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Kurzfassung

Bei der Verbrennung fester Brennstoffe resultieren  Verschmutzungs- und
Verschlackungsvorgange aus dem Zusammenspiel von Brennstoffeigenschaften und
Prozessbedingungen. Insbesondere die mineralischen Bestandteile sind hierflr
verantwortlich. Mit der Methode der Partikelgitternetzsonde konnen die mineralischen
Bestandteile in Abhangigkeit von Konzentration und Temperatur entlang des Abgaswegs
sichtbar gemacht und charakterisiert werden. Der nachfolgende Beitrag stellt die Methode
vor und zeigt Ergebnisse von Untersuchungen an zwei Oxyfuel-Anlagen unterschiedlicher

Leistungsklasse.

1. Einleitung

Verschmutzungs- und Verschlackungsvorgange bei der Verbrennung fester Brennstoffe
werden hauptsachlich durch mit dem Brennstoff in den Prozess eingebrachte mineralische
Substanzen verursacht. Diese Substanzen kénnen im Brennstoff organisch gebunden oder
als Fremdpartikel vorliegen und werden durch den Verbrennungsprozess freigesetzt. Eine
Moglichkeit diese freigesetzten mineralischen Substanzen in Abhangigkeit von Konzentration
und Temperatur entlang des Abgaswegs sichtbar zu machen und zu beurteilen, ist die von
den Autoren entwickelte Methode der Partikelgitternetzsonde [1].

Zur Entnahme der mineralischen Substanz im Abgas wird ein Kdpertressengewebe als
Substrat genutzt. Dieses Gewebe, bezeichnet als Partikelgitternetz, ist gleichzeitig
Probentrédger bei der Analyse der abgelagerten Bestandteile mit Hilfe wvon
Rasterelektronenmikroskopie (REM) und Energiedispersiver Rontgenspektroskopie (EDX),
d.h. die Ablagerungen auf dem Gewebe kdnnen, so wie sie entnommen wurden, sichtbar
gemacht werden. Direkt ablesen lassen sich auf der belegten Partikelgitternetzsonde

grundlegende Partikeleigenschaften wie GroRe und Grundform. Durch Punkt- und
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Flachenmessungen mit Hilfe von REM-EDX kdnnen chemische Analysen einzelner Partikel
und Partikel-Ansammlungen  durchgefihrt werden und damit die elementare

Zusammensetzung der Partikel direkt bestimmt werden.

2. Methode der Partikelgitternetzsonde zur Charakterisierung der mineralischen
Substanz im Abgas

Das Abgas wird durch die Partikelgitternetzsonde nahezu isokinetisch Uber eine kurze
Zeitspanne abgesaugt. Dabei wirkt das aufgespannte Drahtgewebe als Filter, d.h. das Abgas
durchstromt das Drahtgewebe und die im Abgas transportierten ablagerungsfahigen
Bestandteile lagern sich in den Maschen oder auf dem Draht des Partikelgitternetzes ab.

Das Partikelgitternetz besteht aus gewebten Metalldrahten in Kdpertressenbindung mit
einem Drahtdurchmesser (Schussdraht) von ca. 20 ym. Charakteristisch bildet sich zwischen
den obenliegenden zwei nahezu parallel, s-férmig verlaufenden Schussdréhten (im Weiteren
als Drahtoberflache bzw. Draht bezeichnet) eine Masche mit Poren aus (im Weiteren als
Masche bezeichnet). Die Gewebeoberflaiche kann somit in Masche und Draht unterteilt
werden (siehe Bild 1).
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Bild 1: Unterteilung der Oberflache in Maschen und Drahtoberflichen (REM-Aufnahme

eines unbelegten Partikelgitternetzes) [2]

Den auf der Partikelgitternetzsonde abgelagerten Partikeln kdnnen folgende

charakteristische Eigenschaften zugeordnet werden:

e GroRe: Die Partikel auf dem Gitternetz sind in verschiedenen Gréf3en zu finden. Als
praktisch erwiesen hat sich eine Einteilung der Partikel in drei Grof3enklassen. Feine
Partikel mit einem &quivalenten Durchmesser <1 um, mittlere Partikel mit einem
aquivalenten Durchmesser zwischen 1 pm und 10 pm und grobe Partikel mit einem

aquivalenten Durchmesser > 10 pm.



Partikelbeladenes Abgas mit gasférmig
geldsten mineralischen Dampfen

Form: Es finden sich spharische, kristalline, sowie unregelméfig geformte Partikel in
allen GroRRenklassen. Die sphéarische Gestalt der Partikel l&sst darauf schliel3en, dass
diese den schmelzflissigen Zustand durchlaufen haben oder sich noch in diesem
befinden. Kristalline Partikel waren zu keinem Zeitpunkt schmelzflissig. Partikel kbnnen
als Einzelpartikel auftreten oder, vor allem die Partikel der kleinen und mittleren
GrolRenklasse, als Agglomeration von mehreren gleichartigen Partikeln.

Chemische Zusammensetzung: Mit Hilfe Energiedispersiver Roéntgenspektroskopie
(EDX) lasst sich die elementare chemische Zusammensetzung der Partikel angeben.
Diese unterscheidet sich je nach eingesetztem Brennstoff deutlich. Fir einen bestimmten
Brennstoff lassen sich Gruppen von Partikeln mit &hnlicher elementarer
Zusammensetzung bilden.

Lage auf dem Gitternetz: Die auf der Gitternetzsonde erfassten Partikel kénnen nach
der Lage auf dem Partikelgitternetz wie folgt eingeteilt werden:

e Ablagerungen in der Masche,

e Ablagerungen auf dem Draht und

o aufgrund der Partikelgréfie (>20 um) nicht direkt einordenbare Partikel.

Schnittdarstellung
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Bild 2: Vereinfachtes Schema der Ablagerungsmechanismen [2]



In Bild 2 sind die Modellvorstellungen des Transportes zur Partikelgitternetzsonde und der
Abscheidung auf der Partikelgitternetzsondenoberflache dargestellt. Die Geometrie des
Kopertressengewebes wurde zur Veranschaulichung vereinfacht (zweidimensionale
Darstellung). Zum Transport und zur Ablagerung in die Maschen fihren die folgenden
Mechanismen:

a) Partikel, die der Stromungsénderung des Abgases auf dem Weg in die Masche folgen
konnen (meist sehr feine und feine Partikel), werden direkt in die Maschen gesaugt. Sind
die Partikel gréRRer als die Porendffnung (oder ist die Pore bereits belegt) lagern sie sich
in der Masche ab.

b) Die Partikel, die aufgrund ihrer Lage zur Masche der Partikelgitternetzsonde bei der
Beprobung keine Strémungsanderung vollziehen missen, gelangen direkt in die
Masche. Grundsatzlich ist es bei diesem Mechanismus auch mdglich, dass sich
potentiell haftende Partikel (schmelzflissig) in der Masche abscheiden.

c) Partikel, die der Stromungsédnderung nicht folgen koénnen, treffen auf der
Drahtoberflache auf. Sind die Haftkrafte geringer als der Impuls aus dem elastisch-
plastischen StoRR beim Aufprallen und geringer als die von der Strémung auf das Partikel
ausgeubte Trennkraft, so prallen die Partikel ab. Dabei kénnen diese zurlick ins Abgas
gelangen oder in der Hauptstromung in Richtung Masche transportiert werden.

d) Partikel, die der Stromungsédnderung nicht folgen koénnen, treffen auf der
Drahtoberflache auf. Durch den Impuls beim Auftreffen kdnnen die Partikel, je nach
Eigenschaften (z.B. Porositét), in mehrere kleine Partikel zerfallen. Die kleinen Partikel
kénnen dann wiederum der Strémungsrichtung folgen und werden in der Masche
abgeschieden.

e) Im Fall e) bilden sich die Partikel aus den gasférmig gelésten mineralischen Dampfen
Uber homogene/ heterogene Kondensation bzw. Desublimation im Abgas. Liegen diese
nach der Bildung als feste Partikel im Abgas vor, konnen diese den
Stromungsbedingungen folgen (gepragt durch die Brownsche Molekularbewegung) und
in die Masche gelangen.

Neben der Beschreibung des Transportes in die Masche der Partikelgitternetzsonde ist es

auch moglich, dass es zu einer Ablagerung auf der Drahtoberflache kommt. Folgende

Mechanismen kénnen dazu beitragen:

f)  Schmelzflussige Partikel, die der Stromungsé&nderung des Abgases nicht folgen kdnnen,
treffen auf den Draht, an welchem sie aufgrund von sich ausbildenden

Festkorperbricken haften bleiben. Die Drahtoberflache ist damit der exklusive Ort fir die



Abscheidung der schmelzfliissigen Bestandteile bzw. Partikel mit schmelzflissigen
Oberflachen auf der Partikelgitternetzsonde.

g) Berlhrt das Abgas die Drahtoberflachen und die darin tUbersattigt vorliegenden geltsten
Dampfe, kdénnen an diesem ,Keim“ direkt Aerosol-Partikel oder Schmelzen gebildet
werden und somit diesen nicht mehr I6slichen Anteil der Dampf-Fracht dort abscheiden
(Kondensation bzw. Desublimation). Die Drahtoberflache ist damit der exklusive Ort fur
die Abscheidung der desublimierbaren bzw. kondensierbaren Stofffracht auf der
Partikelgitternetzsonde.

h) Heterogene Kondensationseffekte auf Partikeln kdbnnen dazu fuhren, dass sich haftende
Oberflachen auf den Partikeln ausbilden und diese auf dem Draht abgeschieden
werden. Im Vergleich zu Fall €) lagern sich diese Partikel auf der Drahtoberflache ab.

i) Der unter g) vorgestellte Mechanismus fiihrt dazu, dass auch wie unter c) dargestellt
nicht haftende Partikel auf der Partikelgitternetzsonde abgelagert werden.

Die dargestellten Transport- und Ablagerungsmechanismen beruhen dabei auf Impaktions-

und Diffusionseffekten. Andere Abscheidemechanismen werden zunachst vernachlassigt,

kénnen jedoch ein Rolle spielen. Thermophoretischer Transport zur Partikelgitternetzsonde
kann aufgrund der Temperierung der Partikelgitternetzsonde auf Abgastemperatur
vernachlassigt werden.

Die Lage der erfassten mineralischen Bestandteile auf der Partikelgitternetzsonde ist somit

abhéngig von den Eigenschaften der erfassten Partikel, so dass aufgrund der Lage, Grolie,

Grundform und der chemischen Zusammensetzung dieser Partikel indirekt auch Aussagen

zum Aggregatzustand bei und vor der Entnahme und hinsichtlich der Partikelfreisetzung und

Bildung mdglich sind.

3. Experimentelle Untersuchungen und Ergebnisse

Mit der Partikelgitternetzsonde wurden Untersuchungen an Feuerungsanlagen
verschiedener Bauart und GroéRe mit verschiedenen Brennstoffen durchgefihrt. In dieser
Arbeit sollen die Untersuchungen an zwei mit Braunkohlenstaub gefeuerten Anlagen
dargestellt werden. Beide Anlagen wurden im Oxyfuel-Modus betrieben.

Die erste Anlage ist eine 50 kWy-Versuchsanlage (VSF) des Instituts fir Energietechnik an
der TU Dresden. Die Anlage besitzt einen Dralldeckenbrenner und ist zur Abbildung des
Oxyfuel-Prozesses mit einer Rezirkulationsstrecke ausgeristet. Details zur Anlage finden
sich z.B. in [3]. Zur Unterstiitzung der Versuche im 50 kW-Maf3stab und zur Ubertragung der

Methode auf GroRRanlagen wurden Untersuchungen an der 30 MW,-Oxyfuel-Pilotanlage



Schwarze Pumpe (OxPP) durchgefiihrt. Eine detailierte Beschreibung der Oxyfuel-
Pilotanlage findet sich z.B. in [4].

Beide Versuchsanlagen wurden mit schwefelarmen Lausitzer Trockenbraunkohlenstaub
betrieben (Brennstoffzusammensetzung siehe [5]). Es wurden &hnliche Betriebsbedingungen
hinsichtlich Oxyfuelpunkt und Restsauerstoffgehalt im Abgas eingestellt (siehe Tabelle 1)
und Partikel mit Hilfe der Partikelgitternetzsonde bei ahnlichen Rauchgastemperaturen aus
der jeweiligen Anlage abgesaugt. Die Absaugzeit betrug zwischen 2 und 5 Sekunden.
Tabelle 1: Betriebsparameter

VSF OxPP
Thermische Leistung kw 50 24000
O, im Oxidanten Vol.-%, f. 19...30 28
O, im Abgas Vol.-%, tr. 5 6

Bild 3: Vergleich der Partikelgitternetze zwischen VSF und OxPP

Bild 3 zeigt je ein mit Partikeln beladenes Gitternetz aus der Versuchsanlage (VSF) und der
Pilotanlage (OxPP). Die Partikel lassen sich nach den oben genannten Eigenschaften
(GroRRe, Form, chemische Zusammensetzung, Lage auf dem Gitternetz) in verschiedene
Klassen einteilen. Eine Klasse bilden beispielsweise grof3e spharische Partikel mit hohen
Anteilen von Kalzium und Silizium. Daneben finden sich sphérische Partikel von mittlerer
Grol3e, in denen ebenfalls hohe Anteile von Kalzium vorhanden sind, in denen aber kein

Silizium auftritt. Die spharische Form deutet darauf hin, dass diese Partikel in der Feuerung



bereits den geschmolzenen Zustand durchlaufen haben und erstarrt sind. Des Weiteren sind
kantige, teils kristallférmige Partikel in mittlerer bis groRer Gr6é3e zu finden. Diese Partikel
weisen hohe Silizium-Anteile bei Abwesenheit von Kalzium auf. Analog zu den sphérischen
Partikeln weist hier die kantige Form darauf hin, dass diese Partikel den schmelzfliissigen
Zustand auf ihrem Weg durch die Feuerung nicht erreicht haben. Neben den mittleren bis
groRen Partikel finden sich feine Partikel, die sich hauptsachlich auf der Drahtoberflache
sowie auf anderen groReren Partikeln angelagert haben. Der Vergleich der
Partikelgitternetze zwischen Versuchsanlage und Pilotanlage zeigt keine signifikanten
Unterschiede, die auf die AnlagengrofRe zurickzufihren waren. Weitere Ergebnisse der

Partikelgitternetzuntersuchungen wurden bereits in [3] und [5] verdffentlicht.

Zur Unterstlitzung der Untersuchungen mit der Partikelgitternetzsonde wurde eine
Depositionssonde in der Pilotanlage eingesetzt. Die Depositionssonde wurde an der gleichen
Stelle wie die Partikelgitternetzsonde bei der gleichen Rauchgastemperatur eingesetzt und
auf eine Oberflachentemperatur von 550 °C gekuhlt. Bild 4 zeigt den Belagsaufbau nach
einer Zeit von 16 h. Neben dem Grundwerkstoff und der Oxidschicht des Sondenmaterials
sind einzelne Partikel im Belag zu erkennen. Diese Partikel weisen dieselben Eigenschaften

auf wie die auf der Partikelgitternetzsonde an dieser Stelle gefundenen Partikel.
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Bild 4: Belagsaufbau auf der gekiihlten Depositionssonde

Die Analyse der elementaren chemischen Zusammensetzung des Belags (Bild 5) zeigt

zunachst ahnliche Ergebnisse wie die Analyse der Partikel auf der Partikelgitternetzsonde.



Es finden sich Partikel mit hohen Anteilen von Kalzium oder Silizium, sowie Partikel die beide
Elemente enthalten. Aufféllig ist ein schwefelhaltiger Saum an der Oberflache der Partikel mit
hohem Kalzium-Anteil. Dieser Saum konnte auf der Partikelgitternetzsonde nicht beobachtet
werden und scheint somit ein Resultat der langeren Verweilzeit der Depositionssonde im

Rauchgasstrom zu sein.
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Bild 5: EDX-Analyse des Belagsaufbaus auf der Depositionssonde

4. Zusammenfassung und Ausblick

Die Methode der Partikelgitternetzsonde erdffnet die Moglichkeit die mineralischen
Substanzen in Abhangigkeit von Konzentration und Temperatur entlang des Abgaswegs
einer Feuerungsanlage sichtbar zu machen und hinsichtlich ihrer GroéRe, Form und
elementarer chemischer Zusammensetzung zu charakterisieren. Die Unterteilung des
Gitternetzes in Maschen und Drahten gibt dartber hinaus Auskunft Uber das Haftpotential
der im Abgas befindlichen Partikel.

Mit der Partikelgitternetzsonde wurden experimentelle Untersuchungen an zwei
Feuerungsanlagen unterschiedlicher Leistungsklasse durchgefiihrt, die Versuchsanlage des
Instituts fur Energietechnik der TU Dresden (50 kWy,) und die Oxyfuel-Pilotanlage Schwarze
Pumpe (30 MWy,). Beide Anlagen liefern bei &ahnlichem Brennstoffinput vergleichbare
Ergebnisse.

Derzeit laufen Untersuchungen an der 50 kWgy-Versuchsanlage mit Brennstoffen
unterschiedlicher Herkunft und Zusammensetzung. Ziel dieser Untersuchungen ist es, das
gesamte Spektrum der méglichen Ablagerungsmechanismen abzubilden und die Methode

der Partikelgitternetzsonde weiter zu validieren.
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