

Das Mitreissen von Flug-Asche und Ablagerungen ist im Allgemeinen von untergeordneter
Bedeutung und oft nur ein kurzfristig relevantes Phanomen aufgrund einer Erh6hung der Gas-
geschwindigkeiten. Zudem konnen diese grossen Partikel mit einem Zyklon weitgehend aus
dem Abgasstrom entfernt werden. Weil sie nicht lungengéngig sind und ihre Sinkgeschwin-
digkeit gross ist (Verweilzeit in der Umgebungsluft gering), sind sie auch aus gesundheit-
licher Sicht von geringerer Bedeutung.

Aus der Gesamtheit der in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse liber die verschiedenen
Partikel-Fraktionen und ihre Bildungsmechanismen lassen sich die folgenden Bedingungen
fiir geringe Partikelemissionen (bzgl. Masse und Anzahl) ableiten:

* Verbrennungstemperatur im Feuerraum geniigend hoch (etwa >600°C)

*  Glutbett-Luftiiberschuss sehr gering (typischerweise bei 0.2 bis 0.4, darunter kann die
Temperaturbedingung nicht erfiillt werden)

* Gesamt-Luftiiberschuss geniigend hoch fiir vollstdndigen Ausbrand, aber moglichst gering
fiir eine geringe Partikelanzahl (zwischen 1.3 und 1.4)
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* Gleichmissige Durchstromung des Glutbetts (andernfalls entsteht ortlich ein hoherer Luft-
iiberschuss und ein schneller Abbrand (Durchbruch))

* Geniigende Luftstufung (andernfalls entsteht bei wenig Primirluft eine Riickstromung
zum Glutbett).

Unter Beriicksichtigung dieser Massnahmen konnte die Partikel-Massenkonzentration auf der
Versuchsanlage mit einem Standardbrennstoff um etwa 80% (von 160-195 auf 20-45 mg/Nm’
(13 Vol.-% 0,)) und auf einer Praxisanlage um etwa 58% (von 186 auf 77 mg/Nm’ (13 Vol.-
% O,) gesenkt werden. Die Partikel-Anzahlkonzentration konnte auf der Versuchsanlage um
knapp 60% (von etwa 19 auf 8 *10’/Nem® (13 Vol.-% 0,)) und auf einer Praxisanlage um
22% (von 8.3 auf 6.5 *10"/Nem® (13 Vol.-% O,) reduziert werden.
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10. Marktumsetzung einer Low-Particle-Feuerung

Bei den durchgefiihrten Messungen wurde die Anlage stets von Hand in die gewlinschte sta-
tiondre Feuerungseinstellung gebracht. Natiirlich ist dies fiir eine Praxisanlage undenkbar.
Eine Praxisfeuerung muss demnach automatisch in den gewiinschten Betriebszustand ge-
bracht werden. Um sehr tiefe Partikelemissionen zu erreichen, steht dann nur ein sehr enges
Betriebsfenster zur Verfligung. Mit den heutigen, handelsiiblichen Regelungen ist das Halten
der Feuerung in diesem Betriebsfenster bestenfalls bei homogenen Brennstoffen moglich
(Kap. 10.2), nicht aber im tiiblichen Fall von wechselnden Brennstoffen und wechselndem
Leistungsbedarf (Kap. 10.3).

10.1 Feuerungsgeometrie

Neben der Herausforderung der geeigneten Regelung der Betriebsparameter sind vor allem
auch Aspekte der Feuerungsgeometrie zu beachten:

* Ein andauernd geringer Glutbett-Luftiiberschuss bewirkt immer auch ein hohes Glut-
bett. Es ist somit sicherzustellen, dass ein geniigend hoher Feuerraum zur Verfii-
gung steht. Bei nassen Brennstoffen wird ein hoherer Feuerraum benotigt als bei tro-
ckenen Brennstoffen.

e Um ein Zuriickstromen der Sekundirluft zum Glutbett bei geringem Primérluft-Volu-
menstrom (Bild 6.3) zu verhindern, muss die Distanz der Sekundérlufteindiisung
vom Glutbett geniigend gross sein.

* Die Priméarluftzufiihrung muss so ausgefiihrt sein, dass das Glutbett sehr gleich-
miéssig durchstromt wird. Zum Beispiel sollte der Lufteinlass aus vielen, relativ klei-
nen und gut verteilten Offnungen bestehen. Nur so kann sichergestellt werden, dass im
ganzen Glutbett eine ausgeprigte Sauerstoffarmut besteht und somit geringe Partikel-
emissionen entstehen.

* Die Feuerung muss so dicht sein, dass effektiv eine ausgeprigte Sauerstoffarmut im
Glutbett erzeugt und auch geregelt werden kann. Insbesondere muss verhindert wer-
den, dass durch den Brennstoff-Forderungskanal grossere Luftmengen zustromen (z.B.
durch den Einsatz von Zellradschleusen).

10.2 Marktumsetzung fir homogene Brennstoffe

Die Problematik der Regelung zur Erreichung sehr geringer Partikelemissionen kann vermin-
dert werden, wenn sichergestellt wird, dass die Brennstoffvariation sehr gering ist. Fiir den
einen verwendeten Brennstoff konnen dann die Luftzufithrungs-Volumenstrome fiir einen
Low-Particle-Betrieb in Abhéngigkeit des Leistungsbedarfs erfasst werden um dann eine han-
delsiibliche Regelung dementsprechend einzustellen. Unter Beriicksichtigung der in Kapi-
tel 10.1 zusammengestellten geometrischen Anforderungen kann davon ausgegangen werden,
dass bei einem fixen Brennstoff eine geeignete handelsiibliche Feuerung mit verhaltnisméssig
geringem Aufwand im Low-Particle-Betrieb gefahren werden kann.
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10.3 Marktumsetzung fiir wechselnde Brennstoffe und Leistungen

Wesentlich anspruchsvoller ist die Umsetzung fiir den Fall, welcher in der Praxis meist anzu-
treffen ist, ndmlich wechselnde Brennstoffe kombiniert mit einem wechselnden Leistungsbe-
darf. Um eine Feuerung in diesem Fall konstant auf einem Low-Particle-Betriebspunkt zu hal-
ten, bedarf es Regelungskonzepte, welche zuerst noch entwickelt werden miissen. Insbesonde-
re ist zu berilicksichtigen, dass bei geringem Glutbett-Luftiiberschuss und dem daraus resultie-
renden hohen Glutbett die Dynamik bei einem Abfall des Leistungsbedarfs eingeschréankt ist;
denn die thermische Zersetzung des bereits im Feuerraum befindlichen Holzes kann nur be-
schriankt verzogert werden. Dies kann auch Konsequenzen auf das Gesamtsystem (Heizsys-
tem) haben, in das die Feuerung eingebaut ist. Der Entwicklungsaufwand fiir ein solches
Low-Particle-Regelungssystem ist betrachtlich.

Interessant ist ein auf Primdrmassnahmen basierendes Low-Particle-Konzept mit neu zu ent-
wickelndem Regelungssystem lediglich fiir Anlagen in einem gewissen Grenzwertbereich, in
dem die Kosten fiir die alternativen Filter eingespart werden konnen; denn hohe Grenzwerte
konnen auch ohne neues Regelungssystem eingehalten werden und sehr tiefe Grenzwerte
(z.B. 20 mg/Nm’ bei 13 Vol.-% O,) konnen auch mit dem Low-Particle-Konzept nicht garan-
tiert werden. Fiir Energieholz-Sortimente wie Waldhackschnitzel und Holzpellets aber auch
Spanplatten-Restholz bleibt somit ein Grenzwertbereich zwischen etwa 50 und 100 mg/Nm®
(13 Vol.-% Oy), in dem ein auf Primdrmassnahmen basierendes Low-Particle-Konzept von In-
teresse ist. Das Marktpotenzial ist somit stark abhdngig von den zukiinftigen Grenzwerten.

10.4 Low-Emission-Feuerung

Die beiden bedeutendsten Schadstoffe aus der Holzverbrennung sind die Partikel und die
Stickoxide [Kessler et al. 2000], weshalb fiir die Marktumsetzung einer Low-Particle-Feue-
rung auch die Auswirkungen auf die Stickoxidemissionen von Interesse sind.

Auf der Versuchsanlage liegen beim Betrieb mit tiefsten Partikelemissionen nicht gleichzeitig
die tiefsten Stickoxidemissionen vor (Bild 12.2). Allerdings sind die Stickoxidemissionen bei
diesen Messungen insgesamt auf tiefem Niveau (im Vergleich zu Praxismessungen [Hasler et
al. 2000]. Zudem sind keine speziellen Massnahmen zur Stickoxidminderung ergriffen wor-
den (Luft- und Brennstoffstufung nach [Nussbaumer 1989, 1997 a+b, 1998, Keller et al. 1993,
Salzmann und Nussbaumer 2001]. Eine Low-Emission-Feuerung im Sinne einer Kombination
von Low-Particle- und Low-NOy-Betrieb setzt zusdtzliche Massnahmen und zusétzlicher Ent-
wicklungsaufwand voraus.

Alternativ zur kombinierten Minderung der Partikel- und Stickoxidemissionen durch Primaér-
massnahmen kann eine Low-Emission-Feuerung auch realisiert werden, indem nur eine der
beiden Schadstoffe liber Primdrmassnahmen und die andere iiber Sekundarmassnahmen redu-
ziert werden. In Frage kommen z.B. eine Low-Particle-Feuerung mit Denox-Einrichtung oder
eine Low-NOy-Feuerung mit Staubabscheider.
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12 Anhang

Die vorliegende Arbeit ist fokussiert auf die Partikelemissionen. Daneben wurden auch ande-
re Schadstoffe mitgemessen, welche in Kapitel 12.1 dargestellt sind. In Kapitel 12.2 sind die
Temperaturen in der Feuerung bei verschiedenen Einstellungen und Brennstoffen dargestellt.
Kapitel 12.3 zeigt die partikuldren Element-Frachten. In Kapitel 12.4 sind weitere Eigenschaf-
ten der Partikelkollektive bei unterschiedlichen Verbrennungsbedingungen dargestellt.

12.1 Weitere Schadstoffe

Bild 12.1 zeigt fiir den Fall der ausgeprigten Luftstufung (z.B. Standardversuchsreihe Std),
dass die tiefsten Stickoxidwerte bei einem Glutbett-Luftiiberschuss zwischen 0.7 und 0.8 er-
reicht werden. Dies stimmt mit der Literatur {iberein, wonach die beste Umsetzungsrate fiir
Stickoxide in diesem Bereich liegt [Nussbaumer 1989]. Sowohl bei hoherem als auch bei tie-
ferem Glutbett-Luftiiberschuss nehmen die Stickoxidkonzentrationen zu.

In Bild 12.2 ist der Zusammenhang zwischen den beiden bei der Verbrennung von Energie-
holz bedeutendsten Emissionsgruppen Partikel und Stickoxide gezeigt. Die Messungen an der
Versuchsanlage zeigen, dass bei tiefsten Partikelkonzentrationen nicht gleichzeitig die tiefsten
NOx-Konzentrationen erreicht werden. Eine Kombination von Low-Particle- und Low-NOx-
Betrieb wird nicht ohne weiteres erreicht. Um beurteilen zu konnen, inwiefern sich diese bei-
den Betriebsarten kombinieren lassen, sind weitere Untersuchungen notwendig.

Ein weiterer Schadstoff ist Kohlenmonoxid, welcher gleichzeitig auch als Indikator fiir die
Ausbrandqualitét dient. Die Kohlenmonoxidwerte im Abgas bei unterschiedlichen Betriebsbe-
dingungen und verschiedenen Brennstoffen sind in Bild 12.3 zusammengetragen.
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Bild 12.1: Stickoxidemissionen bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage in Ab-
héngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen auf der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.2: Stickoxid- und Partikelemissionen bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchs-
anlage.
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen auf der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.3: Kohlenmonoxidemissionen bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage in
Abhingigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen auf der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.

12.2 Temperaturen in der Feuerung

In der Feuerung wurden jeweils 3 verschiedene Temperaturen gemessen. Zum einen die als
Feuerraum-Temperatur bezeichnete Temperatur oberhalb des Glutbetts, dann die mit einem
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IR-Temperaturmessgerit erfasste Glutbett-Oberflaichentemperatur sowie die an einem fixen
Ort in der Retorte gemessene Glutbett-Temperatur.
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Bild 12.4: Feuerraum-Temperatur bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage in Ab-
héngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.

Bild 12.4 zeigt, dass bei Wassergehalten bis etwa 35% (Standardbrennstoff) auch bei tiefem
Glutbett-Luftiiberschuss (z.T. unter 0.3) hohe Feuerraum-Temperaturen (750-950°C) erreicht
werden. Deutlich abgesenkt werden die Feuerraum-Temperaturen, wenn gleichzeitig ein
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hoher Wassergehalt und ein tiefer Glutbett-Luftiiberschuss vorhanden ist, oder eine Abgas-
rickfithrung bei relativ tiefem Glutbett-Luftiiberschuss eingesetzt wird.
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Bild 12.5: Glutbett-Oberfldchentemperatur bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bei hohem Glutbett-Luftiiberschuss ist das Glutbett so klein, dass die sogenannte Glutbett-
Temperatur gar nicht im Glutbett sondern dariiber gemessen wird. In diesem Sinne kann die
Glutbett-Temperatur auch als Funktion der Glutbetthohe betrachtet werden (Bild 12.6).
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Bild 12.6: Glutbett-Temperatur bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage in Ab-
héngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.7: Partikel-Massenkonzentration im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Ver-

suchsanlage in Abhéngigkeit von der Feuerraum-Temperatur:
oben: Verbrennung von WHS Buche.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.

Bild 12.7 zeigt, dass im allgemeinen keine signifikante Korrelation zwischen der Feuerraum-
Temperatur und der Partikel-Massenkonzentration (z.B. Standardversuchsreihe). Dies steht in
Einklang mit den theoretischen Uberlegungen in Kapitel 4.2, da die chemischen Prozesse be-
ziiglich der Partikel-Massenkonzentration insgesamt bedeutender sind als die physikalischen.
Ein Zusammenhang zwischen Feuerraum-Temperatur und Partikel-Massenkonzentration be-
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steht dann, wenn bei nassem Brennstoff (w>40%) aufgrund tiefem Glutbett-Luftiiberschuss
einerseits die Temperaturen zusammenfallen und andererseits tiefe Partikel-Massenkonzen-
trationen entstehen.

12.3 Partikulare Element-Frachten im Abgas
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Bild 12.8: Partikuldre K-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.9: Partikuldre Ca-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.10:Partikuldre C-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.11:Partikuldre organische C-Fracht (TOC) im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten

der Versuchsanlage in Abhingigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:

oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.

unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.12:Partikuldre anorganische C-Fracht (IC) im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten
der Versuchsanlage in Abhingigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.13:Partikuldre S-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage

in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:

oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.

unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.14:Partikuldre H-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.15: Partikuldre Mg-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.16:Partikulére Cl-Fracht im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Versuchsanlage
in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.

Die Partikel-Frachten verschiedener Spurenelemente des Brennstoffes sind vor allem ab-
hiangig von der Konzentration im Holz und weniger von den Verbrennungsbedingungen.
Durchschnittswerte und Maximalwerte der partikuldren Frachten bei der Verbrennung von na-
turbelassenem Holz (keine reine Rinde) sind in Tabelle 12.1 zusammengestellt. Bei der
Verbrennung der eingesetzten Spanplatte sind die Frachten von Na (6 — 12 mg/Nm?) und Zn
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(0.8 — 1.4 mg/Nm”) deutlich erhdht. Bei der Verbrennung reiner Buchenrinde sind erhohte
Werte von Fe (1.0 mg/Nm®) und Mn (0.9 mg/Nm®) gemessen worden (alle Werte bezogen auf
(13 Vol.-% 0O)).

Tabelle 12.1: Durchschnittswerte und Maximalwerte der partikuldren Frachten einiger Spurenelemen-
te bei der Verbrennung von naturbelassenem Holz (WHS Buche und WHS Fichte) bei
unterschiedlichen Verbrennungsbedingungen.

Chem. Element Einheit Durchschnitt | Maximalwert
Na mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.32 1.31
P mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.29 1.70
Zn mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.12 0.32
Fe mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.02 0.09
Al mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.01 0.02
Mn mg/Nm? (13 Vol.-% O,) 0.01 0.05
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12.4 Weitere Charakterisierung der Partikelkollektive
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Bild 12.17:Partikel-Massenkonzentration im Abgas bei unterschiedlichen Betriebspunkten der Ver-
suchsanlage in Abhéngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.18:Partikel-Anzahlkonzentration im Abgas geméss SMPS bei unterschiedlichen Betriebspunk-
ten der Versuchsanlage in Abhingigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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Bild 12.19:Partikel-Anzahlkonzentration im Abgas geméss ELPI bei unterschiedlichen Betriebspunk-
ten der Versuchsanlage in Abhingigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.

94



Grundlagen der Aerosolbildung in Holzfeuerungen: 12. Anhang

140
e Std: Buche TL
120 © AGR, PL=¢
%+
g ¥ 5 0 AGR=¢
o 100 + SLf
7
E - HA T
5 X SLs+TL
k=]
2 60 TL tief
= ]
a "{ AwW>40%
@
|23 40 Aw<10%
% 20 Teillast
O Praxis, L=65%
0 T T T T T T T T | ; ; [ Praxis, L=50%

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 1.1 1.2
Glutbett-Luftiberschuss [-]

140
® Std: Buche TL
120 X SLs+TL
Aw>40%
100 Aw<10%

Rinde, w>40%

80 7
E’y / e Fichte, w>40%
*

60 E’ X Fichte, SLs+TL
- ,

Spanplatte,

40 w<10%

X Spanplatte,
SLs+TL

20 Spanplatte,

Feinanteil
® Pellets, w<10%

Haufigster Partikeldurchmesser [nm]

0 T T T T T T T T T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 05 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 1.1 1.2

Glutbett-Luftiberschuss [-]

Bild 12.20: Haufigster Partikeldurchmesser im Abgas geméss SMPS bei unterschiedlichen Betriebs-
punkten der Versuchsanlage in Abhédngigkeit vom Glutbett-Luftiiberschuss:
oben: Verbrennung von WHS Buche. Zum Vergleich: Messungen an der Praxisanlage.
unten: Verbrennung von unterschiedlichen Brennstoffen.
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