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Kurzfassung

Diese Arbeit behandelt drei unabhéngige Themengebiete, die sich alle mit Modellaerosolen
befassen, die fur die Simulation realer Aerosole mit definierten Eigenschaften (z.B. Duschaerosol,
Dieselabgas) verwendet wurden. Partikel mit der GroRRe, den Oberflacheneigenschaften und der
Flichtigkeit von Dieselabgaspartikeln wurden dazu verwendet, die Messmethode, die in der
Europaischen Union zur Bestimmung der Partikelanzahl in Dieselabgas vorgeschrieben ist, auf
Schwéchen und Probleme zu untersuchen. In den EU-Richtlinien ist festgelegt, dass ein Volatile
Particle Remover (VPR) und ein Kondensationskernzéahler (CPC) fur die Abtrennung fliichtiger
Partikel aus dem Abgas und die Z&hlung der tbriggebliebenen festen Partikel genutzt werden
sollen. Fur kommerziell erhéltliche CPCs wurde untersucht, ob diese fliichtige und feste Partikel
mit einer unterschiedlichen Effizienz detektieren. Dabei wurde herausgefunden, dass fliichtige
Schwefelsaure- und Tetrakontanpartikel mit einer Effizienz detektiert werden, die im Vergleich zu
Graphitfunkenruf3partikeln 31 % hoher beziehungsweise 40 % niedriger ist. Theoretische
Abschéatzungen ergaben, dass die Empfindlichkeit des CPCs fiir die Partikeloberflache zu Fehlern
bei der Bestimmung der Anzahl fester Partikel in Dieselabgas fuhren kann. Daraus kann
geschlussfolgert werden, dass eine vollstandige Abtrennung flichtiger Partikel mittels VPR
unabdingbar ist. Um zu untersuchen, ob eine vollstandige Abtrennung mdglich ist, wurden zwei
VPRs mit unterschiedlichem Funktionsprinzip konstruiert und mittels flichtiger Modellaerosole
getestet. Dabei wurden die fliichtigen Partikel in Konzentrationen eingesetzt, die htéher waren,
als die in realem Abgas. Mit beiden VPRs konnten mehr als 99 % der Partikel entfernt werden.
Leider lasst sich dieses Ergebnis nicht auf die Vielzahl kommerziell erhaltlicher VPRs Ubertragen,
da Parameter wie Geratedimensionen und Temperaturen, die fir die Abtrennungseffizienz
wichtig sind, variieren kdnnen. Umfangreiche Untersuchungen sind notwendig, um zu evaluieren,
ob eine gesetzliche Regelung dieser Parameter zu einer Optimierung der Abtrennungsleistung
des VPR fiihren kénnte und ob dadurch eine fehlerfreie Bestimmung der Anzahl fester
Dieselabgaspartikel ermoéglicht werden kénnte.

Eine weitere Aufgabe dieser Dissertation war die Konstruktion eines experimentellen Aufbaus,
um Duschaerosole, die gesundheitsgefahrliche Bakterien wie Legionellen enthalten, herzustellen
und sicher zu handhaben. In der Literatur wurden bisher nur Fallstudien und theoretische
Berechnungen fir eine Abschatzung von Gesundheitsrisiken, die von Duschaerosolen ausgehen
kénnen, verwendet. Der Kkonstruierte experimentelle Aufbau bestand aus einer
Bioaerosolkammer aus Edelstahl mit einem Volumen von 270 L und einem Duschkopf, der fir
die Aerosolherstellung genutzt wurde. Die Bioaerosolkammer wurde in eine
Biosicherheitskammer integriert, um Laborpersonal und Duschaerosol durch eine doppelwandige
Barriere zu trennen und eine Vermischung von Aerosol und Laboratmosphére zu verhindern. Um
zu uberpriifen, ob die Aerosole, die in der Bioaerosolkammer hergestellt wurden, mit denen in

realgroBen Duschkabinen vergleichbar waren, wurden Tests mit Leitungswasser und



ungefahrlichen Escherichia coli durchgefiihrt. So wurde herausgefunden, dass die Aerosole in
realgrofRen Duschkabinen sowie der Bioaerosolkammer in Bezug auf die relative Luftfeuchte, die
Wasser-/Lufttemperatur, die PartikelgréRenverteilung sowie das Verhaltnis von Bakterien in
Wasser und Aerosol vergleichbar waren. Daraus kann geschlussfolgert werden, dass der
konstruierte experimentelle Aufbau fir eine kontrollierte Herstellung und systematische Analyse
von Duschaerosolen verwendet werden und zu einer verbesserten Risikoanalyse beitragen kann.
Das dritte Thema dieser Arbeit beinhaltete experimentelle Untersuchungen dazu, ob
Diffusiophorese (gerichtete Diffusion von Partikeln in einem Konzentrationsgradienten) sich als
Mechanismus fur Partikelsammlung und -anreicherung eignet. Fur die Experimente wurde ein
diffusiophoretischer Abscheider konstruiert und mit Modellaerosolen im Nanometerbereich
evaluiert. Verwendet wurden dabei Graphitfunkenruf3- und Uraninpartikel suspendiert in einer
Mischung aus Kohlenstoffdioxid (CO-) und Luft. Im diffusiophoretischen Abscheider wurde das
Aerosol Uber die Oberflache einer konzentrierten Natronlauge (NaOH) geleitet. CO2-Molekiile
diffundierten vom Aerosolstrom in Richtung der Natronlauge und wurden dort durch Reaktion mit
der Natronlauge irreversibel gebunden. Auf ihrem Weg zur Natronlauge kreuzten die
CO2-Molekiile den Aerosolstrom, stieRen mit Aerosolpartikeln zusammen und bewegten die
Partikel in Richtung der Natronlauge. Folglich wurde ein bestimmter Anteil der Partikel in der
Natronlauge abgeschieden. Die Experimente ergaben, dass die Anwendung von Diffusiophorese
dazu fuhrte, dass etwa 25 % mehr Partikel, als bei Abscheidung nur durch Diffusion, gesammelt
werden konnten. Zusammen mit der Abscheidung der Partikel durch Diffusion wurden etwa 45 %
der Partikel aus der Aerosolphase abgetrennt. Das bedeutet, dass eine effiziente Sammlung (z.B.
von empfindlichen biologischen Nanometerpartikeln) mittels Diffusiophorese und Diffusion sanft
und ohne starke Scherkréfte maoglich ist. Nichtsdestotrotz sind umfangreiche Experimente
notwendig, um den Sammelprozess fur luftgetragene Mikroorganismen, die empfindlich

gegenuber starken Basen und Austrocknung reagieren, zu optimieren.



Abstract

This thesis covers three independent topics dealing with model aerosols, that were used to
simulate real world aerosols with selected properties (e.g. shower aerosol, diesel exhaust).
Particles with sizes, surface properties and volatilities of diesel exhaust particles were used to
investigate limitations and problems of the particle number measurement technique that is applied
within the European Union to determine the particle number diesel exhaust. According to EU law
a volatile particle remover (VPR) and a condensation particle counter (CPC) are to be used to
remove volatile particles and subsequently quantify the remaining solid particles in the diesel
exhaust. It was investigated, whether commercially available CPC devices detect volatile and
solid particles with varying efficiencies. Thereby it could be observed that volatile sulfuric acid or
tetracontane particles are detected with a counting efficiency that is compared to solid spark
discharge soot particles up to 31 % higher or 40 % lower respectively. Theoretical approximations
led to the conclusion that the sensitivity of the CPC for particle surface properties may cause an
erroneous determination of the solid particle number in the exhaust. Therefore, it is essential, that
a VPR completely removes volatile particles. To investigate this circumstance, two VPR devices
with varying functional principles were constructed and challenged with volatile model aerosol
particles in concentrations higher compared to real diesel exhaust. With both VPR devices more
than 99 % of the particles could be removed. Unfortunately, this result cannot be transferred to
the variety of commercially available VPR devices, as parameters like device dimensions and
temperatures, that are crucial considering the efficiency in removing volatile particles, may vary.
Thorough investigations are necessary to evaluate whether a legal regulation of those parameters
may be useful to optimize the performance of the VPR and in this way ensure an accurate solid
particle number determination.

An additional task of this thesis was the construction of an experimental setup that enables
generation and safe handling of model shower aerosols containing harmful bacteria like
Legionella. In literature, so far only case studies or theoretical calculations were applied to assess
health risks that might arise from shower aerosols. The experimental setup that was constructed
in this work consisted of a stainless steel 270-L bioaerosol chamber, equipped with a shower
head for aerosol generation. The bioaerosol chamber was encapsulated in a biosafety chamber
to separate operator and shower aerosol by a double wall barrier and prevent mixing of aerosol
and laboratory atmosphere. Tests with model aerosols containing tap water and innocuous
Escherichia coli were performed to investigate whether the aerosol generated in the bioaerosol
chamber was comparable to aerosols that are produced in a real size shower stall. The shower
aerosol produced in the bioaerosol chamber was found out to be comparable to real size shower
stall aerosols considering relative humidity, water and air temperature, particle size distribution

as well as the ratio of bacteria concentrations in aerosol and water. This means that the



experimental setup that was established in this work can now be used for controlled generation
and systematic analysis of shower aerosols and enables an improved risk analysis.

The third topic of this thesis investigated diffusiophoresis (directed diffusion of aerosol particles
in a concentration gradient) as a mechanism for aerosol particle sampling and enrichment. For
the experiments a diffusiophoretic precipitator was constructed and evaluated using model
aerosols in the nanometer range. Spark discharge soot and uranine particles suspended in a
mixture of carbon dioxide (CO,;) and air were applied as model aerosols. Within the
diffusiophoretic precipitator the aerosol was guided over a surface of a concentrated sodium
hydroxide solution (NaOH). CO. molecules diffused from the aerosol bulk in direction of the NaOH
solution and were irreversibly bound by reacting with the NaOH. While crossing the aerosol
stream CO. molecules collided with particles and caused a particle motion towards the NaOH
solution. Consequently, a certain percentage of the particles was deposited in the NaOH solution.
The experiments showed that the application of a diffusiophoretic force led to an enhancement of
the particle deposition of around 25 % in comparison to the case when only diffusion is applied
for particle deposition. Together with deposition through diffusion around 45 % of the particles
were deposited within the diffusiophoretic precipitator. This means that soft and efficient sampling
of particles (e.g. sensitive nanometer-sized biological particles) by diffusiophoresis in combination
with diffusion is possible without strong shear forces. Nevertheless, extensive experimental work
has to be conducted to optimize the deposition process for airborne microorganisms considering

their sensitivity towards high pH values and desiccation.
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Einleitung 1

1. Einleitung

Feinstaub ist ein Begriff, der in den Nachrichten haufig in Verbindung mit Luftverschmutzung und
gesundheitlichen Gefahren verwendet wird. Er bezeichnet Aerosolpartikel, die vom Menschen
eingeatmet werden kénnen und daher ein gesundheitliches Risiko darstellen. Nicht klar definiert
ist damit, welche Partikelgrolien zum Feinstaub gezahlt werden durfen. In Bezug auf die
Luftqualitatskontrolle werden alle Partikel mit Durchmessern kleiner 10 um (PMyo) als Feinstaub
betrachtet [1]. Um schadliche Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit gering zu halten,
wurden innerhalb der Europédischen Union Grenzwerte eingefiihrt, die festlegen, wie hoch die
Partikelmassenkonzentration im Mittel eines Jahres an einer Vielzahl von Messstationen in den
stadtischen Bereichen eines Mitgliedsstaates sein darf. So gilt seit Januar 2015 eine maximale
Konzentration von 25 pg/m? fir Partikel mit Durchmessern kleiner 2,5 pm [2]. Zur Bestimmung
dieser Massenkonzentration werden alle Partikel mit Durchmessern kleiner 2,5 um, die sich in
dem untersuchten Luftvolumen befinden, gesammelt und ihre Gesamtmasse festgestellt.
Gesammelt werden Partikel dabei unabhéngig davon, wie sie zusammengesetzt sind und welche
Herkunft sie haben. Um die Emission von Feinstaub zu verringern, ist es notwendig
Emissionsquellen zu identifizieren und Reduktionsmaflinahmen einzuleiten, die speziell auf
einzelne Emissionsquellen angepasst sind [3].

In Ballungsraumen wird der Stra3enverkehr als eine bedeutsame Ursache fir die Entstehung von
Feinstaub gesehen. Hier gelangen Partikel Gber Kraftstoffverbrennung sowie Bremsen- und
Reifenabrieb in die Luft [3]. Aufgrund ihrer krebserregenden Wirkung finden dabei vor allem die
Partikel, die bei der Verbrennung von Dieselkraftstoff entstehen, Beachtung [4]. Seit 1987 erfolgt
eine Begrenzung der Emission von Dieselabgaspartikeln in der EU auf Grundlage der
Partikelmasse [5]. Durch niedrigere gesetzliche Grenzwerte und Optimierung von
Fahrzeugkomponenten (Abgasnachbehandlungssystem, Kraftstoffeinspritztechnik) wurde die
Emission von Abgaspartikeln seit 1987 stetig reduziert. Bei modernen Kraftfahrzeugen sind die
Emissionen so gering, dass die Masse an Partikeln, die ausgestof3en wird, nur mit Messfehlern
bis zu 50 % ermittelt werden kann. Hinzu kommt, dass mittels der Bestimmung der Partikelmasse
die Emission ultrafeiner Partikel (< 100 nm), die aufgrund ihrer geringen GroR3e eine kleine Masse
besitzen, nicht begrenzt werden kann. Um die Emission von ultrafeinen Partikeln und geringen
Partikelkonzentrationen kontrollieren zu kdénnen, wurde 2011 ein zusatzlicher Grenzwert
eingefiuhrt, mit dem die Emission von Partikeln auf Grundlage der Partikelanzahl eingeschrankt
wird [6-8]. Aber auch fur diesen Grenzwert wurde festgestellt, dass er nur mit einer
Messabweichung von bis zu 30 % ermittelt werden kann [8]. Grund dafir ist, dass Abgaspartikel
aus einer Vielzahl von Komponenten bestehen, die mit ihren unterschiedlichen Fliichtigkeiten und
Oberflacheneigenschaften die Probenahme, die Vorkonditionierung sowie den Detektions-

prozess beeinflussen kdnnen [9, 10, 8]. Um die Methode zur Z&hlung der Abgaspartikel zu
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optimieren, ist es erforderlich Fehlerquellen zu identifizieren. Ein Ziel dieser Arbeit war es daher,
zu untersuchen, ob Partikel, die aus verschiedenen Abgaskomponenten (Ruf3, Schwefelsaure,
Kohlenwasserstoffe) bestehen, mittels den im Gesetz vorgeschriebenen
Kondensationskernzéhlern (CPC) unterschiedlich effizient detektiert werden und ob sich dadurch
das Messergebnis (Partikelzahl im Abgas) andert. Zuséatzlich sollte untersucht werden, inwiefern
die Kalibrierung der CPCs durch verschiedene Hersteller eine Fehlerquelle darstellt. Als ein
weiterer Grund fur eine Abweichung des Messergebnisses kdnnte die Vorkonditionierung des
Abgases mittels Volatile Particle Remover (VPR), die vor der Quantifizierung der Partikel
durchgefuhrt wird, genannt werden. Untersucht werden sollte daher auch, wie vergleichbar VPRs
mit unterschiedlichem Funktionsprinzip in Bezug auf ihren Einfluss auf die Partikelanzahl sind.
Neben Partikeln, die durch den StraRenverkehr emittiert werden, kann Feinstaub auch
biologische Bestandteile beinhalten. In verkehrsgepragten Gebieten ist etwa 4 % der
Partikelmasse biologischer Herkunft. Landwirtschaft mit Tierhaltung und Feldbewirtschaftung
verursachen hier den Grofiteil der Emissionen [3]. Dabei kann von diesen sogenannten
Bioaerosolen eine Gefahr fur die Gesundheit ausgehen, wenn darin krankheitsibertragende
Mikroorganismen enthalten sind. Ein Beispiel fur solche Mikroorganismen sind Legionellen.
Werden diese Bakterien zum Beispiel durch Vernebelung von verunreinigtem Wasser
(Verdunstungsruckkihlanlagen, Springbrunnen, Personenduschen) in die Aerosolphase
gebracht und eingeatmet, kann es zu lebensgefahrlichen Infektionen der Atemwege
kommen [11]. Bisher unbekannt ist, welche Konzentration an Bakterien in Wasser minimal
notwendig ist, damit ein infektiéses Aerosol (einatembare, bakterienhaltige Partikel) entstehen
kann. Dabei ist die minimal notwendige Bakterienkonzentration unter anderem abhangig von dem
Prozess, zum Beispiel der Personendusche oder dem Springbrunnen, durch den das Aerosol
entstanden ist. Je nach Prozess kann es unterschiedlich sein, wie viele der Bakterien vom Wasser
in die Aerosolphase lbergehen und ob ein infektibses Aerosol entsteht. Um diese Fragen zu
klaren, ist es erforderlich, bakterienhaltige Aerosole zu generieren und die Partikel-
grolRenverteilung sowie Bakterienkonzentrationen in Wasser und Aerosol zu bestimmen. Sollen
Untersuchungen mit infektibsen Mikroorganismen erfolgen, sind MaRnahmen erforderlich, um
das Risiko einer Infektion mit den Mikroorganismen zu minimieren. Ein Ziel dieser Arbeit war es,
einen experimentellen Aufbau zu konstruieren, mit dem der Prozess der Aerosolentstehung am
Beispiel von Personenduschen untersucht werden kann und mit dem es mdglich ist, infektitse
Aerosole sicher zu handhaben. Zur Evaluierung des experimentellen Aufbaus sollten Messungen
mit E. coli als Modellorganismus erfolgen.

Um abschéatzen zu kénnen, ob ein Bioaerosol eine Gesundheitsgefahr darstellt, muss seine
Zusammensetzung ermittelt und eine Aussage getroffen werden, welche Mikroorganismen (z.B.
Legionellen) darin enthalten sind. Zusatzlich ist es wichtig zu untersuchen in welchem Zustand

(virulent, kultivierungsfahig) die Bakterien oder Viren in der Gasphase vorliegen. Sind die im
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Aerosol enthaltenen Bakterien tot, besteht kein Ansteckungsrisiko. Um die Zusammensetzung
der Aerosolpartikel und den Zustand der Bakterien untersuchen zu kénnen, ist es erforderlich die
Aerosolpartikel zu sammeln und aus der Luft abzutrennen. Dabei sollte der Sammelvorgang so
gestaltet sein, dass der Zustand der Mikroorganismen durch die Abscheidung moglichst wenig
beeinflusst wird. Dies ist besonders bei Bioaerosolpartikeln, die Viren enthalten und in Gréf3en im
Nanometerbereich vorkommen kdnnen, eine Herausforderung [12]. Grund dafir ist entweder,
dass beim Sammelvorgang ein grof3er Anteil der Mikroorganismen durch die Einwirkung von
Scherkréaften beschadigt wird oder fir Nanometerpartikel nur eine geringe Sammeleffizienz
vorliegt [13, 12, 14]. Ein Mechanismus, mit dem eine Sammlung von Viren ohne Einwirkung von
Scherkréaften oder Temperaturgradienten madglich sein kénnte, ist Diffusiophorese. Bisher gibt es
in der Literatur nur vereinzelt Veroffentlichungen, die sich mit der Diffusiophorese als
Mechanismus zur Abscheidung oder Sammlung von Partikeln beschéaftigen [15-18]. Ein Ziel
dieser Arbeit war es daher experimentelle Arbeiten durchzufiihren, mit denen geklart werden
kann, wie effizient eine Abscheidung von Partikeln mittels Diffusiophorese erfolgen kann. Dazu
sollte ein diffusiophoretischer Partikelabscheider konstruiert werden, der es ermdéglicht die
Partikelabscheidung durch Diffusiophorese unter definierten Bedingungen (Temperatur, Grol3e/
Anzahlkonzentration der Nanometerpartikel) zu untersuchen und die Abscheidung von Partikeln
durch andere Mechanismen zu minimieren. Da die praktischen Arbeiten dazu dienen sollten die
Diffusiophorese systematisch zu untersuchen und die Zusammensetzung der Partikel hierbei
keinen Einfluss auf die Partikelabscheideeffizienz hat, sollte bei der Auswahl der verwendeten
Modellaerosole vorrangig darauf geachtet werden, dass die Aerosole ohne gro3en
experimentellen Aufwand reproduzierbar (Partikelgrof3e/ -anzahlkonzentration, Zusammen-
setzung der Gasphase) hergestellt werden kénnen. Untersuchungen, die sich mit der
Anwendbarkeit der Diffusiophorese fiir Aerosole, die lebende Mikroorganismen enthalten,

beschaftigen, waren nicht Teil dieser Arbeit.
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2. Theoretischer Teil

2.1 Aerosolentstehung und Zusammensetzung

Suspensionen von festen oder flussigen Partikeln in der Gasphase werden Aerosole genannt.
Aerosole entstehen beispielsweise durch windgetriebene Aufwirbelung von Mineralstaub und
Biomaterial, durch Kondensation und Nukleation gasférmiger Komponenten oder durch
unvollstéandige Verbrennung von fossilem oder biologischem Material [19, 20, 1]. FUr eine Cha-
rakterisierung von Aerosolpartikeln stehen verschiedene Parameter zur Verflgung: der
Herstellungsprozess, das Ausgangsmaterial, die Zusammensetzung des Aerosolpartikels sowie
die PartikelgrofRe. Ein Beispiel fur die Charakterisierung von Aerosolpartikeln anhand ihres
Herstellungsprozesses bzw. Ausgangsmaterials sind Partikel, die bei der Verbrennung von
Dieselkraftstoff entstehen. Dabei werden Partikel, obwohl ihre chemische Zusammensetzung und
ihre physikalisch-chemischen Eigenschaften stark variieren konnen, als Dieselabgaspartikel
bezeichnet. Anders verhalt es sich bei Bioaerosolpartikeln. Hier werden Partikel anhand ihrer
Zusammensetzung (enthalten Zellen oder Zellbestandteile) charakterisiert.  Der
Herstellungsprozess sowie das Ausgangsmaterial kénnen variieren. Im Folgenden werden
Dieselabgas- und Bioaerosolpartikel genauer erlautert. Auf eine Charakterisierung von
Aerosolpartikeln anhand ihrer Gro63e wird in Abschnitt 2.2.1 eingegangen.

2.1.1 Dieselaerosolpartikel

Verbrennungsaerosole stellen einen wichtigen Anteil atmosphérischer Aerosole im stadtischen
Bereich dar [1]. Besondere Beachtung finden dabei die Emissionen von Dieselkraftfahrzeugen,
da sie von der World Health Organisation als krebserregend eingestuft wurden [21]. Neben der
krebserregenden Wirkung wird als Folge einer Inhalation von Dieselabgaspartikeln von Asthma,
Lungenentziindung sowie Herzkreislauferkrankungen berichtet [22-24]. In der Literatur variieren
die Meinungen bei der Frage, ob flichtige oder nichtfliichtige Anteile des Dieselabgases fir die
gesundheitsschadigende Wirkung verantwortlich sind [25, 26]. Nichtflichtige Anteile sind
Aerosolpartikel, die aus Ruld und Asche bestehen. Ruf3 entsteht dabei durch unvollstandige
Verbrennung des Kraftstoffes. Er liegt in Form von kettenartigen Agglomeraten vor, die aus
sphéarischen Primérpartikeln mit Grofen zwischen 10 nm und 30 nm aufgebaut sind [27]. Die
anorganischen Komponenten im Abgas haben ihren Ursprung in Kraftstoffadditiven, Motorabrieb
sowie Schmiermitteln [20]. Als fliichtige Komponenten kénnen Kohlenwasserstoffe (HC) sowie
Schwefelsaure (H2S0O4) aufgefiihrt werden [28]. Fllichtige und nichtflichtige Komponenten sind
in einer Gasphase aus den Hauptbestandteilen Stickstoff, Sauerstoff und Wasserdampf sowie
geringeren Konzentrationen an Stickoxiden (NOx), Schwefeloxiden (SOx) und Kohlenmonoxid

(CO) suspendiert [29, 30]. Im Abgasrohr befinden sich neben den gasférmigen Komponenten
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auch die flichtigen Anteile in der Gasphase. Bei Austritt in die Atmospharenluft kommt es zu einer
Abkuhlung und somit zu Nukleation, Kondensation und Adsorption [31]. So bilden sich, wie in
Abbildung 1 gezeigt, Partikel aus flichtigen Verbindungen sowie beschichtete Partikel. Zur
Bildung von beschichteten Partikeln werden fliichtige Komponenten auf Rul3agglomeraten oder
Schwefelséurepartikeln abgeschieden [20, 28]. Partikel aus flichtigem Material (Nukleations-
mode) besitzen Durchmesser bis maximal 50 nm [31]. Die durch Agglomeration entstandenen
festen Partikel (Agglomerationsmode) haben je nach Kraftstoffzusammensetzung und
Motorbetriebsparameter eine variierende PartikelanzahlgréZenverteilung. Fir Messungen mit
einem Vierzylindermotor mit unterschiedlichen Betriebsparametern wurden Partikel mit einem

Median zwischen 40 nm und 120 nm gefunden [32].

Fliichtige
Abgaskomponenten
in Gasphase

Agglomerat aus
RuBprimarpartikeln

Homogene N
Nukleation Kondensation
» 4
Fliichtige Beschichtetes
Partikel RuBagglomerat

Abbildung 1: Nukleation und Adsorption fliichtiger Abgaskomponenten (liberarbeitet nach [20]).

2.1.2 Bioaerosole

Nach VDI 4252 sind Bioaerosole ,alle im Luftraum befindlichen Ansammlungen von Partikeln,
denen Pilze, Viren oder Pollen sowie deren Zellbestandteile (..) anhaften“ [33]. Dabei sind diese
.komplex, was Grofle, Form und Bestandteile angeht” [34]. Neben organischen Bestandteilen
kénnen zum Beispiel Salze enthalten sein. Da die Aerosolpartikel aus so vielen verschiedenen
Komponenten bestehen, hangt die GroRe der Aerosolpartikel nicht zwingend von der der
enthaltenen Pollen oder Viren ab [12]. Liegen Viren isoliert in der Gasphase vor, so sind die
Partikel zwischen 20 nm und 300 nm grof3. Die gré3ten Vertreter der Bioaerosolpartikel sind
Pollen mit bis zu 100 um [19]. Die Bioaerosolpartikel kénnen lebende und nicht lebende
Bestandteile enthalten. Dabei gehoren Viren, Bakterien und Pilze zu den lebenden, da sie sich
zu Kolonien vermehren koénnen. Pollen, Zellbestandteile und Salze gehéren zu den

Bestandteilen, die als nicht lebend bezeichnet werden.
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Werden Bioaerosole eingeatmet, kénnen schon einzelne Partikel in der Lunge gesundheitliche
Auswirkungen haben [35]. Folgen kodnnen Infektionen, Asthma oder Allergien sein [19].
Wissenschaftlich von Interesse ist zum Beispiel die Produktion von Aerosolpartikeln durch
Tierhaltung und die daraus folgende Ubertragung von Krankheiten wie Maul- und Klauenseuche
oder Vogelgrippe auf andere Tiere oder den Menschen. Dabei werden Viren oder Bakterien durch
Atemluft oder Exkremente in die Gasphase gebracht [36-38]. Hinzu kommen zivilisationsbedingte
Quellen fir Bioaerosole wie Kuhltirme, Springbrunnen, Luftbefeuchter oder Duschen [39, 40, 35,
41]. Letztere werden haufig mit Infektionen durch Legionellen und den daraus folgenden

Krankheitshildern, Legionarskrankheit oder Pontiac-Fieber, in Verbindung gebracht [42].
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2.2 Physikalische Eigenschaften von Aerosolen
2.2.1 Partikelgroi3e

Soll beschrieben werden, wie sich ein Partikel in der Gasphase verhélt (z.B. Absetzverhalten,
Tragheit), so ist die entscheidende Eigenschaft die Partikelgrofle. Dabei spielt der
Herstellungsprozess und die Zusammensetzung von Partikeln, also, ob es Bioaerosol- oder
Dieselabgaspartikel sind, keine Rolle [43, 44]. Allein abhéngig von der GroRe ergeben sich
unterschiedliche Abscheidemechanismen, Lungengangigkeiten, Aufenthaltszeiten in der
Gasphase und Detektionsmaoglichkeiten [19]. Aerosolpartikel kommen mit GroR3en etwa zwischen
1 nm und 100 um vor. 1 nm wird als Untergrenze gesehen, da hier ein flieRender Ubergang
zwischen Partikel und Gasmolekll besteht. Partikel mit Gré3en tber 100 um werden zumeist
nicht mehr als Aerosolpartikel betrachtet, da sie nur fiir kurze Dauer in der Gasphase suspendiert
bleiben [44]. Spricht man von der Grdl3e eines Aerosolpartikels, ist damit der Durchmesser (Dp)
eines Partikels gemeint. Zur Bestimmung von Dp kdnnen Gerdte wie Diffusionsbatterien,
Impaktoren oder differentielle Mobilitatsanalysatoren verwendet werden. Dabei ist wichtig zu
erwdhnen, dass sich die Partikeldurchmesser, die mittels dieser Gerate bestimmt wurden,
unterscheiden kdnnen und zumeist nicht gleich dem geometrischen Partikeldurchmesser sind.
Grund dafir ist, dass die Partikelgrof3e hier anhand von Partikeleigenschaften (z.B. Tragheit,
Ablenkung geladener Partikel im elektrischen Feld) bestimmt und beschrieben wird. Als Dp
angegeben wird der Durchmesser eines spharischen Partikels mit einer Dichte von 1 g/ml, der
z.B. die gleiche Tragheit aufweist, wie der untersuchte Partikel. Dp wird daher auch als
Aquivalenzdurchmesser bezeichnet. Fiir eine Faser, deren geometrische Abmessungen eher
Uber ihre Lange, Breite und Dicke beschrieben werden, wird ein Dp angegeben, welcher z.B. auf

der Tragheit, nicht aber auf den geometrischen Abmessungen beruht [44].
2.2.2 Partikelkonzentration und GrdfRenverteilung

Neben der PartikelgroRe ist auch die Partikelkonzentration eine wichtige GrofRe bei der
Charakterisierung eines Aerosols. Ist bekannt, welche PartikelgréRen in welchen
Konzentrationen vorliegen, so kdnnen z.B. Vorhersagen dariiber gemacht werden, ob eine
Gesundheitsgefahr von einem Aerosol ausgehen (Anteil der lungengangigen Partikel) oder ob
sich ein Aerosol in einem Luftvolumen anreichern kdonnte (Absetzverhalten). Allgemein gibt es
verschiedene Mdglichkeiten die Partikelkonzentration anzugeben. Als zwei Beispiele konnen die
Partikelanzahlkonzentration (particle number concentration, PN) und die Partikelmassenkonzen-
tration (particle mass concentration, PM) genannt werden.

Tragt man den Partikeldurchmesser graphisch gegen PN oder PM auf, so ergibt sich eine
PartikelgroRenverteilung. Um Grél3enverteilungen zu charakterisieren, werden das Maximum der

Verteilung sowie die Standardabweichung angegeben. Ist die Standardabweichung kleiner
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20 % (1,2), so wird die GroRenverteilung als monodispers angesehen [44]. Um das Maximum der
Verteilung zu beschreiben, kann zum Beispiel der Modalwert verwendet werden. Der Modalwert
ist die Partikelgrof3e mit der hochsten Masse oder Anzahl. Ebenso verwendet werden der mittlere
Partikeldurchmesser (durchschnittliche Partikelgrof3e) sowie der Median (gleiche Anzahl Partikel
ober- und unterhalb dieser Grol3e). Bei einer symmetrischen GréRenverteilung sind Modalwert,
Median und mittlerer Partikeldurchmesser gleich [44].

Vergleicht man die GréRenverteilung eines Aerosols, die auf der Partikelanzahlkonzentration
basiert, mit einer GroRenverteilung, die auf der Partikelmassenkonzentration basiert, so wird man
feststellen, dass das Maximum der Massenverteilung (MMD) groRRer als das der Anzahlverteilung
(NMD) ist [44]. Grund dafir ist, dass die Masse der Partikel mit (0,5:Dp)® zunimmt und so eine
kleinere Anzahl an Partikeln mit groBerem Durchmesser und Volumen eine gréRere Masse
haben, als viele kleinere Partikel. Fir die Betrachtung wurde angenommen, dass die Partikel
einer GroRenverteilung die gleiche Zusammensetzung (Dichte) haben und spharisch sind.
Whitby teilt atmospharische Aerosole vereinfacht in Nukleationsmode, Akkumulationsmode und
Grobmode ein [45]. Dabei haben Partikel der Nukleationsmode eine Gréf3e von 5 nm bis 100 nm
und entstehen hauptséchlich durch Nukleation von Verbrennungsprodukten. Akkumulationsmode
(200 nm — 2 pm) und Grobmode (> 2 um) entstehen durch Verbrennung beziehungsweise
mechanische Prozesse [44]. Zur Grobmode werden nach Whitby auch Partikel pflanzlicher
Herkunft (z.B. Pollen) und Gischt gezahlt. Auch Partikel einer Personendusche sind im Bereich
der Grobmode zu finden [46].
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2.3 Abscheidung von Aerosolpartikeln

Vergleicht man Aerosolpartikel und Gasmolekil, so kommt es im Idealfall bei einem
Zusammenstol3 von Partikel und Oberflache zu einer Abscheidung des Partikels, wahrend
Gasmolekiile bei einem solchen Kontakt reflektiert werden [19]. Grundlegende mechanische
Abscheidemechanismen sind Interzeption, Impaktion, Diffusion und Absetzen im
Gravitationsfeld. Unter Impaktion versteht man die Abscheidung eines Partikels, wenn sich die
FlieRrichtung des Tragergases abrupt andert, der Partikel eine zu grol3e Tragheit besitzt, um dem
Gasstrom zu folgen, und infolgedessen mit dem Objekt, welches umflossen wird,
zusammenstoiRt. Wird ein Objekt umflossen und der Partikel berihrt es, wahrend er den
Stromlinien des Tragergases folgt, so spricht man von Interzeption. Der Mechanismus der
Diffusion wird in Abschnitt 2.3.1 erlautert. Betrachtet man diese Mechanismen im
Zusammenhang mit der Partikelgréf3e, so ergibt sich eine Abhangigkeit von De. In Abbildung 2
ist die Effizienz eines Faserfilters mit zugehoérigen Abscheidemechanismen und Partikelgrof3en
dargestellt.
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Abbildung 2: Zusammenhang zwischen Partikelabscheidung und -durchmesser (Dp) in einem
Filter (Uberarbeitet nach [19]).

Es ist zu sehen, dass der Einfluss der Diffusion als Abscheidemechanismus mit zunehmendem
De abnimmt. Dieser Mechanismus kommt fir Partikel mit Dp kleiner 200 nm hauptsachlich zum
Tragen [19]. Impaktion und Interzeption spielen fir Partikel mit Dp grofRer 300 nm eine Rolle. Fur
den Bereich von 200 nm bis 300 nm ergibt sich so ein Minimum fiir die Sammeleffizienz eines
Filters. Absetzen durch Gravitationskraft kann als Mechanismus fir Partikel bis 10 pum
vernachlassigt werden [19].

Bei den bisher genannten Mechanismen sind mechanische Krafte fir die Abscheidung der

Partikel verantwortlich. Auch elektrostatische oder thermische Kréafte (Thermophorese) kénnen
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zu einer Abscheidung von Partikeln fihren. Hinzu kommt ein Mechanismus, bei dem ein
Konzentrationsgradient eine Anderung der Partikelbewegung und somit eine Abscheidung
bewirken kann. Letzterer wird Diffusiophorese genannt. Genaue Beschreibungen von
Diffusiophorese und Thermophorese sind in Abschnitt 2.3.2 beziehungsweise 2.3.3 zu finden.
Wahrend Impaktion, Interzeption und Absetzen im Gravitationsfeld auch fur makroskopische
Objekte angewendet werden kodnnen, ist die Abscheidung durch elektrostatische und
thermophoretische Krafte auf Kkleine Teilchen bis in den unteren Mikrometerbereich
beschrankt [44]. Der Abscheidemechanismus muss also immer an die GroRe der Partikel, die
gesammelt werden sollen, angepasst werden. FUr grol3e Bioaerosole wie Bakterien oder Pollen
eignet sich Impaktion. Dieselabgaspartikel werden effektiver Gber Thermophorese oder Diffusion
gesammelt.

Generell muss bei der Abschatzung von physikalischen Partikeleigenschaften und der
Abscheideeffizienz betrachtet werden, wie grof3 der Durchmesser eines Partikels im Vergleich
zur mittleren freien Weglange des Tragergases A ist. Ist Dp >> A, so kann das Gas als
kontinuierliches Fluid betrachtet und flr Berechnungen verwendet werden. Ist D viel kleiner als
A, so wird die Wechselwirkung zwischen Partikel und Gas in Form von vereinzelten diskreten
ZusammenstoRen beschrieben (freie Molekularstromung). Als Ubergangsstromung (Slip Flow
Regime) wird der Fall bezeichnet, wenn die PartikelgroRe im Bereich der mittleren freien
Weglange des Gases liegt. Hier muss die Mdglichkeit in Betracht gezogen werden, dass der
Partikel nicht nur mit Gasmolekilen zusammenstofRen kann, sondern auch zwischen den
Molektlen hindurchschliipfen kann. So kommt es zu einer Verminderung der Reibungskraft
zwischen Gas und Partikel. Soll die Effizienz, mit der ein Partikel abgeschieden wird, abgeschatzt
werden, so muss dabei diese verminderte Reibungskraft berticksichtigt werden. Dies erfolgt
mittels Cunningham-Korrekturfaktor Cs. Dieser Faktor ist abhangig von De sowie A. Bei
gleichbleibenden Parametern Druck und Temperatur (A konstant) steigt Cs mit abnehmendem De.
Im Experiment bedeutet das, dass ein kleiner Partikel (groRer Korrekturfaktor) im Gravitationsfeld
schneller sinkt, sich durch Diffusion schneller fortbewegt oder bei einem Wechsel der
Gasflussrichtung den Gasmolekilen weniger gut folgen kann als durch das Gesetz von Stokes
fur seine Partikelgré3e vorgesehen. Das flhrt zu einer effektiveren Abscheidung. Diese Korrektur
ist erforderlich fir Partikel mit Dp kleiner 3 um. Einen signifikanten Einfluss auf das Verhalten des
Partikels hat Cs flr Dp < 1 um [19].

Um anzugeben, wie effektiv Partikel eines Aerosols abgeschieden werden, verwendet man die
Begriffe Penetration (P) und Abscheidung (A). Dabei beschreibt die Penetration, welcher Anteil
der Partikel nicht abgeschieden wird und sich zum Beispiel nach DurchflieRen eines Rohres noch
in der Gasphase suspendiert befindet. Berechnet wird sie aus der Anfangs- (Index: UP) und der
Endkonzentration (Index: DOWN) an Partikeln. Bezogen auf die Partikelanzahl ware das PNyp

und PNpown. Nach Formel 1 ergeben sich daraus Penetration und Abscheidung.
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_ PNpown _

1-A
PNyp Formel 1

2.3.1 Diffusion

Ein Mechanismus, der zur Abscheidung von Aerosolpartikeln fuhrt, ist Diffusion. Grundlage fir
diesen Mechanismus ist die sogenannte Brown'sche Molekularbewegung. Dabei stofRen
Gasmolekille und Partikel zufallig aneinander und der Partikel wird so in Bewegung versetzt.
Befindet sich das Aerosol in einem GefalR mit definierten Wanden, so kann ein Partikel auf diese
Weise mit der Wand zusammenstofR3en und infolgedessen dort abgeschieden werden. Dabei ist
die Konzentration der Partikel nahe der Wand Null und in der Mitte des Gefales am hdchsten.
Es erfolgt also netto eine Diffusion der Partikel von hoher zu niedriger Konzentration. Nach Hinds
kann die prozentuale Abscheidung A der Partikel in einem rechteckigen Kanal mittels Formel 2

berechnet werden [19]:

2
A=296-13+04"p Formel 2

Dabei héngt die Abscheidung von dem dimensionslosen Abscheideparameter p ab (siehe Formel
3):

Formel 3

Der Parameter p beinhaltet die L&nge 1, die Breite b sowie die Hohe h des Kanals. Des Weiteren
wird die Durchflussgeschwindigkeit Q und der Diffusionskoeffizient der Partikel D berlicksichtigt.
Mittels Cunningham-Korrekturfaktor Cs, Temperatur T, Boltzmann-Konstante k, dynamischer
Viskositat n und dem Partikeldurchmesser D kann der Diffusionskoeffizient berechnet werden

(siehe Formel 4).

k-T-C.

= m Formel 4

Die Berechnung des Cunningham-Korrekturfaktors erfolgt fir Partikel ab 100 nm mittels der

mittleren freien Weglange A wie in Formel 5 gezeigt.

A D
Cs = 1+5"[2.34+1.05 - exp(-0.39 7")] Formel 5
p
Zusammenfassend lasst sich sagen, dass mit kleineren Partikeldurchmessern Cs, D und p grof3er
werden und somit auch die Abscheidung A zunimmt. Daraus ergibt sich, dass die Abscheidung

mittels Diffusion vornehmlich fur Partikel mit Durchmessern kleiner 200 nm stattfindet [19]. Des
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Weiteren ist D und somit auch A von der Temperatur abhangig. Mit steigender Temperatur

nehmen D, u und letztendlich auch A zu.
2.3.2 Diffusiophorese

Befinden sich neutrale Aerosolpartikel in einem isothermen, isobaren, ruhenden Gas mit nur einer
Komponente, findet Partikelabscheidung nur durch Diffusion statt. Sind Partikel in einer binaren
Gasmischung suspendiert, kann hier zusatzlich Diffusiophorese als Abscheidemechanismus
auftreten. Diffusiophorese ist eine gerichtete Bewegung von Partikeln entlang eines
Konzentrationsgradienten im Tragergas. Experimentell entsteht zum Beispiel ein solcher
Gradient, wenn man Behadlter, die jeweils ein Gas definierter molarer Masse enthalten,
miteinander verbindet und die zwei Komponenten A und B gegeneinander diffundieren lasst.
Betrachtet man den Behdlter, der Komponente B enthdlt, ist an der Grenzflache Komponente A
mit hoher und in Richtung Behaltermitte mit niedriger Konzentration vorhanden. Bei aquimolarer
Gegendiffusion werden in der Gasmischung enthaltene Partikel in Richtung des Gases mit der
héheren molaren Masse bewegt [16]. Die diffusiophoretische Geschwindigkeit vpi hédngt also von
den im Gasgemisch enthaltenen molaren Massen M, und Mg ab. Eine weitere Rolle spielen die
Stoffmengenanteile der Komponenten ya,s, der Diffusionskoeffizient der beiden Komponenten

ineinander Dag sowie der Verlauf des Konzentrationsgradienten dya/dx (siehe Formel 6)[47].

_ vMa — /Mg dya
Vpiff = — Dap dx
Ya yMa +vg-y/Mp X

Diese gerichtete Partikelbewegung wurde erstmals 1883 von Aitken beschrieben [48]. Er

Formel 6

beobachtete, dass sich Uber der Oberflache einer verdampfenden Flissigkeit (Komponente A)
eine partikelfreie Gasschicht ausbildet. Partikel bewegen sich also von Orten mit einer hohen
Konzentration an dampfférmiger Substanz nahe der Flissigkeitsoberflache hin zu Orten mit einer
niedrigen Konzentration. Dieser Vorgang erfolgt bis alle Partikel sich aus dem Gasvolumen
oberhalb der Flussigkeit wegbewegt haben und sich ein staubfreier Raum ausgebildet hat. Dabei
ist zu erwahnen, dass sich beim Verdampfen der Flissigkeit mit dem Konzentrationsgradienten
ein Druckgradient dpa/dx ausbildet. Zur Aufrechterhaltung eines gleichmafiigen Gesamtdruckes
ergibt sich ein konvektiver Gasfluss, der auch Stefan-Fluss genannt wird. Daraus ergibt sich eine
Geschwindigkeit, mit der sich die Partikel bewegen vs (siehe Formel 7). Dabei ist ps der Druck
des Tragergases. Im Falle, dass Flussigkeit verdampft, ist die Richtung dieses Flusses weg von
der Flussigkeitsoberflache [15].
Dap dpa

Vg = —E E Formel 7
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Daraus folgt, dass die diffusiophoretische Geschwindigkeit v, die sich letztendlich ergibt, die
Summe aus vpirr Und vs ist. Dies ist in Formel 8 dargestellt. Eine genaue Herleitung findet sich in
der Literatur [49, 15].

JMy Dyp dpa

Vtotal = Vs T Vpiff = —
Ya'Ma+vyg-y/Mp P dx

Formel 8

Im Falle, dass die molaren Massen von A und B gleich sind, ist vpir gleich Null. Ist die molare
Masse der verdampfenden Flussigkeit A grof3er als die des Tragergases B so wird viora maximiert.
Ist Mg kleiner My ist v kleiner vs. Ebenfalls anzumerken ist, dass die so ermittelte
diffusiophoretische Geschwindigkeit nicht vom Durchmesser der Partikel abhangig ist. Nach
Waldmann und Schmitt gilt die hier beschriebene Theorie nur fir Partikel mit Durchmessern
kleiner als die mittlere freie Weglange. Fur Partikel im Slip Flow Regime ist die Anwendung eines
Slip-Korrekturfaktors notwendig, um eine Ubereinstimmung von Experiment und Theorie zu
erhalten [47].

Nach Mufioz-Cobo et al. lasst sich mittels Massenstrom rha, Temperatur im Gas Tg, der
Flache Fpnir, auf der Partikel abschieden werden kdnnen und dem Gesamtdruck p die
diffusiophoretische Geschwindigkeit v berechnen [18] (siehe Formel 9). Dabei wurde die

Formel fir die Ablagerung von Partikeln zwischen 100 nm und 12 pm in einem Rohr angewendet.

1 RTG mA

Viotal = — : Formel 9
YA'\/MA-I_YB'\/MB \/MA FDiff' p

2.3.3 Thermophorese

Neben  Konzentrationsgradienten wie bei der Diffusiophorese  konnen  auch
Temperaturgradienten fir eine gerichtete Partikelbewegung sorgen. Es erfolgt ein Nettotransport
der Partikel von Positionen, wo warme Temperaturen herrschen, zu Positionen, wo es kalter ist.
Dabei wird die thermophoretische Geschwindigkeit va maximiert, wenn der
Temperaturgradient AT grol3 ist. Des Weiteren hangt die Geschwindigkeit von der dynamischen
Viskositat des Gases 1, der Dichte des Gases p sowie der Temperatur des Partikels Ty ab (siehe
Formel 10) [50].
Vin = — K a4 Formel 10
p Tp

K beschreibt den thermophoretischen Koeffizienten. Nach theoretischen Berechnungen ist die
thermophoretische Geschwindigkeit von der Partikelgrof3e unabhéngig wenn die Partikel kleiner
als A sind [47]. Bei Partikeln mit grofRerem Radius soll sich innerhalb der Partikel ein

Temperaturgradient entwickeln, der zu einer Verringerung von Kg und somit vy, fihren soll [50,
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44]. Nach Messerer et al. kann fur Partikel im Bereich von 30 nm bis 300 nm ein konstanter K
von 0,55 verwendet werden. Hier wurde experimentell kein Einfluss der PartikelgrofRe auf K
festgestellt [50].

In einem rechteckigen Flusskanal, in dem die Breite b deutlich groRer als die H6he h ist und
laminare Bedingungen herrschen, kann eine Berechnung der Abscheidung A mittels Formel 11
erfolgen. Dabei ist T die mittlere Gastemperatur, L die Lange des Kanals und vy die
FlieRgeschwindigkeit [51].

n AT-L

A= — Ko o mr—ono——
th T.h2.v,

Formel 11

2.3.4 Lungengangigkeit von Partikeln

Aerosolpartikel werden je nach ihrem aerodynamischen Durchmesser unterschiedlich weit in die
menschlichen Atemwege getragen und dort mittels Impaktion, Sinken im Gravitationsfeld,
Diffusion, elektrostatischer Abscheidung oder Interzeption abgelagert[19]. Neben dem
Durchmesser entscheiden die Geometrie der Lunge, die Geschwindigkeit der Atemluft sowie das
Atemvolumen dariiber, wo und ob eine Abscheidung der Partikel erfolgt [52]. Generell wird die
Lunge in drei Bereiche unterteilt. Von oben angefangen ist das die Kopfregion mit Mund, Nase,
Rachenraum und Kehlkopf. Anschliel3end folgt der Teil von der Luftréhre bis zum oberen Teil der
Bronchien. Zuletzt gelangt die Luft in den Teil der Lunge, wo der Gasaustausch stattfindet [19].
Dabei ist die Geschwindigkeit der Atemluft in der Kopfregion am hdchsten und nimmt bis in die
Lunge ab. Generell gilt, dass Partikel bis zu einer maximalen GroéRe von 20 um eingeatmet
werden kdnnen. Diese groRen Partikel werden zumeist bei den htéheren Geschwindigkeiten durch
Impaktion in der Kopfregion abgeschieden [19]. Ebenfalls hauptsdchlich in der Kopfregion
abgeschieden werden Partikel kleiner 10 nm. Hier erfolgt die Abscheidung aber durch Diffusion.
Bei Dp kleiner 6 um kdnnen die Teilchen tiefer in die Atemwege bis in die Bronchien und Alveolen
gelangen und dort durch Impaktion abgeschieden werden [52, 19]. Auch Partikel mit
Durchmessern um 100 nm kdnnen bis in die gasaustauschenden Regionen vordringen. Hier ist
die Stromung laminar und die Verweilzeit gro3er, was die Abscheidung dieser PartikelgrofRen
durch Diffusion ermoglicht [19].

Eine Ablagerung von Partikeln in den Atemwegen kann gesundheitliche Folgen haben. Enthélt
der Partikel Viren oder Bakterien kann es zu einer Infektion der oberen oder unteren Atemwege
kommen [52]. Im Fall von Legionellen folgt eine Infektion der unteren Atemwege. Hier ist also fur
eine Infektion erforderlich, dass bakterienhaltige Partikel bis in die Alveolen vordringen [35]. Bei
anorganischen, unloslichen Partikeln gibt es Studien, die Partikel mit Durchmessern kleiner
100 nm, im Vergleich zu gréReren Partikeln, als besonders gesundheitsgefahrlich einstufen. Bei
Inhalation und Ablagerung in den unteren Atemwegen wird zum Beispiel Uber

Entzindungsreaktionen der Lunge als Folge berichtet [53]. Hervorgehoben werden dabei die
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Oberflacheneigenschaften der Partikel. Als Quelle fir Partikel in dieser Grol3enordnung werden

unter anderem Dieselkraftfahrzeuge genannt [54].
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2.4 Emissionsmessungen bei Dieselkraftfahrzeugen

Im Motor eines Dieselkraftfahrzeugs entsteht durch unvollstdndige Verbrennung von Treibstoff
ein Abgasaerosol. Abhangig von der Konzentration an Partikeln und gasférmigen
Verbrennungsprodukten im Abgasaerosol werden Fahrzeuge in Schadstoffklassen eingeteilt [6,
55, 56]. Dazu wird die Emission von Kohlenstoffmonoxid (CO), Kohlenwasserstoffen (HC),
Stickoxiden (NOy) und Partikeln (Masse und Anzahl) evaluiert.

In Europa wird anhand der Schadstoffklassen entschieden, ob ein Fahrzeug zugelassen werden
darf. So gilt seit dem Jahr 2015, dass nur dann eine Neuzulassung eines Personenkraftfahrzeugs
mit Dieselmotor moglich ist, wenn dieses der Schadstoffklasse 6 entspricht. FlUr eine Zulassung
neuer Fahrzeugtypen gilt diese Regelung bereits seit 2014 [55]. Die Emissionsmessungen zur
Einstufung in Schadstoffklassen werden bei Typzulassung von akkreditierten Priflaboratorien
(z.B. TUV) durchgefiihrt. Werden die Grenzwerte eingehalten, wird die Typgenehmigung erteilt
und das Fahrzeug darf serienméafig gefertigt werden. Bei der Fertigung sind die
Automobilhersteller verpflichtet stichprobenartig Fahrzeuge aus der Produktion zu testen und die
Einhaltung der Grenzwerte zu prifen [57, 58].

Abbildung 3: Testfahrzeug in Prifstand [59].

Gegenwartig erfolgt die Messung der Emissionen eines Kraftfahrzeugs in einem Prifstand, wo
anhand von Testprotokollen der Betrieb des Motors auf der Stralle nachgestellt
wird (siehe Abbildung 3). Als Beispiele flr solche Testprotokolle kénnen ETC (European
Transient Cycle), WHSC (World Harmonized Steady Cycle) und WHTC (World Harmonized
Transient Cycle) genannt werden [60]. Da festgestellt wurde, dass die Emissionen eines
Fahrzeugs im StralRenbetrieb die eines Fahrzeugs im Prifstand erheblich Gberschreiten, wurden
innerhalb der EU 2016 neue Verordnungen (2016/427 und 2016/646) erlassen [61]. Diese sehen
eine Anwendung von portablen Emissionsmesssystemen (PEMS) fir die Messung der
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Emissionen im realen Betrieb (RDE, real driving emissions) vor. Erste Zulassungen von neuen

Fahrzeugtypen mit Messung von RDE werden ab 2017 erfolgen [62, 63].
2.4.1 Bestimmung der Partikelmasse

Seit 1987 wird die Partikelmasse als Messgrofe genutzt, um die Emission von
Dieselabgaspartikeln europaweit gesetzlich zu begrenzen. Uber die Jahre wurde dieser
Grenzwert zum Beispiel fir Nutzfahrzeuge von 360 mg/kWwh (1987) auf 10 mg/kwWh (2011) stetig
herabgesetzt [5, 56]. Um zu ermitteln, ob ein Kraftfahrzeug den festgelegten Grenzwert einhalt,
werden die im Abgas enthaltenen Partikel auf einem PTFE-beschichteten Glasfaserfilter
gesammelt und anschlieBend die Masse durch Differenzwéagung bestimmt. Bevor die Partikel
gesammelt werden, wird das Abgas verdinnt und Partikel groBer 1 pum (ber einen
teilchengroRenselektiven Abscheider abgetrennt. Zusatzlich wird der Filterhalter auf 52 °C
temperiert [64]. Das bedeutet, dass alle Bestandteile des Abgases, die bei der gewahlten
Verdinnung im Abgas als Partikel vorliegen und bei 52 °C nicht verdampfen, als Masse auf dem
Filter gesammelt werden. Vorangetrieben durch die gesetzlichen Grenzwerte wurden in den
letzten Jahren Dieselabgaspartikelfilter (DPF) eingesetzt, die Partikel immer effektiver aus dem
Abgas entfernen. Da die DPFs nur feste Partikel filtern und fliichtige Bestandteile ungehindert
passieren lassen, enthdlt das Abgas im Anschluss einen vergleichsweise hodheren Anteil
flichtiger Komponenten [65]. Die Folge ist, dass die Masse an flichtiger relativ zu fester Substanz
(nach Durchgang durch den DPF) zunimmt und dabei sogar den nichtflichtigen Anteil
Ubersteigen kann. Versucht man die Partikelmasse zu bestimmen und verwendet dabei
beispielsweise unterschiedliche Verdinnungen, so kommt es in einem Fall (geringe Verdinnung
fuhrt zu hoher Konzentration flichtiger Komponenten) zu einer Kondensation und Abscheidung
flichtiger Komponenten, wahrend diese im anderen Fall (hohe Verdinnung, deshalb geringe
Konzentration flichtiger Komponenten) gasférmig vorliegen und den Filter passieren. Die Folge

ist, dass sich die Partikelmassen beider Falle um bis zu 50 % unterscheiden kénnen [66].
2.4.2 Bestimmung der Partikelanzahl

Ein weiterer Parameter, der seit 2011 daflir genutzt wird die Emission von Dieselabgaspartikeln
europaweit per Gesetz zu begrenzen, ist die Partikelanzahl. Der Grenzwert fiir die Partikelanzahl
liegt fur Personenkraftfahrzeuge (PKW) und Lastkraftfahrzeuge (LKW) bei 6-10'! Partikeln pro
km beziehungsweise kWh [55, 7, 67]. Grundlage fur Grenzwert und das zugehoérige Messver-
fahren sind Erkenntnisse einer Arbeitsgruppe der Wirtschaftskommission der Vereinten Nationen
(UNECE, United Nations Economic Commission for Europe). Die Arbeitsgruppe war Teil einer
Agenda, die 2001 von einigen Mitgliedsstaaten der EU ins Leben gerufen wurde, um den
fehlerbehafteten massenbasierten Grenzwert und das zugehoérige Messprotokoll zu ergénzen

oder zu ersetzen [60]. Diese Agenda wird als PM-Programm (Particulate Measurement
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Programme) bezeichnet. Im Folgenden werden die Arbeiten der UNECE-Arbeitsgruppe genauer
erlautert und anschliel3end die im Gesetz verankerte Methode zur Bestimmung der Partikelanzahl
beschrieben.

PM-Programm

In den ersten zwei Phasen des PM-Programms wurden eine Vielzahl von Mess- und
Sammelmethoden evaluiert. Dabei wurden zusatzlich zur Partikelmasse die Anzahl sowie die
Oberflache als mogliche Parameter fur eine Emissionsbegrenzung herangezogen. Es erfolgte
unter anderem eine Evaluation der elektrischen Diffusionsbatterie, des
Kondensationskernzéhlers, des photoakustischen Rul3sensors sowie der laserinduzierten
Inkandeszenz als Messprinzip [68]. Betrachtet wurden dabei neben anderen Parametern die
Nachweisgrenze, die Zeitauflosung sowie die Vergleichbarkeit mit der bisher genutzten
Filtermethode [69].

Ergebnis der Tests war, dass eine Methode zur Bestimmung der Partikelanzahl (PN-Methode,
Erlauterung im néachsten Textabschnitt) in Phase 3 des PM-Programms weiter auf ihre
Tauglichkeit zur Quantifizierung von Abgaspartikeln evaluiert werden sollte [60]. Dabei war es
wichtig zu untersuchen, ob eine Bestimmung der Partikelanzahl mittels der PN-Methode in
unterschiedlichen Laboratorien so méglich ist, dass sich vergleichbare Ergebnisse ergeben. Dazu
wurden in neun Laboratorien verteilt Uber Europa Tests durchgefihrt. Es wurde ein
PKW (Peugeot 407, golden car) sowie ein System, mit dem die Partikelanzahl nach der
PN-Methode ermittelt werden kann, als Referenz fur Aerosolherstellung und -messung von Labor
zu Labor weitergegeben [59, 70]. Zusatzlich dazu wurden in jedem Labor weitere Messsysteme,
die ebenfalls konform mit der PN-Methode waren, evaluiert. So sollte untersucht werden, wie
stark der ermittelte Messwert (Partikelanzahl im Abgas des Referenzautos) abweicht, wenn die
Messungen in unterschiedlichen Laboratorien mit variierendem Personal und Messequipment
durchgefuhrt werden. Fazit von Phase 3 war, dass die Abweichung der Messwerte verschiedener
Labore bei der Bestimmung der Partikelmasse (Filter und Differenzwagung) gré3er ist, als die bei
der Bestimmung der Partikelanzahl (PN-Methode) [8]. Die im PM-Programm etablierte
PN-Methode (Messequipment und Messprotokoll) wurde fiir Personenkraftfahrzeuge und

Nutzkraftfahrzeuge in die européische Gesetzgebung eingefihrt [55, 64, 71].

PN-Methode

Mit der PN-Methode sollen nur nichtflichtige Partikel mit Durchmessern gréRer 23 nm
quantifiziert werden. Flichtige Partikel sollen nicht gezahlt werden, da sie als ,,zu unberechenbar*
eingeschéatzt wurden [68]. Grund fir diese Einschatzung ist, dass die Anzahl fliichtiger Partikel
durch Nukleation und Verdampfung zu- beziehungsweise abnehmen kann. Vorgange wie
Verdampfung oder Nukleation kdnnen dadurch initiiert werden, dass das Abgas verdunnt, erhitzt

oder abgekuhlt wird [9]. Die Partikelanzahl im Abgas kann also davon abhangig sein, ob das
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Abgas verdinnt wurde und wie stark es nach dem Verlassen des Motors abgekihlt wird. Aus
diesem Grund wird das Abgas mittels eines VPR (Volatile Particle Remover) vorkonditioniert. Der
VPR ist dafir verantwortlich fliichtige von festen Partikeln abzutrennen (zu verdampfen) und
Kondensation beziehungsweise Nukleation zu verhindern. Fazit des PM-Programms war, dass
als VPR ein System aus einer heil3en Verdinnung (PND;, Particle Number Diluter), einem
Verdampfungsrohr (ET, Evaporation Tube) sowie einer weiteren Verdinnung (PND,) verwendet
werden soll. Im Folgenden wird diese Variante des VPR als VPRer bezeichnet. In der Literatur
werden als weitere mdgliche Varianten des VPR ein Thermodiffusionsabscheider sowie ein
Catalytic Stripper (CS) erwahnt [72, 73]. Laut der gesetzlichen Vorschrift kdnnen Catalytic
Stripper, Thermodiffusionsabscheider sowie das System, das im PM-Programm vorgeschlagen
wurde, verwendet werden [64, 71]. Nachdem das Abgas den VPR passiert hat, wird die
Partikelanzahlkonzentration mittels eines Kondensationskernzéhlers (CPC, Condensation
Particle Counter) ermittelt. Dabei wird ein CPC (23-nm-CPC) verwendet, der hauptsachlich
Partikel mit Durchmessern gréf3er 23 nm detektiert. Grund fir die Verwendung eines CPC mit
dieser Spezifikation ist, dass so eine Detektion von Partikeln der Nukleationsmode, die
hauptséchlich flichtige Partikel enthalt, verhindert werden soll. Dabei wurde die Grenze von
23 nm so gewahlt, dass Primarpartikel von RuRagglomeraten mit einem Durchmesser von etwa
20 nm noch detektiert werden kdnnen, aber der Einfluss der Nukleationsmode auf den Messwert
moglichst gering ist [59]. In Regulation 83 (R83) und 49 (R49) findet sich eine ausfuhrliche
Beschreibung der PN-Methode und des zugehdrigen Messprotokolls [64, 71]. Eine detaillierte
Beschreibung des CPC sowie des VPR erfolgen in Abschnitten 2.4.3 und 2.4.4.

2.4.3 Kondensationskernzahler

Funktionsweise

Um die Partikelanzahlkonzentration im Abgas zu bestimmen, werden Kondensationskernzéahler
verwendet. Mit diesem Gerat werden Partikel detektiert, indem sie einzeln nacheinander durch
einen (Laser-) Lichtstrahl geleitet werden, dabei das Licht streuen und Lichtimpulse generieren.
Es erfolgt eine Z&hlung der so generierten Lichtimpulse und auf diesem Weg eine Bestimmung
der Partikelanzahlkonzentration. Damit auch Partikel quantifiziert werden kdnnen, die zu klein
(Dp < 500 Nnm) sind, um Uber Lichtstreuung erfasst zu werden, werden die Partikel im CPC vor
der Detektion vorbehandelt. Die Vorbehandlung beinhaltet eine VergrolRerung des
Partikeldurchmessers durch Kondensation von Wasser oder n-Butanol auf dem Partikel. Die

Folge ist eine Anderung des Partikeldurchmessers um Faktor 100 bis 1000 [74].
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Abbildung 4: Schematische Darstellung des Aufbaus eines Kondensationskernzéahlers
(Uberarbeitet nach [75]).

In Abbildung 4 ist der Aufbau eines Kondensationskernzéhlers schematisch dargestellt [75]. Ein
CPC besteht aus einer Sattigungskammer, einem Kihler, einer Detektionseinheit sowie einer
Pumpe. Als erstes wird das Aerosol in die Sattigungskammer geleitet, welche einen beheizten,
zum Beispiel mit n-Butanol getrankten Filz enthalt. Es erfolgt eine Sattigung der Gasphase mit
n-Butanol. AnschlieRend flie3t das Aerosol durch den Kihler. Hier erfolgt eine Absenkung der
Gastemperatur, es kommt zu einer Uberséttigung der Gasphase und n-Butanol kondensiert auf
den Partikeln. Die so vergré3erten Aerosolpartikel werden zur Detektionseinheit gefuihrt und dort
Uber Lichtstreuung detektiert. Als Lichtquelle dient dabei eine Laserdiode. Im 90°-Winkel zur
Laserdiode ist eine Photodiode angebracht, mit der das gestreute Licht ausgelesen wird. Die
Pumpe dient dazu den Aerosolfluss durch das Gerat zu generieren [76, 75].

Fur die Detektion von Partikeln im CPC ist der Kondensationsprozess entscheidend. Bei diesem
Prozess werden die Partikel zuerst aktiviert und es bilden sich auf den Partikeln kleine
Kondensationscluster. Die Kondensationscluster wachsen im Anschluss weiter an. Dabei ist der
kritische Schritt die Aktivierung, ohne die kein Wachstum und folglich keine Detektion der Partikel
stattfinden kann [77]. Ob ein Partikel als Kondensationskeim aktiviert wird oder nicht, ist von
seiner GrolRe, seinen physikalisch-chemischen Eigenschaften (z.B. Polaritdt der
Partikeloberflache) sowie der im CPC eingestellten Ubersattigung abhangig. Diese wird im CPC
vor allem durch die vorgegebene Temperaturdifferenz zwischen Sattigungskammer und Kihler

eingestellt, wobei jedoch auch die Geometrie dieser Bereiche (liber Gradienten, Inhomogenitat,
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etc.) einen Einfluss auf die Ubersattigung hat [78, 79]. Um herauszufinden, welche Ubersattigung
(kritische Ubersattigung, Sai) notwendig ist, um Partikel mit einer bestimmten GroRe (Dp) als
Kondensationskeime zu aktivieren, kann die Kelvin-Gleichung verwendet werden [80]. Diese ist
in Formel 12 dargestellt.
InS¢pit = ﬂ Formel 12
p-R-T-Dp

Dabei entspricht o der Oberflachenspannung, M der molekularen Masse und p der Dichte des
Arbeitsmediums (z.B. n-Butanol). R bezeichnet die allgemeine Gaskonstante und T die im System
vorherrschende Temperatur. Je kleiner die Partikel, desto hoher die Ubersattigungen, die fur eine
Aktivierung benétigt werden. Grund dafir ist der Kelvin-Effekt, der dazu fihrt, dass der
Dampfdruck Uber einer gekrimmten Oberflache mit zunehmender Krimmung exponentiell
ansteigt. Anzumerken ist hierbei, dass die Kelvin-Gleichung nur fur unlésliche sowie perfekt
benetzbare sphérische Partikel verwendet werden kann. Betrachtet man Partikel mit einem Kern
oder einer Beschichtung, in der sich die kondensierende Flissigkeit 16st, ist es erforderlich
zusatzlich den Losungseffekt zu beriicksichtigen (Raoult'sches Gesetz). Dieser beschreibt die
Verringerung des Dampfdruckes pra Uber einem Partikel abhéngig davon, wie gut die
kondensierende Flussigkeit im Partikelmaterial 16slich ist (siehe Formel 13). Dabei ist psi der
Dampfdruck, der sich Gber einem nicht 16slichen Partikel ergeben wirde, nkona die Stoffmenge
des kondensierenden Mediums und nyu die Stoffmenge des Partikelmaterials in dem sich das
kondensierende Medium |6st [10].

Nkond

Pred = Psste Formel 13
Nkond + nym

Nach der Kohler-Theorie kann mittels Formel 14 die kritische Uberséttigung fiir losliche Partikel
berechnet werden. Erster und zweiter Term der Formel beriicksichtigen Kelvin-Effekt und
Losungseffekt. Es wird angenommen, dass ein Gleichgewicht zwischen Partikeloberflache und
der, den Partikel umgebenden, Gasphase besteht. Dpxond ist dabei der Partikeldurchmesser, des
durch Kondensation vergrof3erten Partikels [81, 10].

40'M

—In(1 4+ 1) Formel 14

InSersy = ——oM
crit p'R'T-Dp kond Nkond

Fir die Berechnung wird der Van't Hoff-Faktor i eingefuhrt. Mittels dieses Faktors kann der Fall
bertcksichtigt werden, dass die kondensierende Substanz in Losung dissoziiert, sich dabei die
Anzahl an gelosten Bestandteilen andert und infolgedessen das Kondensationsverhalten
beeinflusst wird. Die kritische Ubersattigung ist fiir losliche Partikel kleiner als fur unldsliche

Partikel gleichen Durchmessers.
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Fur die Detektion von Partikeln mit einem CPC bedeutet dies, dass in n-Butanol l6sliche (oder
dementsprechend beschichtete) Partikel besser aktiviert werden als unl6sliche [10]. Hinzu kommt
eine Abhéangigkeit des Aktivierungsprozesses von der Oberflachenbeschaffenheit des Partikels
(Kontaktwinkel) sowie vom Unterschied der Polaritaten von Arbeitsflissigkeit und Partikel-
oberflache [82, 83].

Bei Partikeln mit identischen Oberflacheneigenschaften sind der Partikeldurchmesser sowie die
eingestellte Ubersattigung die Eigenschaften, die entscheiden, ob ein Partikel aktiviert wird.
Daraus ergibt sich eine sogenannte Cut-Off-Kurve. Die Cut-Off-Kurve gibt Auskunft dariber, wie
sich die Aktivierungswahrscheinlichkeit mit der PartikelgroRe &ndert. Experimentell wird dabei die
Zahleffizienz (ZE, counting efficiency) ermittelt. Die ZE eines Kondensationskernzahlers ist die
detektierte Partikelanzahlkonzentration (PNcpc) relativ zu der durch ein Referenzgerat (z.B.
Aerosolelektrometer, PNaem) ermittelten. Dieser Zusammenhang ist in Formel 15 dargestellt. Das
Referenzgerat wird dabei so gewahlt, dass es die Partikel mit den hier betrachteten Grof3en

vollstandig erfasst.

PN
7E = CPC

= Formel 15
PNaEM

Die Cut-Off-Kurve eines Gerates wird bei seiner Kalibrierung tber die Temperaturdifferenz
zwischen Sattigungskammer und Kihler eingestellt. Als Kalibrieraerosole fur CPC-Geréte werden
(je nach Hersteller) Silber-, Kochsalz-, Poly-a-olefin- und Zuckeraerosole verwendet [84, 85]. Da
der Aktivierungsprozess abhéangig von der Oberflache ist, kommt dabei dem Kalibrieraerosol eine
entscheidende Bedeutung zu. Dies lasst sich beispielhaft Gber den Vergleich von zwei
CPC-Geraten (CPC: und CPCy,), die mit unterschiedlichen Kalibrieraerosolen (KA: und KAy)
kalibriert wurden, erklaren. Es wird angenommen, dass KA; in der Arbeitsflissigkeit der
Kondensationskernzahler l16slich und KA, unléslich ist. Zusatzlich wird ein weiteres Aerosol Aest,
bestehend aus loslichen Partikeln, betrachtet. CPC: und CPC, haben laut Kalibrierzertifikat
identische Cut-Off-Kurven. Wird nun experimentell die Zahleffizienz der beiden CPC-Gerate mit
Awest €rmittelt, so wird die ZE von CPC1 mit dem Kalibrierzertifikat Ubereinstimmen und die ZE von
CPC> hoher sein. Nun soll mit beiden Geraten die PN von Aest bestimmt werden. Aews: enthalt
Partikel in Grofen, die in einem Bereich liegen, wo ZE mit Dp variiert. Die Folge ist, dass CPC,
weniger Partikel detektieren wird als CPC,. Zusammengefasst bedeutet dies, dass die ermittelte
Partikelanzahlkonzentration mit der Zusammensetzung des Aerosols (z.B. Abgas) und mit der
Kalibrierung des CPC variieren kann. Dabei nimmt die Wahrscheinlichkeit, dass sich die
Zahleffizienz mit der Partikeloberfliche andert, zu, wenn die Temperaturdifferenz zwischen
Sattigungskammer und Kuahler verringert wird [79]. So andert sich die ZE eines CPC mit einer
Zahleffizienz von 50 % fur 4-nm-Partikel in Abhangigkeit der Partikeloberflache weniger als die
eines CPC mit 50 % ZE fur 23-nm-Partikel [86].
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Gesetzgebung

Ein Kondensationskernzahler (23-nm-CPC), der flir eine Quantifizierung fester Abgaspartikel
verwendet wird, soll fur Partikel mit einem Dp von 23 nm (x 1 nm) eine Zahleffizienz von
50 % (x 12 %) besitzen und Partikel mit einem Durchmesser von 41 nm (x 1 nm) zu mehr als
90 % detektieren konnen. Des Weiteren ist es erforderlich, dass der CPC Uber den
Konzentrationsbereich zwischen 0 cm= und 10* cm™ ein lineares Ansprechverhalten zeigt. Dabei
soll die ermittelte Partikelanzahlkonzentration nicht mehr als 10% von der gewahlten
Referenzmethode abweichen, beziehungsweise soll die Uber lineare Regression berechnete
Steigung grof3er 0.97 sein. Der Kehrwert der Steigung wird als Korrekturfaktor (K-Faktor) mit der
detektierten Partikelanzahlkonzentration multipliziert [87, 64, 71].

Fir die Kalibrierung der 23-nm-CPCs ist nach R83/ R49 kein definiertes Aerosol festgelegt. Nach
Marshall und Sandbach eignen sich Emery Oil und Propanbrennerruf3 fiir eine Kalibrierung dieser
CPCs [88]. Verwenden die Hersteller von CPCs unterschiedliche Kalibrieraerosole, kénnen sich
Variationen im Ansprechverhalten der CPCs ergeben. Das kann in Unterschieden im
Messergebnis (Partikelanzahl im Abgas) resultieren. Hinzu kommt, dass es zu einer Uber- oder
Unterschatzung der Partikelanzahlkonzentration kommen kann, wenn die Zahleffizienz des CPC
fur die untersuchten Partikel (z.B. Dieselabgaspartikel) nicht mit der des Kalibrieraerosols
Ubereinstimmt. Dabei ist zu beachten, dass die Oberflacheneigenschaften von
Dieselabgaspartikeln variieren kénnen, je nachdem aus welcher Abgaskomponente sie bestehen.
Das bedeutet, dass das Ansprechverhalten eines CPCs sich z.B. fiir Partikel der Nukleations- und

Akkumulationsmode unterscheiden kann.
2.4.4 Abtrennung flichtiger Abgasbestandteile

Wie in Abschnitt 2.4.2 beschrieben, dient der VPR dazu fliichtige Abgaskomponenten (z.B. HC
oder H>SO.), welche als Flissigkeitstropfchen vorkommen oder auf festen Partikeln kondensiert
sind, zu verdampfen und zu verhindern, dass es erneut zu einer Kondensation oder Nukleation
kommt, bevor die festen Partikel quantifiziert wurden. Eine Rekondensation kann zum einen, wie
im PM-Programm empfohlen (VPRegr), durch Verdinnung mit Luft, als auch wie bei
Thermodiffusionsabscheider und Catalytic Stripper durch Entfernung der fliichtigen Bestandteile
aus dem Aerosolstrom realisiert werden. Im Folgenden werden die genannten Varianten des VPR

genauer erlautert.

VPR nach dem PM-Programm (VPREeT)

Bei dem im PM-Programm vorgeschlagenen VPRer wird das Abgas als erstes in PND; heil3
mindestens um den Faktor 1:10 verdinnt (T = 150 °C). Danach passiert das verdiinnte Abgas
eine auf 300 °C —400 °C beheizte Rohre (ET). In dieser werden Flissigkeitstropfchen oder

flichtige Beschichtungen von Partikeln durch Verdampfung in die Gasphase Uuberfihrt.
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AnschlieRend erfolgt in PND- eine weitere (optionale) Verdiinnung von 1:10 bis 1:15, um eine
Rekondensation zu verhindern und das Abgas wieder auf Temperaturen < 35 °C abzukuhlen.
Zusatzlich dient PND, dazu die Partikelanzahlkonzentration soweit abzusenken, dass sie
unterhalb der mit dem 23-nm-CPC maximal quantifizierbaren (Nmax=10*cm?3®) liegt. Zur
Verdinnung kommt jeweils trockene, partikelfreie Luft zum Einsatz [64, 71].

Thermodiffusionsabscheider

Eine weitere Moglichkeit einen VPR auszulegen ist ein Thermodiffusionsabscheider. Dieser
besteht aus zwei Komponenten: einer Heiz- und einer Adsorptionseinheit. Im
Thermodiffusionsabscheider wird das Aerosol zuerst erhitzt, um analog zur ET flichtige Anteile
zu verdampfen (Heizeinheit). AnschlieBend werden die verflichtigten, nun gasformigen
Substanzen in der zweiten Einheit durch Adsorption aus dem Aerosolstrom entfernt und das
Aerosol abgekunhlt. Die Adsorptionseinheit besteht aus einer doppelwandigen Roéhre. Durch den
inneren Teil, der mit vielen kleinen Ldéchern versehen ist, wird das Aerosol geleitet. Die
verdampften Substanzen diffundieren durch die Locher in den mit Aktivkohle gefillten Hohlraum
zwischen den Rohren und werden dort adsorbiert. Ist die Kapazitat der Aktivkohle erschopft, ist

es erforderlich, dass diese erneuert wird [72, 89].

Catalytic Stripper (CS)

Kittelson et al. beschreiben die Verwendung eines Catalytic Strippers fur die Abtrennung
flichtiger Komponenten aus dem Abgas [90]. Der dort beschriebene CS besteht aus zwei
aufeinander folgenden Einheiten, welche auf eine Temperatur von 300 °C erhitzt werden. Die
erste Einheit entspricht einem Diesel-Oxidationskatalysator (DOC). Katalysiert durch Platin
erfolgt hier eine Oxidation von Kohlenwasserstoffen zu Kohlenstoffdioxid und Wasser [91].
Anschlieend gelangt das Abgas in eine mit Bariumoxid beschichtete Keramikstruktur (Sulfur-
Trap, S-Trap). Dort werden Schwefeloxide durch Reaktion mit Bariumoxid zu Bariumsulfat aus
dem Abgas entfernt. Grund fur die Verwendung der S-Trap ist, dass Schwefeloxide schon in
geringen Konzentrationen zusammen mit Wasser Flissigkeitstropfchen bilden kénnen [28]. Um
also die Bildung von nichtfliichtigen Partikeln nach Durchgang durch den CS zu verhindern, soll
die Massenkonzentration an Schwefeloxiden und Kohlenwasserstoffen im Abgas reduziert
werden. Damit das Abgas nach Verlassen des CS Raumtemperatur hat, wird das Aerosol zuletzt

durch eine Kiihlschleife geleitet.

Gesetzgebung

In R49/ R83 ist festgelegt, dass der VPR Vorrichtungen enthalten soll, die eine Verdampfung
flichtiger Partikel ermoéglichen und eine Rekondensation dieser Komponenten (z.B. durch
Reduktion der Konzentration fliichtiger Komponenten in der Gasphase) verhindern. Zusatzlich

soll eine Verdiinnung des Abgases mdglich sein, um die Partikelanzahlkonzentration auf maximal
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10* cm® zu reduzieren. Bevor ein VPR flr die Abgasmessung verwendet werden darf, ist eine
Validierung notwendig. Dazu muss die Penetration fester Partikel (PCRF, Particle Concentration
Reduction Factor) durch den VPR sowie die Abtrennungseffizienz fur flichtige Partikel (VPRE,
Volatile Particle Removal Efficiency) ermittelt werden [87, 64, 71].

Der PCRF beschreibt das Verhaltnis der Partikelanzahlkonzentrationen vor (PNyp) und nach
(PNpown) dem Durchgang durch den VPR bei verschiedenen Partikeldurchmessern Dp. Dabei
beinhaltet der PCRF den Verdinnungsfaktor sowie durch Abscheidungsprozesse hervorgerufene
Partikelverluste. Er wird wie in Formel 16 dargestellt berechnet. Als Partikelgrof3en werden
30 nm, 50 nm und 100 nm verwendet.

PNyp(D
PCRF (Dp) = #&(PD)Q Formel 16

Gesetzlich festgelegt ist das Verhaltnis der PCRF der unterschiedlichen PartikelgréRen
untereinander. Der PCRF fiir ein Dp von 30 nm darf maximal 30 % hoher und 5 % niedriger sein
als der PCREF fur ein Dp von 100 nm. Fir den PCRF von 50 nm gilt, dass er maximal 20 % héher
und 5 % niedriger als der von 100 nm sein darf. Aus den einzelnen PCRFs wird der Mittelwert f,
(siehe Formel 17) gebildet. Bei der Bestimmung der Partikelanzahlkonzentration im Abgas wird
die experimentell bestimmte Konzentration anschlieRend mit f. multipliziert und so die

Partikelverluste im VPR berticksichtigt.

- _ PCRF(30nm) + PCRF(50nm) + PCRF(100nm)

r 3 Formel 17

Die Abtrennungseffizienz (VPRE) beschreibt, wie vollstandig der zu validierende VPR
Tetrakontanpartikel (Ca) mit einem Dp von 30 nm entfernen kann. Dazu werden monodisperse
Partikel mit einer Partikelanzahlkonzentration (PNyp) groRRer 10* cm= durch den beheizten VPR
geleitet und anschlieBend die Konzentration nach Durchgang durch den VPR (PNpown)
gemessen. Die Berechnung der Abtrennungseffizienz ist in Formel 18 dargestellt. Vorgegeben ist
eine VPRE grofier 99,0 %.

PN
VPRE = % - PCRF (30 nm) - 100 Formel 18

uP
Da in R83/ R49 nicht vorgeschrieben ist, nach welchem Funktionsprinzip der VPR funktionieren
soll, kann zwischen Thermodiffusionsabscheider, CS und VPRer als Funktionsprinzip gewahlt
werden. Ebenfalls nicht festgelegt ist, welche Temperaturen und Verweilzeiten fur den VPR
gewahlt werden sollen. Das Ergebnis der Validierung ist das einzige Kriterium, das entscheidet,
ob ein VPR eingesetzt werden darf oder nicht. Bisher sind in der Literatur nur wenige Studien zu

finden, die Rickschlisse darauf zulassen, ob VPRs mit unterschiedlichen Temperaturen,
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Funktionsprinzipien oder Dimensionen in Bezug auf ihren Einfluss auf die
Partikelanzahlkonzentration vergleichbar sind [73, 92]. Sind die VPRs nicht vergleichbar, so kann

die im Abgas desselben Autos festgestellte Partikelanzahl mit dem verwendeten VPR variieren.
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2.5 Analytik von Bioaerosolpartikeln

Wie bei der Analytik von Dieselabgasaerosolen darauf geachtet werden muss, ob flichtige
Bestandteile kondensieren und dabei die Partikelanzahl beeinflussen, ist es bei Bioaerosolen
wichtig zu analysieren, welche Organismen sich im Aerosol befinden, ob von diesen eine
Gesundheitsgefahrdung ausgeht, und ob die Partikel lungengangig sind. Dabei ist die
Information, ob ein Mikroorganismus im Aerosolpartikel lebend oder tot vorliegt, entscheidend,
wenn beurteilt werden soll, ob eine Gefahr vom untersuchten Aerosol ausgeht oder nicht. Fur
eine Analyse von Bioaerosolen auf Zusammensetzung oder Zustand der Mikroorganismen
kénnen zum Beispiel Kultur, Fluoreszenz-in-situ-Hybridisierung, immunologische Verfahren,
Polymerase-Kettenreaktion (PCR) oder oberflaichenverstarkte Raman-Streuung angewendet
werden [93-96]. Dabei ist fUr die hier genannten Analyseverfahren eine Sammlung und
Abtrennung der Aerosolpartikel aus dem suspendierenden Gas erforderlich. Hierbei ist es
essenziell, dass der Sammelvorgang so gestaltet wird, dass sich der Zustand der Organismen
dabei nicht andert. Andernfalls kann keine Aussage getroffen werden, ob zum Beispiel die
Inaktivierung eines Virus schon im Aerosol oder erst beim Sammelvorgang erfolgte. Im
Folgenden wird erlautert, welche Parameter das Uberleben von Bakterien und Viren im Aerosol

beeinflussen, und welche Sammelverfahren zur Verfiigung stehen.
2.5.1 Uberleben von Mikroorganismen in Aerosolphase

Als Uberleben wird bei Bakterien oder Viren die Fahigkeit zur Vermehrung gesehen [97]. Werden
diese Organismen isoliert oder innerhalb eines Partikels in die Gasphase gebracht, so stirbt ein
Teil der Bakterien wéhrend dem Aufenthalt in der Gasphase. Als Grund fir den Tod der
Organismen werden Austrocknung sowie Reaktionen der Oberflachenproteine mit Komponenten
der Gasphase (z.B. Sauerstoff, Kohlenstoffmonoxid) genannt [98-101]. Ein entscheidender
Faktor ist dabei der Organismus selbst. Im Allgemeinen sind zum Bespiel gramnegative Bakterien
wie Legionellen oder E. coli empfindlicher als grampositive [102, 103, 42]. Hinzu kommt, dass
Bakterien mit einer niedrigen Stoffwechselaktivitat langer in der Gasphase Uiberleben, als solche
mit hohem Umsatz [103]. Um Bakterien mit unterschiedlicher Stoffwechselaktivitdt zu ziichten,
werden meist verschiedene Wachstumsmedien verwendet [104]. Fir die gramnegativen
Bakterien Serratia marcescens, Klebsiella planticola und Cytophaga allerginae wurde festgestellt,
dass die Vernebelung sie in einen Zustand versetzte, in dem sie zwar lebend aber nicht
kultivierbar (VBNC) waren [105]. Von Hambleton et al. wurde gezeigt, dass ein Legionella
pneumophila Stamm besser in der Gasphase Uberlebte, wenn die Stoffwechselaktivitat gering
war [104]. Dabei muss beachtet werden, dass der Nachweis des Uberlebens in diesem Fall
mittels Kultur erfolgte. Da Legionellen zu den gramnegativen Bakterien zdhlen und diese

Organismen im VBNC-Status vorliegen konnen, konnte auch hier ein Ubergang in die
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Aerosolphase die Bakterien in einen solchen Zustand versetzten. Die Folge ist, dass die Anzahl
lebender Bakterien mittels Kultur unterschétzt wird [105, 106].

Ob ein Organismus nach dem Aufenthalt in der Gasphase kultivierbar ist, im VBNC-Status vorliegt
oder nicht Uberlebt hat, hédngt von den Umgebungsparametern ab [105]. Berichtet wird vom
Einfluss von Temperatur, relativer Luftfeuchte (RH) sowie der Zusammensetzung der
Gasphase [97, 103, 12]. Bei Betrachtung von E. coli wurde herausgefunden, dass eine hdhere
relative Luftfeuchte zu weniger Uberlebenden Bakterien fuhrt [97]. Dabei wird eine relative
Luftfeuchte von etwa 80 % als besonders ungtinstig angesehen [107]. FiUr L. pneumophila ergab
sich, dass am meisten Bakterien kultiviert werden konnten, wenn das Aerosol fur 2 h bei einer
RH von 65 % aufbewahrt wurde. Etwas schlechter waren die Kultivierungsmdglichkeiten bei
90 %. Am wenigsten lebende Bakterien konnten bei 30 % detektiert werden [104]. Generell wird

der Einfluss der Temperatur als eher gering eingeschéatzt [97].
2.5.2 Sammlung und Detektion von Bakterien und Viren

Ein Sammler fir Bioaerosolpartikel sollte idealerweise 100 % Sammeleffizienz besitzen
(physikalische Sammeleffizienz), die Anzahl an Partikeln pro Volumeneinheit bestimmen, dabei
die Kultivierbarkeit erhalten (Unterscheidung lebend/ tot) und Auskunft tGber die PartikelgrofRe
geben [108]. Dabei entscheiden nicht nur die physikalischen Parameter wie Volumenstrom
dartiber, ob ein Organismus kultivierbar bleibt, sondern auch wie empfindlich die Spezies
ist [109].

In der Literatur werden Sammelmethoden fur Bioaerosolpartikel wie Impaktoren, Impinger und
Zyklonsammler beschrieben, die auf dem Prinzip der Tragheit beruhen. Hinzu kommen Filter und
Methoden die Partikel Uber die Gravitationskraft sammeln [13, 14]. Bei allen genannten
Sammelmethoden werden Abscheidemechanismen verwendet, die in Abschnitt 2.3 ausgefiihrt
wurden. Im Folgenden werden die Prinzipien der Methoden beschrieben und ihre Vor- und

Nachteile erlautert.

Impaktor

In einem Impaktor werden Partikel mittels einer Dise auf eine Platte beschleunigt, die sich in
einem definierten Abstand senkrecht zur Diise befindet. Uber Verringerung des Durchmessers
der Duse kann die Geschwindigkeit des Aerosols erhdht werden. Bei geringen Geschwindigkeiten
des Aerosols werden nur groRe Partikel gesammelt. Durch die Variation der Dise und die
Beschleunigung des Aerosols werden zusatzlich zu den groR3en Partikeln auch kleine Partikel
gesammelt. In einem Kaskadenimpaktor sind mehrere Stufen mit unterschiedlich grol3en
Disendurchmessern nebeneinander oder (bereinander angeordnet. So kdnnen zuerst die
groBen Partikel bei langsamer Flussgeschwindigkeit und anschlie3end schrittweise kleinere

Partikel abgeschieden werden [44]. Im Bereich der Bioaerosole werden die Platten zur
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Partikelabscheidung haufig mit Agar-Nahrmedium beschichtet und es kann sofort nach dem
Sammelvorgang die Inkubation und anschliel3ende Bestimmung der koloniebildenden Einheiten
erfolgen [108]. Fur Viren kann ein Nachweis mittels Plaque-Assay erfolgen [12]. So ist eine
groRenselektive Bestimmung der lebenden, fortpflanzungsfahigen Organismen moglich.
Nachteilig ist, dass Scherkréfte und Austrocknung zu einer Inaktivierung von Viren und Bakterien
fuhren kénnen [12, 14]. Dabei kann der Anteil der Uberlebenden Organismen je Impaktorstufe
variieren, da sich die Geschwindigkeit unterscheidet [108]. In Bezug auf die Austrocknung kénnen
mit Mineraldl beschichtete Agar-Platten Abhilfe schaffen [110]. Ein Beispiel fir einen
Kaskadenimpaktor ist der NGI (Next Generation Pharmaceutical Impactor, Copley Scientific) mit

einer physikalischen Sammeleffizienz von 50 % fur Partikel im Bereich von 700 nm [111].

Zyklonsammler

Ein Zyklonsammler besteht zumeist aus einem kegelformigen Sammelgefal3, das einen Einlass
fur das Aerosol in tangentialer Position besitzt. Durch den Einlass wird das Aerosol in das
Sammelgefal geleitet und beginnt sich, ausgelést durch die Form des Sammelbehalters, in einer
spiralférmigen Bewegung vom Einlass in Richtung des spitzen Bodens des Behélters zu bewegen
(siehe Abbildung 5). Unten angekommen, kehrt sich die FlieBrichtung um und das Aerosol
verlasst den Sammler ber eine Offnung, die zentrisch (ber der breiten Seite des konischen
Behalters angebracht ist. Partikel, die in der Gasphase suspendiert sind, werden aufgrund der
Spiralbewegung Uber Zentrifugalkrafte an der Wand des Behalters abgeschieden und so von der
Gasphase abgetrennt. Dabei hangt die Sammeleffizienz des Zyklonsammlers vom Volumenstrom
des Aerosols sowie der Partikelgré3e und -dichte ab. Fir eine Vorhersage der Sammeleffizienz
ist die PartikelmassengréRenverteilung des Aerosols entscheidend. Je gréRer der mittlere
Partikeldurchmesser desto effizienter werden Partikel abgeschieden. Ist die Tragheit eines
Partikels nicht ausreichend, so wird er mit der Gasphase Uber den Auslass aus dem

Sammelgefal gefuhrt [112].
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Abbildung 5: Schematische Darstellung eines Zyklonsammlers (Uberarbeitet nach [12])
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Zur Abscheidung von Bioaerosolen werden Zyklonsammler verwendet, deren Sammelgefad mit
Flussigkeit gefullt ist. Bei der rotierenden Bewegung der Aerosolphase bildet sich ein dunner
Flussigkeitsfilm an der Wand des Gefalies aus. Das hat den Vorteil das Mikroorganismen direkt
nach dem Sammelvorgang in der flissigen Phase analysiert werden kénnen [114]. Des Weiteren
ist der Anteil an Mikroorganismen, die den Sammelvorgang uberleben, gro3er, da die Flussigkeit
das Austrocknen verhindert. Im Sammler auftretende Scherkrafte bewirken, dass ein Anteil der
Organismen den Sammelvorgang nicht Gberlebt. Ein gangiger Zyklonsammler ist zum Beispiel
der Coriolis u (Bertin  Technologies, Frankreich) [14]. Eine ausfuhrliche Beschreibung des
Coriolis p findet sich in Abschnitt 3.3.4.

Impinger

Ahnlich wie ein Impaktor funktioniert auch ein Impinger. Auch hier wird das Aerosol geradlinig
Uber eine Dise in Richtung einer Oberflache beschleunigt. Ein wichtiger Unterschied ist aber,
dass hier Partikel in einer Sammelflissigkeit abgeschieden werden. Die Diise kann sich in der
Flassigkeit (z.B. All-glas Impinger) oder oberhalb der Flissigkeit (z.B. AGI-30) befinden. Dabei
fungiert der Boden des Behalters beziehungsweise die Flissigkeit als Oberflache fur die
Impaktion [13]. In Abbildung 6 ist ein AGI-30 schematisch dargestellit.

Einlass
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Abbildung 6: Schematische Darstellung eines Impingers (AGI-30, Uiberarbeitet nach [12])

All-glas Impinger sowie AGI-30 bestehen nur aus einer Stufe und ermdéglichen keine
Grolienselektion. Aufgrund der vorhandenen Sammelflissigkeit kommt es hier nicht zu einer

Austrocknung der Organismen und die Sammelflussigkeit kann vielfaltig fur die Detektion mittels
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Kultur, immunologischen oder DNA-basierten Methoden verwendet werden. Aufgrund der
Beschleunigung und Impaktion der Partikel kann es auch hier zu einer Abtdtung der
Mikroorganismen kommen [14]. Der AGI-30 hat fur Partikel mit einem Durchmesser von 0,5 pm
eine physikalische Sammeleffizienz von 70 % [13]. Nach Verreault et al. sind Impinger die
Methode, mit der es gelingt einen grof3en Teil von Viren aus der Aerosolphase zu sammeln, ohne

dass es zu einer Inaktivierung kommt [12].

Filter

Zur Sammlung von Bioaerosolpartikeln kommen Filter aus Fasern oder einer Membran zur
Anwendung [14]. AnschlieRend kann eine Bestimmung mittels Kultur erfolgen, indem der Filter
auf einem Nahrmedium platziert wird. Des Weiteren kénnen die Aerosolpartikel in eine Flissigkeit
Uberfihrt werden und mittels immunologischen oder DNA-basierten Methoden nachgewiesen
werden. Fir die Verwendung eines Filters spricht, dass er eine Sammeleffizienz von bis zu 100 %
besitzen kann [109]. Dennoch kommt es beim Sammelvorgang zur Beschadigung der
Organismen aufgrund von Scherkraften und Austrocknung [13, 14]. Bei einer Verwendung von
Gelatine-Filtern kann der Austrocknung vorgebeugt werden. Dennoch ist die physikalische
Belastung zum Beispiel fur E. coli bei einer Sammlung auf Gelatine-Filtern so hoch, dass keine

kultivierbaren Bakterien auf dem Filter gefunden werden konnten [109].

Sammeln durch Gravitationskraft

Neben den genannten Methoden, bei welchen aktiv Probevolumen angesogen wird, gibt es die
Mdglichkeit des passiven Sammelns. Untersucht wird die Partikelkonzentration auf Oberflachen
oder Agar-Platten, die sich in dem zu untersuchenden Volumen befinden. Die Abscheidung der
Partikel erfolgt Uber die Gravitationskraft und ist abhangig von der Partikelgréf3e, -form, -dichte
und von Luftbewegungen [115]. Betrachtet man nur die Gravitationskraft, so ergeben sich
beispielsweise fur sphéarische Partikel mit einer Dichte von 1 g/mL Sinkgeschwindigkeiten
zwischen 0,1 m/h (1 um) und 11 m/h (10 um) [115]. Das bedeutet, dass je nach Expositionszeit
Partikel mit variierender Gréf3e und Anzahl gesammelt werden. Hinzu kommt, dass die ermittelte
Konzentration von der GrolRe der untersuchten Oberfliche und vom Probenahmeort
abhangt [14]. Zu beachten ist, dass bei dieser Sammelmethode unbekannt ist, aus welchem
Volumen die Partikel stammen. Ob eine quantitative Bestimmung der Konzentration an
Organismen in der Gasphase mittels dieses Sammelverfahrens moglich ist wird in der Literatur
diskutiert [116, 115, 14]. Als positiv kann der Fakt gewertet werden, dass die Organismen bei
dieser Methode keinen mechanischen Belastungen ausgesetzt sind und so der Anteil der
kultivierbaren Organismen hoch sein sollte. Angewendet wird das Verfahren zum Beispiel, wenn
die mikrobiologische Belastung in Operationssélen untersucht werden soll. Hier ist es essenziell
zu wissen, welche und wie viele Organismen sich auf einer Wunde abscheiden kdnnten [115,
117].
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2.5.3 Biosicherheitskammern

Bei der Analyse von Substanzen biologischer Herkunft ist darauf zu achten, dass es bei
Sammlung und Detektion nicht zu Infektionen kommt. Dazu sind Sicherheitsvorkehrungen
erforderlich. Diese richten sich nach der Art des biologischen Arbeitsstoffes (Biostoff), mit dem
zum Beispiel in einem mikrobiologischen Labor gearbeitet wird [118]. Es erfolgt eine Einteilung in
Risikogruppen (RKG). So gilt beispielsweise fiir Legionella pneumophila Risikogruppe 2 und fir
einige E. coli (z.B. Escherichia coli, Migula 1895, Castellani and Chalmers 1919, DSM Nr. 423)
Risikogruppe 1[119, 120]. Nach den Leitlinien zu Téatigkeiten mit Biostoffen ist, sobald es bei
Tatigkeiten mit RKG-2-Organismen zur Aerosolbildung kommt, die Verwendung einer
biologischen Sicherheitswerkbank verbindlich [121]. So kénnen im Labor befindliche Personen
physikalisch von gesundheitsgefahrdenden Aerosolen getrennt werden. Dabei eignet sich eine
Sicherheitswerkbank  mit  der  Schutzstufe Il fir RKG-2-Organismen [121].  Die
Sicherheitswerkbank besitzt eine Offnung an der Vorderseite durch die Arbeiten ausgefiihrt
werden koénnen. Die Luft innerhalb der Sicherheitswerkbank wird so gefiihrt, dass
Mikroorganismen daran gehindert werden in die Laborluft zu gelangen [122]. Vom européischen
Komitee fur Normung gibt es Vorschlage wie das Rickhaltevermdgen tberprift werden soll [123].
Es werden Sporen eines Bakteriums mit einer Ausgangskonzentration von 10° Sporen/mL
innerhalb der Sicherheitswerkbank vernebelt und au3erhalb der Kammer mittels Impaktoren und
Impingern gesammelt. Dabei sind Position und Anzahl der Sammelgeréate genau definiert.
Werden bei dem Test insgesamt weniger als 10 KBE (koloniebildende Einheiten) detektiert, so
kann die Sicherheitswerkbank verwendet werden [123].

Bei Schutzstufe Il wird ein vollstandig geschlossenes Gehéause verwendet, in dem Arbeiten lber
Offnungen, die mit Handschuhen ausgestattet sind, durchgefiihrt werden kénnen [122]. Dabei
wird in der Sicherheitswerkbank ein Unterdruck, negativ zur Laboratmosphéare erzeugt. Nach
Empfehlungen der World Heath Organisation (WHO) sollte ein Unterdruck von etwa 1 mbar an
der Kammer anliegen [122]. Das europaische Komitee fir Normung schlagt 2 mbar vor [123].
Beide Vorschlage beinhalten ein Warnsystem, das akustisch sowie optisch darauf aufmerksam
macht, wenn der Druck Uber- oder unterschritten wird. Bei Schutzstufe Il wird nach EN 12469
ein Test auf Leckagen mittels Uberdruck empfohlen [123]. So soll die Kammer bei einem
Uberdruck von 5 mbar innerhalb 30 min weniger als 10 % relativ zum Ausgangsdruck verlieren.

Unabhangig von der Schutzstufe darf kontaminierte Abluft nicht in den Arbeitsbereich abgegeben
werden [118]. Soll die Abluft in die Laboratmosphéare abgegeben werden, ist eine Filterung der
Abluft notwendig. Nach EN 12469 sollte dies tber einen doppelten HEPA-Filter erfolgen [123].
Generell sind beim Arbeiten mit RKG-2-Organismen Desinfektions- und Inaktivierungsverfahren
festzulegen [121]. Vom Robert Koch-Institut wurde eine Liste mit gepriften Desinfektionsmitteln
und —verfahren herausgegeben [124]. Unterteilt wird dabei nach thermischen und chemischen

Verfahren, sowie nach dem mikrobiologischen Wirkungsspektrum. Fur vegetative Bakterien
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eignen sich zur Oberflachendekontamination zum Beispiel Alkohole oder Phenole [122, 124]. Ist
die Wischdesinfektion nicht ausreichend, so wird eine Raumdesinfektion vorgeschlagen. Dabei
wird das kontaminierte Volumen mittels eines gasférmigen Desinfektionsmittels begast, um so
auch schlecht zugéangliche Stellen zu erreichen. Vom Robert Koch-Institut werden Formaldehyd
oder Wasserstoffperoxid vorgeschlagen [124]. Des Weiteren wird in der Literatur von einer
Anwendung von Peroxyessigsaure berichtet [125]. Fir alle drei Substanzen wird empfohlen,
physikalische Parameter wie die relative Luftfeuchte bei der Begasung zu kontrollieren und

definierte Konzentrationen des Wirkstoffes in der Gasphase einzustellen [126, 125, 124].
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3. Experimenteller Teil

3.1 Erzeugung von Modellaerosolen

Fur Experimente, die dazu dienen konnen, Partikelzahler zu charakterisieren,
Bioaerosolkammern auf Leckagen zu Uberprifen oder einen Mechanismus zur
Partikelabscheidung systematisch zu untersuchen, werden Aerosole mit definierten
Eigenschaften bengétigt. Je nach Anwendung kann dabei die Grol3e, Oberflache oder chemische
Zusammensetzung der Partikel entscheidend sein. Sollen beispielsweise Dieselabgaspartikel
mittels Kondensationskernzéahler und VPR quantifiziert werden, so wird ein Aerosol bendtigt, das
eine ahnliche Grole, Benetzbarkeit und Fliichtigkeit wie die Dieselabgaspartikel besitzt (siehe
Abschnitte 3.5, 3.6, 4.2 und 4.3). Da Dieselabgas aus einer Vielzahl von Komponenten besteht
(siehe Abschnitt 2.1.1), wurden unterschiedliche Modellaerosole (Kohlenwasserstoff- und
Rulpartikel) verwendet, die jeweils gewlnschte charakteristische Eigenschaften des
Abgasaerosols besitzen. Im Folgenden werden der Graphitfunkengenerator und der
Propanbrenner als zwei Beispiele fur die Herstellung von Ruf3aerosolen genauer erlautert. Die
Herstellung von Kohlenwasserstoffaerosolen erfolgte mittels eines Generators nach dem von
Sinclair und La Mer entwickelten Prinzip (siehe Abschnitt 3.1.3). Im Anschluss werden der
pneumatische Zerstauber und der Duschkopf als zwei weitere Aerosolgeneratoren erlautert. Sie
finden Anwendung bei der Sammlung von Partikeln mittels Diffusiophorese (siehe Abschnitte 3.4
und 4.1) und bei der Erzeugung von Duschaerosolen (siehe Abschnitte 3.7 und 4.4).

3.1.1 Graphitfunkengenerator

Eine Mdglichkeit, um ein Modellaerosol, das Rulpartikel enthalt, herzustellen, ist ein
Graphitfunkengenerator. Er besteht im Wesentlichen aus einer von einem inerten Gas
durchstromten  Kunststoffkammer, in der zwei zylinderférmige  Graphitelektroden
gegenuberliegend angeordnet sind (siehe Abbildung 7). Durch Anlegen von Hochspannung
kommt es zum Funkenschlag zwischen den beiden Elektroden, die Elektroden werden lokal
erhitzt und Elektrodenmaterial verdampft. Um eine konstante Entladungsfrequenz zu erhalten, ist
es wichtig, dass der Abstand zwischen den Elektroden konstant ist. Da sich dieser durch die
Verdampfung des Elektrodenmaterials vergrof3ert, wird er mittels eines Getriebemotors
nachgeregelt und so konstant gehalten. Das durch den Funkenliberschlag verdampfte Material
wird mittels des inerten Gases aus der Kammer gespilt und bildet durch Kondensation und
Koagulation spharische Primarpartikel mit Durchmessern von etwa 5 nm. Diese Partikel lagern

sich zu kettenartigen Agglomeraten mit Gréf3en zwischen 50 nm und 200 nm zusammen [127].
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Argoneinlass Kunststoffkammer

Graphitelektroden

Aerosolauslass

Abbildung 7: Schematischer Aufbau eines GFG 1000 (Uberarbeitet nach [127]).

Direkt am Ausgang der Kunststoffkammer, in der die Partikel generiert werden, kann das Aerosol
mit Luft gemischt werden. Bei einer Erhéhung des Volumenstromes des inerten Gases oder bei
Zumischung von Luft zum Aerosol verschiebt sich die PartikelgréRenverteilung zu kleineren
GroRen [128, 127]. Uber die Stromstarke lasst sich die Entladungsfrequenz einstellen. Bei einer
hoheren Entladungsfrequenz entsteht eine groRere Partikelanzahl mit groRReren
Durchmessern [129].

Kommerziell erhaltlich sind Graphitfunkengeneratoren, in denen Argon (GFG 1000, Palas) oder
Stickstoff (DNP 3000, Palas) als inertes Gas fur die Aerosolgeneration verwendet wird. Abhangig
von dem gewahlten Gas ergeben sich fur die beiden Geréte unterschiedliche Elektrodenabstéande
und Entladungsspannungen. Die Entladungsspannung ist bei gleichem Abstand zwischen den
Elektroden fur Stickstoff im Vergleich zu Argon hoher. Daraus resultiert auch ein hoherer

Massenaustrag bei dem mit Stickstoff betriebenen Generator [129].
3.1.2 Verbrennung von Propan

Neben der Funkenentladung ist die Verbrennung von Propan oder Ethylen eine weitere oft
verwendete Methode, um RufRaerosole im Modell herzustellen. Anhand dieser Aerosole kann
beispielsweise der Mechanismus der Entstehung von Partikeln aus gasférmigen
Verbrennungsprodukten oder der Einfluss von Eisen-Salzen auf die thermochemischen
Eigenschaften von Ruf3 untersucht werden [130, 131]. Ein kommerziell erhaltlicher
Aerosolgenerator, der auf der Verbrennung von Propan beruht, ist der Mini-CAST von Jing Ltd.
Der Aufbau des Mini-CAST ist in Abbildung 8 schematisch dargestellt. Um eine Flamme zu
erzeugen, werden Luft (Airox) und Propan in zwei koaxialen Réhren zusammengefuhrt und das

Gemisch entziindet. Die Stromung ist dabei laminar und die Vermischung der beiden Gase erfolgt
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uber Diffusion. Orthogonal zur Flamme wird ein Stickstoffstrom (N2,quench) geleitet, der zu einer
raschen Abkuhlung der Flamme fuhrt und so zu einer vermehrten Ruf3bildung beitragt [132, 133].
Je nach Verhaltnis von Airox und Propan, entsteht eine ,fette” (Brennstoffiiberschuss, Propan)
oder ,magere* Flamme (Uberschuss an Oxidationsmittel, Airox). Bei Brennstoffilberschuss
enthalt das Aerosol einen hohen Anteil an hydrophoben fliichtigen polyzyklischen aromatischen
Kohlenwasserstoffen (PAK). Wird der Sauerstoffanteil erhoht, so steigt die Flammentemperatur,
das Verbrennungsaerosol enthalt weniger flichtige Komponenten und es entsteht eine kleinere
Anzahl Partikel mit groReren Durchmessern. Die nun entstehenden fliichtigen PAK sind
hydrophiler als die, die in einer fetten Flamme entstehen [133]. Bei Abklhlung des Abgases
kondensieren flichtige Komponenten auf den Partikeln und es bilden sich je nach

Aerosolzusammensetzung Partikel mit hydrophilen oder hydrophoben Beschichtungen [134].

Airox N2 quench Propan

Airon
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Abbildung 8: Schematischer Aufbau des Mini-CAST (Uberarbeitet nach [132]).

Uber das Verhéltnis von Propan/ Luft wird demnach die PartikelgroRBenverteilung sowie die
Zusammensetzung der Aerosolpartikel beeinflusst. Eine weitere Mdglichkeit Einfluss auf die
PartikelgréRe zu nehmen ist eine Verdiinnung des Propans mittels Stickstoff (N2pi), oder eine
Verdinnung des Abgases mit Luft (Airp) unmittelbar nach der Entstehung der Aerosolpartikel
(siehe Abbildung 8). In beiden Fallen fuhrt ein Zusatz von N. oder Luft zu einer vermehrten
Bildung kleinerer Partikel [132, 133].

In dieser Arbeit wurde ein Propanbrenner der Firma AVL List GmbH (APG, AVL Particle
Generator) verwendet. Der in diesem Gerat integrierte Brenner ist baugleich zu dem im Mini-
CAST verwendeten. Zusétzlich dazu ist ein VPR, der nach dem im PM-Programm empfohlenen

Prinzip funktioniert, in das Gerét integriert.
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3.1.3 Aerosolgenerator nach Sinclair und La Mer

Zur Herstellung von Kochsalz- und Kohlenwasserstoffaerosolen wurde ein Generator verwendet,
in dem durch Verdampfung und anschlieRende homogene Nukleation Partikel hergestellt werden.
Dazu wird das Material, aus dem die Aerosolpartikel bestehen sollen, beispielsweise in ein
Porzellanschiffchen gefiillt und in einem Rohrofen erhitzt. Durch die hohe Temperatur wird das
Material verdampft. Der Dampf wird mittels eines inerten Gases, das durch den Rohrofen geleitet
wird, aus dem Ofen heraus transportiert und abgekihlt. Auf diese Weise kommt es zu einer
Ubersattigung und nachfolgend zu einer homogenen Nukleation und Partikelbildung [135].
Dieses Verfahren zur Herstellung von Aerosolpartikeln wurde erstmals 1949 von David Sinclair
und Viktor La Mer beschrieben [136]. Hier erfolgte mittels dieses Verfahrens eine Herstellung
beschichteter Partikel. Dabei werden zuerst Partikel durch Funkenlberschlag generiert und im
Anschluss durch einen mit Dampf geflllten Behalter geleitet. Es erfolgt eine Mischung von
Aerosolpartikeln und Dampf. Nachfolgend wird die Mischung abgekuhlt und so eine Adsorption
und je nach Ubersattigung auch Kondensation der dampfformigen Fliissigkeit auf den
Aerosolpartikeln herbeigefuihrt. Auf diese Weise gelang es La Mer und Sinclair monodisperse
beschichtete Partikel zu erzeugen. Die so beschichteten Partikel kdnnen zum Bespiel dazu
genutzt werden, um zu analysieren, wie sich das Ansprechverhalten von
Kondensationskernzéhlern &andert, wenn Partikel mit und ohne Beschichtung detektiert
werden [82, 137, 138].

3.1.4 Pneumatischer Zerstauber

Ein Zerstauber erzeugt aus einer Flussigkeit ein Spray. Das Spray entsteht, indem ein
Flissigkeitsstrahl abbricht und sich kleine Tropfchen bilden. Bei einem pneumatischen
Zerstauber wird der Abbruch des Strahls hervorgerufen, indem die Fliissigkeit mit Druckluft
gemischt wird. Dadurch wird die Flussigkeit beschleunigt und es kommt zu einer Verbreiterung
des Flissigkeitsstrahls, die letztendlich dazu fuhrt, dass der Strahl sich in Trépfchen aufteilt [19].
Eine Mdglichkeit fur die Auslegung eines pneumatischen Zerstaubers ist ein Collison-Zerstauber.
Diese Zerstaubervariante besteht aus einem Flissigkeitsreservoir, einer Prallflache sowie zwei
orthogonal angeordnete Kapillarréhrchen (siehe Abbildung 9). Durch Réhre-A wird Durchluft
(Einlass Druckluft) mit einer hohen Flussgeschwindigkeit geleitet. Dadurch kommt es aufgrund
des Bernoulli'schen Effekts am Ausgang von Rohre-A zu einem Druckabfall, der dazu fuhrt, dass
Uber Rohre-B Flussigkeit aus dem Reservoir angesogen (Einlass Flussigkeit) wird [139]. An dem
Punkt, an dem die zwei Kapillaren enden, kommt es zu einer Flussigkeit-Druckluft-Mischung und
der Ausbildung eines Sprays. Die Druckluft verlasst den Behalter des Zerstdubers am Ausgang
(Aerosol Auslass) und fuhrt feine Tropfchen mit sich. Tropfchen, deren Tréagheit zu grof3 ist, um

dem Druckluftstrom zu folgen, treffen auf die Prallflache. Dadurch zerplatzen diese Trépfchen
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und bilden kleinere Tropfchen, die mit der Druckluft aus dem Behélter geleitet werden. Auf der

Prallwand verbleibende Flussigkeit fliel3t zurtick ins Reservoir [140].

Einlass
/ Druckluft

Auslass
/{' Aerosol

4 — Prallfiiche

Fliissigkeit |

Flissigkeits-

Abbildung 9: Aufbau eines Collison-Zerstaubers (lberarbeitet nach [139]).
3.1.5 Duschkopf als Aerosolgenerator

In Personenduschen werden Hand- oder Kopfbrausen mit unterschiedlichen Strahlarten und
Durchflussmengen verwendet. In der Regel werden beim Duschen 5 L/min bis 10 L/min
verbraucht [141, 46]. Dabei wird Leitungswasser mit 33 °C bis 43 °C und dem in der Hausleitung
vorliegenden Druck Uber die im Duschkopf befindlichen Disen geleitet [142]. So entsteht ein
Strahl, der anschlieRend in viele kleine Tropfchen zerfallt. Abhangig von der Flussrate des
Wassers sowie der Grolze des Tropfens fallt dieser mit einer bestimmten Geschwindigkeit zu
Boden [143]. Wahrend dieser Aufenthaltszeit in der Gasphase wird die TropfchengréfZe durch
Verdampfung reduziert. Fur Tropfen mit Durchmessern kleiner 300 pum héngt die
GroRRenreduktion vom Temperaturunterschied von Luft und Wasser, der relativen Luftfeuchte
sowie dem Tropfendurchmesser ab [144]. Treffen die gebildeten Tropfen auf eine Oberflache, so
zerplatzen sie und bilden kleinere Trépfchen. Kommt es zur vollstandigen Verdampfung der
Tropfen, entstehen Partikel aus Mineralien und Mikroorganismen, die zuvor im Wasser gelost
oder suspendiert waren (siehe Abbildung 10). Dabei wird die PartikelgréRenverteilung durch die
Konzentration der im Wasser enthaltenen Salze beeinflusst [40]. Die Partikelkonzentration in der
Dusche variiert mit der Salzkonzentration im Wasser, der Wasserflussrate sowie der

Luftwechselzahl. Hinzu kommt, dass eine Person oder eine Puppe in der Dusche zur vermehrten
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Partikelbildung beitragen [40]. Im Allgemeinen wird in der Literatur berichtet, dass die beim
Duschvorgang produzierten Partikel lungengdngig sind und so enthaltene Salze oder
Mikroorganismen in die Lunge transportiert werden kénnen [39, 46, 35].

@ 0o

Abbildung 10: Verdampfung eines Aerosolpartikels, bestehend aus Wasser, Salzen und
Biomaterial [12].
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3.2 Konditionierung eines Aerosols

Werden Modellaerosole mit bestimmten charakteristischen Eigenschaften fur Laborversuche
bendotigt, so kdonnen die Aerosole meist nicht sofort nach ihrer Herstellung eingesetzt werden und
es muissen weitere Bearbeitungsschritte erfolgen, bevor das Aerosol angewendet werden kann.
Dazu gehort die Selektion von Partikelgré3en aus einem polydispersen Aerosol sowie die

Entfernung von Ladungen von der Partikeloberflache.
3.2.1 GrofRenselektion mittels differentiellem Mobilitatsanalysator

Zur Isolation einzelner PartikelgroRen (monodisperses Aerosol) aus einem polydispersen Aerosol
kann ein differentieller Mobilitatsanalysator (DMA) verwendet werden. Mittels DMA werden die
Partikel anhand ihres Verhaltens im elektrischen Feld aufgetrennt und eine Partikelgrof3e mit
gewunschtem Elektromobilitaitsdurchmesser selektiert. Ein DMA besteht aus zwei zylindrischen
Elektroden, die konzentrisch angeordnet sind (siehe Abbildung 11). Zwischen den Elektroden
besteht ein Ringspalt. An die innere Elektrode (Stabelektrode) wird eine Spannung bis zu 10 kV
angelegt. Die auR3ere Elektrode wird geerdet, sodass ein elektrisches Feld erzeugt wird.

o Neutralisator ﬂ - Polydisperses Aerosol
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Abbildung 11: Schematische Darstellung eines DMA (Uberarbeitet nach [19]).
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Zur Grofenselektion wird polydisperses Aerosol von oben in den Ringspalt zwischen den
Elektroden geleitet. Sobald sich geladene Partikel im elektrischen Feld befinden, werden sie
abhangig von ihrer Ladung und Gr6RRe unterschiedlich stark von der Stabelektrode angezogen
oder abgestoRen und bewegen sich vertikal zur Stromungsrichtung des Tragergases. Mittig am
unteren Ende des DMA befindet sich ein Auslass, durch den nur Partikel mit einem definierten
Elektromobilitdtsdurchmesser den DMA verlassen kdonnen. Durch Wahl der Spannung an der
Stabelektrode konnen Partikel mit unterschiedlichen Elektromobilitdtsdurchmessern isoliert
werden. Die restlichen Partikel, die im polydispersen Aerosol enthalten sind, werden auf der
Stabelektrode abgeschieden oder verlassen das Gerat suspendiert in der Abluft. Um zu
verhindern, dass Partikel unmittelbar nach Eintreffen im elektrischen Feld auf der Stabelektrode
abgeschieden werden, wird sie von einem partikelfreien Luftfluss (Schleierluft) umstrémt. Dabei
sind laminare Stromungsbedingungen im DMA entscheidend, da es bei Turbulenzen zu einer
Verwirbelung der Partikel kommt [145, 19].

Zur Selektion von Partikeln mit unterschiedlichen Elektromobilitadtsdurchmessern (Dp) ist es
erforderlich die Spannung (V) an der Stabelektrode zu variieren (siehe Formel 19). So kénnen
Partikel mit einer definierten Elektromobilitat (Zr) abhangig von Radius (r) und Lénge (1) der
Elektroden sowie dem Volumenstrom der Schleierluft (V) isoliert werden [146]. Dabei ist, wie in
Formel 20 gezeigt, Zp abhangig von der Anzahl (n) der Elementarladungen (e), von Dp, von der
dynamischen Viskositat () sowie dem Cunningham-Korrekturfaktor (Cs) [147]. Um die Partikel
vor der Auftrennung im DMA mit einer definierten Ladung zu versehen, wurde ein Neutralisator
verwendet (Kr®, 370 MBq). Die Funktionsweise des Neutralisators wird in Abschnitt 3.2.2
genauer erlautert. Fur die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente wurden fur Schleierluft

und polydisperses Aerosol Volumenstrome von 20 L/min und 5 L/min verwendet.

_ V- ln(rinnere Elektrode/réuféere Elektrode) Formel 19
P 2-m-V-1
7 — n-e-Cg
P_3'1T'H'Dp Formel 20

3.2.2 Neutralisator fir Aerosolpartikel

Werden Aerosolpartikel mittels Zerstidubung, Verbrennung oder Funkenentladung hergestellt, so
tragen die Partikel in der Regel eine hohe Anzahl elektrischer Ladungen. Diese Ladungen fuhren
durch elektrostatische Wechselwirkungen zu erhdhten Partikelverlusten in Schlauchen oder
Rohrleitungen. Des Weiteren ist es, wie in Abschnitt 3.2.1 erwahnt, fir eine GroRenselektion in

einem DMA notwendig, die Aerosolpartikel zur Analyse mit einer definierten Ladung zu
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versehen [148]. Mittels eines Neutralisators wird die Anzahl der Ladungen auf hochgeladenen
Partikeln reduziert und die Partikel erhalten eine definierte Ladung. Im Neutralisator werden in
der Gasphase positive und negative lonen erzeugt. Diese lonen stof3en durch ihre thermische
Bewegung oder durch elektrostatische Anziehungskrafte mit den geladenen Aerosolpartikeln, die
durch den Neutralisator geleitet werden, zusammen und es kommt zu einer Ubertragung der
Ladung. Im Idealfall kommt es dabei zur Einstellung eines konstanten Ladungsgleichgewichtes
nach der Boltzmann-Verteilung [19]. Die Anzahl der Ladungen im Ladungsgleichgewicht sind
dabei abhangig von der PartikelgroRe, der Partikelform und der Zusammensetzung der
Gasphase [148, 149]. Die Erzeugung der lonen kann Uber den photoelektrischen Effekt, eine
Corona-Entladung sowie radioaktives Material erfolgen [150, 151]. In dieser Arbeit kam als

Neutralisator ein Betastrahler (Krypton 85) zur Anwendung.
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3.3 Aerosolmesstechnik
3.3.1 Aerodynamic Particle Sizer

Der Aerodynamic Particle Sizer (APS) ist ein Messgerat, mit dem die PartikelgrélRenverteilung
und Anzahlkonzentration eines Aerosols ermittelt werden kann. Dabei werden die Partikel optisch
Uber Lichtstreuung gezahlt und die PartikelgroRe Uber die Tragheit der Partikel bestimmt. Die
ermittelte Gré3e entspricht somit dem aerodynamischen Durchmesser (siehe Abschnitt 2.2.1).
Zur Analyse des Aerosols wird es mit einem Volumenstrom von 5 L/min in den APS geleitet.
AnschlieRend wird das Aerosol, wie in Abbildung 12 zu sehen, geteilt: 1 L/min wird durch den
inneren Einlass zur inneren Dise und 4 L/min werden durch einen Partikelfilter geleitet.
Nachfolgend wird das Aerosol vor dem Durchgang durch die auf3ere Dise, die fur eine
Beschleunigung von Gas und Partikeln verwendet wird, wiedervereinigt. Dabei fungiert der Anteil
des Aerosols, der gefiltert wurde, als Schleierluft. In Aerosolflussrichtung folgt im APS die Einheit
zur Detektion der Partikel (Optik und Laserdiode). Der Lichtstrahl der Diode wird dabei so gefiihrt
und geteilt, dass senkrecht zum Aerosolstrom zwei stark fokussierte Lichtstrahlen verlaufen
(siehe VergroRRerung in Abbildung 12).

Aerosol Einlass

|

Y 1 _~1L/min
Inneren Einlass \‘&
| Partikel- Schleierluft
Innere Duse o filter 4 L/min
=7 Partikel

AuBere Dise

Lichtstrahlen

Lasertdiode und Optik

Abbildung 12: Schematische Zeichnung des Aerodynamic Particle Sizers (Uberarbeitet nach
[152] und [44]).

Die Partikel werden Uber die auf3ere DuUse beschleunigt und passieren nacheinander beide
Lichtstrahlen. Dabei nimmt die Geschwindigkeit mit der Teilchengré3e ab und damit die Zeit, die
der Partikel bendtigt, um die zwei Lichtstrahlen zu passieren, zu [153, 44]. Uber eine Kalibrierung

des Gerates wird die Flugzeit (Zeit zum Passieren beider Lichtstrahlen) mit der Partikelgro3e
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korreliert. Die Flugzeit ist abh&ngig vom Aerosolvolumenstrom, dem Druck sowie dem Tragergas.
In Bezug auf die Partikel andert sich die Flugzeit mit den Eigenschaften GroR3e, Dichte sowie
Form [154]. Bei dem in dieser Arbeit verwendeten APS (Typ 3310, TSI) kann die Grof3e von
Partikeln mit Dp zwischen 1 pm und 14 pm bestimmt werden [155]. Nach Volckens et al. ist bei
der Verwendung des APS zu beachten, dass Partikelverluste fur flissige Partikel im Vergleich zu
festen Partikeln gleicher Grof3e bis zu 50 % hoéher sein kénnen [152].

3.3.2 Diffusionsbatterie

Wie in Abschnitt 2.3.1 beschrieben, ist der Diffusionskoeffizient abhéngig von der Partikelgréiie.
Diese Gegebenheit wird in einer Diffusionsbatterie genutzt, um die GroRe von Partikeln bis
100 nm festzustellen [156]. Gemessen wird, wie viele Partikel z.B. beim Durchgang durch einen
zylindrischen Flusskanal abgeschieden werden. Uber diese Partikelverluste konnen
anschlieend Ruckschlusse auf die PartikelgroRe gezogen werden, da die Verluste mit der

PartikelgroRe und dem Diffusionskoeffizienten abnehmen [44].
o &
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Abbildung 13: Schematischer Aufbau einer Diffusionsbatterie (Uberarbeitet nach [44]).

Im Folgenden soll die Funktionsweise dieses Gerates am Beispiel einer Diffusionsbatterie, in der
feine Edelstahlsiebe zur Abscheidung von Partikeln verwendet werden, erklart werden. In
Abbildung 13 ist eine schematische Zeichnung des Gerates dargestellt. Das Aerosol wird von
links in den Flusskanal geleitet. Im Flusskanal sind senkrecht zur Aerosolflussrichtung Siebe
angebracht. Die 635 Siebe sind in 10 Stapeln angeordnet, wobei die Anzahl der Siebe in
Flussrichtung des Aerosols von 0 Siebe (Stufe 0) bis 55 Siebe (Stufe 10) zunimmt [157]. Uber die
Auslasse Co bis Cip kdnnen Aerosolproben entnommen und die Partikelanzahlkonzentration z.B.
mittels CPC bestimmt werden. Wird sukzessive die PN an allen Auslassen ermittelt, so erhalt
man die Penetration der Partikel in Abhangigkeit von der Anzahl der Siebe. Die Penetration nimmt

mit der Anzahl der Siebe exponentiell ab. Tragt man den Logarithmus der Penetration gegen die
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Anzahl der Siebe auf, so ergibt sich bei einem monodispersen Aerosol ein linearer
Zusammenhang. Je nach PartikelgréRe variiert die Steigung der Geraden. Uber die Steigungen
fur weitere PartikelgréRen kann empirisch eine Kalibrierung fur die Diffusionsbatterie erstellt
werden [157]. Zur Herstellung des monodispersen Aerosols wird ein DMA verwendet. Die
PartikelgroBe, auf die in diesem Textabschnitt Bezug genommen wird, ist also der
Elektromobilitdtsdurchmesser. Fir Diffusionsbatterien, die aus zylindrischen oder rechteckigen
Flusskanalen aufgebaut sind, kann die Partikelpenetration theoretisch berechnet werden [158].
In dieser Arbeit wurde eine Diffusionsbatterie (Typ 3040, TSI) verwendet, bei der die Partikel auf
Sieben abgeschieden werden. Die Kalibrierung des Gerates erfolgte empirisch unter Verwendung
von monodispersem GFG-Rul3 mit GroRBen zwischen 5nm und 42nm. Fir die
GroRenklassifizierung wurde ein DMA (Typ 3071, TSI) verwendet. Die Kalibrierung wurde von
Dr. Jan-Christoph Wolf durchgefihrt [159].

3.3.3 Aerosolelektrometer

Um mittels Diffusionsbatterie die Partikelgrof3e bestimmen zu kénnen, ist es erforderlich, dass die
Partikelanzahl nach Durchgang durch die Siebe ermittelt wird. Dies kann beispielsweise mittels
Aerosolelektrometer erfolgen. In einem Aerosolelektrometer werden Partikel auf Basis ihrer
Ladung quantifiziert. Es enthalt einen Absolutfilter, der von einem metallischen Gitter umgeben,
vom Gehduse des Gerates isoliert und Uber einen hochohmigen Widerstand geerdet ist
(Faraday'scher Kafig). Gelangen geladene Partikel auf den Absolutfilter, werden sie dort
abgeschieden und Uber den hochohmigen Widerstand entladen. Die Uber den Widerstand
anfallende Spannung U wird durch einen Operationsverstarker verstarkt. Uber U kann bei einfach
geladenen Partikeln die Partikelanzahlkonzentration PN berechnet werden (siehe Formel 21).
Dabei ist e die Elementarladung, V der Volumenstrom des Aerosols und R der Widerstand [156,
160].

PN = Formel 21

3.3.4 Coriolis p Zyklonsammler

Wie in Abschnitt 2.5.2 erwéhnt, ist der Coriolis p (Bertin Technologies, Frankreich) ein
Zyklonsammler, in dessen Sammelgefal Flissigkeit vorgelegt wird. Er wurde speziell fir die
Sammlung von Bioaerosolen entwickelt und zum Beispiel fiur die Quantifizierung von
Campylobacter jejuni in Huhnerstéllen verwendet [37, 14]. Laut Geratespezifikation kdnnen
Aerosolpartikel mit einer Flussrate zwischen 100 L/min und 300 L/min fir maximal 10 min
gesammelt werden [161]. Das Gerat beinhaltet, so wie von Bertin Technologies vorgesehen,

einen Sammelkopf und eine Pumpe. Bioaerosolpartikel, die im Sammelgefald nicht abgeschieden
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wurden, verlassen das Geradt nach Durchgang durch die Pumpe ungehindert, da kein Filter
integriert ist. Um auch Bioaerosolpartikel abzuscheiden, die nicht im Sammelgefal}
zuriickgehalten wurden, wurde fir die Experimente in dieser Arbeit zwischen Sammelgefaf und
Pumpe ein doppelter HEPA-Filter eingebaut. Da die Saugleistung der, von Bertin Technologies
vorgesehenen Pumpe, zu gering war, wurde diese durch eine starkere Pumpe ersetzt.

Carvalho et al. bestimmte die Sammeleffizienz Uber Kaliumiodid-Partikel unterschiedlicher
GroRe, die Bacillus atrophaeus-Sporen enthielten [162]. Die Sammeleffizienz ergab sich aus der
in der Sammelflissigkeit befindlichen Sporen, die Uber Kultur quantifiziert wurden. Es ergab sich
eine Sammeleffizienz von unter 50 % fiur Partikel kleiner 2,4 um. Fur groBere Partikel lag sie
zwischen 84 % (4,6 um) und 92 % (10 um). Langer et al. ermittelte die Sammeleffizienz mittels
Aerosolen die E.coli (lebend und tot) oder hitzeinaktivierte Legionellen enthielten [114]. Die
Quantifizierung erfolgte mittels Zytometer, Kultur und immunologischer Nachweismethode. Es
ergaben sich Effizienzen von 46 % fir lebende E.coli, 45 % flr hitzeinaktivierte E.coli und 30 %
bis 42 % fir hitzeinaktivierte Legionellen. Da die Zerstdubung der Bakterien in salzfreiem Wasser
erfolgte, kann man hier von Partikeln mit dem aerodynamischen Partikeldurchmesser der

Bakterien ausgehen. Dieser liegt fur E.coli sowie Legionellen bei etwa 1 um [163, 164].
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3.4 Diffusiophoretischer Partikelabscheider

Um zu ermitteln wie effektiv mittels Diffusiophorese Partikel abgeschieden werden kdnnen, wurde
ein diffusiophoretischer Abscheider entwickelt. Im Folgenden wird der Aufbau des Abscheiders

beschrieben sowie die damit durchgeflihrten Experimente erlautert.
3.4.1 Aufbau und Auslegung

Wie in Abbildung 14 zu sehen, besteht der Abscheider im Wesentlichen aus zwei Platten (Pogen,
Punten) aus PMMA (Polymethylmethacrylat), die zusammengesetzt einen Flusskanal fur das
Aerosol ergeben. Das Aerosol wird Gber den Eingang in den Abscheider geleitet, flie3t durch
einen rechteckigen Flusskanal und verlasst den Abscheider Uber den Ausgang. In den beiden
Platten befinden sich zudem zwei rechteckige Aussparungen. Diese lassen sich auch in
Abbildung 15, in der ein Querschnitt des Abscheiders dargestellt ist, erkennen.
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Abbildung 14: Schematische Darstellung des diffusiophoretischen Abscheiders.

Posen
Komponente B
Aerosoli ° ° '\:I;LU[”‘L.
TEY vy ’
Punten | v

Komponente A Y

® Partikel === Lochplatte

Abbildung 15: Funktionsprinzip des diffusiophoretischen Abscheiders.

Durch die runden Offnungen in Punten und Pogen kGnnen die Aussparungen von auRen, also bei
geschlossenem Abscheider, kontinuierlich befillt und entleert werden. Um den Aerosolflusskanal
raumlich von den Aussparungen abzugrenzen, werden Lochplatten zwischen Pogen und Punten
eingebaut (nicht in Abbildung 14 enthalten). Verwendet wurden dabei Lochplatten aus Edelstahl
mit einem Lochdurchmesser von 2 mm und einer freien Flache von 47% (RS Components
GmbH).
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Fur die in dieser Arbeit durchgefiihrten Experimente wurde die Aussparung in Punten, Wie in
Abbildung 15 zu erkennen, mit einer Flussigkeit (Komponente A) gefullt. Diese diente dazu eine
Komponente der Gasphase (Komponente B) zu absorbieren. Komponente B diffundierte in
y-Richtung durch die Locher in den Lochplatten. Beim Durchgang des Aerosols durch den Spalt
zwischen den Lochplatten (x-Richtung) lenkte Komponente B die Partikel durch ihre Diffusion von
ihrer Flugbahn ab. So konnten Partikel auf die Lochplatte treffen und dort abgeschieden werden.

Fur eine Ablagerung muss die diffusiophoretische Geschwindigkeit ausreichen, um den Partikel
innerhalb der Verweilzeit im Spalt von seiner Position im Gasstrom bis zur Lochplatte abzulenken.
Effizient abgeschieden wird also bei niedriger Spalththe, aber langer Verweilzeit. Aus diesem
Grund wurde eine Spalthéhe von 1 mm gewahlt und Spaltvolumen sowie Verweilzeit durch eine
groRe Spaltbreite (80 mm) maximiert. Die Lange des Spaltes betragt 160 mm. Des Weiteren
wurde bei der Konstruktion des Abscheiders darauf geachtet, dass er so betrieben werden kann,
dass im Spalt laminare Stromungsbedingungen herrschen. Dies ist der Fall, wenn die
Reynolds-Zahl Re unter einem kritischen Wert von 2300 bleibt. Re ergibt sich aus der konvektiven
FlieRgeschwindigkeit v, dem fluiddynamischen Durchmesser di, der Dichte des Fluides p sowie
der dynamischen Viskositat n (siehe Formel 22) [19].
Re = in—hp Formel 22
Fur rechteckige Kanéle ergibt sich d,, wie in Formel 23 gezeigt, aus der Flache (Fx) sowie dem
Umfang (Uy) des durchstrémten Querschnitts.
4F,

dy, = —
h U Formel 23

Mit prue = 1,2 kg m= und nue = 1,81 10° Pa s ergibt sich bei 20 °C und 1013 mbar fir einen
Volumenstrom von 3 L/min ein Re von 81 [19]. Fur Volumenstrome von 3 L/min ist die Strdomung
im Spalt also laminar. Zusétzlich wurde darauf geachtet, am Eingang die Einlauflange L.n SO
auszuwahlen, dass sich nach abrupter Anderung des Stromungsquerschnitts wieder eine

laminare Stromung ausbilden kann (siehe Formel 24) [165].
Len = 0,056 Re - 2h Formel 24

Fur einen Volumenstrom von 3 L/min und ein Re von 81 ergibt sich dabei eine minimale
Einlauflange von 9 mm. Bei der Konstruktion des Abscheiders wurde eine Einlauflange von
20 mm gewahlt. Das bedeutet, dass auch bei gréReren Volumenstrémen (> 3 L/min) davon

ausgegangen werden kann, dass die Stromung laminar ist.
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Um die Temperatur an verschiedenen Positionen im Abscheider messen zu kdnnen, wurden fur
die Experimente Thermoelemente zum Aufbau hinzugefiigt. Dazu wurde in der unteren
PMMA-Platte ein Temperaturfihler tiber die Offnung am Ausgang des Abscheiders eingefiihrt.
So konnte die Temperatur direkt im Aerosol am Ende des Spalts (Aerosolflusskanal) gemessen
werden. Des Weiteren wurde ein Thermoelement in einer der Offnungen der Aussparung (untere
PMMA-Platte) platziert. Hier erfolgte die Uberprufung der Temperatur in der Flissigkeit

(Komponente A), wenn diese den Abscheider verlasst.
3.4.2 Erzeugung einer diffusiophoretischen, orthogonal wirkenden Kraft

Um eine diffusiophoretische Ablenkung der Partikel in y-Richtung zu erzeugen, wurde ein System
aus Kohlenstoffdioxid (CO2) und Natronlauge (NaOH) verwendet. Dabei befanden sich das CO-
im Aerosol und die Natronlauge in der unteren Aussparung. Wahrend des Experiments wurde
CO; von der Natronlauge absorbiert und es entstand ein gerichteter CO2-Konzentrationsgradient
in y-Richtung im Tragergas. Dabei reagierte CO, wie in Formel 25 gezeigt mit Natronlauge in
einer zweistufigen exothermen Reaktion und neutralisierte dabei die Lauge [166].

CO, + NaOH —» HCOj; +Na"

HCO; +NaOH —» CO;*+H,0+Na" Formel 25
Die diffundierende Komponente CO, wurde so gewahlt, dass ihre molare Masse mit 44,01 g/mol
groBer ist als die von Stickstoff (28,0 g/mol) und der mittleren molaren Masse von Luft
(28.97 g/mol) [167]. Da Stickstoff oder Luft als Tragergas fur die Partikel verwendet wurden,
bildete sich die diffusiophoretische Geschwindigkeit voir in  Richtung der schwereren
diffundierenden Komponente (CO,) aus (siehe Formel 6). Fur die Bestimmung der totalen
diffusiophoretischen Geschwindigkeit viea Muss beachtet werden, dass sich aufgrund von
Verdampfen, Absorptio