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1. Einleitung

Aufgrund Thres hohen Wirkungsgrades stellen Dieselverbrennungsprozesse besonders im
Hinblick auf eine Reduzierung der CO,-Emssionen zur Einddmmung des Treibhauseffektes
eine wichtige Energiequelle dar.

Bisherige auBBermotorische Verfahren zur Reduzierung der dabei emittierten Nanopartikeln,
die momentan Einzug in die Serienproduktion halten, basieren ausschlielich auf
Filtrationstechniken in keramischen Monolithen und konnen damit bei zunehmender
Beladung aufgrund des hohen Abgasgegendruckes den Kraftstoffverbrauch um bis zu 5%
erhohen. AuBerdem besteht Verstopfungsgefahr durch Anlagerung von Olaschebestandteilen,
womit sich die Standzeit eines RuBpartikelfilters als kaum akzeptabel fiir den
Nutzfahrzeugsektor mit hohen Laufleistungen erweist.

Macht man sich jedoch die Eigenschaft zunutze, dass die im Dieselabgas enthaltenen
Partikeln i.R. zwischen 30 und 300 nm groB sind, so kann eine signifikante Deposition der
RuBpartikeln mittels eines Temperaturgradienten erfolgen, der die thermophoretische Kraft
entlang des Gradienten hervorruft. Dabei scheiden sich die Partikeln iiber das gesamte
Volumen der thermophoretisch aktiven Depositionsstruktur homogen ab und bieten damit
eine groBe spezifische Oberfldche fiir die heterogene Oxidationsreaktion mit aus den im
Abgas enthaltenen reaktiven gasformigen Spezies NO,, H,O und O.

Zum thermophoretischen Verhalten von RufBpartikelagglomeraten lagen bislang noch keine
detaillierten experimentellen Untersuchungen vor. Deshalb war es ein Ziel, im Rahmen des
Forderprogrammes den thermophoretischen Koeffizienten von fraktal-dhnlichen RufBpartikel-
agglomeraten zu bestimmen. Zudem sollte eine Modellabscheidestruktur in Form eines

hinsichtlich thermischer Abscheidung optimierten Warmeiibertragers entwickelt und auf ihr
Abscheideverhalten hin untersucht werden.

Aus Motorpriifstandsversuchen ist bekannt, dass Thermophorese einen wichtigen Beitrag zur
Abscheidung von RuBpartikeln liefert [1], weshalb die thermophoretische Deposition in
neuentwickelten PM-Kat®-Strukturen genauer beschrieben werden soll. Dazu soll der im
Rahmen des Forderprogrammes ermittelte thermophoretische Koeffizient fiir RuBagglomerate
herangezogen und in ein instationdres Stromungsmodell integriert werden.

2. Thermophorese

Partikeln in einem Temperaturgradientenfeld erfahren StoBe mit Gasmolekiilen
unterschiedlicher kinetischer Energie. Dadurch ergibt sich eine Kraft auf die Partikel zur
kilteren Seite hin, die wie folgt beschrieben werden kann:
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Dabei repriasentieren Ky, den thermophoretischen Koeffizienten, V7 den Temperatur-
gradienten um die Partikel. 14 ist dynamische Viskositit des Gases, T}, die Partikeltemperatur
und p, die Gasdichte.

Fiir den Ubergangsbereich mit Kn ~ 1 (Kn = 24/d,), d.h. Partikeldurchmesser (d,) und mittlere
freie Wegliange des Gases (A) befinden sich im gleichen GroBenbereich, kann Ky, fiir
sphérische Aerosolpartikel wie folgt berechnet werden [2]:
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C. ist der Cunningham Koeffizient, ¢, reprisentiert den Geschwindigkeits-
sprungkoeffizienten, c¢; den Thermischen Slipkoeffizienten und ¢; den Temperatursprung-
koeffizienten. &~ ist das Verhiltnis der thermischen Leitfihigkeiten von Gas ky und Partikeln
kp. Fiir die Berechnungen konnen folgende Werte herangezogen werden: C; = 1 + 2 A/d, x
(1,257 + 0.4 exp(-0,55 dy/A)) [3]; cm = 1,146, cs = 1,147, und ¢, = 2,18 [4].

Wihrend K fiir sphérische Aerosolpartlkeln Verschledenster Materialien in zahlreichen
Experimenten bestimmt wurde, liegen fiir fraktal-dhnliche RuBpartikelagglomerate im Uber-
gangsbereich lediglich Anhaltswerte [1] bzw. komplexe numerische Annidherungen vor [5].
Die im Rahmen dieses Forderprojekts durchgefiihrten Experimente gliedern sich in
Depositionsuntersuchungen an einem neu entwickelten Thermalplattenprizipitator [6] sowie
einem neuartigen Miniaturrohrblindelwirmetiibertrager [7]. Zudem wurde ein numerisches
Strdmungsmodell fiir PM-Kat®-Strukturen entwickelt, mit dem thermophoretische Effekte in
diesen neuartigen Katalysatortragerstrukturen untersucht werden konnen.

3. Experimenteller Aufbau Thermalplattenprazipitator

Abb. 1 zeigt den Léangsschnitt des im Rahmen des Forderprojekts entwickelten
Thermalprizipitators. Er wurde fiir hohe Abscheideraten unter hohen Volumenstréomen und
Temperaturgradienten entwickelt. Die obere Aluminiumplatte wird mit 10 Heizpatronen {iber
einen PID-Regler geheizt. Die untere Edelstahlplatte ist wassergekiihlt, wobei das
Kiihlmedium iiber einen Kryostaten auf = 0,2 K temperiert werden kann. Der Abstand H
zwischen beiden Platten wurde mittels verschieden hohen Silikondichtstreifen eingestellt, die
nur gering thermisch leitend sind, und damit einen iiber das gesamte durchstromte Volumen
konstanten Temperaturgradienten V 7" gewihrleisten. Die Kanalldnge Lc betrdgt 450 mm, die
Kanalbreite » = 23,0 mm. Der Temperaturgradient wurde mittels Variation von H (0,45-1,45
mm) und AT (20-110 K) eingestellt. Die Temperaturen wurden mit 3 NiCrNi-Thermo-
elementen pro Platte ermittelt, sie waren 250 um von der iliberstromten Fliche entfernt
positioniert.
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Abb. 1: Langsschnitt der Einlassseite des Thermalplattenprazipitators.



Der fiir die Thermodepositionsuntersuchungen herangezogene Versuchsaufbau ist in Abb. 2
dargestellt. Das ModellruBaerosol wurde mittels eines Graphitfunkengenerators (PALAS GfG
1000 [8]) erzeugt. Die PartikelgréBenverteilung wurde vor und nach dem Thermalplatten-
préizipitator mittels eines Scanning Mobility Particle Sizers (SMPS) bestimmt. Der
Versuchsaufbau beinhaltet eine sorgfiltige Aerosolkonditionierung, so dass Ladungseffekte
und Thermophoreseverluste bei der Probenahme ausgeschlossen werden konnten [6]. Das
Koagulationsverhalten, Einlaufverluste sowie diffusionsbedingte Verluste wurden im
isothermen Prézipitator experimentell ermittelt und bei der Datenanalyse beriicksichtigt.
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Abb. 2: Versuchsskizze zu den Experimenten am Thermalplattenprézipitator.

Abb. 3 zeigt typische Partikelanzahlgrofenverteilungen, wie sie bei den Experimenten zur

Thermophorese ermittelt wurden.
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Abb. 3: Partikelanzahlgroflenverteilung von GfG-Modellru vor und nach dem Thermalplatten-
prézipitator mit H = 0,45 mm, A7 =70 und 105 K.

Aus jeweils 6 intermittierenden Messungen vor und nach dem Prézipitator wurde die
thermophoretische Abscheideeffizienz &n; je PartikelgroBenklasse i ermittelt. Vor jedem
Experiment wurde der Abscheider gereinigt, um den Einfluss von Rufldepositen auf die
Partikelabscheidung zu minimieren. Abb. 4 zeigt die durch RuBpartikelabscheidung
hervorgerufene dunkle Farbung der unteren Platte.
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Abb. 4: Foto der Einlassseite des Thermalprézipitators nach einem Experiment. Keine sichtbaren

Spuren von Partikelabscheidung auf der geheizten Aluminium platte, deutliche Dunkelfdrbung
der gekiihlten Platte. Reduzierte Partikelabscheidung tiber die Einlauflédnge.

4. Thermophoretisches Verhalten von fraktal-dhnlichen RuBagglomeraten

Im Laufe der Experimente wurde eine Vielzahl an Parametervariationen durchgefiihrt, wovon
exemplarisch die Anzahl gewichtet

gemittelten  Abscheideeffizienzen fiir je 2
Temperaturdifferenzen und Plattenabstéinde in Abb. 5 dargestellt sind.
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Abb. 5: Thermophoretische Abscheideeffizienz &y liber der mittleren Stromungsgeschwindigkeit vy o
Linien repriasentieren Modellrechnungen mit Ky, = 0,55.

Aus den nach PartikelgroBenklassen aufgelosten thermophoretischen Abscheideeffizienzen

&ni ldsst sich bei bekannten Stromungs- und thermischen Randbedingungen der

thermophoretische Koeffizient Ky, ermitteln [6]. Abb. 6 stellt Ky, iiber Kn dar fiir 3
verschiedene Experimente.
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Abb. 6: Ky tlber Kn. Gestrichelte Linie reprdsentiert Waldmann’s Modell; Talbot’s Modell ist
dargestellt fiir £* = 0.0064 (dick), £* = 0.16 (diinn) and £* = 1.0 (gestrichelt).

Zusammengefasst kann festgestellt werden, dass die aufgrund der Agglomeratstruktur
deutlich reduzierte thermische Leitfahigkeit innerhalb einer Partikel fiir groBere RuBpartikeln
(Kn < 1) keine signifikante Reduzierung von Ky, induziert, wie es bei sphirischen Partikeln
beobachtet wird [4].

Somit wirkt Thermophorese quasi partikelgroBenunabhdngig iiber das gesamte in
Dieselprozessen beobachtete PartikelgroBBenspektrum.

5. Thermophoretische Abscheidung im Miniaturrohrbindelwarmeiiber-
trager

In einer weiteren Experimentreihe sollte ein Verfahren entwickelt und erprobt werden,
welches eine kontinuierliche Deposition von Rullpartikeln mittels Thermophorese ermdglicht.
Dazu wurde ein Miniaturrohrbiindelwarmetibertrager entwickelt und umfassend hinsichtlich
der darin mdglichen thermophoretischen Abscheidung untersucht. Abb. 7 zeigt den
Querschnitt, Abb. 8 den Langsschnitt des Warmetiibertragers. Néhere konstruktive Angaben
finden sich in [7].
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Abb. 7: Querschnitt des Miniaturrohrbiindelwérmeiibertragers.
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Abb. 8: Langsschnitt des Miniaturrohrbiindelwérmetibertragers.

Die Modellaerosolsynthese erfolgte dhnlich wie unter 3. beschrieben [7]. Zur Ermittlung eines
reprasentativen Temperaturgradienten wurde die logarithmische mittlere Temperaturdifferenz
ATiogmean berechnet aus den zwei Einlass- und Auslasstemperaturen des im Gegenstrom
betriebenen Warmeiibertragers herangezogen. Die Kiihlluft wurde durch die Rohre gefiihrt,
wiahrend das Modellaerosol sie umstromte.

Gegeniiber dem Thermalplattenprézipitator traten bei den Experimenten zum Wirmeiibertra-
ger deutlich hohere isotherme Partikelabscheidungen auf, welche den geringeren Stromungs-
geschwindigkeiten zugeordnet werden konnen. Somit kann aus diesen Experimenten auf die
Kopplung der verschiedenen Abscheidemechanismen riickgeschlossen werden. Die
gemessene Abscheidung &gy, ldsst sich fiir jede PartikelgroBenklasse i als Uberlagerung der
isothermen Abscheidung &g, mit der thermophoretischen Deposition &p,; beschreiben:

Eiotsi = &iso,i T &hi T fisouth 3)

Dabei représentiert fiom einen Korrekturterm fiir den Mechanismus der Kopplung der
verschiedenen Depositionsmechanismen. Entgegen fritherer Arbeiten auf diesem Gebiet [9]
ergab sich bei den im Rahmen dieses Forderprogramms durchgefiihrten Arbeiten die beste
Ubereinstimmung unter der Annahme unabhingig agierender Depositionsmechanismen, d.h.
fisoth = = &Ehi X Eisoi- Abb. 9 zeigt &oi, &isoi SOWIie daraus flir verschiedene fiso m errechnete & ;.
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Abb. 9: Soui, &iso; Und &n; berechnet aus figom = - &hi X&soi UNd fi = 0 fiir ein Experiment. Die
gestrichelte Linie zeigt & avg flir aUS figoth = - &ni X&isosi-



Die fiir die verschiedenen Experimente ermittelten &p; lassen sich als Funktion der
Betriebsparameter des Miniaturrohrbiindelwirmeiibertragers darstellen (Abb. 10) [7].
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Abb. 9: & ., flir verschiedene Experimente iiber (LpATogmean)/ (Voo T OHChz). Die Linien sind lineare
Fits fiir 5 1 min™ (gepunktet) und 10 I min™ (gestrichelt) Kiihlluftstrom.

Damit konnte gezeigt werden, dass sich in Analogie zu den Experimenten am
Thermalplattenprazipitator [6] fiir einen bestimmten Kiihlluftstrom ein linearer
Zusammenhang zwischen (LA Tiog mean)/ (Voo T oHchz) und &, ergibt, was den experimentellen
Aufwand zur Vorhersage der thermophoretischen Partikelabscheidung in derartigen
Wiérmeltibertragern deutlich vereinfacht.

Fir eine zuverldssige Abscheidung von DieselruBBpartikeln sind der vollstindigen
thermophoretischen Deposition aufgrund der relativ geringen Abgastemperaturen von i.R.
weniger als 300 °C sowie den hohen Stromungsgeschwindigkeiten Grenzen gesetzt. Die
Deposition der Partikeln erfolgt an den kilteren Stellen des Abscheidesystems, so dass unter
den dort vorherrschenden Bedingungen keine kontinuierliche Oxidation und Gasifizierung der
RuBdeposite moglich ist [10].

Im weiteren fokussierte die Arbeit auf den Beitrag von Thermophorese zur Partikeldeposition
im Betrieb eines Katalysatorsystems zur RuBlpartikelabscheidung.

6. Thermophorese im PM-Kat® im transienten Betrieb

Im Rahmen dieses Forderprojekts wird die Thermophorese bei Dieselprozessen im Hinblick
auf ihren Beitrag zur Gesamtabscheidung untersucht. Experimentelle Ergebnisse zur
isothermen RuBpartikelabscheidung sowie der Oxidationskinetik des abgeschiedenen Ruf3es
unter abgasrelevanten Bedingungen an neu entwickelten Katalysatortragerstrukturen liegen
bereits vor [11]. Dazu wurden mittels Modellrul Depositionsuntersuchungen mit
anschlieBenden REM-Aufnahmen durchgefiihrt und diese Stromungsbedingungen anhand
eines Stromungsmodells der Katalysatortragerstruktur basierend auf der kommerziellen CFD-
Software CFX 5.6 nachgebildet. Die isotherme Partikeldeposition konnte mittels einer
Lagrange’schen Vorgehensweise (Partikeltrajektorien) bereits gut mit den auf REM-
Aufnahmen ersichtlichen Abscheidemustern in Einklang gebracht werden. Ein Euler/Euler-
Verfahren befindet sich derzeit in Entwicklung [12].

Bei umfangreichen Untersuchungen zum Abscheideverhalten der PM-Kat®-Strukturen am
Nfz-Motorenpriifstand zeigte sich, dass die Abscheideeffizienz wéhrend des transienten
Priifzyklus (ETC) um etwa 15-50 % hoher war als wéhrend des stationdren Priifzyklus (ESC)



[13]. Abb. 10 zeigt die Nfz-RuBBemission und den Verlauf der Abgastemperatur wihrend des
ETC. Bei Lastwechseln gehen RuBlemissionspeaks mit einer Erhdhung der Abgastemperatur
einher, so dass sich zeitlich variierende Temperaturgradienten in der Struktur etablieren,
welche eine thermophoretische Deposition der RuB3partikeln bewirken.
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Abb.10: Massenbezogener Trenngrad E3, Abgastemperatur vor dem Partikelkatalysator sowie
RuBrohemission wéhrend eines ETC-Tests am Nfz-Motorenpriifstand.

Im Rahmen dieser Arbeit galt es, den thermophoretischen FEinfluss auf die
Partikelabscheidung zu ermitteln. Deshalb wurde ein einfaches Modell laminar durchstromter
Rohre, welche dicht gepackt aneinander liegen, herangezogen, um daran das Autheizverhalten
der Katalysatorstrukturen bei Lastwechseln abzubilden [14].

Abb. 11 zeigt den zeitlichen Verlauf der Katalysatorwandtemperatur 7y, an verschiedenen
axialen Positionen im System fiir Eintrittstemperaturen 73, = 600 K (a und b) bzw. 700 (c und
d) sowie RG = 58.720 h' (a und ¢) bzw. 117.440 h' (b und d). Fiir geringe
Stromungsgeschwindigkeiten ergibt sich ein homogener Temperaturverlauf in der Struktur
erst nach ~ 35 s, bei den hoheren bereits nach ~ 25 s. Fiir das Abgassystem vor dem
Partikelkatalysator wurden Zeitintervalle von 5-10 s bis zum Erreichen einer konstanten
Abgastemperatur beobachtet (Abb. 10). Das Abscheidersystem weist eine relativ hohe
thermische Masse von ~ 750 g I auf, so dass damit die hoheren berechneten Zeiten bis zum
Autheizen des Systems erkldrt werden koénnen.

Diese zeitlichen Temperaturverldufe wurden im weiteren herangezogen, um zusammen mit
dem zuvor bestimmten Ky von fraktal-dhnlichen RuBpartikelagglomeraten die
thermophoretische Deposition von RuBpartikeln wéhrend dieser Aufheizphase der
Abscheiderstruktur abzuschétzen. Dazu wurde gemil3 den Vorschligen von Houssiadas und
Drossinos [15] die Losung von Nishio et al. [16] appliziert, welche auch die bei laminaren
Stromungen beobachtete thermophoretische Deposition gut wiedergab [12]:
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Abb.11: Berechneter zeitlicher Verlauf der Wandtemperatur 7, einer 152 mm langen Partikelkataly-

satorstruktur fiir Eintrittstemperaturen 73, = 600 K (a und b) bzw. 700 (c und d) sowie RG =
58.720 h' (a und c) bzw. 117.440 h™' (b und d) an verschiedenen axialen Positionen.
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Abb.12: Berechneter zeitlicher Verlauf des thermophoretischen Trenngrades Ew in der 152 mm langen
Modellstruktur fiir die in Abb. 11 dargestellten Verldufe der Strukturtemperatur.

Dabei wird jeweils fiir ein Zeitintervall A7 von einem stationdren Geschwindigkeits- und
Temperaturverlauf ausgegangen. Die berechneten thermophoretischen Abscheideeffizienzen
der 40 einzelnen Strukturabschnitte werden gemaB3 Gl. (2.41) gekoppelt, so dass sich daraus
der zeitliche Verlauf des thermophoretischen Trenngrades Ey, flir die in Abb. 11 dargestellten
Temperaturverldufe ergibt (Abb. 12).



Fiir hohere Eintrittstemperaturen 7, = 700 K zeigt sich eine anfangliche thermophoretische
Abscheidung von ~ 11 %, welche fiir hohere RG schneller abnimmt als fiir geringere, da sich
in diesem Fall die Abscheiderstruktur schneller autheizt (Abb. 12 ¢ und d). Fiir geringere
Eintrittstemperaturen ergibt sich eine maximale thermophoretische Abscheidung von ~ 6 %,
welche je nach Stromungsgeschwindigkeit entsprechend der Autheizgeschwindigkeit der
Struktur (Abb. 12 a und b) abnimmt.

Dieser thermophoretische Beitrag zur Partikeldeposition kann nun in ein phinomenologisches
Modell integriert werden, um fiir ein Nfz-Partikelkatalysatorsystem die iiberlagerten Prozesse
der Partikeldeposition und —oxidation zu berechnen [17].

7. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen des geforderten Projekts wurden experimentelle Untersuchungen zum Verhalten
von RuBpartikelagglomeraten in Temperaturgradientenfeldern durchgefiihrt. Dazu wurde zum
einen ein Plattenthermalprézipitator entwickelt und gebaut, mit dem eine signifikante
thermophoretische Abscheidung selbst bei hohen Stromungsgeschwindigkeiten ermoglicht
wird. Aus den ermittelten Abscheideraten konnte der thermophoretische Koeffzient errechnet
werden, welcher im Gegensatz zu sphérischen Aerosolpartikeln fiir  groBere
RuBpartikelagglomerate im Ubergangsbereich nahezu unabhingig vom Partikeldurchmesser
ist.

Um das Verfahren der kontinuierlichen thermophoretischen Deposition mit minimalem
zusitzlichen Energieaufwand zu untersuchen, wurde ein Minaturrohrbiindelwarmeiibertrager
entwickelt und gefertigt, mittels dessen umfangreiche Parameterstudien zur
thermophoretischen Abscheidung durchgefiihrt wurden. Es wurde ein Kopplungs-
mechanismus zwischen isothermer und thermophoretischer Abscheiderate ermittelt. Dariiber
hinaus konnte aufgezeigt werden, dass sich fiir den Wairmeiibertrager eine lineare
Abhingigkeit zwischen bestimmenden Parametern und thermophoretischer Abscheide-
effizienz ergibt. Fiir Dieselprozesse ist eine Partikelabreinigung basierend auf Thermophorese
allein nur schwer zu bewerkstelligen.

Fir die neu entwickelten Partikelkatalysatortragerstrukturen wurde ein CFD-Modell
entwickelt, welches fiir isotherme Betriebsbedingungen eine gute Ubereinstimmung zwischen
experimentell ermittelten Depositionsraten und -orten sowie den berechneten ergibt.
Basierend auf den im Rahmen dieses Forderprojekts bestimmten thermophoretischen
Koeffizienten fiir fraktal-dhnliche RuBpartikelagglomerate wurde das Modell um einen Term
fiir den Einfluss der Thermophorese auf die Partikeldeposition erweitert. Damit konnte der
Beitrag von Thermophorese zur Partikeldeposition in transienten Betriebszyklen analysiert
und die verstarkte Partikelabscheidung gegeniiber stationidren Testzyklen erklart werden.
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