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Zusammenfassung

Es wird ein Partikelmasse-Sensor vorgestellt, der quasikontinuierlich eine direkte Messung der
Partikelmasse in rauer Umgebung erlaubt. Bisher konnte sich ein derartiges System bei der mobilen
Partikel-Emissionsmessung an Feuerungsanlagen nicht durchsetzen. Das vorgestellte Sensorsystem,
dessen Eignung vom TUV Siid nachgewiesen und vom Umweltbundesamt im Bundesanzeiger
bekannt gegeben wurde, erdffnet auch aulerhalb der Grenzwertiberwachung neue
Anwendungsbereiche, beispielsweise zur Entwicklung emissionsarmer Feuerstatten und
Filtersysteme.

Keywords: Emissionsmessung, Feinstaubsensor, gravimetrisches Online-Verfahren, 1. BImSchV,

Partikelmessung.

Motivation fiir Neuentwicklungen mobiler

Staubmessverfahren
Die Messungen zur Uberwachung von
Staubemissionsgrenzwerten an Klein-

feuerungsanlagen fir feste Brennstoffe
erfolgen in Deutschland zum einen im Rahmen
einer einmaligen Typprifung im Labor eines
akkreditierten Prufinstitutes und zum anderen
bei wiederkehrenden Uberprifungen durch
Messbeauftragte (Schornsteinfeger) nach den
Vorgaben der 1. BImSchV (Erste Verordnung
zur Durchfuhrung des Bundes-
Immissionsschutzgesetzes fiur kleine und
mittlere Feuerungsanlagen) [1]. Die im Jahr
2010 novellierte 1. BImSchV senkt stufenweise
sowohl die Staubgrenzwerte als auch die
Nennwarmeleistung der zu Uberwachenden
Kleinfeuerungsanlagen fir feste Brennstoffe
drastisch ab. Die Grenzwerte sind dabei als
Partikelmassenkonzentration je nach
Feuerun%sanlage in einem Bereich von
0,02 g/m° bis 0,15 g/m® einzuhalten.

Sowohl die Hersteller als auch die Betreiber
Uberwachungspflichtiger Feuerungsanlagen
haben bei verbindlichen Messungen des
Verordnungsgebers einen  Anspruch auf
Gleichbehandlung und wollen vor ungerecht-
fertigten Folgen geschitzt sein. Daher ist
neben der Wirtschaftlichkeit des Messver-

fahrens seine Zuverlassigkeit und Robustheit
sowie die rechtssichere Richtigkeit der
Ergebnisse von grofler Bedeutung. Neue
Messgerate und  Verfahren, die zur
Uberwachung verbindlicher Grenzwerte des
Verordnungsgebers eingesetzt werden sollen,
missen daher ein Zulassungsverfahren
durchlaufen.

Zulassungsverfahren

In der Regel beauftragt ein Messgerate-
hersteller ein zugelassenes Prifinstitut mit der
Durchfihrung einer Eignungsprifung fir ein
neues  Emissionsmessgerat.  Wird  der
Prufbericht des Prifinstituts dann von einer
Expertengruppe (Bund/Lander-
Arbeitsgemeinschaft fir Immissionsschutz,
LAI) positiv bewertet, so veranlasst das
Umweltbundesamt eine entsprechende
Bekanntgabe im  amtlichen  Teil des
Bundesanzeigers. Fir Staubmessgerate im
Anwendungsbereich der 1.BImSchV sind die
Mindestanforderungen und Prufpléne der VDI-
Richtlinie 4206 Blatt 2 ,Mindestanforderungen
und Prufplane  fir  Messgerate  zur
Uberwachung der Emissionen an
Kleinfeuerungsanlagen, Messgerate zur
Ermittlung partikelférmiger Emissionen* zu
erfullen [2].
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Um nicht innovationshemmend zu sein,
schreibt der Verordnungsgeber in dieser
Richtlinie bewusst kein bestimmtes
physikalisches Messprinzip vor. Er verlangt
jedoch einen Nachweis der Gleichwertigkeit
der Messwertanzeige der Prifmuster mit
einem anerkannten Standardreferenzverfahren
im Sinn der 1.BImSchV. Bei nahezu allen
zugelassenen Staubmessverfahren far
Emissionsmessungen stellt die manuelle
Staubmessung nach der VDI-Richtlinie 2066
Blatt 1 ,Messen von Partikeln; Staubmessung
in  stromenden  Gasen;  Gravimetrische
Bestimmung der Staubbeladung“ dieses
grundlegende Standardreferenzverfahren
(SRV) in den Prifplanen dar [3]. Das
Verfahren beruht auf einer isokinetischen
Probenahme von Staubpartikeln entweder im
Kernstrom oder als Netzmessung im Abgas.
Der partikelbeladene Teilstrom wird
anschlieflend auf ein Filterelement geleitet, auf
dem sich die Partikel abscheiden. Zur
Vermeidung von Kondensattropfchen muss die
Probenahmevorrichtung bis zum Filter Uber
den Wasserdampftaupunkt des Abgases
beheizt werden. Sowohl vor als auch nach der
Beprobung wird das Filterelement bis zur
Gewichtskonstanz ausgeheizt, danach fur
einige Stunden im Exsikkator abgekuhlt und
anschlief’end einer Wagung unterzogen.

Wird dann die in der Sonde und auf dem Filter
abgeschiedene Staubmasse auf das
Probenahmevolumen des Teilstroms bezogen,
so ergibt sich eine Partikelmassen-
konzentration mit der Maleinheit ,Masse je
Volumen®.

In den letzten 5 Jahren wurden zahlreiche
neue Staubmessverfahren fiir Uberwachungs-
messungen im  Anwendungsbereich  der
1. BImSchV entwickelt. Dabei kann zwischen
direkten und indirekten Messprinzipien unter-
schieden werden. Um die Wirtschaftlichkeit
dieser neuen Verfahren zu gewahrleisten,
handelt es sich bei diesen Neuentwicklungen
meist um mobile quasikontinuierliche Staub-
messverfahren, die wahrend einer 15- oder 30-
minutigen Probenahme oder unmittelbar im
Anschluss an die Messung ein Sofortergebnis
als Partikelmassenkonzentration vor Ort
anzeigen.

Im Folgenden wird zwischen indirekt- und
direktgravimetrischen quasikontinuierlichen
Messprinzipien unterschieden.

Indirekte quasikontinuierliche
Staubmessverfahren

Indirekte  Partikelmessverfahren  erfassen
kontinuierlich elektrische, optische,
aerodynamische oder strahlungstechnische
Partikeleigenschaften. Bei der Umrechnung
dieser indirekten Messgréfken in eine, vom
Verordnungsgeber geforderte, aquivalente
Partikelmassenkonzentration mit der
MafReinheit ,,g/ms“ erfolgt dann meist eine
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individuelle, z.B. brennstoffabhangige,
Kalibrierung auf die jeweilige Staubzusammen-
setzung [4]. Andern sich die Partikelmor-
phologie, die PartikelgroRenverteilung oder die
chemische Zusammensetzung, so ist in der
Regel eine Neukalibrierung erforderlich.

Direktgravimetrische quasikontinuierliche
Staubmessverfahren

Bei den direktgravimetrischen Staubmess-
verfahren geht die Masse der Staubpartikel
direkt in das Messsignal ein. Ernest
Weingartner et al. geben in [5] einen guten
Uberblick Uber diese Verfahren. Die
Abbildung 1 zeigt  beispielsweise einen
klassischen Aufbau einer Quarzmikrowaage
(Quartz Crystal Microbalance, QCM) mit
zusatzlicher Aufladung der Partikel zur
Verbesserung der Adhasion der Partikel auf
der schwingenden Sensoroberflache.

Hochspannungs-

versorgung T~ Koronaspitze

/ Aerosoleinlass

/'k\,

Quarzkristall

Oszillator,
Frequenzmessung

Abb. 1:  Quarzmikrowaage mit zusétzlicher
Korona-Aufladung zur Verbesserung
der Partikelhaftung, nach [5].

Eine zunehmende Partikelmasseanlagerung
erhoht die Schwingmasse um Am. Dies fuhrt
zur Reduzierung der Resonanzfrequenz f, des
schwingenden Kristalls im Vergleich zur
unbeladenen Sensoroberfliche um Af. Die
Sauerbrey-Beziehung nach GI. (1) beschreibt
unter der Annahme einer homogen-dicken,
regiden Schicht diesen Zusammenhang [6].

2
Af = _i -Am 1)
APy,
mit:
A Resonanzfrequenzanderung
fo Resonanzfrequenz
Am Angelagerte Partikelmasse
A Piezoelektrisch aktive Kristallflache
oy Dichte des Quarzmaterials

Y Schermodul
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Die Frequenzdnderung Af kann elektronisch
sehr einfach und genau ausgewertet werden.
Charakteristisch fur Quarzmikrowaagen ist ihre
sehr hohe Sensitivitat. Ihre Grundfrequenz liegt
im Bereich von 5-10 MHz, eine
Staubmasseanlagerung von 0,005 ug fuhrt
typischerweise schon zu einer Absenkung der
Resonanzfrequenz von ca. 1 Hz.

Die hohe Grundfrequenz einer QCM begriindet
nach Gl. (1) einerseits die  hohe
Messempfindlichkeit, verursacht andererseits
jedoch eine mangelnde mechanische
Anhaftung der Partikel auf der

Sensoroberflache. Eine zunehmende
PartikelgroRe verstarkt diese Problematik
zusatzlich. Aulerdem ist die

Aufnahmekapazitat der aktiven Sensorflache
relativ gering. Sobald die Oberflache mit einer
ersten Partikelschicht benetzt ist, haften
weitere Partikel schwacher an, so dass sich
die Sensitivitat mit zunehmender Beladung
verringern kann. Auch hier verstarkt eine
zunehmende PartikelgréfRe diesen Nachteil.

Neuer direktgravimetrischer Partikelmasse-
Sensor zur Emissionsmessung

Das Ausgangssignal des hier vorgestellten
direktgravimetrischen  Partikelmassesensors
hangt ebenfalls ausschlieBlich von der
Partikelmasse ab. Die Abbildung 2 zeigt das
Funktionsschema. Es folgt dem Prinzip eines
einseitig eingespannten und elektro-
mechanisch angeregten Federpendels. Ein
hohles Metallréhrchen bildet das
Federelement, das Uber eine Aktorspule
magnetisch zur Eigenschwingung angeregt
wird. Eine Sensorspule registriert die
Schwingung. Am freien Pendelende ist eine
auswechselbare Filterpatrone mit einem
Tiefenfilter aufgesetzt. Im Gegensatz zum
TEOM-Prinzip  (Tapered-Element-Oscillating-
Microbalance, vgl. [5]) wird hier kein
empfindliches Quarzglas-Element mit sich
verjungendem Durchmesser, sondern ein
robustes diinnes Metallréhrchen eingesetzt.

In der linken oberen Darstellung der
Abbildung 2 ist die Entnahmesonde dargestellt,
mit der ein partikelbeladener Abgasteilstrom
V x von 4,5 Liter je Minute der Abgasleitung
enthommen wird. Der beheizte
Probenahmeschlauch verbindet die Entnahme-
sonde mit dem Sensor.

Die Partikel gelangen durch das hohle
Schwingréhrchen zu einer Filterpatrone. In
dieser auswechselbaren Filterpatrone scheidet
sich die Partikelmasse mp wahrend der
Messung ab. Entsprechend reduziert sich die
Eigenfrequenz des Federpendels.
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Abb. 2: Funktionsschema des direktgravi-
metrischen Partikelmasse-Sensors

Bestimmung der Sensorempfindlichkeit

Betrachtet man das einseitig eingespannte
Rohrchen als Biegebalken der Lange L an
dessen Ende senkrecht eine Kraft F einwirkt,
so ergibt sich an der Stelle eine
Durchbiegung s nach Gl. (2) [7].

3
s = L F
3-E-1

(2)

Der materialabhédngige Elastizitdtsmodul ist
dabei mit E und das von der
Querschnittsflache = abhangende  Flachen-
tragheitsmoment ist mit 7 bezeichnet. Eine
Federkonstante bezeichnet allgemein das
Verhaltnis von Kraft F zum entsprechenden
Weg s. Durch einen Koeffizientenvergleich mit
Gl. (2) erhalt man fir eine Ersatzfeder-
konstante ¢ folgende Beziehung.

3-FE-1
= L3

C

3)

Mit der Ersatzfederkonstante kann allgemein
die Eigenfrequenz f eines ungedampften
Federpendels wie folgt angegeben werden.

c 3-E-1
Dog-f= |— = 4
™/ \/m \/L3-mW @

w

Die wirksame reprasentative Masse m, in
Gl. (4) setzt sich aus der Partikelmasse m, und
der Systemmasse mg (leere Filterpatrone,

Systemanteil aus Filterhalter- und
reprasentativer Roéhrchenmasse) des
Federpendels zusammen.

m,, =m, +mg (5)
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Zu Beginn einer Emissionsmessung ist noch
keine Partikelmasse (m,=0) in der Filterpatrone
angelagert. Zu diesem Startzeitpunkt wirkt
ausschlieRlich die Systemmasse mg und
bewirkt die Eigenfrequenz f.

3-E-1 (©)
mg=———mr——
N 4.7%. 13 'f52
Wahrend der Beprobung lagert sich nach und
nach eine Partikelmasse m, in der
Filterpatrone ab, so dass sich die
Resonanzfrequenz  f,, entsprechend der
groRer werdenden Summe von System- und
Partikelmasse (mg + m, ) verringert.
Subtrahiert man wahrend der Messung die

Systemmasse  zum Startzeitpunkt  der
Messung, so ergibt sich nach Gl. (7) die

gesuchte Partikelmasse m,

m,

(m5+mp) - mg
3-F-1 3 3-F-1 (7)
4-7r2-L3-fA§ 4-7[2-L3-fs2

Fasst man alle Systemeigenschaften des
Federpendels zu einer Systemkonstanten K,
zusammen, so vereinfacht sich Gl. (7) zu:

1 1
m,=K,:| 5—— )
v [fﬁ fsz}
3-E-1
mit: K, =———
" 4.72.D

Fur das Flachentragheitsmoment 7 einer
Kreisflache als Schnittflache durch das
dinnwandige Rohrchen mit dem AuRenradius
R und dem Innenradius r (vgl. Darstellung
oben rechts in Abbildung 2) gilt der
Zusammenhang aus Gl. (9) [8].

I=%-(R4—r4) 9

Damit ergibt sich fur die Systemkonstante K,
des Partikelmasse-Sensors die Berechnungs-
vorschrift aus Gl. (10).

_3-E- (R -r*)

K
0 16-7-I

(10)

Im Gegensatz zu den indirekten Verfahren,
hangt hierdurch die Sensorempfindlichkeit fir
die Bestimmung der Partikelmasse nur von
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Systemeigenschaften des Federpendels und
nicht von den Partikeleigenschaften ab.

Fur das hier beschriebene Federpendelsystem
sind die Materialeigenschaft und die
geometrischen Abmessungen nach Tabelle 1
charakteristisch.

Tab. 1: Typische Zahlenwerte fiir den E-
Modul, Lénge L, AuBenradius R,

Innenradius r und Eigenfrequenz f,,

Bezeichnung Maf}
E = 97-10° N/m?
L 78,00 mm
R 2,25 mm
r 2,70 mm
fu 180 Hz

Durch die Ableitung dm, /df,,von GI. (8)
erhalt man die Empfindlichkeit des Systems:

AmP :_2'K0 '%
Ay Iu

In Analogie zur Empfindlichkeitsangabe einer
Quarz-Mikrowaage nach der Sauerbrey-
Beziehung in Gl. (1) ergibt sich aus GI. (11) die
folgende Empfindlichkeit:

__Su
-2-K,

(11)

Ay Am,, (12)

Im Gegensatz zur quadratischen Abhangigkeit
der Empfindlichkeit von der Eigenfrequenz f,
einer QCM nach der Sauerbrey-Beziehung in
Gl. (1) steigt beim Federpendel nach Gl. (12)
die Empfindlichkeit mit der dritten Potenz.
Aufgrund der im Vergleich zur Quarzmasse
einer QCM hier viel héheren Systemmasse
(Metallréhrchen, Filterhalter und Filterpatrone)
betragt die typische Eigenfrequenz der hier
beschriebenen Anordnung jedoch lediglich ca.
180 Hz, siehe auch letzte Zeile in Tabelle 1.
Werden die Zahlenwerte des Federpendels
nach Tabelle 1 in die Gl. (12) eingesetzt, so
erhalt man eine typische Empfindlichkeit von
ca. 0,039 Hz je 1 mg Partikelmasse in der
Filterpatrone. Eine Partikelmasse von ca.
25,6 mg reduziert damit die Eigenfrequenz des
Federpendels um 1 Hz.

Mit dieser Auslegung ist die Empfindlichkeit
des direktgravimetrischen Messsignals immer
noch ausreichend fur die geschilderte
Messaufgabe. Das vorgestellte System ist
jedoch erheblich robuster als eine
Quarzmikrowaage oder eine TEOM-
Anordnung, was fir einen angestrebten
mobilen Einsatz in rauer Messumgebung auch
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aufgrund der Wirtschaftlichkeit von groRer
Bedeutung ist.

Die folgende  Abbildung 3 zeigt  die
Taupunkttemperatur in Abgasen von
Feststofffeuerungen in  Abhangigkeit vom
verwendeten Brennstoff und dem
Restsauerstoffgehalt [4]. Die hochste
praxisrelevante Taupunkttemperatur betragt
ca. 65°C bei Buchenholz mit einem
Wassergehalt von 43 %.
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Abb. 3:  Abgastaupunkt in Abhdngigkeit vom
Restsauerstoffgehalt im Abgas und
Brennstoffwassergehalt [4].

Damit ~wahrend der Beprobung der
oszillierenden Filterpatrone nicht der Taupunkt
im Messsystem unterschritten und dadurch die
zusatzliche Masse der kondensierenden
Wassertropfchen in der Filterpatrone zu einer
Fehimessung fuhrt, muss das System in kurzer
Zeit Uber diese maximale Taupunkttemperatur
aufgeheizt werden. Die Korrekturfunktion K.,
in GIl. (13) bericksichtigt eine scheinbare
Masse, die durch die Temperaturabhangigkeit
des Sensormaterials verursacht wird. Diese
Funktion wird mit Hilfe einer partikelfreien
Leermessung (m, =0) wahrend eines
Aufheizvorgangs ermittelt und im Messgerat
hinterlegt.

1 1
mp = K() |: __2:|+Kcor(T:f) (13)

2

S Is
mit:
m, = Partikelmasse
K, = Systemkonstante des Resonators
fs = Frequenz bei Start der Messung
fu = Frequenz wahrend der Messung
K., = Temperaturkorrektur
T = Materialtemperatur des Resonators

Dieser neue Partikelmasse-Sensor bildet die
Hauptkomponente in einem kompakten
tragbaren Messsystem  zur  direktgravi-
metrischen quasikontinuierlichen
Staubmessung an Kleinfeuerungsanlagen. Es
enthalt zusatzlich eine geregelte
Absaugpumpe mit einem
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Gasvolumenstromsensor, dessen Signal
wahrend der Probenahmedauer zum
Probenahmevolumen aufintegriert wird. In
Analogie zum SRV nach VDI 2066 wird
ebenfalls die Partikelmasse m, auf das
Probenahmevolumen des Teilstroms bezogen
und somit unmittelbar vor Ort die
Partikelmassenkonzentration ausgegeben. Ein
elektrochemischer  Sauerstoff- und ein
Kohlenmonoxid-Sensor dienen zusatzlich zur
parallelen Abgasanalyse.

Es gibt zwei typische Anwendungsbereiche fir
dieses Messsystem: Zum einen die 30-
mindtige Labormessung von Prifinstituten zur
Entwicklung und Zertifizierung neuer

Feuerungsanlagen und zum anderen die
regelmaRige Uberwachungsmessung tiber 15
Minuten an der Feuerung vor Ort nach der
1. BImSchV.

Abb. 4: Einsatz des mobilen Gesamtsystems
an einem Scheitholzkessel

Die Abbildung 4 zeigt den Einsatz des
vollstandigen Messsystems an einem

typischen Scheitholzkessel. Der
Partikelmasse-Sensor ist in der Bedieneinheit
oben auf dem Stativ integriert. Im

Koffersystem, in Abbildung 4 am Boden
stehend, befinden sich die geregelte
Absaugpumpe und die Sensoren zur
Gasanalyse.

Ergebnisse

Das hier beschriebene Messsystem wurde
vom TUV-Sud auf Genauigkeit und Robustheit
eignungsgepruft und im Bundesanzeiger fur

Uberwachungsmessungen im
Anwendungsbereich der 1.BImSchV
bekanntgegeben. Im Rahmen der

Entwicklungsarbeiten wurde der Grofteil der
Vergleichsmessungen zwischen Doppel-
bestimmungen nach VDI-Richtlinie 2066
Blatt 1 und den Prifmustern an
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unterschiedlichen Feuerstatten am IFK der
Universitat Stuttgart durchgefthrt.
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Abb. 5: Einzelmesswerte der Gesamtstaub-
konzentration flir die zu prifenden
Messgeréte P1, P2 und P3 sowie die
Trendlinie  der  Mittelwerte  der
Gesamtstaubkonzentration lber die
drei zu priifenden Messgeréte bei
den Vergleichsmessungen mit dem
Referenzmessverfahren unter realen
Abgasbedingungen nach [9].

Die Abbildung 5 zeigt die Ergebnisse von
Vergleichsmessungen an realen Feuerungen
zwischen drei identischen Prifmustern des
neuen Verfahrens P1, P2 und P3 und dem
Standardreferenzverfahren nach VDI 2066 aus
der Eignungsprifung. Die nach der Richtlinie
VDI 4206 Blatt 2 maximal zulassigen
Toleranzen sind als dunkle Grenzlinien
eingetragen. Nahezu alle Messwerte liegen
sicher innerhalb dieses Bereiches.

Bei der Eignungsbekanntgabe eines neuen
Verfahrens im Bundesanzeiger sind auch die
jeweiligen Messunsicherheiten mit angegeben.
Im Vergleich zu den indirekten Verfahren zeigt
sich bei dem vorgestellten direktgravi-
metrischen Verfahren eine deutlich geringere
Messunsicherheit Uber den gesamten
Messbereich.

Die Unabhangigkeit der Messqualitat von der
Morphologie, PartikelgréRenverteilung und der
chemischen Zusammensetzung der Partikel
lasst eine hohere Zuverlassigkeit der
Ergebnisse bei zukUnftigen
Forschungsprojekten an bisher nicht
untersuchten Emissionsquellen erwarten.
Meyer, Lauber, Nussbaumer und Burtscher
fuhren in [10] einen scheinbaren Masseanstieg
eines TEOM-Systems bei elektrisch geladenen
Staubpartikeln auf die Wechselwirkung der
Ladung mit der elektrostatischen Anregung
des Quarzglasfederpendels zurlick.
Vergleichsmessungen mit dem hier
vorgestellten Partikelmasse-Sensor an
elektrostatischen Abscheidern (E-Filter) haben
gezeigt, dass keine Abweichungen zum
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Standardreferenzverfahren zu erwarten sind.
Dies liegt zum einen an der fur die
Messaufgabe optimal angepassten geringeren
Storempfindlichkeit und zum anderen an der
elektrischen Leitfahigkeit des metallenen
Schwingrdhrchens, die zur Ableitung
eventueller Partikelladungen fuhrt [4].
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