DOI 10.5162/sensoren2016/3.2.1

Abschlussbericht zum DBU-Projekt: ,,Feinstaubsensor zur
Schadstoffminderung in einer Regelung des
Abbrandverhaltens biogener Festbrennstoffe*

Thorsten Wagner!, Alexander Weil32, Sabrina Eichenauer?, Ernst A. Stadlbauer® Claus-Dieter Kohl?
" Universitat Paderborn, Warburger StraBe 100, D-33098 Paderborn,
Tel.-Nr.: +49 5251 60 2486, thorsten.wagner@upb.de
2 Institut fir Angewandte Physik, JLU Gie8en, Heinrich-Buff-Ring 16, D-35392 Giel3en,
Tel.: +49 641 9933483, claus-dieter.kohl@ap.physik.uni-giessen.de
3 Zentrum fiir Energie- und Umweltsystemtechnik, THM Mittelhessen, Wiesenstr. 14 D-35390 Giel3en,
Tel.: +49 641 3092461, ernst.a.stadlbauer@zeuus.thm.de

Zusammenfassung

Das durch den Klimawandel verstarkte Interesse an CO:z-neutralen Energietragern flhrt zu einer
zunehmenden Nutzung holzbeschickter Kleinfeuerungsanlagen (KFA). Der Beitrag der meist ungeregelt
ablaufenden Verbrennungsprozesse zur Luftschadstoffbelastung, vor allem durch Feinstaub, ist
Uberproportional hoch. Im Folgenden werden Ansatze vorgestellt, welche Mdglichkeiten insbesondere
im Bereich der Regelung solcher Anlagen bestehen, um eine Emissionsminderung herbeizufiihren.
Insbesondere wird auf das im Rahmen des Projektes erstellte Funktionsmuster zur kontinuierlichen
Messung des Feinstaubs hauslicher Holzfeuerungsanlagen auf Basis eines elektrischen Verfahrens

(Impedanzmessung) eingegangen.
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Einleitung

Das durch den Klimawandel verstarkte
Interesse COz-neutraler Energietrager fuhrt zu
einer zunehmenden Nutzung holzbeschickter
Kleinfeuerungsanlagen (KFA). Neben der
besseren CO2-Billanz im Vergleich zu anderen
Energietragern wie Ol oder Gas ist Holz auch
kostenmaRig selbst nach dem drastischen
Preisverfall fir Heizdl in 2015 (Heizdl: ca. 5,3
Cent/kWh [1]; Scheitholz: ca. 5,83 Cent/kWh
[2]) konkurrenzfahig. Die Nutzung des
Brennstoffes Holz zeigt sich auch in der
Entwicklung der Zahl der in Deutschland
vorhandenen Anlagen (siehe Abb.1). Bereits
2005 stellten sie bereits mehr als 40% (14 Mio.
Anlagen [3]) der kleinen und mittleren
Feuerungsanlagen. Neben dem positiven Effekt
der Einsparung von CO: besitzen viele der
bestehenden Anlagen jedoch auch einige
Nachteile. Die Mdglichkeiten zur Einstellung der
richtigen Stochiometrie im Verbrennungs-
prozess (typischerweise unterstdchiometrische
Verbrennung) sind bei privaten und klein-
gewerblichen Anlagen wie den typischerweise
eingesetzten Scheitholzvergaser mit
kombinierter Vergasungs- und Verbrennungs-
zone bauartbedingt begrenzt; insbesondere da
dort keine geeigneten Messgroflen erfasst
werden. Die Folge ist eine erhdhte Produktion

an Stickoxiden, Rul}, Teer (organische
Kondensate) sowie polyzyklischer aromatischer
Kohlenwasserstoffe ~ (PAK). Neben den
gasférmigen Emissionen stellen im speziellen
die Feinstdube  dabei ein erhohtes
gesundheitliches Risiko fiir Mensch und Umwelt
dar.

Anzahl (36,5 Mio.) Partikelemissionen (24,8 kt)

Brenn-

Heizo gase
Kohle 4%\ 0%
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Abb.. 1: Kleinfeuerungsanlagen in Haushalten
und Gewerbe, Handel, Dienst-
leistungen sowie Partikelemissionen
in Deutschland (2005) [3].

Auf Basis ihrer gréRenabhangigen Wirksamkeit
findet eine Klassifizierung nach Abscheide-
verhalten im menschlichen Korper statt.
Teilchen der Klasse PM10 (Partikel d< 10um)
gelangen bis in die Nasenhdhle. Teilchen der
Klasse PM2,5 (Partikel < 2,5um) dringen bis in
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die Bronchien und Lungenbldschen und
ultrafeine Staube (< 0,1 um) sogar bis in das
Lungengewebe und den Blutkreislauf vor. Die
Schaden je nach GroRe und Eindringtiefe
kénnen von Schleimhautreizungen bis zu
lokalen Entzindungen der Lungenblaschen
reichen. Bei dieser Klassifizierung wird die
chemische Identitdt der Partikel allerdings
vernachlassigt. Diese ist jedoch nach aktueller
Meinung fur die Einschatzung der Toxizitat
mindestens ebenso relevant wie die GroRe der
Partikel. Eine grobe Einteilung kann dabei in
Uberwiegend aus Kohlenstoff bestehenden Ruf®
(black carbon, BC), mineralische Salze und
kondensierbare  organische Verbindungen
(COC, auch als Teer bezeichnet) erfolgen.
Neben diesen primaren, d.h. direkt bei der
Verbrennung entstehenden Aerosolen, kénnen
auch sekundare organische Aerosole aus den
flichtigen organischen Verbindungen (VOCs),
Ammoniak, Kohlenmonoxid sowie Stickoxiden
entstehen [4].

Eine Modglichkeit, der Entstehung von Fein-
staub entgegenzuwirken, ist eine Trennung der
Zonen zur Gaserzeugung und Verbrennung
durch eine Reduktionszone. Dies erlaubt
prinzipiell den Eingriff in den Prozess durch eine
Regelung zur Optimierung der Abbrand-
bedingungen. Dazu werden jedoch geeignete
Messglieder in Form von Sensoren im
speziellen fur die Feinstaubkomponenten
bendtigt, die unter den sehr rauen Bedingungen
arbeiten. Inhalt des vorgestellten
Projektvorhabens war die Entwicklung und
Erprobung von Komponenten eines
Funktionsmusters fiir eine kontinuierliche in-situ
Feinstaubmessung von Kleinfeuerungs-
anlagen. Ziel ist, die Fehleranfalligkeit im
Zusammenwirken von Brennstoff, Feuerstatte
und Nutzer durch Integration neuartiger
Sensortechnik zur Kontrolle und Steuerung des
Abbrand-verhaltens zu  minimieren. Im
vorgestellten Projekt wurde ein
Funktionsmuster zur kontinuierlichen Messung
des Feinstaubs hauslicher Holzfeuerungs-
anlagen auf Basis eines elektrischen
Verfahrens (Impedanz-messung) erstellt und
optimiert.

Partikelbildung Holzverbrennung

In der Literatur sind finf Hauptpfade zur
Partikelbildung bei der Holzverbrennung
beschrieben [5]. Zentral ist dabei die
Verdampfung der anorganischen Holzinhalts-
stoffe (Metallkationen wie K, Na, Ca, Mg,
Schwermetalle, Ammoniak) und Anionen
(Chlorid, Sulfat) begleitet vom Mitrei3en von
Partikeln aus der Asche, Neubildung und
Umlagerung in Gasphasenreaktionen und bei
Kondensationsprozessen (z.B. CaO, SiO,
AlOs; KCI, K2SO4, NaCl, NH4Cl). Darlber
hinaus  entstehen bei  unvollstdndigem
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Ausbrand in-situ niedermolekulare kohlenstoff-
haltige ~ Verbindungen als Fragmente
pyrolytischer ~ Prozesse  von  Cellulose,
Hemicellulose und Lignin. Diese Stoffgruppen
stellen die makromolekularen Hauptbestand-
teile holzartiger Materialien dar [6]. Unter diesen
organischen Abbauprodukten ist Zersetzungs-
produkten wie z.B. Rull und insbesondere
kondensierten aromatischen Ringsystemen,
den sogenannten polyzyklischen aromatischen
Kohlenwasser-stoffen (PAK), verstarkte
Aufmerksamkeit zu widmen. Angelagert an
mineralische Komponenten oder elementaren
Kohlenstoff (elemental carbon, EC) im
Submikrobereich pragt diese Stoffklasse im
besonderen Malle das Toxizitatspotential von
Partikelemissionen aus hauslicher
Holzfeuerung [7]. Analytisch werden PAK bei
der Bestimmung des Summenparameters
Organic Carbon (organischer Kohlenstoff, OC)
mit erfasst. Hingegen ermdglicht eine
Einzelanalyse eine stoffbezogene Risiko-
bewertung.

Spezifische = Wechselwirkungen  einzelner
Inhaltsstoffe und Dosis-Wirkungs-Beziehungen
sind heute noch Gegenstand intensiver
weltweiter Forschung [8,9]. Fest steht, dass das
Gefahrdungspotenzial neben der GréRenklasse
(GK < 1 ym) und Konzentration vor allem durch
die chemische Natur gepragt wird.

Das Gesundheitsrisiko der verschiedenen
Gruppen von Inhaltsstoffen der Feinstaub-
emissionen aus Biomassefeuerungen steigt
von anorganischen Salzen (mg/Nm3) (ber
organischen Kohlenstoff, elementaren
Kohlenstoff jeweils in mg/Nm3, hin zu den
besonders kritischen polyzyklischen
aromatischen  Kohlenwasserstoffen, PAK
(ng/Nm3) an [10,11].

Eine ideale Sensorik sollte also neben der
GroRenverteilung am besten auch eine
Klassifizierung der Partikel hinsichtlich der
chemischen Zusammensetzung erlauben.

Sensorik

B | 1=

Abb.. 2: Messanordnung zur Beladung der

Sensorsubstrate (inset) und
gleichzeitiger Partikelmessung mit
Referenzgeréten.
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Im Gegensatz zu Grol¥feuerungsanlagen oder
der Steuerung von Verbrennungsmotoren
(Lambdasonde), ist eine kontinuierliche
Sensorik in  holzbefeuerten KFA kaum
verbreitet. Wenn vorhanden, handelt es sich
hauptsachlich um temperatursensitive
Elemente zur Leistungsregelung. Entweder
steuern diese mechanisch (Bimetall,
Thermostat) die Zuluft oder sie regulieren die
Brennstoffmenge in modernen Holzpellet-
anlagen. Neben einer Messung der
Kesseltemperatur bei wasserfihrenden
Systemen kénnen auch Thermoelemente im
Bereich des Brennraums genutzt werden. Eher
selten werden Lambdasonden eingesetzt, um
die Verbrennungsluftzufuhr zu steuern. Die im
Wesentlichen an KFA genutzte Messtechnik
bezieht sich auf die gesetzlich
vorgeschriebenen regelmafligen Messungen
zur Uberwachung der Grenzwerteinhaltung. Im
Gegensatz zu kontinuierlichen Messungen
kann durch diese Stichproben jedoch keine
Regelung der Verbrennung erfolgen, sondern
lediglich  grobe Falscheinstellungen und
Defekte aufgespurt werden (z.B.
Undichtigkeiten etc.). Dabei werden durch den
Schornsteinfeger neben Staub und CO, auch
die Temperatur, der Sauerstoffgehalt und die
Druckdifferenz zur Bewertung des Betriebs-
zustandes in einer 15-mindtigen Messung
festgestellt. Zu den verwendeten
Messverfahren bei der Staubmessung zahlen
optische (Streulicht, Photoemission),
elektrostatische und vor allem gravimetrische
Verfahren. Letztere sind im einfachsten Fall
Filterhilsen, die nach der Probenahme
gewogen werden, oder  kontinuierlich
anzeigende  Wiegeverfahren, wie  z.B.
Quarzmikroschwinger oder makroskopische
Schwingelemente. Die gasférmigen
MessgroRen (CO, Oz, NOx) werden bei allen
gangigen Geraten mit Hilfe von
elektrochemischen Zellen ermittelt. Die
Temperaturmessung erfolgt mit Thermo-
elementen (Typ K).Die fir die Messung nach 1.
BImSchV zugelassenen Gerate weisen bzgl.
des Staubgehalts unabhéngig von ihrem
Messprinzip eine hohe Messungenauigkeit von
30 % bis 50 % [12] auf.

Um Sensorik zur Regelung der
Betriebsparameter in KFA einsetzen zu kdnnen,
muss das Messverfahren zum einen
kontinuierlich arbeiten und zum anderen durch
die technische Umsetzung den rauen
Umgebungs-bedingungen in der
Feuerungsanlage bzw. der Abluftrohre
standhalten. Im Gegensatz zur Erkennung z.B.
eines Filterschadens im KFZ (relevante Zeit:
Stunden, Tage), muss ein Sensor zur Regelung
einer Holzverbrennung auf der Zeitskala
unterhalb einer Minute arbeiten. Eine schnelle
Reaktion und die  Detektion kleiner
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Staubmengen sind daher notwendig. Dazu
wurde im Projekt eine kapazitive Auswertung
des Sensors genutzt. Auf und zwischen den
Elektroden abgeschiedene Partikel flihren
dabei auf Grund ihrer von Luft verschiedenen
Permitivitat zu einer messbaren Anderung der
Kapazitdt, noch bevor ein leitfahiger Pfad
entsteht. Wahrend bei resistiver Messung - eine
gleichmaRige Bedeckung mit hinreichend
kleinen  Staubpartikeln  vorausgesetzt -
Elektroden-abstand und -gréfRRe prinzipiell keine
Rolle spielen, haben sie bei kapazitiven
Verfahren einen starken Einfluss auf
Grundkapazitat  und Sensitivitat. Eine
Anpassung der Struktur bietet also die
Moglichkeit, den Sensor auf eine spezielle
Anwendung hin weiter zu optimieren.

Impedanzmessungen

Der vorliegende Ansatz zur in-situ Bestimmung
des Feinstaubs verwendet ein keramisches
Sensorsubstrat mit Elektroden in
Interdigitalstruktur und integrierter Heizung.
Dieses Substrat wurde mit Hilfe eines speziell
konstruierten Sensortragers im Abgasstrom
positioniert (siehe Abb.2). Obwohl diese
Methode prinzipiell in-situ durchgefiihrt werden
kann, wurde im Rahmen des Projektes jedoch
zunachst die ex-situ Charakterisierung gewahlt,
um im ersten Schritt etwaige Quereinfliisse zu
minimieren und ein prinzipielles Verstandnis fur
das Sensorverhalten zu entwickeln. Im zweiten
Schritt  kénnen  dann  Verfahren  zur
Kompensation dieser Einflisse integriert
werden. Nach vorher festgelegter
Depositionszeit wurden die Substrate deshalb
aus dem Abgasstrom entnommen und in einer
eigens entworfenen Messkammer (siehe
Abb.3) charakterisiert. Die Messkammer
ermoglicht die Messung in definierter
Atmosphare und schirmt die Sensoren
zusatzlich gegen elektromagnetische Storfelder
ab. Ein Gas-Mischsystem erzeugt fur die
Messungen konstante Bedingungen in der
Messkammer.

Abb.. 3: Messkammer mit abgenommener
Schirmung und gedffnetem
Sensorraum (links) und in einem
CAD-Schnitt (rechts).

Die eigentliche Messung erfolgte mit einem
Solartron SI1260 Impedanz-spektrometer und
einem Transimpedanz-verstarker (Chelsea
Dielectric  Interface) zur  Messbereichs-
erweiterung. Die Amplitude der verwendeten
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anregenden Sinusspannung betrug 500 mV.
Der Staub lagert sich wahrend der Deposition
zwischen den Elektroden ab, wo seine
dielektrischen  Eigenschaften zu  einer
messbaren Kapazitatsanderung der Elektroden
fuhren. Nach einer Messung wird durch
Anlegen einer Heizspannung das
Sensorsubstrat aufgeheizt und somit frei-
gebrannt. Der Energieeintrag wahrend dieser
Freibrennphase liefert zusatzliche Messdaten,
die  prinzipiell Rilckschlisse auf die
Zusammensetzung des Staubes zulassen
sollten (Inhalt weiterer Untersuchungen). Somit
stehen auf nur einem Sensor zwei voneinander
unabhangige Messgrofien zur Verfuigung.
Dadurch lasst sich unter Einbeziehung
angepasster Auswertealgorithmen die
Staubbelastung  sicherer und  genauer
bestimmen. Die Ermittlung des Staubgehalts
erfolgt aus dem kapazitiven Anteil der
Impedanz. Die Kapazitat der Sensoren wurde
jeweils einzeln im Neuzustand vermessen, da
es zu geringen herstellungsbedingten
Variationen der Leerkapazitat (CO) kommen
kann.

Die Berechnung der Kapazitat erfolgte nach
folgender Formel (1):

—Im(2)
w(Re(2)? + Im(2)?)

Re(C) =

Dieses Vorgehen erlaubt eine Betrachtung der
Kapazitat Uber den gesamten
gemessenen Frequenzbereich und wirde im
idealisierten Fall ein frequenzunabhangiges
Verhalten liefern.

Auf Basis von Voruntersuchungen wurde fir
Vergleichsmessungen eine Messfrequenz von
1,6*10* Hz ausgewanhlt.

Wiederholende Messungen zu verschiedenen
Zeiten zeigten Abweichungen von nur 0,02 %.
Variationen der Feuchte im relevanten Bereich
zwischen 0 % und 30 % r.h. ergeben
Signalunterschiede von 0,03 %.

Ergebnisse

Im Folgenden sind exemplarisch die
Ergebnisse einer Messreihe im Betrieb einer
Testanlage mit Holzpellets (siehe Abb.4) im
Vergleich mit einem Referenzgerat gezeigt.
Weitere Messreihen und eine ausfihrlicherer
Diskussion finden sich im Abschlussbericht des
Projektes [13]. Fur die im Folgenden gezeigten
Messpunkte wurden jeweils 2 nominell
identische Sensoren sowie das Referenzgerat
(Wohler SM96, zugelassen nach 1.BImSchV)
verwendet. Die Platzierung der zwei gleichen
Sensoren erfolgte unmittelbar nebeneinander
auf dem Sensortrager. Damit sollte die Mess-
unsicherheit des Systems bestimmt werden.
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Abb. 4:  Prototyp einer Kleinfeuerungsanlage
der Fa. Strohal; Experimentelle
Anordnung mit variablen Einsétzen.

Die Abbildung 5 zeigt die Sensorreaktion von 6
aufeinanderfolgenden Messungen (Beladung je
15 Minuten), wobei die Werte der
Impedanzsensoren gemittelt wurden und ihre
jeweilige  Abweichung voneinander als
Fehlerbalken angegeben ist. Die
durchschnittliche Abweichung betragt 30 % der
Signalhéhe, die maximale Abweichung betragt
66 % (Messung #1). Die Korrelation der Daten
mit dem Referenzgerat ist deutlich zu erkennen.
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Abb. 5: Messreihe bei Fa. Strohal mit
firmeneigenem Prototyp: Vergleich
der  Kapazitdtsédnderung  zweier
gleichartiger Sensoren (angegeben
als Mittelwert mit Fehlerbalken fiir die
Abweichung) mit den Ergebnissen
des Referenzgeradtes Wohler SM96.

Wie die Referenzmessung zeigt, liegt die
Staubkonzentrationen dieser Versuchsreihe
relativ. hoch und durchweg Uber den
Grenzwerten. Auf dem Substrat wird so viel
Material abgeschieden, dass die Perkolations-
schwelle bereits U(berschritten wird. Eine

18. GMA/ITG-Fachtagung Sensoren und Messsysteme 2016 171



wesentliche Verkirzung der Messzeit ist somit
moglich und ware im Sinne einer
Regelungstechnik auch  notwendig. Die
Sensoren konnten jeweils durch Freibrennen
regeneriert werden. Weiterhin konnte im Verlauf
des Projektes gezeigt werden, dass auch
geringere  Massendepositionen mit einer
Sensorreaktion von nur 0,2 % noch klar vom
Rauschen trennbar sind.

Ausblick

In dem abgeschlossenen Projekt konnte unter
anderem die prinzipielle Funktion eines
impedanzbasierten Ansatzes zur Messung von
Partikelkonzentrationen im Gasstrom gezeigt
werden. Die erzielten Resultate lassen darauf
schlieen, dass fir eine Regelung notwendige
Messzeiten erreichbar sind. Zukinftig muss
allerdings noch die Notwendigkeit der
Kompensation bezuglich variabler Temperatur,
veranderlichem Druck bzw. unterschiedlicher
Starke des Abgasstromes wahrend der
verschiedenen Abbrandphasen naher
untersucht werden.

Weiterhin kénnen zusatzliche Signale, die bei
der Messung anfallen, zur genaueren
Bestimmung der chemischen Natur der Partikel
herangezogen werden, z.B. die
unterschiedlichen Leistung beim Freibrennen
der Sensorsubstrate.

AbschlieRend muss aulerdem eine
Ubertragung der Kapazitatsmessung vom
Labormalistab auf eine kompakte und
kostengulinstigere Elektronik stattfinden.
Weiteres Optimierungspotential besteht zudem
im Aufbau des verwendeten Substrats.
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