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1. Einleitung  

 

1.1. Motivation  

Die Eindämmung des Klimawandels stellt wohl eine der größten Herausforderungen des 21. 

Jahrhunderts dar. Eine Hauptursache hierfür ist die  menschgemachte Emission an Kohlenstoffdioxid 

(CO2) aus der Verbrennung von Kohle und Erdölprodukten, wovon ein erheblicher Anteil aus dem 

Verkehrssektor stammt [Edenhofer14] . 

Heutige Kraftfahrzeuge nutzen zum Antrieb überwiegend Verbrennungsmotoren, die mit erdölbasiertem 

Benzin oder Dieselkraftstoff angetrieben werden [Mock17] . Um den CO2-Ausstoß von Kraftfahrzeugen 

zu senken, sind entsprechende gesetzliche Vorschriften erlassen worden, die im Laufe der Zeit sukzessiv 

verschärften worden sind [EPA12, EU19]. Dennoch haben sich alternative Antriebskonzepte, wie 

Elektrofahrzeuge ­ sei es batteriebetrieben oder mithilfe einer Brennstoffzelle  ­ auf dem Automobilmarkt 

bisher nicht durchsetzen können [Mock17] , da sie derzeit in der Anschaffung signifikant teurer  sind als 

vergleichbare Fahrzeuge mit Verbrennungsmotoren, sowie Komforteinschränkungen gegenüber diesen 

aufweisen; beispielsweise durch geringere Reichweite, Lade- bzw. Tankstellendichte, sowie bei 

batteriebetriebenen Fahrzeugen die lange Ladedauer der Akkumulatoren. Auch ist für den CO2-neutralen 

Betrieb dieser Fahrzeuge eine Versorgung mit entsprechenden regenerativen Energieträgern vonnöten, 

die heutzutage nicht ausreichend gegeben ist [Murdock19] . Bis diese Probleme überwunden sind oder 

entsprechende gesetzliche Maßnahmen die aktuellen Rahmenbedingungen signifikant beeinflussen, 

werden Verbrennungsmotoren auch weiterhin  den Hauptteil der Kraftfahrzeuge antreiben. 

Als ein wichtiges Instrument zur Erhöhung des Wirkungsgrades von Verbrennungsmotoren und der 

damit verbundenen CO2-Einsparung hat sich die Direkteinspritzung von Kraftstoff erwiesen [Reif17] . 

Die Direkteinspritzung ist bei Dieselfahrzeugen ein fundamentaler Bestandteil des Motorkonzepts. 

Benzinmotoren hingegen wurden früher nicht mit Direkteinspritzung betrieben . Dies hat sich in den 

letzten Jahren geändert [Mock18] . Ein Nachteil der Direkteinspritzung ist die kurze Mischzeit im 

Motorkolben vor dem Beginn der Verbrennung. Diese ist häufig so gering, dass der Kraftstoff noch nicht 

vollständig verdampft ist und sich kein homogenes Luft-Kraftstoff Gemisch ausgebildet hat. Bei der 

Verbrennung kommt es dann lokal zu einem Sauerstoffmangel, der eine vollständige Oxidation des 

Kraftstoffes zu den gasförmigem Produkten CO bzw. CO2 verhindert und sich nun auch Rußpartikel 

bilden. Diese Partikel sind zum überwiegenden Teil kleiner einem Mikrometer , dass sie sich in der Luft 

fortbewegen und in den menschlichen Organismus gelangen können, wo sie zu gesundheitlichen 

Schäden führen [Bisig18, Hoek13] . Zusammen mit anderen Feinstpartikeln wird i n der Öffentlichkeit 

diese Problematik unter dem Begriff Feinstaub diskutiert . 

Um die gesundheitlichen Schäden an Menschen zu reduzieren, wurden für den Partikelausstoß von 

Verbrennungsmotoren gesetzliche Grenzwerte festgelegt [Delphi19] . Die Entstehung dieser Partikel im 
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Motor kann selbst bei modernen Motoren meist nicht so stark verringert werden, dass die gesetzlichen 

Grenzwerte eingehalten werden können [Joshi18] . In diesem Fall muss die Partikelmenge im 

Abgasstrom reduziert werden, was technisch durch Filtration erfolgt.  Durch den Einbau eines solchen 

Partikelfilters in den Abgasstrom wird ein zusätzlicher Strömungswiderstand erzeugt, für dessen 

Überwindung zusätzliche Energie notwendig ist, die dem Motor dann nicht  mehr zur Fortbewegung des 

Fahrzeuges zur Verfügung steht und somit einen höheren Kraftstoffbedarf erzeugt. Daher muss der 

Partikelfilter  so gestaltet sein, dass er die Partikel bis zur gewünschten Menge oder Anzahl reduziert und 

dabei einen möglichst geringen Strömungswiderstand erzeugt. 

Bei der Verbrennung von Kraftstoff im Motor entstehen außer CO2 und Ruß noch andere gesundheits- 

und klimaschädliche Abgase, deren Emission ebenfalls durch gesetzliche Grenzwerte eingeschränkt sind. 

Die wichtigsten sind CO, unverbrannte Kohlenwasserstoffe (HC; von engl. Hydrocarbons) sowie 

Stickoxide (NOx); weiterhin werden teilweise noch andere Schadgase begrenzt, wie NH3, N2O, CH4 

[Delphi18, Delphi19] . Für die Entfernung von Schadgasen aus dem Abgasstrom werden unterschiedlich 

wirkende chemische Katalysatoren eingesetzt. Die festen Katalysatorformulierungen werden zumeist auf 

keramischen oder metallischen Wabenkörpern aufgebracht, da diese eine hohe spezifische Oberfläche 

bei vergleichsweise geringem Strömungswiderstand aufweisen. Die kommerziell verwendeten 

Formulierungen setzen die Schadgase häufig erst bei Temperaturen von über 200-350 °C effektiv um, 

darunter findet ein nur unz ureichender Umsatz statt. Das grundsätzliche Problem ist, dass beim Start 

des Fahrzeugs der Motor und das Abgassystem häufig noch die Umgebungstemperatur aufweist. Zur 

effektiven Abgasnachbehandlung müssen die Abgaskatalysatoren daher erst durch die heißen 

Motorabgase aufgeheizt werden. Diese Phase sollte so kurz wie möglich sein, ohne dabei extra Kraftstoff 

verbrennen zu müssen, der nicht zum eigentlichen Antrieb des Fahrzeugs genutzt wird. Um die immer 

strenger werdenden gesetzlichen Vorschriften einzuhalten, liegt bei der Entwicklung der 

Katalysatorformulierung  ein wichtiges Augenmerk darauf, eine hohe chemische Aktivität 

schnellstmöglich nach dem Start des Motors zu erhalten. Eine weitere Möglichkeit das Aufheizverhalten 

zu verbessern, ist die Reduktion der Wärmekapazität des Abgassystems. Um dies zu erreichen, können 

verschiedene Funktionen des Abgassystems miteinander gekoppelt werden. Eine solche Kopplung ist 

beispielsweise die Beschichtung eines keramischen Wanddurchflusspartikelfilters mit einer 

Katalysatorformulierung, die ansonsten auf ein offenes Durchflusssubstrat aufgebracht worden wäre 

[Dettling90, Eckhoff10, He09, Lee09, Richter12, Spiess13]. Auch kann eine Beschichtung des 

Partikelfilters die Filtrationseffizienz positiv beeinflussen [Konstandopoulos12, Liu19, Saito11, Spiess13, 

Waters19]. Als weiterer positiver Faktor wurde postuliert, dass die katalytische Funktionalität in einem 

Partikelfilter ebenfalls besser ausgenutzt werden könnte als in einem herkömmlichen, monolithischen 

Wabenkörper [Knoth05, Votsmeier07] . 
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Abbildung 1.1: Darstellung eines Partikelfilters (links) und mit Katalysator beschichteter Monolith (rechts). Oben räumliche 

Darstellung, unten schematisch die Gasflüsse in den Kanälen. Der Katalysator ist in braun dargestellt. 

 

Problematisch für die wissensbasierte Entwicklung von verbesserten, mit Katalysator beschichteten 

Partikelfiltern ist die gekoppelte Interaktion von Phänomenen auf verschiedenen Größenskalen; es wird 

hierbei auch häufig von einem ´ksjrgqi_jclPhänomen§ gesprochen (engl. multiscale/ multi -scale) 

[Koéí10, Koéí17, Konstandopoulos06]. Die auftretenden Effekte sind experimentell teilweise schwer 

zugänglich und können daher unzureichend untersucht werden. Daher wird in der Praxis häufig nur das 

Systemverhalten untersucht, ohne dabei die tatsächliche Ursache der experimentellen Befunde erkannt 

bzw. untersucht zu haben. Die Untersuchung der porösen Filterwand ist dahingehend schwierig, da diese 

sich nur schlecht isoliert studieren lässt. Daher werden häufig Eigenschaften der porösen Wand aus 

Systemuntersuchungen abgeleitet. Die Beschichtung des Trägermaterials mit Katalysatorformulierungen 

steigert zudem noch die Komplexität des Systems. 

Um diese Phänomene besser zu verstehen, werden auch unterschiedliche reaktionstechnische Modelle 

angewandt. Als besonders erfolgreich hat sich das Modell des sogenannten repräsentativen Kanalpaars 

erwiesen, da sich damit bei vergleichsweise geringem Rechenaufwand Untersuchungen und Vorhersagen 

für das gesamte System machen lassen, die dann mit experimentellen Befunden abgeglichen und 

gegebenenfalls an diese angepasst werden können [Koltsakis13, Yang16]. Hierbei stehen als 

Schlüsselparameter der Staudruck, der Filtrationseffizienz, die chemischen Aktivität und die 

Regenerierbarkeit des abgeschiedenen Rußes im Fokus. In diesen Kanalmodellen wird die poröse 
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Filterwand aber nicht explizit aufgelöst, sondern als volumengemitteltes Material betrachtet. Die 

intrinsischen Eigenschaften der porösen Filterwand werden hierbei, aufgrund der zuvor ausgeführten 

Schwierigkeiten der experimentellen Datengewinnung, meistens nicht genauer betrachtet. 

Für die Leistungsfähigkeit des Partikelfilters ist die Beschaffenheit der porösen Filterwand jedoch 

entscheidend. Um diese Eigenschaften besser zu verstehen, sind auch Simulationsmodelle eingesetzt 

worden, die die dreidimensionale Porengeometrie explizit berücksichtigen. Zur Charakterisierung der 

Wandgeometrie wurden vor allem zwei unterschiedliche Methoden angewandt: 

- Einerseits die Generierung künstlicher Geometrien, basierend auf Informationen aus 

zweidimensionalen Bildern, meistens Rasterelektronenmikroskop (REM) Aufnahmen [Dillon07, 

Muntean03, Vlachos06]. 

- Andererseits mithilfe der Röntgencomputertomographie im Mikrometerbereich, auch µCT 

genannt (kurz für mikro -Computertomographie), woraus sich dreidimensionale Geometrien 

rekonstruieren lassen [Seong19, Václavík17, Yamamoto09, Yamamoto13]. 

Bisher lag der Schwerpunkt der Anwendung der Porenskalensimulation auf der Berechnung des 

Strömungsfeldes und des daraus resultierenden Gegendrucks, der Filtrationseffizienz [Dillon07, 

Konstandopoulos05, Vlachos06] oder der Oxidation von Ruß [Konstandopoulos12, Muntean03, 

Yamamoto09, Yamamoto13]. Es gibt nur wenige Simulationsarbeiten, die die katalytischen Reaktionen 

in der porösen Wand untersuchen. Mehrere Studien führten Porenskalensimulationen zur NO-Oxidation 

in der Filterwand und der Auswirkung der NO 2-Rückdiffusion auf die Rußoxidation durch [Vlachos09, 

Yamamoto09, Yamamoto13]. In diesen Studien wurde der Katalysator räumlich nicht aufgelöst, sondern 

es wurde angenommen, dass die katalytische Reaktion an einer einheitlich beschichteten Oberfläche des 

Trägermaterials stattfindet. Erst in den letzten Jahren haben Koéí et al. eine tomographiebasierte 

Porenskalensimulationsstudie mit unterschiedlich beschichteten katalytisch aktiven Partikelfiltern 

durchgeführt, wobei in dieser Studie der Schwerpunkt auf dem Vergleich zwischen verschiedenen 

Beschichtungsarten untereinander bestand [Koéí17] . 
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1.2. Aufgabenstellung  

Im Rahmen dieser Arbeit soll systematisch die Reaktivität der mit Katalysator beschichteten 

Partikelfilterwand  auf der Porenskala untersucht werden und wie gut sich dieses Verhalten mit dem 

Standardansatz des volumengemittelten, eindimensionalen Wandmodells wiedergegeben lässt. 

Aufgrund der mittlerweile fortgeschrittenen Möglichkeiten der µCT, soll die Simulationsgeometrie der 

Filterwand mithilfe dieser Methode charakterisiert werden. Zudem soll generell die Nützlichkeit der µCT 

für die Charakterisierung von katalytisch beschichtete Partikelfiltern studiert werden und wie sich diese 

Resultate mit anderen Methoden wie REM oder energiedispersiver Röntgenspektroskopie (EDX, engl. 

energy dispersive X-ray spectroscopy) vergleichen lassen. 

Mit aus der µCT gewonnenen Simulationsgeometrie sollen dann dreidimensional aufgelöste, reaktive 

Strömungssimulationen durchgeführt werden. Die Ergebnisse werden dann mit einem 

volumengemittelten, effektiven Wandmodell wie es in den meisten Kanalmodellen eingesetzt wird 

verglichen und Abweichungen beider Modelle zueinander identifiziert und deren Ursachen ermittelt . 

Um die reaktionstechnischen Befunde zu untersuchen, wird zuerst keine komplexe Reaktionskinetik 

verwendet, sondern eine einfache Testreaktion von A Ą B mit einer Reaktionskinetik erster Ordnung 

bezüglich A. Damit soll vermieden werden, dass grundsätzliche Abweichungen in den 

Simulationsmodellen durch einen komplexen Mechanismus maskiert werden, oder die beobachteten 

Phänomene fälschlicherweise als Besonderheit der verwendeten Kinetik zugeschrieben werden. 

Im Falle signifikanter Abweichungen beider Modelle, soll ein modifiziertes vereinfachtes Modell erstellt 

werden, das die Ergebnisse der Porenskalensimulation besser wiedergeben kann. Optimal wäre ein 

vereinfachtes Modell, welches in der Lage ist, auch komplexere Kinetiken und Reaktionsmechanismen 

wiederzugeben, das aber gleichzeitig den Rechenaufwand, verglichen mit dem bisher verwendeten 

effektiven Wandmodell, nicht allzu drastisch erhöht . 

Zuletzt soll das modifizierte Wandmodell in ein Kanalmodell eingebaut werden, um den Einfluss auf 

dieser Skala genauer zu untersuchen. Hierbei sollen sowohl verschiedene Testreaktionen zum Einsatz 

kommen, als auch komplexe kinetische Modelle. Ein weiteres Ziel ist eine effiziente Implementierung, 

sodass die Simulationsdauer nur minimal negativ beeinflusst wird . 
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2. Stand der Wissenschaft und Technik 

 

2.1. Partikelemissionen 

Grundsätzlich entsteht Ruß bei der unvollständigen Verbrennung von Kraftstoff. Diese ist zumeist nicht 

auf einen generellen Mangel an Sauerstoff im Motorzylinder zurückzuführen, sondern auf die lokale 

ungleiche Verteilung des Kraftstoffes [Tschöke17]. Bei Systemen, die den Kraftstoff in flüssiger Form in 

den Zylinder dosieren, beträgt die Zeit zwischen Kraftstoffeinspritzung und Zündung des Luft-Kraftstoff-

Gemisches teilweise weniger als 1 ms, was zu einer unzureichenden Durchmischung führen kann. 

Hierbei entstehen Kohlenstoffmonoxid und Ruß; zudem verbleiben auch nicht verbrannte 

Kohlenwasserstoffe im Abgasgemisch. 

Die Entstehung von Ruß ist ein komplexer mehrstufiger Prozess [van Setten01] . Daher ergeben sich 

unterschiedlich große Partikel, deren quantitative Zusammensetzung von vielen Faktoren abhängt, wie 

dem verwendeten Kraftstoff, dem Aufbau des Motors, dem aktuellen Betriebspunkt und der Position im 

Abgasstrang. Ruß ist aber nicht die einzige Art der ausgestoßenen Partikel eines Verbrennungsmotors. 

Andere Partikel können von kondensierten Kohlenwasserstoffen, Metalloxiden und Sulfaten stammen 

[Kittelson98] . 

 

 

Abbildung 2.1: Qualitative Partikelgrößenverteilung von Dieselabgas [Kittelson98] . 

 

Zur qualitativen Beschreibung der Partikelemissionen von Dieselmotoren wird in der Literatur häufig 

die Darstellung von Kittelson [Kittelson98]  herangezogen, wie sie auch in Abbildung 2.1 wiedergegeben 

ist. Darin ist sowohl die partikel - als auch die massennormierte Größenverteilung dargestellt, die 

multimodale Kurvenverläufe aufweist. Dieselruß besteht primär aus Partikeln mit einem Durchmesser 

von 10-30 nm, die den Großteil der Partikelanzahl stellen. Die Primärpartikel können zu fraktalen 

Sekundärpartikeln mit einigen hundert Nanometern Durchmesser agglomerieren. Diese stellen 



 

  7 

massenmäßig den Hauptanteil der festen Emissionen von Dieselmotoren dar. Direkt einspritzende 

Benzinmotoren emittieren zu einem größeren Anteil Primärpartikel als Dieselmotoren; die emittierte 

Masse ist jedoch deutlich geringer [Harris01] . 

 

 

2.2. Partikelfilter  

Die Entwicklung von Partikelfiltern für Verbrennungsmotoren begann schon im Jahre 1977, damals noch 

mit dem inzwischen verworfenen Konzept der Filtration an Fasermaterial [Springer77] . Das heute im 

Fahrzeugbau dominierenden System ist der Wanddurchflusspartikelfilter, (engl. wall flow particulate 

filter ) [Howitt81] . Dabei handelt es sich um einen monolithischen Wabenkörper mit parallel 

angeordneten Kanälen. Die Wand ist porös und besteht aus hochtemperaturstabilen Materialien, wie 

Cordierit, Silizumcarbid oder Aluminiumtitanat. Mittels alterierend angebrachter Stopfen an den Ein - 

und Auslasskanälen wird der gesamte Abgasstrom durch die poröse Wand gezwungen, an der sich die 

im Abgas befindlichen Partikel abscheiden, siehe Abbildung 2.2. 

 

 

Abbildung 2.2: Schematische Darstellung eines Partikelfilters. Schnitt durch ein Bauteil, rechts: Gasfluss durch ein Einlass- und 

Auslasskanalpaar. 

 

Historisch gesehen ist die Problematik zuerst bei Dieselmotoren behandelt worden, da diese ohne 

Partikelfilter deutlich sichtbare Rauchschwaden ausstoßen. Die während eines typischen Fahrzeuglebens 

auftretenden Partikelmengen sind dabei so groß, dass eine regelmäßige Reinigung bzw. Regeneration 

des Partikelfilters vonnöten ist [Howitt81] . Da die Partikelemissionen größtenteils aus Ruß oder anderen 

brennbaren Komponenten bestehen, kann der Filter durch Oxidation die ser Komponenten gereinigt 

werden. Die exotherme Reaktion kann unter unkontrollierten Bedingungen zu Temperaturen von über 

1000 °C führen [Haralampous04b, Tsuneyoshi13], denen das System standhalten muss. 

Einlass Ą 

Auslass Ą 

Kanalquerschnitt  Filter -Skala  

Gasfluss 
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Generell besteht bei der Filtration von Partikeln ein Zielkonfl ikt zwischen dem Druckverlust und der 

Filtrationseffizienz, da ohne Veränderung der grundsätzlichen Abscheidemechanismen eine Erhöhung 

der Filtrationseffizienz entweder durch eine Abnahme des mittleren Strömungsquerschnittes oder durch 

Verlängerung des Strömungsweges bewerkstelligt wird. Beide Faktoren erhöhen den Druckverlust. Eine 

Zunahme des Druckverlustes stellt für den Verbrennungsmotor einen zusätzlichen Strömungswiderstand 

im Abgasstrom dar, wodurch die für den Vortrieb verfügbare Energie reduziert wird.  Für die 

Beschreibung des Druckverlustes durch die poröse Partikelfilterwand  und den Filterkuchen wird  bei 

typischen Strömungsgeschwindigkeiten von unter 10 cm/s  das Darcy-Gesetz (2.1) angewandt:  

 

 
Äὴ

Äὼ

–

Ὧ
ό (2.1) 

 

Hierbei ist ÄὴȾÄὼ der Druckverlust über die Schichtdicke ὼ, ό die Strömungsgeschwindigkeit, – die 

dynamische Viskosität des Gases und Ὧ die Permeabilität der Wand. Die Permeabilität ist ein 

Materialwert der indirekt proportional zum Strömungswiderstand der Wand ist. In der Literatur wird 

häufig noch die Forchheimer Erweiterung verwendet, jedoch meist mit der Einschränkung, dass diese 

bei im Partikelfilter vorliegenden Bedingungen zu vernachlässigen sei [Adler05, Bensaid09, Yang16]. 

Aus dieser Gleichung wird ersichtlich, dass zur Reduktion des Druckverlustes die 

Strömungsgeschwindigkeit ό abnehmen sollte. Die mittlere Strömungsgeschwindigkeit wiederum ist 

vereinfacht über den Quotienten des Abgasvolumenstroms ὠ und der angeströmten Filtrationsfläche ὃ 

definiert: ό ὠ ὃ . Der Volumenstrom des Abgases kann nicht frei variiert werden, die angeströmte 

Fläche des Filters unterliegt aus motorentechnischer Sicht aber keiner Begrenzung. Nach dieser 

Betrachtung wäre ein System mit möglichst hoher Oberfläche erstrebenswert. Dieser Bestrebung wirken 

aber mehrere Faktoren entgegen: 

- Zum einen muss der Partikelfilter regelmäßig regeneriert werden, wofür eine Mindesttemperatur 

nötig ist. Für ein gutes Aufheizverhalten ist eine möglichst geringe Wärmekapizität und damit 

Bauteilgröße notwendig. Der gleiche Zusammenhang gilt auch für eventuell eingebrachte 

Katalysatorformulierungen. 

- Zum anderen kann die Breite der Kanäle oder Filterwände nicht beliebig reduziert werden, da 

sehr kleine mit Ruß gefüllt e Kanäle zu einem erhöhten Strömungswiderstand führen würde n; 

sehr dünne Wände hingegen sind mechanisch weniger stabil und die Filtrationseffizienz würde 

abnehmen. 

 

Die in der technischen Anwendung genutzten Partikelfilter haben einen mittleren Porendurchmesser von 

üblicherweise 10-30 µm [Zhong12] . Dies ist deutlich größer als die allermeisten emittierten Partikel . Die 

Abscheidung in der porösen Wand erfolgt daher nicht nach dem Sieb-Mechanismus, sondern wird in der 
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Literatur hauptsächlich durch diese drei Mechanismen beschrieben [ Adler05, Konstandopoulos89, 

Yang09]: 

- Sperreffekt (engl. direct interception) 

- Trägheitsabscheidung (engl. inertial  impaction) 

- Diffusionsabscheidung (engl. Brownian diffusion). 

Aufgrund der geringen Partikelgröße werden Gravitationseffekte normalerweise nicht betrachtet. Ob 

elektrostatische Effekte für die Filtration in Partikelfiltern relevant sind, ist in der Literatur bisher nicht 

untersucht worden. 

Durch die Filtration des Rußes entsteht nach und nach ein Filterkuchen, der eine nahezu vollständige 

Filtration des danach anströmenden Rußes zur Folge hat, aber auch zu einer deutlichen Erhöhung des 

Druckverlustes führt  [Wirojsakunchai07] . Um letzteren nicht übermäßig ansteigen zu lassen, ist eine 

regelmäßige Regeneration des Filters nötig. Da Dieselmotoren gegenüber Benzinmotoren deutlich mehr 

Ruß emittierten, wird nach einer vollständigen Regeneration schnell ein neuer Filterkuchen gebildet, 

woraus sich eine hohe mittlere Filtrationseffizienz ergibt.  Bei Benzinmotoren ist die Rußmenge deutlich 

geringer, wodurch sich die Zeit bis zur Ausbildung eines Filterkuchens erhöht. Unter typischen 

Fahrbedingungen ist ein ausgebildeter Filterkuchen bei Benzinfahrzeugen zudem nicht der Regelfall 

[Adam20, Saito11] , wodurch die Filtrationseffizienz  im Mittel  geringer ist. 

Eine weitere Überlegung ist es, den vorhandenen Partikelfilter effizienter zu nutzen, indem eine 

katalytische Funktionalität des restlichen Abgassystems mit dem Partikelfilter kombiniert wird . Dies 

kann zu folgenden Verbesserungen führen: 

- Das Abgassystem wird insgesamt kleiner [Spiess13]. 

- Der Katalysator wirkt sich positiv auf die Rußregeneration aus [Southward10] . 

- Die erzwungene Durchströmung durch den fein verteilten Katalysator führt zu einer höheren 

Reaktivität verglichen mit einem monolithischen Durchflusssubstrat [Knoth05, Votsmeier07] . 

- Die Katalysatorbeschichtung erhöht die Filtrationseffizienz [Richter12, Spiess13]. 

- Kostenvorteile. 

Mit einer solchen Kopplung steigt aber auch die Komplexität des Bauteils und es treten neue 

Fragestellungen auf. Typische Beispiele sind: 

- Wie beeinflusst die Beschichtung mit Washcoat die Auslegekriterien? 

- Wie sieht eine gute Beschichtung aus? 

- Wie kann eine gute Beschichtung wirtschaftlich gefertigt werden? 
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2.3. Anforderungen und Auslegung von Partikelfiltern  

2.3.1. Dieselmotoren  

Durch die hohe Menge an emittierten Partikeln und die vergleichsweise niedrigen Abgastemperaturen 

ist meist ein Filterkuchen im Partikelfilter vorhanden. Der Filterkuchen führt zu einer hervorragenden 

Filtration weiterer Partikel, weshalb die Filtrationseigenschaften der Wand die mittlere 

Filtrationseffizienz nicht signifikant beeinflussen. Aufgrund des hohen Strömungswiderstandes des 

Filterkuchens, steigt der Druckerverlust gegenüber dem nicht beladenen Zustand signifikant an. Die 

Permeabilität der Filterwand spielt daher häufig nur eine untergeordnete Rolle für den Druckverlust des 

Systems. 

Im Falle einer aktiven oder sogar ungewollten und spontan ablaufenden Regeneration werden lokal sehr 

hohe Temperaturen von teilweise über 1000 °C erreicht, für die der Partikelfilter ausgelegt sein muss. 

Außer Ruß bestehen die vom Motor emittierten Partikel auch noch aus Metalloxiden und ­sulfaten, die 

sich im Laufe des Betriebslebens eines Partikelfilters akkumulieren [Kittelson98, Sappok09] . Um eine 

möglichst hohe Beladung dieser Asche zu ermöglichen, werden die Einlasskanäle häufig größer und die 

Auslasskanäle kleiner gemacht [Ogyu04, Young04] . Hierbei wird von asymmetrischen Kanälen 

gesprochen, im Englischen wird ein solches Design auch als high ash capacity (hohe Aschekapazität) 

bezeichnet. 

Typisch verwendete Katalysatortechnologien sind der Dieseloxidationskatalysator (DOC für engl. diesel 

oxidation catalyst) sowie der selektive katalytische Reduktionskatalysator (SCR für engl. selective catalytic 

reduction). 

Der DOC oxidiert die Hauptschadgase wie CO, unverbrannte Kohlenwasserstoffe (HC) und NO zu CO2, 

H2O bzw. NO2. Das gekoppelte System wird häufig als cDPF bezeichnet (engl. für catalyzed diesel 

particulate filter ). Das beim Dieseloxidationskatalysator entstehende NO2 kann schon bei Temperaturen 

ab 250 °C den Ruß oxidieren. Der im Dieselabgas vorhandene Sauerstoff ist erst ab über 550 °C hierfür 

geeignet [Hawker97] . 

Der SCR Katalysator kann die Stickoxide im Abgas mit zugegebenen Ammoniak zu den Stickstoff und 

Wasser reduzieren [Ballinger09, Dardiotis08, Rappé14, Russell11, Tan11]. Ammoniak wird hierbei über 

die thermische Zersetzung von Harnstoff erzeugt. Das gekoppelte System wird auch als SDPF bezeichnet 

(engl. für SCR diesel particulate filter ).  Da die SCR-Reaktionen besonders gut mit einem Gemisch aus NO 

und NO2 funktionieren ­ im Englischen wird diese Reaktion als fast SCR bezeichnet ­ besteht eine 

Konkurrenz zwischen der Rußoxidation und der fast SCR Reaktion bezüglich NO2. 

Ein hoher Ausnutzungsgrad des katalytisch aktiven Washcoats ist besonders für teure, meist 

edelmetallhaltige Beschichtungen wie dem DOC wichtig. 
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2.3.2. Benzinmotoren  

Verglichen mit dem Dieselmotor, emittieren Benzinmotoren eine deutlich geringere Partikelmasse, 

wodurch im normalen Fahrzeugbetrieb deutlich langsamer ein Filterkuchen aus Ruß ausbildet wird. 

Daher ist der Druckverlust, der durch die poröse Filterwand verursacht wird, von größerer Bedeutung. 

Auch ist die Filtrationseffizienz im un - oder teilweise beladenen Zustand ein entscheidendes 

Auslegungskriterium. Die Abgastemperaturen von Benzinmotoren sind typischerweise deutlich höher als 

die von Dieselmotoren, im normalen Fahrbetrieb liegt  aber nur eine vergleichsweise geringe Menge an 

Sauerstoff im Abgas vor. Daher kann der Ruß nur an bestimmten Betriebspunkten oxidiert werden . 

Werden diese Fahrbedingungen nicht erreicht, so muss gegebenenfalls eine aktive 

Regenerationsmaßnahme eingeleitet werden [Richter12,  Saito11]. Aufgrund der hohen 

Abgastemperaturen von Benzinmotoren von teilweise über 900 °C muss der Partikelfilter ebenfalls aus 

hochtemperaturstabilem Material gefertigt sein. 

Als Katalysatortechnologie kommt die in Benzinmotoren verwendete Drei-Wege-Technologie zum 

Einsatz [Richter12, Schoenhaber17, Spiess13]. Diese oxidiert die Hauptschadgase CO und HC und 

reduziert die Stickoxide. Die gleichzeitigen Oxidationen und Reduktionen können nur bei einem 

definierten Luft -Kraftstoff-Verhältnis stattfinden. Ein Überschuss an Sauerstoff würde die Reduktion von 

Stickoxiden unterbinden, ein Fehlen an Sauerstoff die Oxidationsreaktionen. Das gekoppelte System 

wird auch häufig als Vier-Wege-Katalysator oder auch cGPF (von engl. catalyzed gasoline particulate filter ) 

bezeichnet. 

 

 

2.4. Simulation katalytisch aktiver  Partikelfilter  

Bei katalytisch aktiven Partikelfiltern handelt es sich um ein System bei dem wichtige Effekte auf 

verschiedenen Größen- beziehungsweise Längenskalen stattfinden. Dies sind: 

- Reaktion auf atomarer bzw. molekularer Ebene 

- Transportprozesse in Primär- und Sekundärpartikeln im Washcoat 

- Transportprozesse in der porösen Filterwand 

- Transportprozesse in einzelnen Kanälen 

- Komplettes Systemverhalten. 

Die Komplexität des Systems erlaubt es nicht bzw. nur mit eno rmem Aufwand alle relevanten Prozesse 

auf allen Größenskalen simultan aufzulösen. Daher werden die Prozesse, die auf einer kleineren Skala 

stattfinden, in der größeren Skala häufig durch Effektivmodelle beschrieben. So wird beispielsweise auf 

der Kanalebene nicht die Elementarkinetik auf atomarer Ebene betrachtet, sondern durch 

globalkinetische Modelle beschrieben [Haralampous04a, Opitz14] . Einhergehend mit solchen 
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Effektivmodellen sind auch Vereinfachungen des betrachteten Systems. Diese sollten so gestaltet sein, 

dass alle relevanten Prozesse physikalisch sinnvoll abgebildet sind, ohne übermäßig detailliert zu sein, 

um die Komplexität und den damit verbundenen Rechenaufwand nicht unnötig zu erhöhen. 

Hierin liegt auch ein großes Problem der Effektivmodelle. Teilweise können Prozesse nicht auf jeder 

Skala mit der nötigen Genauigkeit untersucht werden, wodurch eventuell relevante Phänomene 

unberücksichtigt bleiben. Ursächlich hierfür sind unter anderem fehlende Methoden, oder aber die 

Prozesse sind nicht isoliert  von den anderen Größenskalen zu untersuchen. 

 

2.4.1. Kanalpaar 

Für die Systembetrachtung wäre es eigentlich nötig alle Kanäle des Partikelfilters zu simulieren. In der 

technischen Anwendung besitzt ein Partikelfilter meist deutlich mehr als 1000 Kanäle. Die ortsaufgelöste 

Betrachtung stellt daher ein zu komplexes System für die meisten Modellierungsstudien dar. Daher wird 

die Periodizität der Wabenköperstruktur genutzt, sodass es ausreichen sollte, nur wenige Kanäle zu 

betrachten und die Ergebnisse entsprechend auf das gesamte Bauteil zu skalieren. Die genaue Anzahl 

der Kanäle hängt dabei von der Art der Problemstellung ab. Wird nun ferner angenommen, dass alle 

Kanäle gleichmäßig angeströmt und beschaffen sind ­ also keine Unterschiede in ihrem Verhalten 

aufweisen ­ muss nur ein einziges Kanalpaar simuliert werden. 

Dieses sogenannte repräsentative Kanalpaar stellt die heute am häufigsten verwendete Form der 

Modellierung von Partikelfiltern dar [Koltsakis13, Yang16]. Die grundlegenden Arbeiten für diese 

Modelle stammen von Bissett und Shadman [Bissett84, Bissett85]. Da die meisten modernen Modelle 

auf diesem Modell von Bissett und Shadman basieren, werden im Folgenden die wichtigsten darin 

gemachten Annahmen aufgeführt: 

- In den Filterkanälen strömt das Gas laminar nur entlang der axialen Koordinate, das Gas 

durchströmt die Wand senkrecht. 

- Das den Filter anströmende Gas ist über die Anströmfläche gesehen homogen, aber zeitlich 

variabel. 

- Die den Filter umhüllenden Wände sind perfekt isoliert. 

- Druck, Temperatur und axiale Strömungsgeschwindigkeit werden über die 

Kanalquerschnittfläche gemittelt. 

- Der Stofftransport in den Kanälen erfolgt nur über Konvektion. 

- Durch das große Länge zu Dicke Verhältnis der Filterwand (Länge 10-30 cm, Dicke 200-300 µm) 

und die hohe radiale Wärmeleitung wird angenommen, dass die Temperatur der Wand, des 

Rußes sowie des Gases identisch und unabhängig von der radialen Koordinate sind. 

- Das Gas wird als ideal angesehen. 

- Es wird überall Atmosphärendruck angenommen. 
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- Die Rußschicht ist vernachlässigbar dünn und muss nicht weiter berücksichtigt werden. 

- Gas wird in der Wand nur per Konvektion transportiert . 

Bei dieser Studie wurde nur Ruß und Sauerstoff als reaktive Spezies betrachtet. Sauerstoff war zudem 

im Überschuss vorhanden, sodass die lokale Gaskonzentration überall der Einlasskonzentration 

entsprach. 

Einige dieser Annahmen werden mittlerweile in moderneren Modellen nicht mehr angewandt sondern 

sind durch geeignetere ersetzt worden. Einen sehr guten Überblick über die Änderungen und Fortschritte 

in der Modellierung des Kanalpaars von Partikelfiltern haben Koltsakis et al. erstellt, auf den an dieser 

Stelle verwiesen sei [Koltsakis13] . Als wichtigste Änderungen seien hier folgende erwähnt: 

- Statt Atmosphärendruck wird der tatsächliche lokale Druck verwendet [Opitz15, Watling17]  

- Es sind komplexere Oxidationsmechanismen für Ruß eingeführt worden [Kalogirou10, Opitz15, 

Schejbal10, Zouaoui14] 

- Die Diffusion von Gas entlang der radialen Richtung wird nicht mehr vernachlässigt 

[Hara lampous04a, Haralampous04b, Knoth05] 

- In der Filterwand kann es zu katalytischen Reaktionen kommen [Haralampous04a, Opitz15]  

- Die Rußschicht ist nicht mehr vernachlässigbar dünn [Depcik10, Haralampous04a, Opitz15]. 

Das in dieser Arbeit eingesetzte Kanalmodell wird  in Abschnitt 3.2.3 beschrieben und basiert in weiten 

Teilen auf dem von Opitz verwendeten Modell [Opitz15]  und entspricht dem Stand der Technik. 

 

 

2.4.2. Poröse Filterw and 

Die poröse Filterwand wird in der Kanalpaarsimulation durch Effektivmodelle beschrieben. Hierdurch 

vereinfacht sich die vorliegende dreidimensionale reaktive Strömung durch ungeordnete, poröse 

Filterwände zu einem eindimensionalen Problem. Da verschiedene Eigenschaften ­ wie Druckverlust, 

Filtrationseffizienz, Reaktivität, diffusiver Stofftransport ­ intrinsisch von der jeweils vorliegenden 

Porengeometrie abhängen, müssen die relevanten Parameter der Effektivmodelle entsprechend 

angepasst werden. Häufig geschieht dies über die Betrachtung des Systemverhaltens. So wird die 

Permeabilität der Filterwand so eingestellt, dass der Druckverlust des Systems wiedergegeben wird 

[Opitz1 5, Watling17] . Die Reaktivität wird ebenfalls an das Systemverhalten angepasst [Opitz15] . Die 

Partikelfiltration wird zumeist über die in der Literatur häufig untersuchten Mechanismen in 

Kugelpackungen beschrieben [Konstandopoulos89]. Dabei erfolgt die Kalibrierung/Validierung  für 

Dieselmotoren in der Literatur meist nicht über die Filtrationseffizienz, sondern über den Staudruck, da 

dieser leichter zu bestimmen ist. Der diffusive Stofftransport  kann durch Experimente bestimmt werden 

[Kröcher09] . Bei all diesen Größen handelt es sich um gemittelte Eigenschaften; in wieweit die 
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gemachten Annahmen innerhalb und außerhalb des zur Parametrierung verwendeten Rahmens 

anwendbar sind, muss soweit möglich sorgfältig geprüft werden. 

Zur Bestimmung dieser relevanten Eigenschaften können auch Porenskalenmodelle verwendet werden, 

bei denen die dreidimensionale Porenstruktur für die Simulation räumlich  aufgelöst wird. Die 

Charakterisierung der porösen Filterwand ist jedoch nicht trivial. Häufig wurde  in der Lit eratur nicht das 

dreidimensionale Porennetzwerk aufgelöst, sondern auf Basis von zweidimensionalen 

Rasterelektronenmikroskopie-Schnittbildern  durch geeignete Algorithmen entsprechende Ersatz-

Geometrien rekonstruiert [Dillon07, Matte -Deschênes16, Muntean03, Vlachos06]. Der Hintergrund 

hierfür ist, d ass REM-Bilder eine hohe Auflösung bei guter Materialunterscheidbarkeit  besitzen. 

Nachteilig hierbei ist, dass für die Simulation nicht die tatsächlich vorliegende Geometrie untersucht 

werden kann, sondern nur ein digital rekonstruiertes Material mit ähnli chen Eigenschaften. Die 

Rekonstruktionsmethode muss daher so gestaltet sein, dass alle relevanten Materialparameter erfasst 

und wiedergegeben werden [Hazlett97] . 

Um eine dreidimensionale Porenwand zu charakterisieren, kann die µCT angewandt werden, wodurch 

die digitale Materialrekonstruktion  einer Ersatzgeometrie entfällt. Hierbei handelt es sich jedoch nicht 

um ein direktes bildgebendes Verfahren, sondern die Probengeometrie muss aus Projektionsbildern 

rekonstruiert werden, wodurch method enbedingt eine verschwommene Abbildung erhalten wird. Diese 

indirekte Messmethode erschwert die Charakterisierung der Probengeometrie erheblich, weshalb die 

µCT in der Literatur meist nur zur Charakterisierung des porösen Trägermaterials ohne Washcoat 

verwendet worden ist [Seong19, Václavík17, Yamamoto09, Yamamoto13]. Erst seit wenigen Jahren sind 

kommerzielle µCT-Geräte in der Lage, auch mit Washcoat beschichtete Filterwände auf der Porenskala 

zu charakterisieren [Václavík17] . 

Bisher lag der Schwerpunkt der Anwendung der Porensimulation auf der Berechnung des 

Strömungsfeldes, dem daraus resultierenden Gegendruck und der Filtrationseffizienz [Dillon07, 

Konstandopoulos05, Vlachos06] sowie der Oxidation von Ruß [Konstandopoulos12, Muntean03, 

Yamamoto09, Yamamoto13]. Es gibt nur wenige Simulationsarbeiten, die die katalytischen Reaktionen 

in der Filterwand auf Porenskala untersucht haben. Bisher wurde mehrmals die NO-Oxidation in  der 

Filterwand eines CDPFs und die Auswirkung der NO2-Rückdiffusion auf die Rußoxidation untersucht 

[Vlachos09, Yamamoto09, Yamamoto13]. In diesen Studien wurde jedoch die tatsächliche räumliche 

Verteilung des Washcoats nicht bestimmt, sondern es wurde angenommen, dass die katalytische 

Reaktion gleichmäßig an der Oberfläche des Trägermaterials stattfindet. Erst vor wenigen Jahren haben 

Koéí et al. eine CO-Oxidation in der porösen Filterwand mit real vorliegenden Washcoatprofilen simuliert  

[Koéí17] . Der Fokus dieser Arbeit liegt dabei auf dem Vergleich der Reaktivität der unterschiedlichen 

Beschichtungsprofile nicht auf dem grundsätzlichen reaktionstechnischen Verhalten der katalytisch 

aktiven Filterwand und deren Beschreibung als Effektivmodell in einer Kanalpaarsimulation . Dies ist im 

Zuge dieser Arbeit geschehen. 
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2.5. Konzept des internen Stofftransportes  

2.5.1. Allgemeines 

Im Rahmen dieser Arbeit (genauer in Abschnitt 4.3) wird  das das reaktionstechnische Verhalten der 

porösen Wand mithilfe des literaturbekannten Katalysatorwirkungsgrades beschrieben. Dieser Ansatz ist 

jedoch auf einfache Reaktionen, meist mit einer Kinetik n-ter Ordnung, beschränkt. Um komplexere 

Reaktionskinetiken und -netze zu beschreiben, müssen daher andere Verfahren bemüht werden. Ein 

Ansatz ist dabei, das System räumlich aufgelöst zu betrachten, was aber einen hohen numerischen 

Aufwand darstellt. Aufgrund der instationären Fahrbedingungen von Automobilen, verändert sich auch 

das Motorenabgas ständig, was bei der Modellierung des Systems ebenfalls berücksichtigt werden muss. 

Um den Rechenaufwand zu begrenzen, wird d aher in der Modellierung der Abgasnachbehandlung auf 

einfachere numerische Verfahren zurückgegriffen, wie dem Konzept des internen Stofftransportes nach 

Balakotaiah [Balakotaiah08] , das auch in dieser Arbeit (Abschnitt 4.4 und 4.5) für die Beschreibung der 

Filterwand herangezogen wird. 

Daher soll in diesem Abschnitt der interne Stofftransport nach Balakotaiah und dessen Implementierung 

in einem eindimensionalen zwei-Phasen-Modell beschrieben werden. Außerdem wird eine Übersicht zu 

den Arbeiten in der Lit eratur gegeben, die den internen Stofftransport berücksichtigen. Hieraus wird der 

Forschungsbedarf abgeleitet. 

Die Untersuchung von Stofftransportphänomenen für Abgaskatalysatoren ist in der Literatur  vor allem 

an katalytisch aktiven Monolithen erfolgt, da  die Diffusion hier der einzige Transportmechanismus von 

der Gasphase in die Washcoatschicht ist, wohingegen bei Partikelfiltern der Stofftransport auch 

konvektiv durch die mit Katalysator beschichtete Wand erfolgt und dabei den diffusiven Stofftransport 

überlagert. 

Zur eigentlichen Beschreibung eines Abgaskatalysators müsste das jeweilige Konvektions-Diffusions-

Reaktionsproblem räumlich und zeitlich aufgelöst behandelt werden, was aber in der Praxis nicht 

stattfindet. Stattdessen wird versucht durch geeignete niederdimensionale Modelle das Problem 

ausreichend zu beschreiben. Bei Durchflussmonolithen ist die gängigste Variante, den axialen 

Stofftransport in der Gasphase des Kanals nur durch Konvektion zu beschreiben, während der radiale 

Stofftransport nur du rch Diffusion erfolgt. Der Stofftransport im offenen Kanal wird hierbei als externer 

Stofftransport bezeichnet, der Transport in der katalytisch aktiven Phase hingegen als interner 

Stofftransport. 

Die Beschreibung des externen Massentransferkoeffizienten in monolithischen Kanälen wird in der 

folgenden Arbeit nur am Rande untersucht, weshalb deshalb an dieser Stelle auf die einschlägige 

Literatur verwiesen sei [Bhattacharya04, Hayes04]. 
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2.5.2. Herleitung des internen Massentransferkoeffizienten  

Für die Beschreibung des vereinfachten internen Massentransportes hat sich die Arbeit von Balakotaiah 

als wegweisend erwiesen [Balakotaiah08] , weshalb in diesem Absatz die Grundlagen des Konzeptes 

dargelegt werden sollen. 

In der ursprünglichen Form beschreibt Balakotaiah den Zusammenhang zwischen dem internen 

Massentransfer ὯÍȟÉ, dem Thiele-Modul ɮ und dem Effektivitätsfaktor  –. Für die Herleitung wird eine 

Reaktion mit einer Kinetik erster Ordnung zugrunde gelegt. Der (interne) Massentransfer ὯÍȟÉ wird in 

diesem Fall wie folgt zusammengefasst: 

 

 
ὯÍȟÉ

ρ
ὃÇÁÓȟ×Ã

᷿ ὈÅÆÆȟ×Ãὧɳ▪ Äὃ
ÇÁÓȟ×Ã

ὧӶ ộὧ×ÃỚ
 

(2.2) 

 

Der Zähler beschreibt hierbei die Übergehende Stoffmenge von der Gas- in die Washcoatphase über eine 

Integration der lokal mittels Diffusion ü bergehenden Stoffmenge. ὃÇÁÓȟ×Ã ist hierbei die Grenzfläche 

zwischen der offenen Gas- und Washcoat-Phase, ὧ die Konzentration, ▪ der Normalenvektor der 

Grenzfläche, ὃ die Grenzflächenkoordinate über die integriert wird. Im Nenner steht die 

Konzentrationsdifferenz zwischen der Grenzfläche ὧӶ und die mittlere Konzentration im Washcoat ộὧ×ÃỚ, 

die die Triebkraft des Stoffübergangs darstellt. Der interne Massentransfer kann dimensionslos mithilfe 

der Sherwood-Zahl ausgerückt werden: 

 

 ὛὬÉ
ὯÍȟÉὒÅÆÆȟ×Ã
ὈÅÆÆȟ×Ã

 (2.3) 

 

Der Index ×Ã soll anzeigen, dass es sich um Größen des Washcoats handelt; ὈÅÆÆ ist der effektive 

Diffusionskoeffizient der jeweiligen Phase, ὒÅÆÆ die charakteristische Länge der Domäne, die als das 

Verhältnis von Volumen zur Grenzfläche zwischen Gasphase und Washcoatphase beschrieben wird. Die 

interne Sherwood-Zahl kann nach Balakotaiah auch über folgende Gleichung beschrieben werden: 

 

 ὛὬÉ
–ɮ

ρ –
 (2.4) 

 

wobei das Thiele-Modul ɮ in diesem Fall wie folgt definiert ist  

 

 ɮ ὒÅÆÆȟ×Ã
Ὧ

ὈÅÆÆȟ×Ã
 (2.5) 
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Ὧ ist hier der präexponentielle Faktor für eine Reaktion erster Ordnung. Balakotaiah geht im Folgenden 

auf die Grenzfälle der Sherwood-Zahl ein und gibt für den Zusammenhang zwischen dem Thiele-Modul 

und der Sherwood-Zahl einen näherungsweisen Zusammenhang an: 

 

 ὛὬÉ ὛὬÉȟЊ
ɤɮ

ρ ɤɮ
 (2.6) 

 

Dabei handelt es sich bei ὛὬÉȟЊ um den asymptotischen Grenzfall für ɮᴼπ, und bei ɤ um einen 

geometrieabhängigen Parameter, der sich aus der ersten und zweiten Aris-Zahl berechnen lässt. Bei sehr 

hohen Thiele-Moduln nähert sich ὛὬÉ ɮ an. 

 

2.5.3. Ableitung de s zwei -Phasen Modells  

Nachdem der Zusammenhang zwischen Sherwood-Zahl und Thiele-Modul hergeleitet worden ist, kann 

dieser zur niederdimensionalen Beschreibung von (Konvektions)-Diffusions-Reaktionsproblemen 

verwendet werden. Dabei gibt Balakotaiah vier aufeinander aufbauende Probleme an: 

- Interner Massentransfer in einem porösen Katalysator 

- Kombinierter externer und interner Massentransfer 

- Diffusion-Reaktion-Problem eines Mehrkomponentengemisches 

- Konvektion und Dif fusion-Reaktion-Problem. 

Bei dem letzten Problem handelt es sich um den für die Autoabgaskatalyse relevantesten Fall. Im 

Folgenden sollen kurz die relevanten Schritte, die zur Herleitung des letzten Falles benötigt werden, 

dargestellt werden. 

 

Interner Mas sentransfer in einem porösen Katalysator  

Hierbei handelt es sich um eine einfache Modellreaktion von A  OB in einem System ohne Konvektion 

(Diffusions-Reaktions-Problem), wie es im katalytischen Washcoat vorkommt. Die ortsaufgelöste 

Grundgleichung hierfür lautet:  

 

 ‭
‬ὧ

‬ὸ
ᶯ ὈÅÆÆȟ×Ãὧɳ Ὑὧ (2.7) 

 

In diesem System wird nur die reagierende Spezies A betrachtet. ‭ ist die Porosität des Partikels, Ὑὧ 

die effektive Reaktionsrate in Abhängigkeit von der Konzentration (der stöchiometrische Faktor ist im 

Minus-Vorzeichen des Reaktionsterms enthalten). Wird nun der Ausdruck entsprechend umgeformt, so 

ergibt sich folgende niederdimensionale Gleichung: 
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 ‭
‬ộὧ×ÃỚ

‬ὸ

ρ

ὒÅÆÆȟ×Ã
ὯÍȟÉὧӶ ộὧ×ÃỚ Ὑộὧ×ÃỚ (2.8) 

 

Der interne Massentransferkoeffizient  kann für eine spezielle Geometrie nun über die Gleichungen (2.3) 

bis (2.6) bestimmt werden. In seiner Arbeit macht Balakotaiah keine Aussage zu der Genauigkeit des 

Modells, sondern kommentiert lediglich, dass hierfür eine gesonderte Untersuchung nötig sei. Bei der 

Verwendung von Kinetik erster Ordnung und unter Stationärbedingungen ist die Lösung exakt, 

wohingegen bei transienten Bedingungen Fehler auftreten können, je stärker die räumlich und zeitlichen 

Gradienten geartet sind. 

Für andere Kinetiken kann laut Balakotaiah, abhängig von der vorliegenden Kinetik, eine gute bis hin 

zur qualitativ f alsche Aussage erreicht werden. 

 

Kombinierter e xterner und interner Massentransfer  

In diesem Fall wird nun zum internen Massentransfer noch der externe Massentransfer aus der Gasphase 

in die Washcoatphase berücksichtigt. Da zwischen Gas- und Washcoatphase Kontinuität besteht, kann 

in Gleichung (2.8) die Grenzkonzentration ὧӶ durch die mittlere Gaskonzentration ὧÇÁÓ sowie der interne 

Massentransferkoeffizienten durch den gesamten Massentransferkoeffizienten ὯÍȟÏ (o für engl. overall) 

ersetzt werden. Die Bilanzgleichung für die Washcoatphase lautet dann: 

 

 ‭
‬ộὧ×ÃỚ

‬ὸ

ρ

ὒÅÆÆȟ×Ã
ὯÍȟÏὧÇÁÓộὧ×ÃỚ Ὑộὧ×ÃỚ (2.9) 

mit  

 
ρ

ὯÍȟÏ

ρ

ὯÍȟÅ

ρ

ὯÍȟÉ
 (2.10) 

 

Werden nun interner und externer Massentransfer hier eingesetzt ergibt sich 

 

 
ρ

ὯÍȟÏ

Ὀ(
ὈÇÁÓὛὬÅ

ὒÅÆÆȟ×Ã
ὈÅÆÆȟ×ÃὛὬÉ

 (2.11) 

 

Laut Balakotaiah reicht zur Beschreibung des externen Massentransfers der asymptotische Grenzwert 

ὛὬ(ςȟЊ in der Praxis aus. Um den grundsätzlichen Zusammenhang dieser Gleichung zu verdeutlichen, 

soll an dieser Stelle kurz ein Anwendungsfall in einem typischen Monolithen skizziert werden. Die 

genutzte Geometrie sowie die Massentransferkoeffizienten sind in Abbildung 2.3 dargestellt, die 

verwendeten Werte sind in Tabelle 2.1 aufgeführt. Aus der Abbildung ist zu erkennen, dass bei niedrigen 
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Thiele-Modulen der interne Stofftransport begrenzend wirkt, wohingegen bei hohen Thiele-Modulen der 

externe Transport begrenzend wirkt. 

Interessanterweise nennt Balakotaiah hier den asymptotischen Grenzwert ὛὬ(ςȟЊ, obwohl dieser im 

Bereich der kinetischen Limitierung (ɮ 0O) auftritt  [Bhattacharya04] . In dem gezeigten Beispiel wir d 

aber der externe Massentransfer erst bei sehr hohen Thiele-Modulen (ɮᴼЊ) relevant. 

 

Tabelle 2.1: Verwendete Werte für das 

Anwendungsbeispiel des 

Massentransferkoeffizienten.  

Parameter  Wert  

Ὑ 0.5 mm 

a 1.1·R 

ὈÅÆÆȟ×Ã 1 mm²·s-1 

ὈÇÁÓ 50·ὈÅÆÆȟ×Ã 

ὛὬ(ςȟЊ 48/11 [Balakotaiah08]  

ὛὬÉȟЊ 1.836 [Joshi09b]  

ɤ 1.20 [Joshi09b]  

Ὀ( 2·R 

ὒÅÆÆȟ×Ã τὥ “Ὑ  Ⱦ ς“Ὑ 
 

 

Abbildung 2.3: Massentransferkoeffizient in Abhängigkeit des 

Thiele-Moduls. Oben links ist die verwendete Geometrie 

dargestellt í entnommen aus [Joshi09a]. 

 

Weiterhin kommentiert Balakotaiah, dass die Kontinuität zwischen internem und externem 

Massentransfer in einigen Publikationen bei Verwendung des Effektivitätsfaktors nicht gegeben sei, ohne 

dafür Beispiele zu nennen. Dies wird erst in der Arbeit von Joshi et al. [Joshi09b]  der Fall sein, auf die 

in Abschnitt 2.5.4 eingegangen wird. 

 

Diffusion -Reaktion eines Meh rkomponentengemisches  

Wenn S Spezies vorliegen, dann ist die skalare Schreibweise unzureichend und Gleichung (2.9) muss in 

vektorielle Schreibweise überführt werden: 

 

 ‭
‬ộ╬×ÃỚ

‬ὸ

ρ

ὒÅÆÆȟ×Ã
▓ÍȟÉ╬ÇÁÓộ╬×ÃỚ ╡ộ╬×ÃỚ (2.12) 

 

Bei den Konzentration en ╬ÇÁÓ und ộ╬×ÃỚ handelt es sich um Vektoren der Größe ᴙ , bei dem internen 

Massentransfer ▓ÍȟÉ um eine Matrix der Größe ᴙ . Die Massentransferkoeffizientenmatrix ist dabei 
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meistens nicht diagonal, d.h. die verschiedenen Spezies beeinflussen sich gegenseitig in ihrem 

Transportverhalten. Balakotaiah beschränkt sich an dieser Stelle auf die Beschreibung der Grenzfälle; 

hier tritt die Kopplung der Spezies in den Hintergrund . Erst in späteren Publikationen wird die 

Berechnung des Massentransferkoeffizienten für mehrere Spezies beschrieben. 

 

Konvektion und Diffusion -Reaktion Problem  

Als letztes und für das in der Abgasnachbehandlung üblicherweise vorliegende Problem der Konvektion 

in der Gasphase und der Reaktion in der Washcoatphase geht Balakotaiah nur kurz auf das 

Gleichungssystem ein und verweist für mehr Details auf das darauf aufbauende Paper von Joshi et al. 

[Joshi09a] . So ergibt sich für das vorliegende zwei-Phasen System folgendes Gleichungssystem: 

 

 
‬╬ÇÁÓ

‬ὸ
ộόỚ
‬╬ÇÁÓ

‬ᾀ
 

ρ

ὒÅÆÆȟÇÁÓ
▓ÍȟÏ╬ÇÁÓộ╬×ÃỚ (2.13) 

 

 ‭
‬ộ╬×ÃỚ

‬ὸ

ρ

ὒÅÆÆȟ×Ã
▓ÍȟÏ╬ÇÁÓộ╬×ÃỚ ╡ộ╬×ÃỚ (2.14) 

 

Balakotaiah [Balakotaiah08]  geht bei diesem Problem nur von einer diagonalen Matrix für den internen 

Massentransferkoeffizienten aus. Das ist dann der Fall, wenn die Reaktionen kinetisch limitiert ist  und 

die Diffusion im Knudsen-Regime liegt. Dies ist laut Balakotaiah für die Autoabgasnachbehandlung 

erfüllt ; wobei auch in dieser Arbeit gezeigt wird, dass diese Annahme nicht allgemeingültig ist. Wenn 

der interne Massentransferkoeffizient eine diagonale Matrix ist, dann kann die Berechnung des 

Massentransfers für jede einzelne Spezies isoliert erfolgen. 

In den folgenden Arbeiten von Joshi et al. [Joshi09a, Joshi09b, Joshi10] wird dieser Ansatz beibehalten. 

In der Arbeit von Kumar et al. [Kumar12]  wird die Thematik wieder aufgegriffen. Dort wird von einigen 

Annahmen die von Balakotaiah [Balakotaiah08]  getroffen worden sind, implizit Abstand genommen. 

Eine genauere Diskussion findet sich in dieser Arbeit in Abschnitt 2.5.4. 

 

2.5.4. Erweiterungen  

In Joshi et al. [Joshi09b]  wird erläutert, dass neben dem normalen Thiele-Modul (ɮ  noch weitere 

Thiele-Module von Relevanz sind, nämlich die allgemeinen Thiele-Module zur Beschreibung des 

Effektivitätsfaktors (ɮ ) bzw. zur Beschreibung des internen Massentransferkoeffizienten ɮ ). 

 

 ɮ
ὒÅÆÆȟ×ÃὙὧ

ςὈÅÆÆȟ×Ã᷿ ὙὧᴂÄὧᴂÓ
 (2.15) 
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 ɮ
ςὒÅÆÆȟ×Ã᷿ὙὧÄὧᴂ

ὈÅÆÆȟ×ÃὧÓ
 (2.16) 

 

 ɮɮ ɮ ὒÅÆÆȟ×Ã
ὙὧÓ
ὈÅÆÆȟ×ÃὧÓ

 (2.17) 

 

Durch die Verwendung von ɮ  ergibt sich dann für die Gleichung (2.6) folgende Veränderung: 

 

 ὛὬÉ ὛὬÉȟЊ
ɤɮ

ρ ɤɮ
 (2.18) 

 

Dies dient dazu, die verschiedenen Kurvenverläufe für Reaktionen unterschiedlicher Ordnung möglichst 

gut zur Deckung zu bringen. Joshi et al. [Joshi09b]  geben hierfür zwei Beispiele an: eine Reaktion n-ter 

Ordnung sowie eine inhibierte Kinetik. 

 

Abbildung 2.4: Vergleich der internen Sherwood-Zahl gegen unterschiedliche Thiele-Module, für eine Plattengeometrie, in 

Anlehnung an Joshi et al. [Joshi09b]. Links: ɮ, rechts ɮ . 

 

Der Nachteil der Formulierung von ɮ  in der Praxis ist der deutlich höhere numerische Aufwand, der 

sich aufgrund der Integration der Reaktionsrate ergibt. Auch wird der Ansatz in späteren Publikationen 

der Balakotaiah Gruppe nicht weiter verfolgt. 

Weiterhin wird Joshi et al. [Joshi09b]  eine Beziehung für die makroskopische Massentransfer-

limitierung für eine Reaktion erster Ordnung unter Stationärbedingungen  formuliert . Modellhaft wird 

hier zu der Widerstandsreihe der beiden Massentransferprozesse noch der Reaktionswiderstand 

hinzugenommen ( ρȾὯὒÅÆÆȟ×Ã), den sie für verschiedene Reaktionen mit Kinetiken erster Ordnung 
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angewandt haben. Diesen Ansatz vergleichen sie für den Fall der Wasserstoffoxidation gegen 

experimentell bestimmte Massentransferkoeffizienten [Joshi10, Joshi11a]. 

Kumar et al. [Kumar12]  beschreiben noch detaillierter  das Modell für den internen Massentransfer in 

der Form, dass er auch für verschiedenste Kinetiken anwendbar sein soll und gehen auch auf die 

Berechnung der einzelnen Parameter ein. Wie bereits beschrieben ist der Massentransferkoeffizient eine 

Matrix  der Größe ᴙ . Der externe Massentransferkoeffizient wird über folgende Gleichung 

beschrieben: 

 

 ▓ÍȟÅ
╓ÇÁÓ╢▐Å

τὒÅÆÆȟÇÁÓ
 (2.19) 

 

Die Diffusionskoeffizientenmatrix in de r Gasphase ╓ÇÁÓ ist eine diagonale Matrix. Diese Vereinfachung 

kann verwendet werden, wenn die Gaszusammensetzung die binären Diffusionskoeffizienten nicht 

beeinflussen wie es in der Autoabgaskatalyse typischerweise angenommen wird. Daher steht in ὈÇÁÓȟÉÉ 

der Diffusionskoeffzient der Spezies i. Für die externe Sherwoodmatrix ╢▐Å verwenden Kumar et al. den 

asymptotischen Wert ὛὬ4 für schnelle Reaktionen (ɮᴼЊ) für jede Spezies. Dies steht im Gegensatz zu 

Balakotaiah [Balakotaiah08]  oder Joshi et al. [Joshi09a] , die den Grenzwert für langsame Reaktionen 

(ὛὬ(ςȟЊ, ɮ  O0) verwendet haben. Eine Begründung für den Wechsel der verwendeten Grenzfälle wird 

von den Autoren nicht gegeben. Für die interne Massentransfermatrix ▓ÍȟÉ (ᴙ ) gilt folgender 

Zusammenhang: 

 

 ▓ÍȟÉ
╓ÅÆÆȟ×Ã╢▐É
ὒÅÆÆȟ×Ã

 (2.20) 

 

Auch hier ist die Diffusionskoeffizientenmatrix ╓ÅÆÆȟ×Ã wieder als Diagonalmatrix ausgewiesen. Die 

interne Sherwood-Zahl (ᴙ ) wird über die Gleichung in Matr ixform beschrieben. 

 

 ╢▐É ╢▐ÉȟЊ
ɤ

ɤ
 (2.21) 

 

Dabei wird die Berechnung des Thiele-Moduls modifiziert und es wird eine Thiele Matrix  der Größe 

ᴙ  erhalten die auf folgende Art bestimmt wird:  

 

 
ὒÅÆÆȟ×Ã
╓ÅÆÆȟ×Ã

ρ

ὧÇÅÓ

Ä╡●

Ä●
 (2.22) 
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wobei der Term in Klammern die Jacobi Matrix ╙ darstellt. 

 

 ╙  
ρ

ὧÇÅÓ

Ä╡●

Ä●
 (2.23) 

 

╡● wiederum ist der Quellterm der verschiedenen Spezies (ᴙ ) und die Jacobi Matrix dessen 

Ableitung. Für Kinetiken erster Ordnung soll die Matrix linear sein. Die Evaluierung der Thiele Matrix  

erfolgt dabei an der Grenzfläche der beiden Phasen. Die Grenzkonzentration lässt sich wie folgt 

beschreiben: 

 

 ●Ó
▓ÍȟÅ●ÇÁÓ▓ÍȟÉộ●×ÃỚ

▓ÍȟÅ▓ÍȟÉ
 (2.24) 

 

Für komplexere Kinetiken kann die Jacobi Matrix dann auch nicht-diagonal werden. Die gezeigte 

Variante ist nur gültig,  wenn die Eigenwerte der  Matrix positiv sind. Dies ist beispielsweise für 

autokatalytische Reaktionen nicht immer gegeben, wie bereits diskutiert wurde . Für diese Fälle muss die 

Prozedur angepasst werden. Dies kann auf unterschiedliche Weise erfolgen. Einerseits kann nur der 

asymptotische Grenzfall bei kleinen Thiele-Modulen betrachtet werden, da hier das Thiele-Modul nicht 

mehr relevant ist ­ dies wurde in  den vorangegangenen Studien angewandt ­ oder indem die Thiele 

Matrix vereinfacht als diagonale Matrix betrachtet  wird  und damit die unterschiedlichen Spezies 

entkoppelt sind. Die Berechnung der diagonalen Elemente erfolgt dann über: 

 

 ɮ
ὒÅÆÆȟ×Ã
ὈÅÆÆȟ×ÃȟÉ

ὯÅÆÆȟ (2.25) 

mit  

 ὯÅÆÆȟ
ρ

ὧÇÅÓ

ȿὙ ● ȿ

ὢÓȟ
  (2.26) 

 

 

2.5.5. Anwendungsfälle  

In diesem Abschnitt soll eine Übersicht über die Arbeiten gegeben werden, die den internen 

Stofftransport nach Balakotaiah verwenden. Hierdurch soll hervorgehoben werden wie die in Abschnitt 

4.4.3 vorgenommene systematische Studie mit unterschiedlichen Testreaktionen und -geometrien in der 

Literatur einzuordnen ist. 
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Kinetik erster Ordnung  

Joshi et al. [Joshi09a]  untersuchen einen Monolithen, in dem eine stationäre, isotherme Reaktion mit 

einer Kinetik erster Ordnung abläuft, der einerseits durch das niederdimensionale Modell beschrieben 

wird, andererseits durch ein partielles Differentialg leichungssystem. Dabei erhalten die Autoren eine 

hohe Übereinstimmung zwischen den Modellen, so dass das niederdimensionale Modell als geeignete 

vereinfachende Beschreibung für diesen Fall angesehen werden kann. 

Um den Fall einer ungleichen Verteilung an Aktivitätszentren im Washcoat auf den internen 

Massentransfer zu untersuchen haben Joshi et al. [Joshi09b]  in einer Plattengeometrie unterschiedliche 

Aktivitätsprofile für eine Reaktion erster Ordnung angewandt und konnten dabei einen deutlichen 

Einfluss auf die Sherwood-Zahl bei langsamen Reaktionen (ɮ  O 0) zeigen, was im Falle der 

Untersuchung des Effektivitätsfaktors nicht möglich ist, da dieser sich unabhängig vom Aktivitätsprofil 

dem Grenzwert von 1 nähert. 

Joshi et al. [Joshi09b]  vergleichen das niederdimensionale Modell mit einem 3D CFD Monolithen mit 

denselben geometrischen Parametern für einen quadratischen Kanalquerschnitt, der Washcoat gefüllt ist 

und einen kreisförmigem offenen Strömungsquerschnitt bildet (siehe Abbildung 2.2). Die Kinetik ist eine 

isotherme Reaktion erster Ordnung. Es wird eine sehr gute Übereinstimmung zwischen den Modellen 

erzielt.  

Gundlapally und Balakotaiah [Gundlapally13]  untersuchen das Aufheizverhalten von beschichteten 

keramischen und metallischen Monolithen, wofür sie das niederdimensionale Modell nutzen. Zur 

Beschreibung des Massen- und Wärmetransfers verwenden sie nicht die Sherwood- bzw. Nusselt-Zahl 

für einen ausgebildeten laminaren Fluss, sondern berücksichtigen den Einflaufbereich [Gundlapally11] . 

Die untersuchte Reaktion weist eine Kinetik erster Ordnung auf, deren Temperaturabhängigkeit über 

einen klassischen Arrhenius-Ansatz beschrieben wird. 

 

Inhibierte (autokatalytische) Kinetik  

Bei der Inhibierungskinetik zweiter Ordnung handelt es sich um eine typische Reaktionskinetik in der 

Abgaskatalyse. Eine vielzitierte Arbeit auf diesem Gebiet ist die Arbeit von Voltz et al. [Voltz73] . Die 

Beschreibung der CO Oxidation AM .*3 M ᴼAM  lautet dort  sinngemäß wie folgt:  

 

 Ὑ#/
Ὧ#/ ὧ#/ ὧ/

ρ ὑÁρὧ#/ ὑÁς ὧ#( ρ ὑÁσ ὧ#/ ὧ#( ρ ὑÁτ ὧ./
Ȣ

 (2.27) 

 

Der Geschwindigkeitskoeffizient Ὧ  sowie die Inhibierungskoeffizienten ὑÁ werden durch Arrhenius-

Ansätze beschrieben. In Abwesenheit von Kohlenwasserstoffen ­ häufig beschrieben durch die 

Modellkomponente Propen ­ und NO, vereinfacht sich die Gleichung zu: 
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 Ὑ#/
Ὧ#/ ὧ#/ ὧ/

ρ ὑÁρὧ#/
  (2.28) 

 

Das Minus-Vorzeichen auf der rechten Seite findet nachfolgend in den stöchiometrischen Koeffizienten 

Beachtung. Eine wesentliche Eigenschaft dieser Reaktionskinetik ist das Vorhandensein eines 

autokatalytischen Zustandes, d.h. durch eine Absenkung der Konzentration nimmt die Reaktionsrate zu. 

Dieser Zustand tritt aber nur ab einer gewissen CO Konzentrationen auf. Dies soll im Folgenden an dem 

in Joshi et al. [Joshi09a]  verwendeten Fall veranschaulicht werden. Hier wird die Inhibierungskinetik 

wie folgt beschrieben: 

 

 Ὑ#/
ρπÅØÐρπψςυȾὝὼ#/ὼ/ 

Ὕρ φυȢυÅØÐωφρȾὝ ὼ#/
 (2.29) 

 

Nachfolgend wird die Reaktionsrate in Abhängigkeit der CO-Konzentration bei unterschiedlichen 

Temperaturen bestimmt. Die relevanten Parameter können aus [Joshi09a]  entnommen werden. Der 

Einfachheit halber wird die Sauerstoffkonzentration nicht variiert, da diese im Überschuss im Feedgas 

vorliegt (5  vol.-% Sauerstoff, 1 vol.-% CO). Die Rate ist dann nur noch von der CO-Konzentration 

(Bereich im Paper 0-1%) und der Temperatur abhängig (Bereich im Paper 300-700 K). Die für jede 

Temperatur normierten Raten in Abhängigkeit von der CO-Konzentration sind in Abbildung 2.5 

dargestellt. Die Normierung erfolgt dabei über den Mittelwert der Raten bei der jeweiligen Temperatur  

ὙÁÖÇȢ . 

Der autokatalytische Bereich ist dadurch gekennzeichnet, dass die Rate mit steigender CO-Konzentration 

abnimmt. Unter den vorliegenden Bedingungen können bei jeder Temperatur autokatalytische 

Betriebspunkte auftreten. Dies könnte gegebenenfalls zu Problemen bei der Lösung des internen 

Massentransfers führen, wie in Abschnitt 2.5.3 bereits ausgeführt worden ist.  

Trotz dessen erreicht das eindimensionale Modell eine deutlich bessere Übereinstimmung mit  der 

detaillierte n Lösung als ein klassisches zwei-Phasen Modell ohne Berücksichtigung des internen 

Massentransfers. 

 

Analyse der Reaktionsregimes  

In [Joshi11a, Joshi11b] wird untersucht , in welchen Regimen verschiedene Reaktionen aus der 

Autoabgaskatalyse ablaufen (Oxidation von Methan, Propen und Wasserstoff). Hierfür nutzen sie 

experimentelle Daten, um das eindimensionale Modell zu parametrieren. 
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Abbildung 2.5: Normierte Reaktionsrate für die CO-Inhibierungskinetik aus [Joshi09a] in Abhängigkeit  von der Temperatur der 

festen Phase (ὝÓ) und dem CO-Stoffmengenanteil  in dem dort relevanten Bereich.  

 

Drei -Wege Katalyse 

In Joshi et al. [Joshi09a]  wird das Aufheizverhalten eines Drei-Wege-Katalysators ohne 

Sauerstoffspeicher mit einem gleichbleibenden Eingangsgemisch untersucht. Dabei werden 

verschiedenen Spezies entkoppelt voneinander berechnet. Das niederdimensionale Modell kann das 

Verhalten des detaillierten  Modells sehr gut abbilden. Um die transiente Natur des Systems näher zu 

untersuchen, wurde weiterhin noch ein Temperatursprung im einströmenden Gas untersucht, der nicht 

mehr gegen ein detailliertes Modell, sondern nur noch mit dem klassischen zwei-Phasen Modell, 

verglichen wurde, wobei im klassischen Modell durch den fehlenden Massentransport die Reaktanten 

schneller umsetzt werden und somit  sich die Temperatur schneller ändert. 

Der Ansatz zur Beschreibung des makroskopischen Massentransfers wird auch von Santos und Costa 

[Santos11, Santos14] angewandt. Sie untersuchten dabei unter anderem experimentell mehrere Drei-

Wege Katalysatoren und ermittel ten mithilfe der Massentransferbeschreibung unter welchen 

Bedingungen welches Reaktionsregime ­ kinetische Limitierung, interne oder externe 

Stofftransportlimitierung vorliegt.  

Kumar et al. [Kumar12]  verwenden ein niederdimensionales Modell zur Beschreibung des transienten 

Verhaltens eines vereinfachten Drei-Wege-Katalysators mit Sauerstoffspeicher unter Verwendung 

experimenteller Eingangswerte. In der darauf aufbauenden Arbeit von Kumar et al. [Kumar14]  erweitern 

die Autoren ihr Modell, indem sie das damals verwendete 0D-Modell auf ein 1D-Model (entlang der 

axialen Koordinate) erweitern. Anschließend vergleichen sie das niederdimensionale Modell mit einem 

detaillierteren Modell, in dem das Diffusions-Reaktionssystem des Washcoats entlang der radialen Achse 

aufgelöst worden ist. Die verschiedenen Modelle wurden anhand des Aufheizverhaltens während eines 
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Fahrzyklus für eine vereinfachte Drei-Wege-Kinetik verglichen. Dabei zeigten das detaillierte und das 

1D-Modell eine sehr hohe Übereinstimmung. An weiteren Beispielen wurde untersucht, welcher der 

Grenzfälle (ɮ  O0 bzw. ɮᴼЊ) für den internen Massentransport den Reaktionsverlauf des detaillierten 

ebenfalls gut wiedergeben kann. Herbei führten beide Ansätze jedoch zu einer deutlichen Abweichung 

in den vorhergesagten Emissionen, verglichen mit dem detaillierten  Modell oder der Funktion (2.21) 

zur Beschreibung des internen Massentransfers. Bezüglich der Temperaturverläufe bilden alle 

eindimensionalen Modelle das detaillierte Modell ab. 

 

Diesel-Oxidations -Katalysator  

In Daneshvar et al. [Daneshvar17] wird das niederdimensionale Modell an die Daten von 

Temperaturrampenexperimenten verschiedener DOC-Technologien angepasst und im Anschluss mithilfe 

weiterer Experimente validiert. Als Schadgase wurden CO und vier verschiedene Kohlenwasserstoffe 

(Ethan, Ethen, Hexan, Toluol) verwendet. Die DOC-Technologien unterschieden sich in ihrer 

Edelmetallzusammensetzung, genauer gesagt, dem Platin zu Palladium Verhältnis (0, 25, 50, 75, 100 % 

Platin, Rest Palladium). Der Fokus dieser Arbeit lag auf der Analyse der kinetischen Parameter. 

Raj et al. [Raj15]  und Dadi et al. [Dadi16]  verwenden das niederdimensionale Modell zur Darstellung 

des inversen Hystereseeffekts der CO- bzw. Propen-Oxidation in einem Diesel-Oxidations-Katalysator 

(Pt/Al 2O3). Dieser tritt bei Temperaturrampenexperimenten auf, sodass beim Aufheizen eine andre 

Aktivitätskurve erhalten wird, als beim Abkühlen. Diesen Effekt führen die Autoren auf die freigesetzte 

Wärmemenge und die inhibierte Reaktionskinetik zurück. Wenn nur wenig Wärmemenge freigesetzt 

wird, ist der Wärmetransport zwischen der Gas- und Washcoatphase von entscheidender Rolle. 

 

NOx-Speicherkatalysatoren  

Bhatia et al. [Bhatia10] , Shakya et al. [Shakya12, Shakya13] haben mit dem niederdimensionalen 

Modell den Einfluss der Kristallitgröße in einen NOx-Speicherkatalysator auf Pt/BaO-Basis untersucht. 

In Kota et al. [Kota12, Kota13]  wird durch Modellierung untersucht, wie sich sequentielle Anordnungen 

von LNT-SCR Katalysatoren verhalten würden. In Shakya et al. [Shakya14] wird eine geschichtete 

Anordnung (engl. dual layer) eines LNT/SCR-Systems untersucht. In [Ting17]  wird das 

niederdimensionale Modell dann eingesetzt, um einen kommerziellen NOx-Speicherkatalysator (Toyota 

Di-Air) zu untersuchen.  

 

Dispersion  

In [Balakotaiah10]  und [Ratnakar12]  wird untersucht, welchen Einfluss die Dispersion auf die 

Massentransferkoeffizienten hat. Der Dispersionseffekt wird von Ratnakar et al. noch in mehreren 

Studien näher untersucht [Ratnakar14, Ratnakar15, Ratnakar15, Ratnakar17]. 
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Forschungslücke  

Keine der hier dargestellten Studien hat sich bisher mit der Beschreibung der porösen Filterwand in 

Abgaspartikelfiltern beschäftigt. Durch die heterogene Verteilung des Washcoats in der Filterwand muss 

daher geprüft werden, ob der Ansatz des internen Stofftransportes für solche Systeme grundsätzlich 

geeignet ist. 

Der Fokus der Literatur lag außerdem mehr auf der konkreten Anwendung des zwei-Phasen Modells 

und wird meist mit dem klassischen homogenen Wandmodell verglichen. Die systematische Betrachtung 

von vereinfachten Reaktionsszenarien und der Vergleich mit ortsaufgelösten höherdimensionalen 

Modellen wird, mit Ausnahme der inhibierten Kinetik, nicht vorgenommen.  

Auf diese Lücken in der Forschung wird in Abschnitt 4.4.3 eingegangen. Die Grundlagen des dafür 

eingesetzten zwei-Phasen Modells wird in Abschnitt 3.2.4 beschrieben. 
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3. Methoden  

 

3.1. Röntgenmikrotomographie  

Die in dieser Arbeit verwendeten dreidimensionalen Filterwandgeometrien werden mithilfe der 

Röntgenmikrotomographie (µCT) erzeugt. Bei einer normalen Röntgenaufnahme wird eine Probe 

zwischen eine Röntgenquelle und einen geeigneten Detektor gebracht und von den Röntgenstrahlen 

durchleuchtet. Abhängig von den Materialeigenschaften, wie Dichte und Dicke, werden die 

Röntgenstrahlen unterschiedlich stark absorbiert. Das daraus entstehende Bild zeigt eine Projektion der 

Probe, bei der verschiedene Elemente entlang der Strahlenwege überlagert dargestellt sind. Aus einem 

solchen Bild lassen sich, wenn überhaupt, nur unzureichend Tiefenphänomene untersuchen. Um die 

Überlagerungen einer einzelnen Aufnahme zu charakterisieren, wird eine Vielzahl von Aufnahmen aus 

unterschiedlichen Blickrichtungen aufgenommen. Meist wird hierfür entweder die Probe oder die 

Röntgenquelle samt Detektor rotiert. Aus der Vielzahl an Projektionsaufnahmen kann mithilfe von 

Rekonstruktionsalgorithmen die räumlich aufgelöste, ursprüngliche Probengeometrie rekonstruiert 

werden. Die Probengeometrie wird dabei aber nicht exakt rekonstruiert , da eine Vielzahl an Störungen 

das Ergebnis der Messprozedur verfälschen, wie beispielsweise die Streuung von Röntgenstrahlen, 

Intensitätsschwankungen der Röntgenquelle und im Detektor, unerwünschte Bewegungen der Probe 

während der Messung, die finite Anzahl an Aufnahmen, die Größe der Röntgenquelle und numerische 

Ungenauigkeiten. Eine sehr offensichtliche Abweichung der rekonstruieren CT-Aufnahme zur 

tatsächlichen lokalen Röntgenabsorption der Probe ist der fließende Übergang zwischen 

unterschiedlichen Materialien. Dieses Phänomen macht eine sehr aufwendige Nachbearbeitung der 

rekonstruierten Geometrie unumgänglich, wie in Abschnitt 4.1.2 gezeigt wird.  

Resultierend aus der Rekonstruktion wird ein dreidimensionaler, isotroper Datensatz an Voxeln (engl.: 

volume pixel ­ zu Deutsch: Volumenpixel)  erhalten. Die Wabenkörperstruktur eines Partikelfilters lässt 

sich sehr gut in einem kartesischen Koordinatensystem darstellen (Abbildung 3.1). Daher sollte die Probe 

für spätere Verwendungszwecke möglichst entlang des kartesischen Koordinatensystems ausgerichtet 

sein. Die Rotation um die z-Achse der Probe ist verlustfrei  vor dem Überführen der Rohdaten in isotrope 

Voxel möglich. Zur besseren Weiterverarbeitung werden daher die Kanalwände möglichst genau entlang 

der x- und y-Achse ausgerichtet. Rotationen um die beiden anderen Raumachsen sind nach der Messung 

nicht verlustfrei möglich, weshalb die Probe vor der Messung entsprechend ausgerichtet sein muss. 
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Abbildung 3.1: Ausrichtung der Partikelfilterwände entlang des kartesischen Koordinatensystems für die µCT Messung. 

Während der Messung rotiert die Probe um die z-Achse. 

 

 

3.2. Modellierung  

Nachfolgend werden die verschiedenen mathematischen Modelle, die in dieser Arbeit eingesetzt werden, 

vorgestellt. Das CFD-basierte Porenskalenmodell wird in 3.2.1 beschrieben, welches in Abschnitt 4.2 für 

die Reaktivitätsstudie und für Vergleich mit einem homogenen Wandmodell in Abschnitt 4.3 eingesetzt 

wird . Mit dem in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen Lattice-Boltzmann-Porenskalenmodell wird in Abschnitt 

4.3.4 wird der Einfluss der Strömungsgeschwindigkeit durch die Wand auf das Umsatzverhalten 

untersucht. 

Das in Abschnitt 3.2.3 vorgestellte homogene 1D-Wandmodell wird an verschiedenen Stellen dieser 

Arbeit eingesetzt und soll die Eigenschaften der höherdimensionalen Wandmodelle abbilden. In 

Abschnitt 4.3 wird es verwendet. um den Einfluss der Porenskaleneffekte auf das Umsatzverhalten 

einzuordnen. In 4.4 wird es in einer systematischen Studie zum Reaktionsverhalten verschiedener 

Wandmodelle eingesetzt. In 4.5 wird es als Basismodell für die Beschreibung der Filterwand im 

Kanalmodell eingesetzt. 

Das hier genutzte zwei-Phasen Modell wird in Abschnitt 3.2.4 vorgestellt und ist wie das homogene 

Wandmodell ein 1D-Modell, berücksichtigt dabei aber den Stofftransport von der Gas- zur 

Washcoatphase mithilfe des internen Massentransferkoeffizienten (siehe Abschnitt 2.5). Es wird 

ebenfalls in der systematischen Studie zum Reaktionsverhalten in 4.4 untersucht, in Abschnitt 4.5 wird 

es dem Kanalmodell eingesetzt und mit dem homogenen Wandmodell verglichen. 

Das in 3.2.5 dargestellte Kanalmodell ist das typische Modell zur Beschreibung des Systemverhaltens in 

der Autoabgasnachbehandlung und kommt in Abschnitt 4.5 zum Einsatz. Normalerweise wird die Wand 

durch das homogene 1D-Wandmodell beschrieben. In dieser Arbeit soll der Einfluss des Stofftransportes 

zwischen Gas- und Washcoatphase in der Filterwand in typischen Anwendungen auf das 



 

  31 

Systemverhalten untersucht werden. Das dafür verwendete kinetische Reaktionsnetz ist in 3.2.6 

aufgeführt. 

 

3.2.1. Porenskalenmodell CFD 

Die Berechnung der reaktiven Strömung in der dreidimensionalen, porösen Filterwand ist numerisch 

sehr komplex, wofür ein maßgeschneidertes Programm verwendet wird. Bei dem verwendeten 

Programm handelt es sich um PoreChem [Iliev17] , einer Erweiterung der GeoDict Software. Die in dieser 

Arbeit genutzten Rechnungen wurden am Fraunhofer ITWM von Dr. Torben Prill durchgeführt.  

Anders als bei den meisten CFD-Programmen, wird die Simulationsdomäne nicht auf einem 

triangulierten Gitter gerechnet, sondern auf Basis von isotropen Würfeln. Da die segmentierte 

Porenwandgeometrie auf Voxeln basiert, kann diese direkt verwendet werden. 

Um den Rechenaufwand zu begrenzen, wird die Gasströmung entkoppelt von der restlichen reaktiven 

Strömung berechnet. Unter den in der Autoabgaskatalyse üblichen Bedingungen ­ geringe Konzentration 

an reaktiven Gasen, geringe Temperaturänderungen durch Reaktion ­ stellt dies eine gute Näherung 

dar. 

 

3.2.1.1. Strömungsmodell 

Im ersten Schritt wird das Strömungsfeld berechnet. Aus der Segmentierung der Tomographiedaten 

werden drei Materialen erhalten: offenes Porenvolumen, inertes Trägermaterial und katalytisch aktiver 

Washcoat. Aufgrund ihrer vergleichsweise geringen Permeabilität, wird die Strömung in den festen 

Bestandteilen vernachlässigt, wodurch die Navier-Stokes-Gleichung (3.1) nur in den offenen Poren 

gelöst werden muss. 

 

 
” ◊ ᶯ◊ ᶯ –ɳ◊ ὴɳ 

ᶯ ◊ π 
(3.1) 

 

Darin ist ◊ der Geschwindigkeitsvektor, ” die Dichte und – die dynamische Viskosität des Gases. Am 

Einlass der Simulationsdomäne wird eine konstante Geschwindigkeit angenommen, die keine 

tangentiale Komponente aufweist (3.2). Am Auslass herrscht konstanter Druck. An den tangentialen 

Rändern der Gasphase wird Symmetrie angenommen (3.3). An der Phasengrenze zwischen Gas und 

Feststoff wird eine no-slip Bedingung angewandt (3.4): 

 

 ◊
ό
π
π

 (3.2) 
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 ὴɳẗ▪ πȟ    ◊ẗ▪ π (3.3) 

 

 ◊ πȟ      ɳὴẗ▪ π (3.4) 

 

3.2.1.2. Reaktion 

Im Anschluss wird das Konzentrationsprofil in der Gasphase und dem Washcoat berechnet. Das 

Trägermaterial wird als inert und nicht permeabel  angesehen. Der Stofftransport in der Gasphase findet 

durch Konvektion und Diffusion statt, wobei das Strömungsfeld aus dem vorherigen Schritt verwendet 

wird : 

 

 ᶯ ὧ ◊ Ὀ ᶯὧ  (3.5) 

 

Dabei ist ὧÇÁÓ die Gasphasenkonzentration und ὈÇÁÓ der Diffusionskoeffizient in der Gasphase. Im 

Washcoat findet der Stofftransport nur über Diffusion statt. In  dieser Arbeit wird das CFD-

Porenkalenmodell nur für eine Testreaktion von A  OB mit einer Kinetik erster Ordnung verwendet, 

woraus sich folgende Gleichung ergibt: 

 

 Ὧ ὧ Ὀ ᶯὧ  (3.6) 

 

Dabei ist ὧ×Ã die Konzentration im Washcoat, Ὧ×Ã die effektive Reaktionskonstante und Ὀ×Ã der effektive 

Diffusionskoeffizient. Als Randbedingung am Eingang liegt eine konstante Konzentration vor. Am 

Auslass sind zwei Randbedingungen möglich: einerseits ebenfalls eine konstante Konzentration, 

andererseits ein Konzentrationsgradient von null (3.7). An der Grenzfläche zwischen Washcoat und 

Gasphase liegt eine ideale Grenzfläche vor, die zu einem stetigen Konzentrationsprofil führt, siehe (3.8) 

und (3.9). An den Grenzflächen zwischen Träger und den anderen Materialien wird ein diffusiver Fluss 

in das Trägermaterial unterbunden: 

 

 ὧɳẗὲ π (3.7) 

 

 ὧ ὧ  (3.8) 

 

 $ Ãɳ Ͻὲᴆ Ὀ ὧɳ Ͻὲᴆ (3.9) 
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3.2.2. Porenskalenmodell Lattice-Boltzmann 

Die Lattice-Boltzmann-Methode kann zur Beschreibung der reaktiven Strömung auf Porenskalenebene 

eingesetzt werden. Als Basis dient die aus der statistischen Thermodynamik stammende Boltzmann-

Gleichung, die entlang eines gleichmäßigen Gitters (engl. lattice) diskretisiert wird. Die Methode wird 

häufig zur numerischen Beschreibung instationärer Strömungsphänomene verwendet. Die in dieser 

Arbeit verwendeten Ergebnisse wurden von Dr. Igor Belot an der Polytechnique Montréal berechnet. 

Da diese Methode nur am Rande dieser Arbeit angewandt wird (Abschnitt 4.3.4), wird auf eine 

mathematische Beschreibung verzichtet, und hierfür auf die Literatur verwiesen. Eine allgemeine 

Einführung findet sich in [Krüger17] , die Beschreibung des tatsächlich verwendeten Modells in 

[Belot20] . 

Der Vorteil der Methode besteht darin, dass das verwendete numerische Schema verhältnismäßig 

einfach zu lösen und hochgradig parallelisierbar ist. Auch ist die Methode intrinsisch transient, was aber 

in dieser Arbeit nicht näher betrachtet wird. Durch die Gitter -Strukturierung wird eine hohe räumliche 

Diskretisierung erreicht, wodurch sie für geometrisch einfache Formen häufig ungeeignet ist, aber für 

komplexere Geometrien ­ wie der hier untersuchten Porengeometrie ­ keine zusätzliche 

Gittergenerierung vonnöten ist. 

 

 

3.2.3. Homogenes 1D-Wandmodell  

Um die Simulationsdauer zu reduzieren, wird statt komplexer, porenaufgelöster Rechnungen ein 

eindimensionales, homogenisiertes Modell verwendet, das das komplexe System effektiv abbildet. Das 

im Folgenden vorgestellte Modell basiert auf einer Arbeit von Opitz [Opitz15] . 

Die Bildung eines effektiven Modells wird meist durch die Mittelung der relevanten Eigenschaften 

erreicht. Die Mittelung kann dabei auf verschiedene Arten durchgeführt werden; einerseits auf Basis des 

Gesamtvolumens, andererseits auf Basis des Gasvolumens. In der Beschreibung von Partikelfiltern wird 

dabei die Konzentration über das Gasvolumen gemittelt, die Stoffmengenströme aber über das 

Gesamtvolumen aller Materialien, wodurch stetige Kurvenverläufe zwischen dem Kanal- und der 

Wandbilanzraum gewährleistet sind. Die resultierende Massenbilanz lautet dann: 

 

 
‬ὧ×ÁÎÄ
‬ὸ

ό×ÁÎÄὼ
‬ὧ×ÁÎÄ
‬ὼ

ὈÅÆÆ
‬ὧ×ÁÎÄ
‬ὼ

Ὑὧ×ÁÎÄ (3.10) 

 

Dabei ist Ὑ die umgesetzte Stoffmengenkonzentration und ὈÅÆÆ ist der effektive Diffusionskoeffizient, der 

normalerweise über das parallel pore model beschrieben wird: 

 



 

34 

 ὈÅÆÆ
‭

†
Ὀ  (3.11) 

 

Dabei ist ‭ die Porosität der Filterwand, Ὀ  der binäre Gasphasendiffusionskoeffizient in Stickstoff, der 

nach Fuller et al. [Fuller66]  beschrieben wird. Der Tortuositätsfaktor † dient als empirischer 

Anpassungsfaktor. Kröcher et al. [Kröcher09]  ermittelte für eine Dieselpartikelfilterwand einen Wert von 

3.5. Ebenso kann ὈÅÆÆ aus einer Porenskalensimulation bestimmt werden. Hierzu werden die 

Strömungsgeschwindigkeit und die Reaktionsgeschwindigkeit gleich null gesetzt und an dem Ein- und 

Auslass unterschiedliche Konzentrationen angelegt. Daraus kann dann ein gemittelter Stoffmengenfluss 

ὐ bestimmt werden, der nach Gleichung (3.12) in den effektiven Diffusionskoeffizient umgerechnet 

werden kann: 

 

 ὐ Ὀ
ɝὧ

ɝὼ
 (3.12) 

 

 

3.2.4. Zwei-Phasen Modell 

Nachfolgend sollen die Grundlagen des in dieser Arbeit verwendeten eindimensionalen zwei-Phasen 

Modells erklärt werden wie es in 4.4 und 4.5 eingesetzt wird. Die Grundlagen des Modells stammen aus 

der Literatur und beschreiben dort Durchflussmonolithe. Für die in dieser Arbeit vorliegenden heterogen 

beschichteten porösen Filterwand müssen an dem literaturbekannten Modell einige Änderungen 

durchgeführt werden um dieses System hinreichend genau beschreiben zu können. 

Im homogenen Wandmodell wird nicht explizit zwischen Gasphase und katalytischer aktiver 

Washcoatphase unterschieden, sondern es wird angenommen, dass keine Stofftransportlimitierung im 

Washcoat auftreten. Infolgedessen finden Stofftransport und katalytische Reaktionen in einem Medium 

statt, wie links in Abbildung 3.2 skizziert ist. 

Um den Stofftransport von der Gasphase in den Washcoat zu berücksichtigen, werden beide Phasen nun 

getrennt betrachtet. Somit findet der konvektive und diffusive Stofftransport entlang der 

Strömungsrichtung nur in der katalytisch inaktiven Gasphase statt und die katalytischen Reaktionen nur 

noch in der Washcoatphase. In der katalytisch aktiven Phase findet keine Konvektion statt, die Diffusion 

in Strömungsrichtung wird typischerweise vernachlässigt, beziehungsweise durch Effektivmodelle in der 

Gasphase berücksichtigt, wie in der mittleren und rechten Grafik von Abbildung 3.2 dargestellt ist. Der 

Stofftransport zwischen Gasphase und Washcoat findet in jeder radialen Zelle statt. 
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Abbildung 3.2: Verschiedene homogene Filterwandmodelle. Grüne Pfeile: radiale Transportvorgänge (Konvektion und 

Diffusion), braune Bereiche: katalytisch aktive Domäne, roter Pfeil: Externer Stoffübergang, blauer Pfeil: interner und externer 

Stoffübergang, schwarze durchgezogene Linien: kein Stofftransport, gestrichelte Linien: Stofftransport. Links: homogenes 

Wandmodell; Mitte: z wei-Phasen Wandmodell mit externen Stoffübergang und Diskretisierung der katalytisch aktiven Phase; 

rechts: zwei-Phasen Wandmodell mit internem und externen Stoffübergang und ohne weitere Diskretisierung. 

 

Der typische Ansatz Massentransferlimitierungen in der katalytisch aktiven Phase zu berücksichtigen ist, 

diese weiter zu diskretisieren, wie in der mittleren Grafik von Abbildung 3.2 gezeigt ist. Dieser Ansatz 

wurde bereits mehrfach in der Literatur für die Simulation von Monolithe n angewandt [Rink17, 

Scheuer12]. Bei der betrachteten Filterwand handelt es sich aber bereits um einen Ausschnitt eines 

axialen Elements in einem 1D+ 1D-Kanalmodell. Durch die Diskretisierung der katalytisch aktiven Phase 

würde eine weitere Dimension entstehen. Formell ist diese auch entlang der axialen Koordinate 

ausgerichtet. Um aber Verwechslungen durch eine solch geartete Nomenklatur zu vermeiden, soll diese 

Koordinate nachfolgend Tiefenkoordinate genannt werden. Ein solches 1D+1D+1D-Modell würde bei 

entsprechender Tiefendiskretisierung zu einem deutlich komplexeren, gekoppelten System führen und 

den Simulationsaufwand drastisch erhöhen, da in einem axialen Element der radiale- und in die Tiefe 

erfolgende Stofftransport gekoppelt gelöst werden müssten. 

Eine andere Möglichkeit den Tiefenstofftransport zu berücksichtigen, kann durch das Konzept des 

internen Stoffübergangskoeffizienten von Balakotaiah [Balakotaiah08]  erreicht werden. Die Grundlagen 

hierzu finden sich in Absatz 2.5. Dieser Ansatz soll nun auch auf die Partikelfilterwand übertragen 

werden. Der grundsätzliche Unterschied zwischen Filterwand und Monolith ist, dass anstatt eines Kanals 

mit einer definierten Geometrie, ein komplexes Porennetzwerk vorliegt, in dem Washcoat in den 

verschiedensten geometrischen Konfigurationen abgeschieden ist. Daher muss überprüft werden, ob 

dieser Modellansatz für das Problem geeignet ist. 
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Im bisher dargestellten homogenen Wandmodell wurde der zeitliche Verlauf des radialen Stofftransports 

und Reaktion durch die Filterwand durch Gleichung (3.10) dargestellt, die vereinfacht auch wie (3.13) 

geschrieben werden kann: 

 

 
‬ὧ

‬ὸ

‬ὐ

‬ὼ
Ὑὧ  (3.13) 

 

Dabei dient der Index Ὣὥί zur Verdeutlichung der nachfolgenden Zusammenhänge. Unter dem ersten 

Term ist der konvektive und diffusive Stofftransport entlang der radialen Koordinate ὼ 

zusammengefasst. Bei dem Zeiten Term handelt es sich um die Konzentrationsänderung durch 

Reaktionen. Dabei sind zwei Gruppen von Reaktionen in der Filterwand zu unterscheiden: die 

katalytischen Reaktionen im Washcoat und die Reaktionen von Ruß mit verschiedenen Gasspezies. 

 

3.2.4.1. Bilanzgleichung zwei Phasen Modell 

Da in dieser Arbeit keine Untersuchungen zur Rußreaktivität auf Porenskala erfolgen, soll die Reaktion 

von Ruß in der Gasphase des zwei-Phasen Modells stattfinden, da hierbei nicht die 

Transportlimitierungen im Washcoat als relevant anzusehen sind. Die Bilanzgleichungen für das zwei-

Phasen Modell sind nach Joshi et al. [Joshi09b]  wie folgt:  

 

 
‬ὧ

‬ὸ

‬ὐ

‬ὼ
Ὑ ħὧ

ρ

ὒÅÆÆȟÇÁÓ
ὯÍȟÏὧÇÁÓὧ×Ã (3.14) 

 

 
‬ὧ×Ã
‬ὸ

ρ

ὒÅÆÆȟ×Ã
ὯÍȟÏὧ ὧ Ὑ ὧ  (3.15) 

 

Der Bilanzgleichung der Gasphase (3.14) liegt Gleichung (3.13) zugrunde, wobei in der Gasphase nur 

noch die nicht katalysierten Rußreaktionen Ὑ2Õħ stattfinden. Der letzte Term in (3.14) bildet den 

Stofftransport zwischen Gas- und Washcoatphase ab, der wiederum im Washcoat durch den ersten Term 

auf der rechten Seite in Gleichung (3.15) wiedergeben ist. Ὑ  in Gleichung (3.15) bezeichnet die 

Summe der katalysierten Reaktionen im Washcoat. Die effektiven Längen ὒÅÆÆ sind als das Verhältnis von 

Volumen ὠ zur Oberfläche ὃ definiert, wobei mit letzterer die Grenzfläche zwischen Washcoat- und 

Gasphase gemeint ist. Diese ist für beide Phasen definitionsgemäß identisch und somit normieren ὒÅÆÆ 

die Konzentrationsänderung in der jeweiligen Phase über das Volumen. Dabei ist anzumerken, dass 

durch die Ungleichverteilung der Medien in der porösen Wand die Bestimmung von ὒ  nicht wie in 

einem Monolithen erfolgen kann, denn es liegt keine extrudierte Geometrie vor, deren 

Querschnittsbetrachtung die Geometrie hinreichend beschreibt. Der Stoffübergangskoeffizient Ὧ  
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zwischen Gas- und Washcoatphase ὯÍȟÏ &´m§ dĈp clej,overall: gesamt) kann als Reihe des internen (i) 

und externen (e) Massentransferkoeffizienten ὯÍȟÉ, beziehungsweise ὯÍȟÅ beschrieben werden: 

 

 
ρ

ὯÍȟÏ

ρ

ὯÍȟÉ

ρ

ὯÍȟÅ
 (3.16) 

 

Der externe Massentransferkoeffizient ist eine geometrieabhängige Größe. Für monolithische Systeme 

sind bereits verschiedene Arbeiten zu diesem Thema erstellt worden [Bhattacharya04, Hayes04] und 

wird in dieser Arbeit eine untergeordnete Rolle in Abschnitt 4.4.4 spielen, weshalb an dieser Stelle eine 

weitere Diskussion unterbleibt.  

Werden die Ratenterme aus dem homogenen Wandmodell in das zwei-Phasen Modell überführt, so muss 

die Ratengleichung bzw. der präexponentielle Faktor entsprechend dem Verhältnis der effektiven 

Längen normiert werden . Dabei ist zu beachten, dass es sich bei der Gasphase immer noch um ein 

Effektivmodell handelt; daher darf die Normierung nicht über die effektive Länge der Gasphase der 

Wand erfolgen, sondern über das Gesamtvolumen des Effektivmodells. Der Hintergrund für diese 

Betrachtungsweise ist die einfachere Implementierung in die bestehende Code-Struktur. Bei sehr 

schnellen Massentransferkoeffizienten gehen dann Gleichung (3.14) und (3.15) in den homogenen Fall 

von Gleichung (3.13) über. 

 

3.2.4.2. Interner Massentransferkoeffizient  

Der interne Massentransferkoeffizient wird aus den Ergebnissen der detaillierten Simulation bestimmt. 

Am besten funktioniert dies für Reaktionen erster Ordnung, da hierbei nur linearen Prozesse vorliegen 

[Balakotaiah08] . Für monolitische Systeme ist der interne Massentransfer nach Balakotaiah über 

Gleichung (2.2) definiert  und kann wie in Gleichung (3.17) beschrieben werden: 

 

 Ὧ ȟ

ὐÇÁÓȟÓÏÌÉÄ▪

ộὧÓỚ ộὧ×ÃỚ
 (3.17) 

 

ὐÇÁÓȟÓÏÌÉÄ▪ ist hierbei der Stoffmengenstromdichte, die von der Gasphase in den Washcoat übergeht; ộὧÓỚ 

ist die mittlere Konzentration an der Gas-Washcoat-Grenzfläche und ộὧ×ÃỚ die mittlere Konzentration im 

Washcoat. Wie schon bei der effektiven Länge ὒÅÆÆ ist anzumerken, dass die oben genannten Parameter 

im Falle der Filterwand nicht konstant sind, sondern sich entlang der Strömungsrichtung ändern können. 

Die Bestimmung des übergehenden Stoffstromes ist in der Voxel-basierten porösen Geometrie nicht 

trivial. Im stationären Zustand ist aber der Betrag der von der Gasphase in den Washcoat übergehende 

Stoffmengenstrom gleich der im Washcoat reagierenden Stoffmenge. Im Falle einer Reaktion erster 

Ordnung ergibt sich somit: 



 

38 

 

 ὐÇÁÓȟÓÏÌÉÄ▪ Ὧ×Ãộὧ×ÃỚὒÅÆÆȟ×Ã (3.18) 

 

Der interne Massentransferkoeffizient kann zudem noch in eine dimensionslose Form der Sherwood-

Zahl überführt werden, die wie folgt definiert ist:  

 

 ὛὬÉ
ὯÍȟÉὒÅÆÆȟ×Ã
Ὀ×Ã

 (3.19) 

 

Für den dimensionslosen Zusammenhang zwischen der Sherwood-Zahl und dem allgemeinen Thiele-

Modul stellt Balakotaiah eine Fitfunktion mit zwei Parametern vor, die den grundsätzlichen 

Kurvenverlauf wiedergeben soll: 

 

 ὛὬ ὛὬȟ
Ώ‰

ρ Ώ‰
 (3.20) 

 

3.2.4.3. Anwendung für komplexere Kinetiken 

Der interne Stoffüberübergangskoeffizient kann nun auch für komplexere Reaktionen und 

Reaktionssysteme eingesetzt werden. Hierzu wird das von Kumar et al. [Kumar12]  verwendete 

Verfahren genutzt, in dem von einem entkoppelten Transport der Spezies ausgegangen wird (Abschnitt 

2.5.4). 

Um den in Gleichung (3.20) gemachten Zusammenhang zu nutzen, muss das Thiele-Modul für die 

globale Reaktionskinetik bestimmt werden. Hierfür wird zunächst die Bruttoreaktionsrate im Washcoat 

ὙËÁÔ für jede Gasspezies und alle katalytischen Reaktionen berechnet [Rink16] . Anschließend wird aus 

dieser Bruttoreaktionsrate ein Ratenterm für eine Reaktion erster Ordnung Ὧ×ÃȟÐÓÅÕÄÏ bestimmt: 

 

 Ὑ×Ã Ὧ×ÃȟÐÓÅÕÄÏὧ×Ã (3.21) 

 

Hieraus lässt sich nun der Thiele-Modul für jede Spezies mit den Gleichungen (3.20) und (3.19) der 

interne Massentransferkoeffizient bestimmen, der wiederum in Gleichung (3.16) eingeht. Damit lassen 

sich nun die zeitabhängigen Bilanzgleichungen (3.14) und (3.15) für die Gas- und Washcoatphase für 

jeden Schritt der numerischen Integration lösen. 
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3.2.5. Kanalmodell  

Das in dieser Arbeit verwendet Kanalmodell basiert in weiten Teilen auf dem von Opitz vorgestellten 

Modell [Opitz15] . Es handelt sich hierbei um ein sogenanntes 1D+1D -Modell, das die Impuls-, Energie- 

und Stoffbilanz zeitlich diskretisiert löst.  Mit Ausnahme der Stoffbilanz in der porösen Wand wurden die 

Bilanzgleichungen von Opitz in dieser Arbeit nicht verändert, weshalb letztere nachfolgend nur kurz 

qualitativ beschrieben werden. 

Oben in Abbildung 3.3 ist ein maßstabsgetreues Kanalpaar dargestellt, welches beispielhaft in axiale 

Elemente diskretisiert worden ist. 

 

 

 

Abbildung 3.3: Schema der Kanalgeometrie eines Partikelfilters. oben: Maßstabsgetreue Seitendarstellung eines Kanalpaares 

mit typischen Abmessungen von 5ññ Lªnge, 300 cpsi, 12 mil Wandstªrke (304 µm), 5 mm Stopfenlänge; sowie beispielhafter 

Diskretisierung in axiale Elemente (rote Linien). Unten: aus [Opitz15]  entnommene Geometrievorstellung für das 1D+1D-

Filterkanalmodell aus Seitenansicht (links) und Frontalansicht des Einlasskanals mit Rußschicht. 

 

Impulsbilanz  

Innerhalb eines Zeitschrittes wird zuerst die Impulsbilanz für das Kanalpaar gelöst. Der Massenstrom 

bleibt während des Zeitschrittes konstant. Da die Temperaturbilanz erst im Anschluss gelöst wird, wird 

für die Impulsbilanzberechnung das Temperaturprofil des vorherigen Zeitschrittes verwendet. Die 

Impulsbilanz bzw. der Druckverlust über das gesamte Kanalpaar setzt sich aus folgenden Beiträgen 

zusammen: 

1. Kontraktion des Strömungsprofils vor dem Filter in den Einlasskanal und Ausbildung einer 

laminaren Strömung im Einlasskanal. 

2. Reibungswiderstand an den Kanalwänden (Ein- und Auslass) 

3. Reibungswiderstand der Strömung durch die poröse Filterwand 
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4. Expansion des Strömungsprofils am Ende des Auslasskanals auf den freien 

Strömungsquerschnitt. 

Für einen exemplarischen Fall ist in Abbildung 3.4 das Druck- und Strömungsfeld dargestellt. 

    

Abbildung 3.4: Exemplarische Lösung der Impulsbilanz im 1D+1D-Kanalmodell. links: axiale und radiale 

Strömungsgeschwindigkeit, rechts: Überdruck im Ein- und Auslasskanal. Bedingungen: GHSV = 120 000 h-1, 300°C, 300 cpsi, 

12 mil (å 304 µm) Wandstärke, ÚÇÅÓ: 6 zoll, Gas: Stickstoff, Ὧ×ÁÎÄ = 1·10-12 m2, ‒: 4. 

 

Energiebilanz  

Im Anschluss werden die Energie- und Stoffmengenbilanz sequentiell in allen axialen Elementen gelöst. 

Innerhalb jedes axialen Elements werden der Einlass- und Auslasskanal, die Filterwand, sowie die 

eventuell vorhandene Rußschicht, gekoppelt gelöst. Für den Stofftransport werden die Filterwand und 

die Rußschicht dabei entlang der radialen Koordinate diskretisiert, siehe Abbildung 3.5. Etwaige 

Änderungen des Volumenstroms oder Temperatur innerhalb des Zeitschrittes haben keine Auswirkung 

auf das zuvor berechnete Strömungsprofil. 

Für die Modellierung wird der Parti kelfilter als adiabatisch angesehen. Für die Temperaturbilanz werden 

die folgenden Beiträge berücksichtigt: 

1. axiale Konvektion in den Kanälen 

2. radiale Konvektion in den Kanälen, der Rußschicht und der Filterwand 

3. radialer Wärmeübergang zwischen der Gasphase in den Kanälen, der Rußschicht und der 

Filterwand 

4. Wärmeakkumulation 

5. Reaktionswärme. 
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Die Wärmeleitung in der Rußschicht und Filterwand innerhalb eines axialen Segmentes wird als 

vergleichsweise schnell angenommen. Daher kann innerhalb dieser beiden Phasen eine mittlere 

Temperatur pro axiales Element verwendet werden. 

 

 

Abbildung 3.5: Teilausschnitt der axialen Ansicht, mit eingezeichneten Grenzen der radialen und axialen Diskretisierung. 

 

Stoffbilanz  

Bei der Stoffmengenbilanz wird zwischen festem Ruß und gasförmigen Spezies unterschieden. Es wird 

angenommen, dass der Ruß vollständig filtriert wird. Der Ruß folgt dabei dem Strömungsprofil des 

Gases, wobei in den Bilanzräumen der Gasphase keine Abscheidung stattfindet, sondern nur in oder auf 

der Wand. Die vorhandene Rußschicht reduziert das offene Gasvolumen im Einlasskanal. Die Gasspezies 

werden analog zur Temperaturbilanz behandelt. 

1. axiale Konvektion in den Kanälen 

2. radiale Konvektion in den Kanälen, der Rußschicht und der Filterwand  

3. radiale Diffusion zwischen der Gasphase in den Kanälen, der Rußschicht und der Filterwand 

4. Stoffakkumulation als Oberflächenspezies 

5. Umsatz durch Reaktion. 

Die Bilanzgleichung für die Kanäle lautet somit 

 

 ὺÉÎ
ÄὧÉÎ
Äᾀ

‍ÉÎ
τ

Ὠ(ȟÉÎ
ὧÓȟÉÎὧÉÎ ό×ÁÎÄȟÉÎ

τ

Ὠ(ȟÉÎ
ὧÓȟÉÎ (3.22) 

 

 ὺÏÕÔ
ÄὧÏÕÔ
Äᾀ

‍ÏÕÔ
τ

Ὠ(ȟÏÕÔ
ὧÏÕÔὧÓȟÏÕÔό×ÁÎÄȟÏÕÔ

τ

Ὠ(ȟÏÕÔ
ὧÓȟÏÕÔ (3.23) 

 

Dabei stehen die Indizes Ὥὲ und έόὸ für den Einlass- bzw. Auslasskanal; ὺ ist die mittlere axiale 

Strömungsgeschwindigkeit im Kanal (entlang der z-Achse), ό die Strömungsgeschwindigkeit durch die 
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Wand (entlang der x-Achse), ὧÉÎ/ὧÏÕÔ sind die Gasphasenkonzentrationen, Ὠ( ist der hydraulische 

Durchmesser, ὧÓ ist die Konzentration an der Grenzfläche zwischen Wand/Ruß und der Gasphase. ‍ ist 

der Stoffübergangskoeffizient, der sich aus einer Korrelation nach [Bissett12, Kostoglou12] berechnen 

lässt. Die Kopplung des Kanalmodells mit dem jeweiligen Wandmodell erfolgt über die 

Grenzflächenkonzentrationen ὧÓ im Ein- bzw. Auslasskanal über Gleichung (3.24) und (3.25): 

 

 ὈÅÆÆ
Äὧ×ÁÎÄ
Äὼ

×ÁÎÄȟπ

‍ÉÎ ὧÓȟÉÎὧÉÎ (3.24) 

 

 ὈÅÆÆ
Äὧ×ÁÎÄ
Äὼ

×ÁÎÄȟÅÎÄ

‍ÏÕÔὧÏÕÔὧÓȟÏÕÔ (3.25) 

 

Zur Simulation der Wand setzte Opitz das homogene eindimensionales Modell ohne 

Massentransferlimitierung aus Abschnitt 3.2.3 ein. Um den Massentransfer zu berücksichtigen, werden 

Gasphase und katalytisch aktiver Washcoat voneinander getrennt betrachtet, wodurch ein 

eindimensionales zwei-Phasen Modell entsteht, dessen interner Massentransfer nach [Balakotaiah08]  

beschrieben wird (siehe Abschnitt 3.2.4). 
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3.2.6. Kinetisches Modell für die selektive katalytische Reduktion  

Die selektive katalytische Reduktion (SCR) ist eine typische katalytische Funktionalität für beschichtete 

Dieselpartikelfilter. Der Reaktionsmechanismus, der in dieser Arbeit verwendet wird, stammt  von 

Bendrich et al. [Bendrich20] . 

 

Tabelle 3.1: Verwendete SCR-Reaktionen und deren Ratengleichungen. 

Reaktion  Raten-Gleichung  

LF Adsorption/Desorption:   

LF1 ᶻᵶLFᶻ  ὶ_bqȟLF Ὧ_bqὧLF ρ ɡLF   

ὶbcqȟLF ὯbcqÅØÐρ ‎ɡLF ɡLF  

LM/LM Gleichgewicht:   

LM πȟυ M ᵶLM  ὶLM+Mv ὯLM+Mv ὼLM ὼM
ȟ LM

co
  

Ammoniak Oxidation:   

τ LFᶻ σ M ᴼς L φ FM τ z   ὶLFȟL ὯLFȟL
M

Ȣ

M ȟ

ɡLF  

ς LFᶻ ς M ᴼ.M σ (/ ς z    ὶLFȟLM ὯLFȟLM
M

Ȣ

M ȟ

ρ ὑLFȟLM ὼLM ɡLF  

ς LFᶻ ςȟυ M ᴼς LM σ (/ ς z    ὶLFȟLM ὯLFȟLM
M

Ȣ

M ȟ

ɡLF  

ς LFᶻ σ LMᴼL σ FM σ LM ς z   ὶLFȟLM ὯLFȟLM   ὼLM
LMȟ ɡLF  

Fast SCR:  

ς LFᶻ LM LMᴼς L σ FM ς z   ὶQAP+d_qrὯQAP+d_qrὼLM
LMȟ ὼ

LM

LMȟ
ɡLF  

ς LFᶻ ς LM LM M ᴼς .M σ (/ ς z    ὶQAP+d_qr*LM ὯQAP+d_qr*LM ὼLM
LMȟ ὼ

LM

LMȟ
ɡLF  

LM SCR:  

ς LFᶻ ς LMᴼς L σ FM πȟυ M ς z   ὶQAP+LM ὯQAP+LM ὼ
LM

LMȟ
ɡLF  

Standard SCR:  

τ LFᶻ τ LM M ᴼτ L φ FM τ z   ὶQAP+qrb
QAP+qrb

Glfg`*QAP

M

Ȣ

M ȟ

ὧ
LM
LMȟ ɡ

LF

LF
  

ς LFᶻ ς LM ρȟυ M ᴼς .M σ (/ ς z    ὶQAP+qrb*LM ὯQAP+qrb*LM
M

Ȣ

M ȟ

ὧ
LM
LMȟ ɡ

LF

LF
  

LM Bildung:   

ς .(ᶻ ς ./ᴼ. σ (/ .M ς z    ὶLM
L M

glfg`*LMLM
ὼ
LM
LMȟ ɡLF  
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4. Ergebnisse und Diskussion  

 

4.1. Charakterisierung der porösen Wand  

In diesem Abschnitt werden verschiedene Charakterisierungsmethoden angewandt, um die 

Beschichtung von katalytisch aktiven Partikelfiltern zu untersuchen. In Abschnitt 4.1.1 werden mithilfe 

der µCT unterschiedliche Partikelfilter untersucht, dabei wird ein Partikelfilter auf mehreren 

Größenskalen betrachtet. Die hochaufgelösten Daten der Filterwand dienen als Basis für die reaktiven 

Strömungssimulationen in dieser Arbeit. In Abschnitt 4.1.2 werden die aus der µCT erhaltenen 

Intensitätsdaten segmentiert, so dass sie als Eingangsgeometrie des Porenskalenmodells verwendet 

werden können. In den Abschnitten 4.1.3 bis 4.1.6 werden andere Methoden (REM, EDX, 

Quecksilberintrusion) verwendet und mit den Ergebnissen der µCT verglichen. 

Die verwendeten µCT-Aufnahmen wurden von der Firma RJL in Karlsdorf-Neuthard und der 

Montanuniversität Leoben in Österreich durchgeführt.  Die REM- und EDX-Aufnahmen, wie auch die 

Quecksilberintrusionsmessungen wurden bei der Firma Evonik in Auftrag gegeben. 

 

4.1.1. Röntgent omographien auf verschiedenen Skalen  

In diesem Abschnitt wird die Röntgentomographie verwendet, um die Verteilung der 

Katalysatorbeschichtung auf Partikelfiltern zu untersuchen. Die Beschichtung mit Washcoat kann auf 

mehreren Skalen zu unterschiedlichen Abscheidungsprofilen bzw. Beschichtungsgradienten führen, 

beispielsweise: 

- axiale & radiale Gradienten über das gesamte Bauteil 

- inhomogene Beschichtung einzelner Kanäle 

- axiale & radiale Gradienten über die Filterwand 

- Abscheidung in Abhängigkeit des Porendurchmessers. 

Teilweise werden diese Gradienten gezielt erzeugt, um beispielsweise axiale Zonen über das Bauteil zu 

erhalten [Phillips14]  oder um die Beschichtung auf der Filterwand abzuscheiden [Arnold13, Chen14] . 

Als Untersuchungsbeispiel für möglichst viele Größenskalen wird ein cGPF der Firma Umicore mit einer 

hohen Washcoatbeladung verwendet. Hierbei wird zuerst das komplette Bauteil, hin zu immer kleineren 

Segmenten mit entsprechend hoher Auflösung, untersucht. Hierdurch sollen eventuell vorhandene 

Ungleichmäßigkeiten in der Beladung mit Washcoat aufgedeckt werden. 

Die kleinste untersuchte Probe in dieser Arbeit ist ein Segment eines einzelnen Filterkanals. Auf dieser 

Skala wurden mehrere Proben verschiedener Partikelfilter untersucht . Kleinere Segmente wären mit der 

µCT ebenfalls möglich gewesen, jedoch ist hierauf verzichtet worden. Ursächlich hierfür ist, dass der zu 
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untersuchende Ausschnitt in etwa der Größenordnung der Wanddicke liegt. Diese Aufnahmen wären in 

Hinsicht auf die reaktive Strömungssimulation zu klein gewesen. 

 

4.1.1.1. Kompletter Partikelfilter  

Zuerst wurde das gesamte Bauteil bei einer räumlichen Auflösung von 45 µm pro Voxel untersucht ­ 

zwei daraus resultierende Schnittbilder sind in Abbildung 4.2 dargestellt. Durch die Größe des Bauteils 

konnte die Probe nicht vollständig mit einem Scan erfasst werden, sondern es wurden mehrere 

Teilbereiche nacheinander aufgenommen und im Anschluss mithilfe von Bildbearbeitungssoftware 

zusammengefügt. Dieses Zusammensetzen des gesamten Bauteils kann noch deutlich auf der rechten 

Seite der Abbildung 4.2 gesehen werden, da sich an den Grenzen die Intensität (Helligkeit) sprunghaft 

ändert. Beispielhaft wurde der Bereich in dem blauen Quadrat vergrößert und der Kontrast angepasst. 

um diesen Sprung deutlich zu machen. Diese Intensitätssprünge verhindern eine Auswertung von 

Washcoatgradienten entlang der axialen Koordinate über das gesamte Bauteil. Auch eine nachträgliche 

Anpassung des Kontrastes der einzelnen Segmente ist problematisch. Dadurch würden zwar die 

Unstetigkeiten zwischen den Grenzen verschwinden, jedoch würde darüber hinaus auch die Information 

über die Menge des Washcoats entlang der axialen Koordinate unter Umständen verfälscht werden. 

 

 

Abbildung 4.1: Röntgen-Durchstrahlaufnahme eines Partikelfilters. Deutlich zu erkennen ist das Kegelstrahl-Artefakt, wodurch 

die Projektion des zylinderförmigen Partikelfilters nicht auf ein Rechteck abbildet wird . Dies erschwert beispielsweise die 

Lokalisierung der Stopfen. 

 

Im linken Teil der Abbildung 4.2 ist ein Schnitt entlang der radialen Koordinate dargestellt. Es ist zu 

erkennen, dass die Wände nicht nur gerade verlaufen, sondern auch eine leichte Krümmung aufweisen. 

Allein aus der Aufnahme kann nicht ausgemacht werden, ob dies auf die Rekonstruktion zurückzuführen 
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ist oder ob diese Krümmung tatsächlich im Bauteil so vorliegt. Auch die Untersuchung eventuell 

vorhandener radialen Gradienten ist schwierig, da bereits die Grenzen der Kanäle nur mangelhaft 

erkannt werden können, wie in den vergrößerten Bereichen gut zu erkennen ist. An den radialen 

Rändern des Bauteils ist eine leichte Zunahme der Intensität in den Wänden zu erkennen. Dies würde 

für eine höhere Menge an Washcoat in diesem Bereich sprechen. Wird nun der Bereich außerhalb des 

Bauteils betrachtet, so lässt sich dort eine Art Schatten der Wabenstruktur erkennen, der auf die 

Rekonstruktion zurückzuführen ist. Das Auftreten dieses Schattens wiederum relativiert die 

Intensitätszunahme am Rand des Bauteils, da auch diese eventuell ebenfalls auf Messartefakte 

zurückzuführen sind. 

 

 

  

Abbildung 4.2: µCT Schnittbilder durch den gesamten GPF mit einer Auflösung von 45 µm. Links: radial, rechts: axial. Farbig 

markiert sind vergrößerte Ausschnitte, deren Kontrast verstärkt wurde.  

 

Aus diesen Ergebnissen wurde abgeleitet, dass zumindest radial gesehen keine signifikanten Gradienten 

vorliegen. Entlang der axialen Richtung hingegen sind Rückschlüsse auf Gradienten über das gesamte 

Bauteil nicht möglich. 

Zusammengefasst muss daher gesagt werden, dass die µCT mit dem verwendeten Gerät für komplette 

cGPFs keinen nennenswerten Erkenntnisgewinn birgt, der nicht auch durch einfachere 

Analysemethoden zugänglich wäre. 

 

4.1.1.2. Bohrkern 

Da aus der Untersuchung des gesamten Bauteils keine signifikanten Gradienten in radialer Richtung zu 

erkennen waren, wurde ein einzelner Bohrkern entnommen, der die gesamte axiale Bauteillänge 
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umspannt. Die Entnahmestelle aus dem Bauteil sowie der eigentliche Bohrkern mit einem Durchmesser 

von 18 mm sind in Abbildung 4.3 links und in der Mitte dargestellt.  

Der Bohrkern wurde mithilfe der sogenannten Helix-CT Methode untersucht. Im Unterschied zur 

ansonsten verwendeten Cone-beam CT (engl. für Kegelstrahl CT), bei der die Probe im Rahmen eines 

Scans nur rotiert wird, wird bei der Helix CT die Probe zu der Rotation auch entlang der axialen Richtung 

durch den Aufnahmebereich verschoben, wodurch die namensgebende helixförmige Bewegung zustande 

kommt. Der Vorteil in dieser Methode besteht darin, dass ein nachträgliches Zusammenfügen einzelner 

Messungen nicht nötig ist. Dies ist vor allem für Proben mit einem hohen Längen zu Breiten Verhältnis 

wie dem Bohrkern vorteilhaft, da bei einem ansonsten gleichen Gerät eine höhere Auflösung erzielt 

werden kann, da immer nur ein Teil der Probe sich im Fokus der Messapparatur befinden muss. Bei 

Verwendung des besagen Bohrkerns mit 18 mm Durchmesser konnte eine Auflösung von 10,5 µm pro 

Voxel erreicht werden. Die daraus resultierende dreidimensionale Volumengrafik ist auf der rechten 

Seite der Abbildung 4.3 zu sehen. 

 

    

Abbildung 4.3: Von links nach rechts: Gesamter Partikelfilter mit Loch des Bohrkerns, der Pfeil zeigt die allgemeine 

Durchströmrichtung an; Fotographie des Bohrkerns. Volume-Rendering der Bohrkern CT-Aufnahme. Übersichtsaufnahme einer 

Durchstrahl-Röntgenaufnahme. 

 

Um axiale Konzentrationsgradienten zu entdecken wurde der Mittelwert der Intensität für jedes 

Schnittbild senkrecht zur axialen Richtung bestimmt. Die daraus resultierende Kurve ist in Abbildung 

4.4 dargestellt. Zur Orientierung ist ein Schnitt entlang der axialen (ᾀ) Koordinate darüber abgebildet. 

Die Intensität ist im Bereich der Stopfen am höchsten, da hier, bedingt durch den hohen Feststoffanteil, 

die Röntgenabsorption am größten ist. Dabei liegen lokale Maxima am Übergang zwischen Stopfen und 

dem Bereich vor bzw. nach dem Bohrkern vor. Dies kann zwei Gründe haben: zum einen kann dort am 
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meisten Washcoat abgelagert sein ­ da sich in diesem Bereich der Washcoat nicht nur in der Wand , 

sondern auch auf der Stirnfläche der Stopfen ablagern kann ­ oder aber es handelt sich um einen 

Randeffekt aus der Rekonstruktion der Tomographie. Auch sind die Intensitätswerte der jeweiligen 

Stopfenseite unterschiedlich. Auf der Einlassseite des Filters ist die Intensität höher als an der 

Auslassseite. Auch ist der Intensitätsverlauf im Bereich der Stopfen unterschiedlich. Im Bereich der 

Auslasstopfen bleibt die mittlere Intensität nach dem Peak am Rand auf einem nahezu konstanten Wert, 

der dann am Übergang von Stopfen zu offenen Kanälen hin schnell abnimmt und auch in diesem Bereich 

einen konstanten Wert aufweist. Dies ist ein starkes Indiz dafür, dass die Beschichtung am Auslassbereich 

homogen vorliegt. Im Einlassbereich ist ein deutlich komplexeres Profil in der mittleren Intensität zu 

beobachten. Auch fällt die Intensität nach den Stopfen in den freien Kanälen nicht wie im Auslass auf 

einen konstanten Wert ab, sondern zeigt einen langsam abflachenden Gradienten. Dies könnte darauf 

deuten, dass in diesem Bereich mehr Washcoat abgeschieden ist. 

 

Abbildung 4.4: Oben: Schnittbild durch die Bohrkern µCT Aufnahme. Unten: Mittlere Intensität entlang der axialen (z) 

Koordinate . Farbig hinterlegt sind die Bereiche, in denen eine Projektion der 3D-Daten auf 2D vorgenommen wurde. 

 

Die mittlere Intensität allein ist jedoch nicht ausreichend für diese Beurteilung, da auch Schwankungen 

in der Röntgenquelle für diese Beobachtungen verantwortlich sein könnten. Gegen diese Theorie spricht 

jedoch die Abnahme der mittleren Intensität vor und nach der Probe auf ungefähr den denselben Wert. 
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Um die Indizien der mittleren  Intensität genauer zu untersuchen, werden im Folgenden die Verteilung 

der Intensität und damit auch des Washcoats in der Ebene senkrecht zur axialen Koordinate genauer 

untersucht. Um eine statistische Aussage zu erhalten, sind hierzu mehrere Schnittbilder gemittelt  

worden. Da die Wände des Bohrkerns in der Tomographieaufnahme nicht vollständig orthogonal  zu dem 

Koordinatensystem in der Voxel Darstellung ausgerichtet ist, wurden die untersuchten Segmente so 

rotiert, dass die Kanäle in allen Schnittbildern übereinander liegen (siehe Abbildung 4.5). Diese 

Rotationen sind nicht verlust- bzw. fehlerfrei möglich, spielen aber dem hier vorliegenden Kontext keine 

große Rolle für die nachfolgende Betrachtung. Nun kann eine gemittelte Projektion der Intensitäten auf 

eine zweidimensionale Fläche vorgenommen werden. 

 

 

Abbildung 4.5: Exemplarische Volumengrafik eines Bohrkernsegmentes. Die Probe wird sequentiell um die gelbe und grüne 

Achse (x,y) gedreht, dass die Wände des Segmentes entlang der z-Achse (rot) ausgerichtet sind. 

 

Die so erhaltenen mittleren Intensitäten sind für die verschiedenen Bereiche in Abbildung 4.6 dargestellt. 

Der gesamte Datensatz der Bohrkern-Tomographie besteht aus rund 12600 Schnittbildern entlang der 

axialen Koordinate. Für jede Darstellung in Abbildung 4.6 wurden 1000 Schnittbilder aus den in 

Abbildung 4.4 dargestellten Bereichen verwendet. Dies ergibt eine mittlere Darstellung über einen 

axialen Bereich von 10,5 mm. Zur besseren Erkennung der Intensitäten wurde statt der 

Graustufenfarbpalette eine Regenbogen-Farbpalette angewandt, die von blau (geringe Intensität) nach 

rot (hohe Intensität) zeigt. Die Farbgebung ist für alle Teilbereiche der Abbildung identisch. Die in 

Abbildung 4.6 dargestellten Bereiche zeigen dieselben Kanäle an unterschiedlichen axialen Positionen. 
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Abbildung 4.6: Gemittelte Intensität entlang der axialen Koordinate  für je 1000 Schnittbilder der Bohrkerntomographie, blau: 

geringe Intensität Ą rot: hohe Intensität . Von oben links nach unten rechts: von Eingang bis Ausgang; die Rahmenfarbe der 

Bilder zeigt die Position in Abbildung 4.4 an. 

 

Innerhalb jedes Segmentes sind periodische Muster in der Intensität zu erkennen. Diese Muster 

korrelieren mit der Periodizität der Ein - und Auslasskanäle. Dies lässt den Schluss zu, dass innerhalb des 

untersuchten Bohrkerns die Kanäle grundsätzlich gleichmäßig beschichtet sind. 

In allen Segmenten ist zu erkennen, dass die Intensität und damit die Menge an Washcoat in den 

Kreuzungsbereichen der Wände geringer ist als in den Wandbereichen zwischen Einlass- und 

Auslasskanälen. Dieser Umstand kann auf den Beschichtungsprozess zurückgeführt werden, bei dem 

Washcoat in den Filter hinein und anschließend herausgepumpt wird. Der Bereich der Wandkreuzungen 

wird dabei nur schlecht durchströmt, wodur ch sich in diesen Bereichen weniger Washcoat abscheidet. 

Beim Vergleich der jeweiligen axialen Abschnitte ist zu erkennen, dass sich das Beschichtungsprofil 

entlang der axialen Koordinate verändert. Hieraus lässt sich ableiten, dass sich die Vorzugsrichtung der 

Beschichtung vom Einlasskanal hin zum Auslasskanal ändert. Im Einlassbereich ist die Intensität auf der 
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Seite der Einlasskanäle höher als in den Auslasskanälen. Dieses Profil verändert sich entlang der axialen 

Koordinate. Im Auslassbereich ist das Profil komplett umgedreht. Dies spricht dafür, dass der in 

Abbildung 4.4 beobachtete Unterschied der mittleren Intensität in Abhängigkeit der axialen Koordinate 

tatsächlich auf eine ungleiche Beschichtung zurückzuführen ist und nicht etwa auf eine Änderung der 

Intensität der Röntgenquelle oder andere Artefakte der Messung. 

Eine Aufklärung der prozesstechnischen Ursachen für die hier gezeigten Profile ist im Rahmen dieser 

Arbeit nicht erfolgt.  

Um zu überprüfen, wie aussagekräftig die gemachten Befunde der Bohrkern µCT sind, werden aus dem 

untersuchten Bohrkern zwei Kanalsegmente entnommen und in Abschnitt 4.1.1.3 bei noch höherer 

Auflösung untersucht. 

 

 

 

Abbildung 4.7: Schnittbild in einer x-z-Ebene (oben) und einer y-z-Ebene (unten) am Übergang von Wand zu offenem 

Porenraum mit deutlich erkennbaren Messartefakt. 

 

Außerdem kann im Bohrkern-CT ein weiteres Messartefakt beobachtet werden. In Abbildung 4.7 ist der 

Effekt besonders ausgeprägt. Es handelt sich hierbei um ein Schnittbild entlang einer x -z-Ebene in der 

Bohrkern CT, am Übergang zwischen der Filterwand und den offenen Kanälen. Es ist deutlich zu 

erkennen, dass die poröse Wand nicht gleichmäßig endet, sondern in eine Art periodischer Segmente 

unterteilt ist . Die Segmente scheinen dabei trapezförmig angeordnet zu sein. Auch in der y-z-Ebene tritt 

dieses Artefakt auf. Die Häufigkeit und die Periodenlänge korrelieren hierbei mit den Geräteparametern 

für den Helix CT Scan.  
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Zusammenfassend kann die Bohrkern-CT also verschiedene nützliche Informationen liefern. Einerseits 

kann die mittlere Intensität über die gesamte Bauteillänge als Maß für die Washcoatverteilung 

herangezogen werden, andererseits kann auch die Verteilung in einzelnen Kanälen auch innerhalb der 

Wand analysiert werden. Diese Methode kann somit unter andrem die Entwicklung neuer 

Beschichtungsprozesse unterstützen. Durch die helixförmige  Bewegung während der Messung entsteht 

ein Messartefakt, das je nach Auswerteart berücksichtigt werden muss. Für die hier vorgestellten 

Betrachtungsformen spielt dieses Artefakt nur eine untergeordnete Rolle. 

 

 

4.1.1.3. Wandsegmente 

Mithilfe  der Bohrkern-CT Aufnahme konnte festgestellt werden, dass sich die Washcoatverteilung 

zwischen einzelnen Kanälen innerhalb eines axialen Abschnittes nur sehr geringfügig unterscheiden. Um 

die gefundenen Gradienten genauer zu untersuchen, werden im folgenden Abschnitt mehrere Segmente 

einzelner cGPF-Kanäle mit unterschiedlicher Beladung sowie dem korrespondierenden Substrat mittels 

µCT untersucht. In Tabelle 4.1 sind die untersuchten Proben aufgelistet. Alle Partikelfiltersubstrate 

stammen aus derselben Produktionscharge, die Proben der hochbeladenen Probe stammen aus dem 

zuvor untersuchten Bohrkern. 

 

Tabelle 4.1: Untersuchte Wandsegmentproben im Rahmen der Beladungsstudie für GPF. 

Probenbezeichnung  Nominale Bauteilbeladung  / g  L-1 Axiale Positi on 

Substrat 0 Mitte  

Mittlere Beladung 50 Mitte  

Hohe Beladung Mitte 100 ~ 4  cm nach Einlass 

Hohe Beladung Rand 100 ~ 3 mm nach Einlass 

 

Links in Abbildung 4.8 ist das aus dem Bohrkern extrahierte Kanalsegment am Rand der Einlassseite 

dargestellt. Alle Kanalsegmente sind so entnommen worden, dass die Kreuzungsbereiche des Kanals 

vollständig erhalten blieben. Dies dient zur Erkennung der einzelnen Filterwände bei der Auswertung. 

Bei der in der Abbildung 4.8 gezeigten Probe wurde bewusst eine Kerbe eingeschnitten, um später das 

Probensegment für vergleichende Messmethoden mit der Tomographie wiederzufinden. Auf der rechten 

Seite der Abbildung 4.8 ist die Kerbe in der Volumendarstellung der µCT Aufnahme deutlich zu 

erkennen. 
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Abbildung 4.8: Links: Extrahiertes Kanalsegment des hochbeladenen Partikelfilters am Filtereinlass. Rechts: Volume-Rendering 

der Kanalprobe. Der Rote pfeil zeigt die zur Orientierung verwendete Kerbe an. 

 

Die ersten drei Aufnahmen und Rekonstruktionen der Tomographie wurden mit denselben Parametern 

durchgeführt , um eine möglichst hohe Vergleichbarkeit zwischen den Proben zu erhalten. Lediglich bei 

der hochbeladenen, randständigen Probe wurden leicht andere Parameter verwendet, um eine bessere 

Unterscheidung zwischen Substrat und Washcoat zu erreichen. 

 

    

Abbildung 4.9: Exemplarische Ausschnitte der µCT Aufnahmen aller in der Beladungsstudie untersuchten Wandsegmente bei 

einer Auflösung von immer 1.5 µm/Voxel. Von links nach rechts: Substrat, mittlere Beladung, hohe Beladung mittiges Segment, 

hohe Beladung Einlassseite. Der Kontrast wurde für jedes Bild einzeln angepasst. 

 

Abbildung 4.9 zeigt für alle untersuchen Proben exemplarische Ausschnitte. Die Auflösung beträgt bei 

allen Proben 1,5 µm pro Voxel. Zur besseren Ansicht ist bei allen Proben der Kontrast der Abbildungen 

individuell a ngepasst worden. Bei allen Proben ist der Übergang zwischen dem Porenraum und der 

Wand gut zu erkennen. Zwischen Substrat und Washcoat hingegen ist der Übergang zwischen den 

Materialien nicht so deutlich zu erkennen, sondern geht meist fließend ineinander über. Auch kann 
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häufig an dem Übergang zwischen Porenraum und Feststoff eine dünne, leicht hellere, Schicht erkannt 

werden. Dies könnte auf eine dünne Washcoatschicht auf der Oberfläche des inerten Cordierit  

hinweisen, die nur unzureichend mit  der Tomographie aufgelöst wird. 

Die Einteilung (Segmentierung) in verschiede Materialen erfolgt in Abschnitt 4.1.2, der Vergleich der 

randständigen, hochbeladenen Probe mit einer REM Aufnahme erfolgt in Abschnitt 4.1.3. 

Im Folgenden werden lediglich die mittleren Intensitäten analog zu der Bohrkernanalyse in Abschnitt 

4.1.1.2. betrachtet. In Abbildung 4.10 sind die entlang der z-Achse gemittelten Intensitäten der µCT 

dargestellt. 

 

    

    

Abbildung 4.10: Gemittelte Intensität entlang der axialen Koordinate für alle Schnittbilder der Wandsegmenttomographie. Von 

oben links nach unten rechts: Substrat, mittlere Beladung, hohe Beladung mittiges Segment, hohe Beladung nahe der Stopfen. 

 

Durch die gleichen Auswerteparameter der ersten drei Tomographien sollten die Proben grundsätzlich 

miteinander vergleichbar sein. Dies ist jedoch nur eingeschränkt möglich wie an der mittleren Intensität 

im Bereich des offenen Kanals zu sehen ist. In diesem Bereich liegt nur Luft vor, daher sollte die mittlere 
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Intensität den Proben mit gleichen Auswerteparametern identisch sein. Bei Betrachtung von Abbildung 

4.10 ist aber zu erkennen, dass die mittlere Intensität des Substrates niedriger ist als bei den mit 

Washcoat beschichteten Proben. Als Konsequenz hieraus müssen quantitative Vergleiche zwischen den 

Proben aus den mittleren Intensitäten unterbleiben. 

Beim qualitativen Vergleich der Beschichtungsprofile ist zu erkennen, dass die mittlere Intensität des 

Substrates sehr gleichmäßig ist. Die ungleichmäßigeren Intensitätsprofile der cGPFs sind daher 

wahrscheinlich auf den Beschichtungsprozess zurückzuführen. Besonders ausgeprägt sind die 

Gradienten bei den beiden Aufnahmen des hochbeladenen Partikelfilters. Auch sind hier die bereits in 

der Bohrkern CT Aufnahme gesehenen Gradienten wiederzufinden. Die Probe nahe der Einlassstopfen 

zeigt mehr Washcoat auf der Wandeinlass- als auf der Wandauslassseite, wohingegen die Probe, die aus 

dem mittleren  axialen Bereich des Kanals stammt, eine gleichmäßigere Waschcoatverteilung zwischen 

Einlass- und Auslasskanal zeigt. 

 

4.1.1.4. Vergleich zwischen dem Bohrkernaufnahme und hochaufgelöstem Wandsegment 

Da die Wandsegment-Proben aus der der zuvor untersuchten Bohrkernprobe stammen, können diese 

gegeneinander verglichen werden. Trotz sorgfältiger Probenentnahme war es nicht möglich, den exakten 

Probenausschnitt in der Bohrkern CT wiederzufinden, da es in den Aufnahmen keine eindeutigen 

Referenzpunkte gab, die in beiden Messungen wiedererkennbar gewesen wären. Daher erfolgt der 

nachfolgende Vergleich anhand axialen Position, bei der die Proben entnommen worden sind. 

Die Projektionsbilder der Bohrkern-CT-Aufnahme in Abbildung 4.6 erstrecken sich über 10,5 mm, 

während die Wandsegmente aus Abbildung 4.10 nur etwa 2 mm lang sind. Hierdurch können die 

hochaufgelösten Wandsegmentaufnahmen eine deutlich stärkere lokale Abhängigkeit zeigen, was in 

dem folgenden Vergleich berücksichtigt werden muss. Die entsprechenden Aufnahmen sind 

vergleichend in Abbildung 4.11 dargestellt. 

Grundsätzlich zeigen die hochaufgelösten Aufnahmen und die korrespondierenden 

Bohrkernprojektionen die gleichen Trends. So ist der Gradient durch die Wand nahe der Einlassstopfen 

in beiden Projektionen zu sehen. Ebenso ist in der zentraleren Probe die gleichmäßigere 

Washcoatverteilung in beiden Auflösungen sichtbar. Auch ist in den hochaufgelösten Aufnahmen eine 

Abnahme an Intensität und damit Washcoats in den Kreuzungsbereichen der Wände zu beobachten, 

wobei hier bezüglich der Farbcodierung zwischen den Aufnahmen aufgrund unterschiedlicher 

Geräteparameter keine genaueren Rückschlüsse gezogen werden können. Zwischen den Wänden der 

hochaufgelösten Aufnahmen sind deutlichere Unterschiede zu erkennen, als es bei den 

Bohrkernaufnahmen der Fall ist. Dies kann aller Wahrscheinlichkeit nach auf die kürzere Probenlänge 

der hochaufgelösten Aufnahme zurückgeführt werden. 
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Abbildung 4.11: Vergleich der gemittelten  Intensität entlang der axialen Koordinate zwischen der Bohrkern (oben) und der 

Wandsegment (unten) µCT-Aufnahmen. Links sind die Messungen wenige Millimeter nach den Einlassstopfen und rechts die 

Aufnahmen etwa 4 cm hinter den Einlassstopfen zu sehen. 

 

Aus dieser Gegenüberstellung kann geschlussfolgert werden, dass bei dieser Art der Beschichtung, die 

Analyse einer einzelnen Wand auf Porenskala als gute Näherung für ein axiales Segment gesehen werden 

kann. 

 

 
4.1.2. Erzeugung der dreidimensionalen Simulationsgeometrie  

Bevor die hochaufgelösten µCT-Aufnahmen für die Simulation verwendet werden können, muss aus den 

rekonstruierten Intensitätsdaten bzw. ­bildern, die unter anderem fließende Übergänge zwischen 

Materialien aufweisen, jedes Voxel eindeutig einem Material zugewiesen werden. 
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Mögliche Komponenten in der Filterwand sind: 

- Gasphase/offene Poren 

- Trägermaterial 

- Washcoat. 

Durch die Unschärfe der rekonstruierten Geometrie können geometrische Komponenten, die sogar etwas 

größer als die Auflösung der Aufnahme sind, nicht eindeutig aufgelöst bzw. zugeordnet werden. In der 

Literatur werden meist Zweiphasensysteme untersucht. Poröse Drei- oder Mehrphasensysteme sind 

seltener Gegenstand der Forschung. Auch ist abhängig von der vorliegenden Probengeometrie und in 

der Messung auftretenden Messfehler und Artefakte eine individuelle Aufbereitungsprozedur 

erforderlich. Da in d ieser Arbeit auf Basis der segmentierten Geometrien reaktive 

Strömungssimulationen durchgeführt werden, ist eine besonders sorgfältige Aufbereitung der Daten 

notwendig, da manche Artefakte zu signifikanten Unterschieden in dem Strömungs- und 

Reaktionseigenschaften der Filterwand führen können. 

 

4.1.2.1. Segmentierungsroutine 

Im Folgenden wird eine geeignete Segmentierungsprozedur vorgestellt. Die Grundlagen der Routine 

stammen von Dr. Barry van Setten (Umicore). Um die Qualität für die reaktive Strömungssimulation z u 

erhöhen, wurde die ursprüngliche Routine im Rahmen dieser Arbeit umgestaltet. 

 

  

Abbildung 4.12: Zweidimensionale Beispielbilder aus der Kanal-CT zur Veranschaulichung des Segmentierungsprozesses (links: 

cGPF, rechts: SDPF). Die roten Kreuze dienen zur Orientierung. Schritt 0: Ursprüngliche Intensitätsdaten aus der CT-

Rekonstruktion. 
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Das Vorgehen wird anhand zweier ausgewählter Ausschnitte, je eines cGPFs und SDPFs, veranschaulicht. 

Die aus der Rekonstruktion erhaltenen Graustufenbilder sind in  Abbildung 4.12 dargestellt. 

Grundsätzlich erfolgen alle Schritte an der dreidimensionalen Voxel-Geometrie; daher treten in den 

Schnittbildern einige Effekte auf, die durch diese Wechselwirkung entstanden sind, aber nicht in den 

Abbildungen direkt ersichtlich werden.  

 

Schritt 1: Schwellenwert  

Die verschiedenen Materialien absorbieren durch ihre Zusammensetzung die Röntgenstrahlung 

unterschiedlich stark, wodurch ein Kontrastunterschied im CT sichtbar wird. In den oben dargestellten 

Bildausschnitten kann optisch eine grobe Unterscheidung für diesen Bildbereich getroffen werden. Da 

allerdings eine sehr große Datenmenge vorliegt, ist die Analyse eines einzelnen Bildausschnittes nicht 

ausreichend. Zur Untersuchung der gesamten Geometrie kann ein Intensitätshistogramm erstellt werden 

(Abbildung 4.13). 

  

Abbildung 4.13: Histogramme der µCT-Graustufenwerte. Links: cGPF, rechts: SDPF; schwarz: lineare Skalierung, grau: 

logarithmische Skalierung, rot: verwendete Schwellenwerte. 

 

Dabei ist zu erkennen, dass die Intensitäten nie klar voneinander getrennt vorliegen, sondern ineinander 

übergehen. Bei einem SDPF sind gut zwei Minima im Histogramm zu erkennen. In diesem Bereich sollten 

die Schwellenwerte zur Materialaufteilung liegen. Bei der cGPF-Probe hingegen ist nur ein Minimum zu 

erkennen, dieses zeigt den Übergang zwischen gasförmigen und festen Materialien an. Die 

Unterscheidung zwischen den beiden Festkörpern ist anhand des Histogramms nicht möglich und muss 

daher optisch vorgenommen werden. Die (Fein-)bestimmung der Schwellenwerte erfolgte in mehreren 

unterschiedlichen Bereichen der Probe, um einen möglichst sinnvollen Wert für die gesamte Probe zu 

finden. 
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Abbildung 4.14: Zweidimensionale Beispielbilder aus der Kanal-CT zur Veranschaulichung des Segmentierungsprozesses (links: 

cGPF, rechts: SDPF). Die roten Kreuze dienen zur Orientierung. Schritt 1: Segmentierung in die drei Hauptbestandteile mittels 

Schwellwerte. (schwarz, grau, weiß). Schritt 2: Entfernen schwebender Teilchen (orange markiert) 

 

Schritt 2: Schwebende Bereiche entfernen  

Bedingt durch die Anwendung fester Schwellenwerte auf eine mit Messfehlern behafteten Geometrie ­ 

beispielsweise durch Intensitätsrauschen ­ kommt es vor, dass nicht alle Festkörperteile miteinander 

verbunden sind; sie schweben in der Gasphase. Dies ist in der echten Probe nicht möglich; lediglich wenn 

der verbindende Teil außerhalb des Messbereiches liegt, könnte ein schwebendes Teilchen möglich sein. 

Um die schwebenden Teile zu filtern, wird die Konnektivität aller Feststoffteilchen untersucht. 

Typischerweise ist ein Großteil des Feststoffes untereinander verbunden (>  99 %). Die meist kleinen, 

schwebenden Feststoffteilchen werden dann als gasförmig definiert. Da bereits vor der Beschichtung mit 

Washcoat das gesamte Substrat untereinander verbunden sein musste, wird die Prozedur dann ebenfalls 

für das Substrat wiederholt. 

 

Schritt 3: Bestimmung der Übergangsbereiche  

Durch die Verwischung der Materialübergänge in der Tomographie liegt zwischen der Gasphase und dem 

dichteren Feststoff immer ein Übergangsbereich von einigen Voxeln des weniger dichten 

(strahlendurchlässigeren) Feststoffes vor. Würden diese Übergansbereiche nicht entfernt, so wäre im 

Falle des cGPFs der gesamte Washcoat von Substrat umschlossen, was den Beschichtungsvorgang 

unmöglich erscheinen ließe. Beim SDPF wäre das gesamte Substrat mit einer Washcoatschicht 

überzogen; dies wäre grundsätzlich zwar möglich, in der Intensitätsdarstellung von Abbildung 4.12 

sowie in hochaufgelösten REM-Schnittbildern (die hier nicht gezeigt werden) scheint dies jedoch nicht 

der Fall zu sein. 
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Um diese Artefakte zu entfernen, wird zuerst der Übergangsbereich zwischen Gasphase und dem 

dichteren Festkörper erfasst, bei dem eine Verfälschung der physikalischen Domäne möglich wäre. In 

vielen Bereichen liegt aber der strahlendurchlässigere Feststoff an den beiden anderen Phasen 

tatsächlich vor. Um den Übergangsbereich zu bestimmen, werden die Grenzmaterialien (Gasphase und 

strahlenundurchlässigerer Feststoff) künstlich jeweils um einige Mikrometer in alle Raumrichtungen  

erweitert. In  dem Bereich, in dem sich die erweiterten Bereiche überschneiden, könnte eine direkte 

Nachbarschaft beider Materialien vorliegen (Abbildung 4.15). Die Dicke des Übergangsbereiches muss 

abhängig von der Qualität der Tomographieaufnahme gewählt werden (meistens 3-4 Voxel). 

 

  

Abbildung 4.15: Zweidimensionale Beispielbilder aus der Kanal-CT zur Veranschaulichung des Segmentierungsprozesses (links: 

GPF, rechts: SDPF). Die roten Kreuze dienen zur Orientierung. Schritt 3: Bestimmung der Übergangsbereiche (bläulich markiert) 

zwischen dem strahlenundurchlässigeren Feststoff (cGPF: Washcoat, SDPF: Trägermaterial) und der Gasphase. Schritt 4: 

Materialzuordnung der Grenzbereiche: blau: Porenraum, blaugrün: strahlendurchlässigerer Feststoff, cyan: 

strahlenundurchlässigerer Feststoff. 

 

Schritt 4: Materialzuordnung in den Übergangsbereichen  

Nun wird die gesamte nähere Umgebung eines jeden Voxels im Überlappungsbereich betrachtet und 

durch das am häufigsten vorkommende Material, das zuvor nicht dem Übergangsbereich zugeordnet 

worden ist, ersetzt. Dabei sollen näher liegende Voxel stärker gewichtet werden, als weiter entfernte. In 

vielen physikalischen Formeln sind solche Entfernungszusammenhänge proportional zu ρȾὶ . Dies 

würde aber in diesem Anwendungsfall zu einer unerwünscht großen Reichweite der 

Nachbarschaftseffekte führen. Daher wird zur Normierung des Abstandes ein Zusammenhang von ρȾὶ 

angewandt. Dieser Zusammenhang ist manuell anhand der vorliegenden Geometrie ausgewählt worden. 

Als maximale relevante Entfernung wird die doppelte Dicke der aufgewachsenen Überlappungszonen 

betrachtet (d.h. meist 6-8 Voxel). In dem sehr seltenen Fall, dass in der Umgebung zwei Intensitäten 

gleich häufig vorkamen, wurden dieses zufällig zugeordnet, da es hierbei sich meist um einen Fall an 
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der neu entstehenden Grenzfläche handelte. Eventuelle entstehende kleine Domänen werden durch die 

nächsten Schritte entfernt. In Abbildung 4.15 ist die Zuordnung der Übergangsbereiche farblich 

markiert.  

 

Schritt 5: Kleine Domänen entfernen  

Ein weiteres, typisches Artefakt sind sehr keine, isolierte Domänen eines Materials in einer anderen 

Domäne. Diese Bereiche sind typischerweise kleiner als 100 Voxel. Solch kleine isolierte Domänen 

würden durch das Verschwimmen der Materialien in der Rekonstruktion nicht oder nur unzureichend 

erkennbar sein und werden daher entfernt.  

Die Bestimmung der kleinen Domänen allein an der Anzahl der Voxel in einer Domäne ist jedoch nicht 

ausreichend, denn es treten auch Domänen auf, die äußerst dünn sind (kleiner als der Übergangsbereich 

von typischerweise 3-4 Voxeln), aber durch eine entsprechend komplexe Geometrie eine höhere Anzahl 

an Voxeln aufweisen. Um diese Bereiche dennoch zu entfernen, wird folgende Prozedur angewandt: 

Jedes Voxel in der gesamten Geometrie wird auf seine flächenverbundenen Nachbarn hin untersucht (6 

Stück). Bestehen mehr 3 Nachbarn aus einem anderen Material, so werden Sie als Übergangsbereich 

definiert. Ebenso werden Domänen als Übergangsbereich definiert, deren Voxelanzahl einen 

Schwellenwert unterschreitet (typischerweise 30-130 Voxel). Im Anschluss kann Schritt 4 wiederholt 

werden. 

 

  

Abbildung 4.16: Zweidimensionale Beispielbilder aus der Kanal-CT zur Veranschaulichung des Segmentierungsprozesses (links: 

cGPF, rechts: SDPF). Die roten Kreuze dienen zur Orientierung. Schritt 5: Bestimmung der kleinen Domänen (bläulich markiert) 

und deren Neuzuordnung: blau: Porenraum, blaugrün: strahlendurchlässigerer Feststoff, cyan: strahlenundurchlässigerer 

Feststoff. 
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Aus diesem Verfahren können neue, kleine oder isolierte Domänen entstehen. Daher wird die 

Kombination aus Schritt 5 und 4 solange wiederholt, bis keine entsprechenden Domänen mehr auftreten. 

In Abbildung 4.16 sind die so gefundenen Übergangsbereiche dargestellt. 

Abbildung 4.17 zeigt den direkten Vergleich zwischen den Rohdaten der CT und den daraus resultierten 

segmentierten Bildern. Die optische Übereinstimmung ist für beide Probenarten hervorragend und die 

meisten markanten Eigenschaften sind in der segmentierten Probe ebenfalls vorhanden. An dieser Stelle 

sei nochmals angemerkt, dass die Segmentierungsprozedur an mehreren Stellen optisch überprüft 

worden ist, so dass die hier verwendete globale Auswertung zu einem befriedigenden Ergebnis für die 

gesamte Domäne führt. 

 

 

  

Abbildung 4.17: Zweidimensionale Beispielbilder aus der Kanal-CT zur Veranschaulichung des Segmentierungsprozesses (links: 

cGPF, rechts: SDPF). Die roten Kreuze dienen zur Orientierung. Oben: Intensitätsbilder, unten: aus der Segmentierung erhaltene 

Domänen. 
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4.1.2.2. GPF Beladungsstudie 

Wie schon im vorherigen Abschnitt beschrieben ist der Phasenübergang zwischen der Gasphase und den 

festen Materialen gut erkennbar und kann daher optisch und über das Intensitätshistogramm bestimmt 

werden. Allerdings ist der Phasenübergang der beiden Feststoffe ­ Cordierit und Washcoat ­ nicht 

sprunghaft, sondern fließend. Auch dünne Washcoatschichten auf dem Substrat sind nur schwer 

erkennbar. Daher wäre eine intensitätsbasierende Segmentierung für alle drei Materialen nur mit 

starken Einschränkungen in der Qualität der segmentierten Probe möglich. 

Stattdessen werden die Daten nur in zwei Materialen ­ fest oder gasförmig ­ eingeteilt. Die Anpassung 

der Parameter erfolgt dabei optisch durch den Vergleich zwischen den Rohdaten und den segmentierten 

Bildern. Durch die Unterscheidung in lediglich zwei Materialien gibt es keine Übergangsbereiche; daher 

entfällt der entsprechende Schritt in der Segmentierungsprozedur. Die Porositäten der so segmentierten 

Proben werden in Abschnitt 4.1.6 mit anderen Methoden verglichen. 

Die so erhaltenen Geometrien eignen sich nicht für reaktive Strömungssimulationen auf 

Porenskalenebene. 

 

 

4.1.2.3. GPF Forschungsmuster 

Ein Wandsegment eines cGPF Forschungsmusters, das nicht aus der Beladungsstudie stammt, wurde 

mithilfe eines Computertomographen (nanotom m von GE) der Montanuniversität Leoben analysiert. 

Ein Ausschnitt der daraus resultierenden Probe ist in Abbildung 4.18 auf der linken Seite zu sehen. 

Insgesamt ist das Rauschen in dieser Aufnahme stärker ausgeprägt als bei den Proben der cGPF 

Beladungsstudie.  

 

  

Abbildung 4.18: Ausschnitt der Wandsegmenttomographie des cGPF Forschungsmuster. Links: Darstellung der Intensitäten, 

rechts: segmentiertes Bild mit einem alten Segmentierungsalgorithmus (schwarz: Poren, grau: Substrat/Cordierit, weiß: 

Washcoat). 
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Dennoch ist optisch besser zu erkennen, wo der Übergang zwischen den festen Phasen liegt, weshalb 

diese Probe von Barry van Setten (Umicore) segmentiert wurde. Die Parameter für die Segmentierung 

wurden wieder optisch angepasst. Als die Probe das erste Mal segmentiert worden ist, wurde zur 

Bestimmung der Übergangsbereiche noch ein anderer Segmentierungsalgorithmus verwendet, der zu 

mehr Artefakten führte. Diese Messartefakte wurden erst im Laufe dieser Arbeit sichtbar, weshalb das in 

Abschnitt 4.1.2.1 vorgestellte Routine entworfen worden ist. 

Zu diesem Zeitpunkt waren bereits viele der in dieser Arbeit vorgestellten Simulationen auf der alten 

Geometrie durchgeführt worden , so dass die Wiederholung der Studien mit einer anderen Probe nicht 

mehr infrage kam. Um innerhalb dieser Arbeit konsistente Ergebnisse zu erhalten, wurde daher, trotz 

der stärker fehlerbehafteten Segmentierung, die ältere GPF Probe verwendet. 

 

 

4.1.3. REM 

In diesem Abschnitt werden drei der vier Wände aus der GPF Beladungsstudie noch zusätzlich zur 

Röntgentomographie durch Rasterelektronenmikroskopie (REM) untersucht. Dabei wurde je eine 

Aufnahme für einen Beladungspunkt verwendet. Bei dem hochbeladenen Filter wurde die Probe mit der 

Kerbe verwendet, um die Struktur der µCT mit der REM Aufnahme zu vergleichen. Bei den anderen 

Proben wurde keine Markierung vor der Tomographie angebracht, sodass die REM Aufnahmen nicht zur 

Übereinstimmung mit den CT Aufnahmen gebracht werden konnten. Alle Proben wurden vor der 

Vermessung am REM in Harz eingebettet und geschliffen, wodurch eine Schnittebene des Kanalsegments 

untersucht werden kann. 

 

   

Abbildung 4.19: REM Bilder der für die Tomographie genutzten Wandsegmente. Von links nach rechts: Substrat, mittlere 

Beladung: hohe Beladung Einlassseite. Der Rote pfeil zeigt die zur Orientierung verwendete Kerbe an. 

 

Abbildung 4.19 zeigt die Übersichtsaufnahmen der drei Proben. Da es sich bei der REM-Analyse sich 

nicht um eine rekonstruierende Methode handelt, wurde darauf verzichtet die gleichen Geräteparameter 
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zu verwenden. Stattdessen wurde der Kontrast für jede Probe maximiert , weshalb die reine 

Substratprobe heller als die Proben mit Washcoat erscheint. Der rote Pfeil im rechten Bild der Abbildung 

4.19 zeigt die Kerbe an. 

Erwartungsgemäß ist in der höherbeladenen Probe der meiste Washcoat abgeschieden. Verschiedene 

Werte, wie die Porosität, die Porengrößenverteilung sowie der Volumenanteil an Washcoat werden nach 

der Segmentierung der Daten bestimmt. 

 

   

Abbildung 4.20: Vergrößerte Ausschnitt der REM Bilder der für die Tomographie genutzten Wandsegmente. Von links nach 

rechts: Substrat, mittlere Beladung: hohe Beladung Einlassseite. Blau umrandet ist ein noch weiter aufgelöster Ausschnitt 

dargestellt in dem die einzelnen Pixel (0,38 µm/Pixel) zu erkennen sind. 

 

Abbildung 4.20 zeigt vergrößerte Ausschnitte der REM Bilder. Bei der Substrat Probe ist der Übergang 

zwischen Wand und Porenraum meist sehr gut erkennbar. An einigen Stellen ist der Übergang jedoch 

nicht so deutlich. Hier liegen vermutlich Bereiche des Substrates knapp unter der untersuchten Ebene, 

da der Elektronenstrahl auch mit tieferliegender Materie wechselwirken kann, wodurch ein 

Durchscheinen der Probe auftritt. Dieser Effekt ist räumlich aber sehr begrenzt, weshalb er für die 

Segmentierung nur eine untergeordnete Rolle spielen sollte. 

Etwas komplizierter verhält es sich mit dem Washcoat. Der blaue Bereich in Abbildung 4.20 ist so weit 

vergrößert, dass die einzelnen Pixel sichtbar sind. Dabei ist zu erkennen, dass die Intensität des 

Washcoats stärker schwankt als die des Substrats. Dieser Umstand kann darauf zurückgeführt werden, 

dass der Washcoat aus mehreren Materialen mit unterschiedlicher Elementzusammensetzung besteht; 

und zwar hauptsächlich aus Cer/Zirkon-Oxid und Aluminiumoxid. Ersteres zeigt eine hohe Intensität im 

REM, das andere hingegen eine ähnliche Intensität wie das Substrat. Dieser Umstand muss bei der 

intensitätsbasierenden Segmentierung berücksichtigt werden. Eine weitere Möglichkeit zur 

Segmentierung kann über die elementspezifische Analyse mittels energiedispersiver 

Röntgenspektroskopie (engl. kurz: EDX) erfolgen, siehe Abschnitt 4.1.5. 
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4.1.4. Vergleich µCT & REM 

Bei der randständigen Probe mit hoher Washcoatbeladung liegt vom Bereich der Kerbe sowohl eine 

dreidimensionale Tomographieaufnahme vor, als auch ein zweidimensionales REM-Schnittbild. Im 

Grundsatz nach kann somit der in der Tomographie nur rekonstruierte Bereich mit dem räumlich besser 

aufgelösten REM Schnittbild verglichen werden. Hierzu muss aber das Schnittbild in den volumetrischen 

Daten der Tomographie wiedergefunden werden. Die Position des REM-Schnittes kann durch sieben 

Freiheitsgrade beschrieben werden ­ drei für die kartesische Position, drei für die Rotation und einen 

für die Größenskala (Pixelgröße) der Aufnahme. Um alle Freiheitsgrade zu bestimmen, wurde nach 

folgendem Schema gearbeitet: 

a) Die Aufnahmen wurden entlang der z-Ebene rotiert, dass die Kerbe auf der gleichen Seite liegt. 

b) Die Aufnahmen wurden so skaliert und verschoben, dass der Kanal in etwa gleich groß ist und 

die Wände übereinander liegen. 

c) Der Bilderstapel wurde nach der charakteristischen Form der Kerbe durchsucht und an dieser 

Stelle mit der Tomographieaufnahme in Übereinstimmung gebracht. 

d)  Um diesen Punkt wurde der Bilderstapel um die x- und y-Achse rotiert, sodass die 

Übereinstimmung zwischen der Schnittebene in beiden Aufnahmen am größten ist. 

 

  

Abbildung 4.21: Direkter Vergleich der REM Aufnahme (links) mit der µCT Aufnahme (rechts). 

 

Ausschnittsweise ist in Abbildung 4.21 der hieraus resultierende direkte Vergleich zwischen beiden 

Messmethoden dargestellt. Die REM-Aufnahme zeigt dabei erwartungsgemäß eine deutlich bessere 

Auflösung und schärfere Kontraste zwischen den Materialien. Auf einer grundsätzlichen Ebene ist die 

geometrische Form in beiden Aufnahmen sehr ähnlich. Die Form des porösen Trägermaterials wird in 
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der Tomographie gut wiedergegeben. Größere Ansammlungen an Washcoat hingegen strahlen in der 

Tomographie über die tatsächliche Position hinaus, sodass auch in der näheren Umgebung eine höhere 

Intensität in Bereichen der Poren und des Trägermaterials zu beobachten sind. Kleinere und dünne 

Schichten des Washcoats werden in der Tomographie hingegen kaum sichtbar; lediglich leicht hellerer 

Streifen ist zu erkennen. Diese Phänomene führen zu den zuvor angesprochenen Problemen in der 

Segmentierung der Tomographiedaten basierend auf den aufgenommenen Intensitäten. CT-Aufnahmen 

dieser Qualität sind daher nicht für die Segmentierung in Poren, Träger und Washcoat geeignet. 

Die REM Proben wurden analog der µCT Ergebnisse nicht in Gas/Pore-Substrat-Washcoat segmentiert, 

sondern nur zwischen Gas- und Festphase unterschieden. Die so erhaltenen Porositätswerte werden in 

Abschnitt 4.1.6 verglichen. 

Die Segmentierung der beiden festen Phasen gestaltet sich aufgrund der porösen Struktur des Washcoats 

als relativ schwierig, da mithilfe eines Schwellwertalgorithmus die Poren und Risse im Washcoat häufig 

nicht dem Graustufenwert der offenen Pore entsprechen, sondern mehr dem Graustufenwert des 

Substrates. Hierdurch entstehen viele mehr oder minder große Domänen vermeintlichen Substrates 

innerhalb des Washcoats, wie in Abbildung 4.22 dargestellt ist, deren nachträgliche Filterung nur mit 

vergleichsweise hohem Aufwand zu bewältigen wäre. 

 

  

Abbildung 4.22: Segmentierung des REM-Ausschnittes. Links das Graustufenbild, rechts nach dem Anwenden des 

Schwellenwertes. Der Bereich in der blauen Box ist vergrößert dargestellt. In der rechten Vergrößerung sind die 

Phasenübergangsbereiche farbig hervorgehoben. 
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4.1.5. EDX 

Wie bereits im vorherigen Abschnitt beschrieben, ist die Segmentierung der beiden festen Materialen im 

REM nicht trivial, da der Washcoat ein Gemisch aus verschiedenen Stoffen ist. Hierdurch schwankt die 

Intensität im Washcoat stark: 

- Substrat: Cordierit (Al, Mg, Si, O)  

- Washcoat: Aluminiumoxid (Al, O)  

- Washcoat: Cer/Zirkonoxid (Ce, Zr, O) 

Werden nun die Hauptbestandteile auf ihre Elementzusammensetzung genauer betrachtet so fällt auf, 

dass jeder Partikel eine charakteristische Zusammensetzung hat. Mit der EDX-Methode könnte es daher 

möglich sein, leichter zu segmentierende Daten zu gewinnen. 

In Abbildung 4.23 sind die Ergebnisse der EDX Untersuchung für die relevanten Elemente gezeigt. 

Andere detektierte Elemente, die ebenfalls in der Probe vorkommen, liegen in einer solch geringen 

Menge vor, dass das Intensitätsspektrum keine Rückschlüsse auf das Material zulässt. 

 

    

    

Abbildung 4.23: Vergleichende Darstellung zwischen REM (oben links), EDX Elementintensitäten und daraus resultierende 

Materialphasen (unten rechts) des gleichen Ausschnittes. 

 

Zum Vergleich des EDX mit der REM Aufnahme ist dieses oben links in Abbildung 4.23 ebenfalls 

dargestellt. Bei der verwendeten Gerätesoftware ist es jedoch nicht möglich, zeitgleich zur EDX 

Aufnahme eine REM Aufnahme desselben Probensegments durchzuführen, sondern nur nach einem 

vollständigen Scan. Durch Verschiebungen im Messaufbau müssen die Aufnahmen daher nachträglich 
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manuell zum Vergleich ausgerichtet werden. Erschwerend in diesem Fall ist, dass im EDX die Probe sich 

während der Aufnahme zu stark aufgeladen hatte und sich spontan entlud. Hierdurch ist ein Versatz in 

der Aufnahme entstanden (nicht dargestellt). Die Auf- und Entladung der Probe führt dazu, dass nur 

Teile der Aufnahmen manuell übereinander gelegt werden können und unter diesen Bedingungen eine 

gekoppelte Auswertung beider Methoden nicht möglich ist. 

Bei vergleichender Betrachtung von REM und EDX sind deutliche Zusammenhänge zwischen der lokalen 

Intensität im REM und der Elementzusammensetzung zu erkennen. Magnesium und Silizium liegen 

dabei nur im Trägermaterial vor, Cer und Zirkonium nur im Washcoat. Alum inium und Sauerstoff liegen 

mit unterschiedlicher Intensität in beiden Materialen vor.  

Mithilfe der kommerziellen Software wurde aus den Elementintensitäten ein Phasenbild der Probe 

erzeugt (unten links in Abbildung 4.23). 

Bei Verwendung der vom Gerätehersteller gelieferten Software zur Materialanalyse tritt bei  der 

Auswertung eine Art Randeffekt auf, wodurch nahezu das gesamte Substrat von einer dünnen Schicht 

Washcoat umhüllt wird.  Dieses Resultat kann so nicht aus der REM-Aufnahme entnommen werden. 

Besonders interessant ist der Vergleich zwischen REM und Materialanalyse in der Bildmitte; hier gibt es 

eine Stelle, in der die Materialanalyse Porenraum ergeben hat, während im REM in diesem Bereich 

Substrat vorliegen sollte. Bei Betrachtung der Elementverteilungen ist festzustellen, dass in diesem 

Bereich eine sehr große Menge an Aluminium vorliegt, während gleichzeitig die Intensität von Silizium 

stark verringert sowie die Intensität von Magnesium kaum vorhanden ist. Dies entspricht nicht der sonst 

typischen Materialverteilung von Cordierit, und wird daher nicht diesem zugeordnet. Auch existiert an 

fast keiner Stelle der EDX-Aufnahme ein direkter Kontakt zwischen Substrat und Washcoat. 

Aufgrund dieser Beobachtungen wurde eine eigene Routine zur Auswertung der EDX-Daten entworfen, 

bei der die REM-Daten manuell mit den EDX-Daten zur Übereinstimmung gebracht wurden. Hierbei 

diente das REM als Basis zur Auswahl der Materialzusammensetzungen. Es wurden zwei verschiedene 

Methoden getestet, bei der einmal die Intensität berücksichtigt und einmal nicht betrachtet wurde. Bei 

ersterer ist eine höhere Übereinstimmung mit dem REM erhalten worden als bei der reinen 

Elementanalyse (siehe rechte Grafik in Abbildung 4.24). Die Qualität der manuellen Elementanalyse 

hingegen zeigt die gleichen Effekte wie die der kommerziellen Software. Die Ergebnisse mit und ohne 

Berücksichtigung der REM-Intensität unterscheiden sehr stark; hierdurch konnte die REM-Intensität als 

Hauptunterscheidungspunkt zwischen den Materialien ausgemacht werden. 

Unter diesen Umständen liefert die EDX-Analyse zwar weiter Aufschlüsse über die Probenverteilung, 

jedoch ist die Segmentierung rein auf Basis der EDX-Elementverteilungen nur unzureichend möglich. 

Daher ist die Segmentierung auf Basis des REM-Bildes als die geeignetere Methode anzusehen. 
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Abbildung 4.24: Vergleichende Darstellung zwischen REM (links), EDX Materialphasen (Mitte) und kombinierter REM-EDX 

Materialanalyse (rechts). 

 

 

4.1.6. Porosimetrie 

Aus beiden bildgebenden Verfahren kann die Porosität der Filterwand bestimmt werden, die mit einem 

experimentellen Wert aus der Porosimetrie verglichen werden kann. Hierfür wurden drei Proben mithilfe 

der Quecksilberporosimetrie bestimmt. Alle Proben stammen aus einem Bereich nahe der für die µCT 

entnommenen Stellen. Für den hochbeladenen GPF wurden zwei µCT Proben entnommen, wobei von 

der Probe in der Mitte die Quecksilberporosimetrie angefertigt wurde und von der Probe am Rand die 

REM-Aufnahme. Links in Abbildung 4.25 ist das relative Porenvolumen in Abhängigkeit des 

Porendurchmessers gezeigt ­ die eigentliche Messgröße ist der Intrusionsdruck, der hier aber bereits in 

einen Porendurchmesser umgerechnet worden ist (auf die Umrechnung wird nicht eingegangen).  

 

Abbildung 4.25: Links: Ergebnisse der Quecksilberprosimetrie für die untersuchten Proben. Rechts: Vergleich der Porosität 

verschiedener Analysemethoden und Proben in der Beladungsstudie. 
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Je größer der Intrusionsdruck, desto kleinere Porenvolumen werden mit dem Quecksilber gefüllt. Im 

Falle des Substrates liegt eine monomodale Verteilung vor, wobei der mittlere Porendurchmesser bei 

etwa 20 µm liegt. Bei den mit Washcoat beladenen Proben ist eine bimodale Porenverteilung zu 

erkennen, einerseits die Makroporen des Substrates bei ebenfalls etwa 20 µm, andererseits Nanoporen 

der Primärpartikel im Bereich um 20 nm; dazwischen steigt das Intrusionsvolumen langsam an, was auf 

die Risse im Washcoat und auf die Poren zwischen den Primärpartikeln des Washcoats zurückzuführen 

ist.  

Um die Ergebnisse der Quecksilberporosimetrie mit den anderen Methoden zu vergleichen, wird die 

Porosität bei einem Porendurchmesser von 1,5 µm verwendet (graue Linie auf der linken Seite der 

Abbildung 4.25), da dies der Auflösung der µCT entspricht. Für die bildgebenden Verfahren ist lediglich 

eine integrale Porosität bestimmt worden. Die Ergebnisse der verschiedenen Methoden sind rechts in 

Abbildung 4.25 dargestellt. Für das Substrat liefern alle Methoden ähnliche Ergebnisse. Bei den mit 

Washcoat beschichteten Proben sind Abweichungen zwischen den Methoden zu erkennen. Für den GPF 

mit mittlerer Beladung stimmen der Wert der Hg -Intrusion  und der REM Aufnahme gut übereinander, 

während bei der µCT eine deutlich geringere Porosität ermittelt wird. Bei der hochbeladenen Probe kann 

ein ähnlicher Trend zwischen Hg-Intrusion und µCT festgestellt werden, wobei bei der randständigen 

Probe die Ergebnisse zwischen REM und µCT näher beieinander liegen. Für eine generelle Aussage ist 

daher die untersuchte Stichprobe zu klein. 

Die Abweichungen bzw. die Übereinstimmungen zwischen den Methoden sollten zudem nicht 

überbewertet werden. Die bildgebenden Verfahren sind bei einer bestimmten Auflösung angefertigt 

worden, jedoch verfälscht die Segmentierung und Messungenauigkeiten die Ergebnisse, beispielsweise 

werden die Risse in den Poren bei den Tomographie nicht ausreichend aufgelöst, wodurch eine falsche 

Zuordnung entsteht. 

Generell lässt sich festhalten, dass die verschiedenen Methoden den zu erwartenden Trend der 

sinkenden Porosität bei steigender Washcoatbeladung zeigen. 

 

 

4.1.7. Zwischenfazit  

Mith ilfe der Computertomographie war es möglich verschiedene Partikelfilter für die 

Abgasnachbehandlung zu untersuchen. Jedoch herrscht ein grundsätzlicher Zielkonflikt zwischen 

räumlicher Auflösung und untersuchtem Probenbereich. Für die Simulation der reaktiven Strömung in 

der porösen Filterwand werden Auflösungen im Mikrometerbereich benötigt. Da das komplette Bauteil 

um ein vielfaches größter ist, stellte sich die Frage der Repräsentativität des untersuchten 

Kanalsegments. 
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Hierzu wurde zuerst ein kompletter  cGPF vermessen. Jedoch konnte aufgrund des verwendeten Gerätes 

die Probe nur in mehreren Abschnitten sequentiell vermessen werden, wodurch Mess- und 

Analyseschwankungen das Ergebnis weitestehend unbrauchbar gemacht haben. Anders verhielt es sich 

mit einem Helix-CT-Scan eines Bohrkerns. Hier konnten nützliche Informationen über die allgemeine 

Verteilung des Washcoats in der Wand über die gesamte Bauteillänge gewonnen werden, nicht aber über 

die vorliegende Porenstruktur. Die hochaufgelösten Kanalsegmente konnten die Befunde der Bohrkern-

CT bestätigen. Starke Materialkontraste in diesen Messungen machten eine Segmentierung dieser 

Proben unmöglich, weshalb für die restliche Arbeit auf eine ältere Probe zurückgegriffen werden muss. 

Die hochaufgelösten cGPF Proben wurden zudem noch mit anderen Messmethoden verglichen. So wurde 

ein REM-Schnittbild im Bereich einer µCT Aufnahme angefertigt, wodurch ein direkter Vergleich 

zwischen beiden Messmethoden möglich war. Die grundsätzlichen Eigenschaften der Probe werden zwar 

von der µCT gut abgebildet, jedoch liegt der Washcoat teilweise als sehr dünne Schicht vor, die in der 

µCT nur unzureichend charakterisiert worden sind. Die anderen Messmethoden (EDX und 

Quecksilberporosimetrie) lieferten zwar nützliche Informationen, w urden aber nicht für die weitere 

Probenanalyse herangezogen. 

Insgesamt konnte vor allem mit der Computertomographie  nützliche Einblicke gewonnen werden, 

jedoch stellt die Charakterisierung von Partikelfiltern noch weiterhin ein herausforderndes 

Forschungsfeld dar. 
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4.2. Porenskalenmodell 

In Abschnitt 4.1 wurde die Filterwand eines cGPFs segmentiert. Diese Filterwand kann nun im folgenden 

Kapitel mithilfe eines Porenskalenmodells auf ihr reaktives Strömungsverhalten untersucht werden. In 

Abschnitt 4.2.1 wird hierzu das Strömungsfeld durch die Wand bei einer gleichverteilten 

Einlassgeschwindigkeit betrachtet. In 4.2.2 wird das konvektive Verweilzeitverhalten durch die Wand 

untersucht. In Abschnitt 4.2.3 wird auf Basis des bereits berechneten Strömungsfeldes eine Reaktion 

erster Ordnung im Washcoat der Wand bei verschiedenen Raten gerechnet. 

 

4.2.1. Strömungsfeld  

Für die Simulation der porösen Wand wird das axiale, parabolische Strömungsprofil im Ein - und 

Auslasskanal nicht berücksichtigt, da die Bestimmung geeigneter Randbedingungen nicht trivial ist. 

Daher ist die Einströmrichtung des Gases senkrecht zur Wand ohne eine axiale Komponente. 

 

 ό ȟ όȟ (4.1) 

 

Um eine gleichmäßige Anströmung der Filterwand zu gewährleisten, werden vor und nach der Wand 

ausreichend lange Pufferzonen benötigt. Für die nachfolgende Simulation sind daher an die aus der 

Rekonstruktion erhaltenen GPF-Filterwand aus Abschnitt 4.1.2.3 jeweils 100 Voxel (Ḭ 140 µm) angefügt 

worden, so dass sich die in Abbildung 4.26 dargestellte Simulationsdomäne ergibt. 

Aufgrund des hohen numerischen Aufwandes für die Porenskalensimulation wurden alle Rechnungen 

in diesem Abschnitt bei einer Strömungsgeschwindigkeit durchgeführt. Es ist erwartet worden, dass 

etwaige Transporteffekte mit steigenden Strömungsgeschwindigkeiten zunehmen würden, weshalb ein 

möglichst hoher Massenstrom gewählt wurde. Im normalen Betrieb eines GPF wird eine 

Raumgeschwindigkeit von ~  120 000 h-1 erreicht. Unter Annahme einer gleichmäßigen Durchströmung 

der gesamten Filterwand bei 300 °C und Atmosphärendruck entspricht dies einer Strömungs-

geschwindigkeit von 79 mm·s-1 vor der Filterwand, die als Eingangsbedingung verwendet wird. Das 

hieraus resultierende Strömungsfeld ist in Abbildung 4.26 dargestellt. Es ist dabei zu erkennen, dass das 

Gas in einige Poren bevorzugt einströmt und sich hierbei deutlich beschleunigt. 
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Abbildung 4.26: Strömungsfeld durch die poröse Filterwand. Grau: Filtersubstrat, braun: Washcoat. Die Farbe der 

Strömungslinien gibt die Geschwindigkeit an. Zur übersichtlicheren Darstellung ist die Farbskala ist bei 300 mm·s-1 abgeschnitten. 

Die generelle Strömungsrichtung ist von oben nach unten, die violetten Punkte zeigen die Startpunkte der Strömungslinien an. 

 

Um das Strömungsprofil durch die Wand genauer zu betrachten, werden aus dem dargestellten Bereich 

einige Schnittbilder extrahiert , die senkrecht zur allgemeinen Strömungsrichtung verlaufen, die in 

Abbildung 4.27 dargestellt sind.  

 

 

Abbildung 4.27: Betrag der Strömungsgeschwindigkeit in mehreren Schnitten senkrecht zur allgemeinen Strömungsrichtung 

durch die poröse Filterwand. Grau: Filtersubstrat, braun: Washcoat. Zur Verdeutlichung der bevorzugten Strömungsrichtung ist 

hier die Farbskalierung erst bei Geschwindigkeiten von über 1500 mm·s-1 abgeschnitten. In den grün gekennzeichneten 

Bereichen beträgt die Geschwindigkeit weniger als 20 % der Einlassgeschwindigkeit (79 mm·s-1).  
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Hierbei ist zu erkennen, dass sich auch in der Wand ein ungleichmäßiges Strömungsfeld ausgebildet hat. 

Das Gas fließt also vorzugsweise durch größere Poren, die eine relativ direkte Verbindung zwischen Ein- 

und Auslasskanal besitzen. In diesen Poren werden Geschwindigkeiten von mehr als 1 m·s-1erreicht, was 

verglichen mit der Einlassgeschwindigkeit mehr als zwölfmal so schnell ist. Andererseits werden auch 

viele Bereiche der porösen Wand kaum durchströmt. In Abbildung 4.27 sind die Bereiche, in denen die 

Geschwindigkeit auf unter 20 % der Einlassgeschwindigkeit abfällt, durch eine grüne Färbung 

dargestellt.  

In Abbildung 4.28 ist ein Schnitt durch Filterwand entlang einer großen Pore, die Ein- und Auslasskanal 

verbindet, gezeigt. Auch in diesem beispielhaften Schnittbild  wird erneut deutlich, dass das Gas manche 

Poren besonders bevorzugt durchströmt. Ebenso wird in diesem Schnitt deutlich, dass der Washcoat 

Poren so verstopft, dass neue Sackporen gebildet werden, die das zuvor skizzierte, ungleiche 

Strömungsprofil weiter verstärken. Die gemachten Befunde legen daher nahe, dass viele Bereiche des 

Washcoats nicht gut durch konvektiven Stofftransport zugänglich sind, was zu einem erhöhten 

Diffusionswiderstand in der später diskutierten reaktiven Strömung führen kann. Ebenso legt dieser 

Befund nahe, dass die Annahme einer gleichmäßigen Durchströmung der Wand in 1D-Modellen nicht 

zutreffend ist. 

 

 

Abbildung 4.28: Betrag der Strömungsgeschwindigkeit in einem Schnittbild entlang der allgemeinen Strömungsrichtung durch 

die poröse Filterwand. Grau: Filtersubstrat, braun: Washcoat. Die Farbskalierung für die Geschwindigkeiten ist bei 300 mm·s-1 

abgeschnitten. In den grün gekennzeichneten Bereichen beträgt die Geschwindigkeit weniger als 20 % der 

Einlassgeschwindigkeit (79 mm·s-1). 
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4.2.2. Verweilzeitverhalten  

Das ungleich verteilte Strömungsfeld aus 4.2.1 legt auch eine entsprechend verbreiterte 

Verweilzeitkurve nahe. Im Folgenden wird nur das Verweilzeitverhalten in der Wand untersucht. Da es 

im Porenskalenmodell keine eindeutige Grenze zwischen Wand und Ein- bzw. Auslaufzone vorliegt, 

muss diese manuell definiert werden (siehe Abbildung 4.31). Um die Verweilzeit in der porösen zu 

ermitteln, wird  das stream tracing  Tool der Software Paraview verwendet. Hierbei werden masselose 

Partikel eingesetzt, die dem zuvor berechneten Strömungsfeld folgen. Der Diffusionsmechanismus von 

Gasmolekülen wird nicht berücksichtigt. Für jeden Partikel wird so die Verweilzeit in der 

Simulationsdomäne ermittelt. Aus der Betrachtung einer Vielzahl solcher Partikel wird  so die 

Verweilzeitverteilung und daraus wiederum die Verweilzeitsummenkurve ermittelt, d ie in Abbildung 

4.29 dargestellt ist. 

 

 

Abbildung 4.29: Verweilzeitsummenkurve des konvektiven Stofftransports ohne Diffusion innerhalb der porösen Filterwand 

(grüne Linie) in Abhängigkeit der mittleren Verweilzeit . Zum Vergleich sind ein plug flow reactor  (PFR) sowie ein laminares 

Strömungsrohr (LFR) dargestellt. 

 

Verglichen mit einem plug flow reactor (PFR) ist eine deutliche Verbreiterung der Verweilzeit zu 

erkennen. Der generelle Kurvenverlauf ähnelt stark dem eines laminaren Strömungsrohres (engl. 

laminar flow reactor, LFR); wobei durch die Ungleichverteilung der Strömung durch die poröse 

Filterwand bereits vor ὸȾ† < 0 ,5 erste Teilchen aus der Probengeometrie entweichen. Es wurde versucht, 

mithil fe eines eindimensionalen Dispersionsmodells den konvektiven Stofftransport wiederzugeben. Die 

Übereinstimmung zwischen den detaillierten Ergebnissen und des Dispersionsmodelles waren jedoch 

nicht besser als die des laminaren Strömungsrohres. 
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4.2.3. Reaktion erster Ordnung  

Auf Basis des in Abschnitt 4.2.1 erhaltenen Strömungsfeldes wird die Konvektion-Diffusion-Reaktion-

Gleichung unter Verwendung einer Modellreaktion mit einer Reaktionskinetik erster Ordnung gelöst: 

 

 
!ᴼ" 

ὶ Ὧ ὧ 
(4.2) 

 

Dabei wird angenommen, dass die Reaktion zu keiner Änderung anderer physikalischen Parameter ­ 

wie Volumenstrom, Temperatur und Viskosität ­ führt. Hierdurch kann das Strömungsfeld getrennt vom 

reaktiven Stofftransport berechnet werden. Als Einlassbedigung wird eine konstante Konzentration 

(Dirichlet Bedingung ) und an der Auslassseite keine Diffusion senkrecht zur Auslassfläche (Neumann 

Bedingung) angenommen. Der absolute Wert der Konzentration ist unter diesen Randbedingungen nicht 

relevant, da die Einlasskonzentration in dem gewählten Modell lediglich als konstanter Faktor in das 

Konzentrationsfeld eingeht. Daher wird im Folgenden die Konzentration ὧ immer in Relation zur 

Einlasskonzentration ὧ dargestellt (ὧȾὧ). 

Die Reaktionsgeschwindigkeit wurde dabei so variiert, dass ein Umsatz von 2 bis 98 % bei einem 

vergleichbaren, volumengemittelten, eindimensionalen Modell erhalten wurde (Abschnitt 4.3.2). In 

Abbildung 4.30 ist das Konzentrationsprofil in demselben Ausschnitt der Simulationsdomäne wie in 

Abbildung 4.28 für die größten verwendeten Wert von Ὧ , dargestellt .  

 

  

 

Abbildung 4.30: Konzentrationsprofil  entlang der allgemeinen Gasflussrichtung für eine Reaktion erster Ordnung im selben 

Schnitt wie Abbildung 4.28. Links, Konzentration in Gasphase, rechts in Waschcoatphase, transparent/weiß: Pore, grau: 

inertes Trägermaterial, braun: Washcoat.  bei Ὧ
×Ã

 = 103,5 s-1 Ὀ×ÃȟÅÆÆ = 1,0 mm2·s-1, ὈÇÁÓ = 65 mm2·s-1, ό = 79 mm·s-1. 
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Im linken Teil ist die Konzentration in der Gasphase gezeigt. Bei Betrachtung der Konzentrationen am 

Auslass des Kanals ist zu erkennen, dass im Bereich der großen Pore (rechts unten) die Gaskonzentration 

am höchsten ist. Dies könnte auf die erhöhte Strömungsgeschwindigkeit und die daraus resultierende 

kürzere Verweilzeit zurückzuführen sein. 

Bei Betrachtung des Konzentrationsprofils im Washcoat auf der rechten Seite der Abbildung 4.30 ist zu 

beobachten, dass die Konzentration mit zunehmendem Abstand zum Porenraum deutlich abfällt. Die 

Gradienten im Washcoat sind deutlicher als in der Gasphase ausgeprägt. Außerdem ist zu erkennen, 

dass im Inneren größerer Washcoatdomänen die Konzentration so niedrig ist, dass diese kaum zum 

Gesamtumsatz beitragen. 

 

 

4.3. Vergleich mit vereinfachtem Wandmodell  

Um die Auswirkung der beobachteten Porenskaleneffekte aus Abschnitt 4.2 zu quantifiz ieren, werden 

die Ergebnisse allen Voran der Umsatz in diesem Abschnitt mit einem analogen eindimensionalen 

Wandmodell verglichen, in dem weder eine Ungleichverteilung der Strömung noch 

Massentransfereffekte auftreten. Diese Art des Wandmodells ist der derzeitige Standard in 

Simulationstools zur Beschreibung von Partikelfiltern [Opitz15] . Die Ergebnisse werden dabei mit denen 

des dreidimensionalen Porenskalenmodells verglichen. 

 

4.3.1. Parametrierung des vereinfachten Modells  

Um eine hohe Vergleichbarkeit zwischen dem idealisierten 1D-Modell und dem Porenskalenmodell zu 

erhalten, werden die benötigen Parameter für das idealisierte Wandmodell aus dem Porenskalenmodell 

extrahiert.  In dem eindimensionalen Modell sollen zudem auch die Ein- und Auslaufzonen enthalten 

sein. Der gemittelte Anteil an Feststoff entlang der allgemeinen Strömungsrichtung ist in Abbildung 4.31 

dargestellt; daraus werden drei Segmente abgeleitet: eine gasförmige Einlaufzone von 166 µm Länge, 

eine poröse Wand mit einer Länge von 316 µm und eine gasförmige Auslaufzone von 156 µm. Es werden 

die gleichen Randbedingungen wie in der Porenskalensimulation ­ konstante Konzentration am Einlass, 

kein Stofftransport durch Diffusion am Auslass ­ verwendet. 
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Abbildung 4.31: Feststoffanteile (‰  in der dreidimensionalen Simulationsgeometrie entlang der allgemeinen Strömungs-

richtung. Der graue Bereich markiert die Grenzen der porösen Wand. 

 

Grundsätzlich kann die Homogenisierung der Geschwindigkeiten und Konzentrationen, die für das 1D-

Modell entweder über die Mittelung des Porenraumes oder des gesamten Volumens, erfolgen. 

Normalerweise wird in der Literatur für Partikelfiltersimulationen die Konzentration über den 

Porenraum gemittelt, die Geschwindigkeit und Stoffmengenflüsse über das gesamte Volumen. Auf diese 

Weise werden an der Grenzfläche zwischen Gasphase und poröser Wand für alle Größen stetige Verläufe 

erhalten. Die resultierende Massenbilanz für den stationären Fall lässt sich durch folgende Gleichung 

beschreiben: 

 

 π ό Ͻ
Äὧ

Äὼ
Ὀ Ͻ

Äὧ

Äὼ
Ὧ Ͻὧ  (4.3) 

 

Dabei ist ό  die gemittelte Geschwindigkeit, die der Einlassgeschwindigkeit im Porenmodell vor der 

Wand entspricht; ὧ  ist die Konzentration über das Porenvolumen. Die Ratenkonstante Ὧ  für das 

homogenisierte Wandmodell wird aus der Ratenkonstante der Washcoatdomäne Ὧ×Ã und dem 

Volumenanteil des Washcoats in der Filterwand ‰ , berechnet: 

 

 Ὧ ‰ Ὧ  (4.4) 

 

Letzterer beträgt bei der hier betrachteten Wand 17 %. 
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Diffusionskoeffizienten  

Ὀ  ist der effektive Diffusionskoeffizient der jeweiligen Domäne. Im Ein- und Auslassbereich entspricht 

dieser dem Gasphasendiffusionskoeffizienten. In der porösen Filterwand wird Ὀ  aus einer 

Mikroskalensimulation ermittelt, bei der keine Konvektion oder Reaktion stattfindet . An der Ein- und 

Auslassseite werden unterschiedliche Konzentrationen als Randbedingung gesetzt und aus dem daraus 

resultierendem Stoffmengenstrom wird Mithilfe von Gleichung (4.5) Ὀ  ermittelt . Für die in 4.2.3 

verwendeten Diffusionskoeffizienten und Probengeometrie des Porenskalenmodells resultierenden 

daraus die in Tabelle 4.2 gelisteten Werte. 

 

 ὐ Ὀ
Äὧ

Äὼ
 (4.5) 

 

Tabelle 4.2: Verwendete Diffusionskoeffizienten  im Porenskalenmodell und der daraus resultierende effekt ive 

Diffusionskoeffizient.  

Diffusionsfall  ╓ἯἩἻ (3D) / mm 2·s-1 ╓ἿἫ (3D) / mm 2·s-1 ╓ἭἮἮ (1D) / mm 2·s-1 

langsam 65 1,0 11 

schnell 65 6,5 16 

 

Unter Anwendung des parallel pore models kann aus dem effektiven Diffusionskoeffizienten der 

Tortuositätsfaktor zurückgerechnet werden. Für den langsamen Diffusionsfall wird bei einer 

Wandporosität von 46 % somit ein Wert von 2 ,7 erhalten. Dies stimmt in etwa mit dem experimentell 

bestimmten Wert von [Kröcher09]  überein. Im schnellen Diffusionsfall trägt die Diffusion durch den  

Washcoat deutlich zum Stofftransport bei, wohingegen im Falle des niedrigen 

Washcoatdiffusionskoeffizienten dieser hauptsächlich durch die offenen Poren erfolgt. 

 

4.3.2. Umsatzverhalten bei Reaktion erster Ordnung  

In Abbildung 4.32 sind die (gemittelten)  Konzentrationsverläufe entlang der x-Achse für das 

Porenskalenmodell und das ideale Wandmodell inklusive der Ein- und Auslaufzonen bei der höchsten 

verwendeten Ratenkonstante, gegenübergestellt, die im Folgenden kurz erklärt werden. 

An der Einlassseite ist die Konzentration auf ὧ durch die Dirichlet -Randbedingung fixiert. Durch die in 

der Wand stattfindende Reaktion nimmt die Konzentration des Edukts ab; dies wiederum induziert einen 

zusätzlichen diffusiven Stofftransport vom Einlass in Richtung der Wand, wodurch die Konzentration 

hin zur Wand abnimmt. An der Phasengrenze zwischen Einlaufzone und Wand wird der Wechsel der 

Transport- und Reaktionseigenschaften deutlich. Im Falle des idealen 1D-Wandmodells ist dieser 

Übergang sprunghaft, im 3D-Porenskalenmodell hingegen fließend. In der Wand fällt dann die 
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Gasphasenkonzentration im idealen Wandmodell gemäß der vorliegenden Reaktion erster Ordnung 

exponentiell ab; im Porenskalenmodell ist der Kurvenverlauf ähnlich, aber der Abfall der Konzentration 

ist insgesamt geringer. Am Übergang der Wandauslassseite ändert sich die Konzentration nicht mehr. 

Dies ist durch die gewählte Neumann-Randbedingung am Auslass zu erklären, bei der kein diffusiver 

Stofftransport an Domänengrenze erfolgt.  Insgesamt wird unter den hier verwendeten Bedingungen im 

porenaufgelösten Modell eine deutlich höhere Auslasskonzentration als im eindimensionalen Modell 

erhalten. 

 

Abbildung 4.32: (gemittelte) Konzentrationsprofile entlang  der allgemeinen Flussrichtung für das 3D-Porenskalenmodell (blau) 

und dem idealen 1D-Wandmodell (schwarz) mit Ὀ×Ã = 1,0 mm·s-1 und Ὧρ$ = 103,5 s-1. 

 

Im Folgenden wird der Umsatz am Kanalauslass der verschiedenen Modelle bei unterschiedlichen 

Ratenkonstanten genauer betrachtet. Da das 3D-Porenskalenmodell sehr rechenintensiv ist, wurde vorab 

mithilfe des idealen Wandmodells der Bereich bestimmt, in dem der Umsatz am Kanalausgang stark von 

der verwendeten Rate abhängt. Hieraus ergab sich ein Bereich von Ὧρ$ von 10 bis 103,5 s-1. In Abbildung 

4.33 sind die hieraus resultierenden Umsatzkurven für die unterschiedlichen Wandmodelle (1D & 3D), 

als auch für die beiden verwendeten Washcoat-Diffusionskoeffizienten, dargestellt. 

Allgemein ist zu beobachten, dass das Umsatzverhalten bei niedrigen Ratenkonstanten (Ὧ  Ò 100 s-1) in 

allen Fällen sehr ähnlich ist. Hin zu immer höheren Ratenkonstanten ist zu beobachten, dass die Umsätze 

immer stärker vom gewählten Modell abhängig sind. Besonders deutlich wird dieser Unterschied bei 

dem niedrigeren Diffusionsfall. Hier weichen Porenskalen- und ideales Wandmodell am stärksten 

voneinander ab. Das Umsatzverhalten des Porenskalenmodells bei hohem Diffusionskoeffizienten wird 

besser durch das ideale Wandmodell beschrieben als im langsamen Diffusionsfall. Dies ist ein Indiz dafür, 

dass Transporteffekte im Washcoat eine wichtige Rolle spielen. 
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Abbildung 4.33: Umsatz am Auslass der Wand in Abhängigkeit des Ratenfaktors und Washcoatdiffusionskoeffizienten bei ό = 

79 mm·s-1. Linien zeigen das homogene 1D-Modell an, Punkte/Kreuze das porenaufgelöste dreidimensionale Wandmodell. 

 

Diese Vermutung wird zudem weiterhin dadurch gestützt, dass ein höherer Diffusionskoeffizient im 

Washcoat des Porenskalenmodells zu einem erhöhten Umsatz bei ansonsten gleichen Parametern führt. 

Ein solches Verhalten wird vom idealen Wandmodell nicht wiedergegeben. Hier führt ein erhöhter 

effektiver Diffusionskoeffizient zu einem verringerten Umsatz. Ursächlich hierfür ist, dass im idealen 

Wandmodell der Stofftransport im Washcoat nicht abgebildet wird. Die Diffusion findet hier lediglich 

entlang der Strömungsrichtung statt. Eine Erhöhung der Diffusion führt zu einem größeren diffusiven 

Stofftransport durch die Wand. Hierdurch wird die Verweilzeit der zu reagierenden Spezies reduziert, 

was wiederum den Umsatz reduziert. 

Durch die hohe Übereinstimmung der Modelle bei niedrigen Raten kann gefolgert werden, dass das 

ideale Wandmodell den reaktiven Stofftransport des Porenskalenmodells in di esem Bereich korrekt 

abbildet. Bei höheren Raten scheint dies jedoch nicht mehr der Fall zu sein. Ursächlich hierfür könnten 

die in Abschnitt 4.2 diskutierten Porenskaleneffekte sein. Es ist jedoch weiterhin unklar , welcher Effekt 

(Ungleichverteilung der Strömung, Transportlimitierung im Washcoat) wie stark zu dem beobachteten 

Umsatzverhalten beiträgt. 
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4.3.3. Katalysatoraktivität  

4.3.3.1. Katalysatoreffektivität abgeleitet aus den Konzentrationsprofilen der Porenskalensimulation 

Um den Effekt der Katalysatoreffektivität zu bestimmen, werden zuerst die Konzentrationsprofile der 

Gasphase bzw. des Washcoats für alle Schnitte senkrecht zur allgemeinen Strömungsrichtung gemittelt. 

In Abbildung 4.34 ist exemplarisch ein Teil einer solchen Ebene für die unterschiedlichen Werte von Ὀ  

bei ansonsten gleichen Bedingungen dargestellt. Deutlich zu erkennen ist dabei, dass die 

Konzentrationsgradienten im Washcoat im Falle des langsameren Ὀ  stärker ausgeprägt und die 

Konzentration insgesamt geringer als im Falle des größeren Diffusionskoeffizienten ist. Anders verhält 

es sich mit der Gasphasenkonzentration. Die Gradienten sind generell schwächer ausgeprägt, jedoch ist 

die Konzentration im langsamen Diffusionsfall höher. Dieses Verhalten entspricht einem typischen 

massentransferlimitierten System. 

 

  

 

  

Abbildung 4.34: Ausschnitt aus dem Konzentrationsfeld des Porenskalenmodells, senkrecht zur generellen Flussrichtung bei ὼ = 

360 µm, ό = 79 mm·s-1 und Ὧρ$ = 103,5 s-1. Oben: Ὀ×Ã = 1.0 mm2·s-1, unten: Ὀ×Ã = 6.5 mm2·s-1, links: offener Porenraum, rechts: 

Washcoat; transparent/weiß: Gasphase, grau: Substrat, braun: Washcoat. 
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Um diesen Effekt zu quantifizieren, werden die Konzentrationen von Gasphase und Washcoat senkrecht 

zur allgemeinen Strömungsrichtung gemittelt und ins Verhältnis gesetzt (4.6). Dieses Verhältnis kann 

auch als Katalysatoreffektivität – angesehen werden; ledigli ch die Beschreibung des Nenners durch die 

mittlere Gasphasen- statt der Oberflächenkonzentration weicht von der Literatur  ab. 

 

 – ȟ  
ộὧ ȟỚ

ộὧ ȟỚ
 (4.6) 

 

Exemplarisch sind für die höchste untersuchte Ratenkonstante von Ὧρ$ = 103,5 s-1 in Abbildung 4.35 die 

Effektivitätsfaktoren entlang der ὼ-Koordinate – ȟ für beide Fälle von Ὧ  dargestellt. Dabei werden 

stets Werte kleiner als eins erhalten. Wie erwartet fallen die Effektivitätsfaktoren im Falle des kleineren 

Ὀ×Ã kleiner aus. 

 

Abbildung 4.35: Effektivitätsfaktoren  nach Gleichung (4.6) für jeden Schnitt senkrecht zur allgemeinen Strömungsrichtung ὼ für 

unterschiedliche Washcoatdiffusionskoeffizienten Ὀ  bei Ὧρ$ = 103,5 s-1. Die graue Fläche markiert den Bereich, in dem die 

Werte für die Mittelung der Effektivitätsfaktoren der gesamten Wand verwendet werden.  

 

Zur Berechnung des Mittelwerts der Effektivität über die gesamte Wand –  werden die im grau 

markierten Bereich liegenden Werte arithmetisch gemittelt. Die außerhalb dieses Bereiches liegenden 

Werte werden nicht berücksichtigt, da hier der Teil an Washcoat hin zu den Rändern der Filterwand 

stark abnimmt und somit nur zu einen geringen Anteil zum Gesamtumsatz beiträgt (siehe Abbildung 

4.31). Die Punkte in Abbildung 4.36 zeigen die so erhaltenen Effektivitätsfaktoren in Abhängigkeit  von 

der Ratenkonstante Ὧ . Für beide Washcoatdiffusionskoeffizienten nimmt die Katalysatoreffektivität 

hin zu höheren Ratenkonstanten ab. Wie zu erwarten, treten stärkere Diffusionslimitierungen im Falle 

des niedrigeren Ὀ  auf. Weiterhin ist zu erkennen, dass der Kurvenverlauf der berechneten 
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Effektivitätsfakten stark den in der Literatur beschriebenen Verläufen für ideale Geometrien wie der 

flachen Platte, dem unendlich langen Zylinder oder der Kugel entsprechen. 

 

 

Abbildung 4.36: Gemittelte Effektivitätsfaktoren aus den Wandkonzentrationsprofilen der Porenskalensimulation in 

Abhängigkeit der Ratenkonstante Ὧ . Die Linien dienen zur übersichtlicheren Darstellung. 

 

4.3.3.2. Modellbeschreibung der Katalysatoreffektivität  

Eine weitere Beschreibungsmöglichkeit der Diffusionslimitierung ist das Konzept des allgemeinen Thiele-

Moduls von Aris [Aris57] . Dieses basiert auf der Beobachtung, dass für unregelmäßig geformte 

Katalysatorpellets der Effektivitätsfaktor durch eine Funktion des allgemeinen Thiele-Moduls ɮ 

beschreibbar ist. Das allgemeine Thiele-Modul ist unter anderem über eine charakteristische Länge ὒ  

definiert , die sich als der Quotient des Volumens ὠ und der äußeren Oberfläche ὃ des Katalysatorpellets 

ausdrücken lässt (siehe Gleichung (4.7)). 

 

 ὒ ;   ɮ ὒ  (4.7) 

 

Die Werte werden dabei direkt aus der rekonstruierten 3D-Washcoat-Geometrie entnommen. Bei der 

Oberfläche ὃ handelt es sich in diesem Fall um die Grenzfläche zwischen der Washcoat- und Gasphase. 

Bei der hier untersuchten Geometrie beträgt die auf diese Weise berechnete effektive Länge ὒ  11 µm. 

Dabei ist zu beachten, dass Voxel-basierende Geometrien durch ihre kantige Gestalt größere Oberflächen 

aufweisen, woraus sich kürzere charakteristische Längen ergeben. 

Eine andere Methode zur Bestimmung der effektiven Länge ὒ  ist, ὒ  als Fitparameter zu verwenden 

und diesen Parameter an die Effektivitätsfaktoren aus dem Porenskalenmodell anzupassen. Gemäß dem 
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Konzept des verallgemeinerten Thiele-Moduls kann jede der Standard-Lehrbuchgleichungen für den 

Effektivitätsfaktor idealer Geometrien in dieser Prozedur angewendet werden, da sie für eine gegebene 

verallgemeinerte Diffusionslänge ὒÅÆÆ alle sehr ähnliche Werte für den Effektivitätsfaktor ergeben. Im 

konkreten Fall wurde die Gleichung für eine Kugel verwendet (4.8), da hiermit der Kurvenverlauf der 

Porenskalenergebnisse am besten wiedergegeben werden konnte. 

 

 –ȟ  
ρ
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 (4.8) 

 

 ὒ  ρȾσ  ὶ  (4.9) 

 

 

Abbildung 4.37: Gemittelte Effektivitätsfaktoren aus den Wandkonzentrationsprofilen der Porenskalensimulation 

(Markierungen) in Abhängigkeit der Ratenkonstante Ὧρ$ und den aus Gleichung (4.8) angepassten Kurven an jeweils einen 

effektiven Washcoatdiffusionskoeffizienten . Für Ὀ×Ã = 1,0 mm²·s-1 ist ὒÅÆÆ 22 µm (blau gestrichelte Linie); für Ὀ×Ã = 6,5 mm²·s-1 ist 

ὒÅÆÆ 29 µm (rot durchgezogene Linie). Außerdem sind die Kurven für den jeweils nicht angepassten Diffusionskoeffizienten zu 

sehen. 

 

In Abbildung 4.37 sind die Effektivitätsfaktoren der Porenskalensimulation mit verschiedenen 

Anpassungskurven zu sehen. Die Anpassung erfolgt dabei jeweils nur an die Ergebnisse eines 

Washcoatdiffusionskoeffizienten, da hierbei deutlich bessere Übereinstimmungen mit den 

Porenskalenmodellen erreicht wird , als es bei einer Anpassung an beide Fälle möglich wäre. Die daraus 

resultieren charakteristische Längen sind für Ὀ×Ã =  1,0 mm2·s-1 22 µm und für Ὀ×Ã =  6,5 mm2·s-1 29 µm. 

In Abbildung 4.38 sind die aus den beiden Methoden erhaltenen effektiven Längen als kugelförmige 

Partikel dargestellt. Die aus der Anpassung an die Katalysatorwirkungsgrade des Porenskalenmodells 
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erhaltene Kugel scheint deutlich größer als die typischen Washcoatdomänen zu sein. Dies könnte daran 

liegen, dass der Washcoat hauptsächlich von stoffundurchlässigem Substrat umhüllt ist, wodurch nur 

ein sehr geringer Anteil an den offenen Porenraum grenzt. 

 

 

Abbildung 4.38: Darstellung idealer Katalysatorkugeln aus den unterschiedlichen erhaltenen effektiven Längen ὒ  im 

Vergleich mit einem Filterwandschnittbild. Pink: Anpassung an den Katalysatorwirkungsgrad für Ὀ  = 1.0 mm²·s-1 

(ὒ  = 22 µm, ὶ  = 67 µm), blau: Bestimmung aus dem Volumen zu Oberflächenverhältnis (ὒ  = 11 µm, ὶ  = 33 µm). 

 

Die Abweichung der effektiven Länge zwischen den beiden Bestimmungsmethoden um einen Faktor von 

etwa zwei erscheint zu groß, um ihn nur durch die Unsicherheit bei der Bestimmung der geometrischen 

Oberfläche zu erklären. Ein weiterer Faktor könnte sein, dass zusätzliche Transportbeschränkungen in 

der Gasphase vorhanden sind. In Abbildung 4.28 wurde gezeigt, dass in einem erheblichen Teil der 

Porenstruktur bezüglich der Strömung Totwassergebiete vorliegen, in denen 

Strömungsgeschwindigkeiten unter 20 % der Einlassgeschwindigkeit erreicht werden. Diese Gebiete 

können als zusätzliche Diffusionswiderstände fungieren. Die Abweichung der angepassten effektiven 

Längen für unterschiedliche Washcoatdiffusionskoeffizienten könnte ein Indiz hierauf sein. 
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4.3.3.3. Homogenes Wandmodell mit Effektivitätsfaktor  

Um zu überprüfen, welchen Einfluss der reduzierte Katalysatorwirkungsgrad auf das Umsatzverhalten 

hat, wird dieser nun im idealisierten Wandmodell getestet. Hierzu wird die ursprünglic he 

Ratenkonstante Ὧρ$ mit dem Katalysatorwirkungsgrad der idealen Kugel –ȟ  multipliziert und in 

Gleichung (4.3) verwendet. Die daraus resultierenden Umsatzkurven sind in Abbildung 4.39 den 

Porenskalenergebnissen gegenübergestellt. 

 

 Ὧ ȟ –ȟ Ὧ  (4.10) 

 

 

Abbildung 4.39: Umsatz am Auslass der Wand in Abhängigkeit des Ratenfaktors. Linien zeigen das modifizierte, 

eindimensionale Modell, Punkte/Kreuze das porenaufgelöste dreidimensionale Wandmodell bei. ό = 79 mm·s-1. 

 

Das modifizierte eindimensionale Wandmodell ist in der Lage, die Porenskalenergebnisse auch bei hohen 

Umsätzen wiederzugeben. Dies legt nahe, dass die niedrigeren Umsätze des Porenskalenmodells im 

Vergleich zum idealen Wandmodell hauptsächlich durch Massentransportlimitierungen hervorgerufen 

werden und dass das ungleiche Strömungsprofil eine untergeordneter Rolle spielt. Interessant ist 

außerdem, dass trotz der komplexen Geometrie die Katalysatoreffektivität sehr gut durch eine ideale 

Kugelgeometrie beschrieben werden kann. 
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4.3.4. Variation der Strömungsgeschwindigkeit  

Im Folgenden soll überprüft werden, welchen Einfluss die Strömungsgeschwindigkeit auf das 

Umsatzverhalten der Filterwand hat. Zudem wird geprüft, ob das eindimensionale Wandmodell mit 

reduzierter Katalysatoreffektivität die Porenskalenergebnisse hinreichend genau beschreiben kann oder 

ob das ungleiche Strömungsprofil einen bisher nicht berücksichtigten Einfluss hat. 

Die Einlassgeschwindigkeit wird hierzu im Folgenden um den Faktor fünf erhöht und verringert  (16, 79 

und 395 mm·s-1). Um die Rechenzeit des Porenskalenmodells zu reduzieren, wurde das Strömungsfeld 

nicht neu gelöst, sondern aufgrund der niedrigen Reynoldszahlen (0,8 bei 395 mm·s-1; unter 

Verwendung von Porosität 50 %, mittlerer Porendurchmesser 30 µm, 300 °C, Luft bei 1 atm) 

angenommen, dass eine Kriechströmung auch Stokes-Strömung genannt vorliegt. Hierdurch vereinfacht 

sich die Navier-Stokes Gleichung, sodass das Strömungsfeld linear zur vorliegenden 

Einlassgeschwindigkeit skaliert werden kann. Die Ergebnisse der Porenskalensimulation und dem 

vereinfachten Wandmodell mit Effektivitätsfaktor aus Abschnitt 4.3.3.3 sind in Abbildung 4.40 

dargestellt. 

 

Abbildung 4.40: Umsatz der verschiedenen Wandmodelle in Abhängigkeit der Strömungsgeschwindigkeit und Reaktionsraten 

mit Ὀ×Ã = 1.0 mm2·s-1. 

 

Generell ist zu erkennen, dass mit Zunahme der Strömungsgeschwindigkeit die Umsatzkurve hin zu 

höheren Raten verschoben wird. Die Übereinstimmung zwischen den Ergebnissen des 

Porenskalenmodells und dem 1D-Modell, das den Katalysatorwirkungsgrad berücksichtigt, sind für alle 

untersuchten Strömungsgeschwindigkeiten und Reaktionsraten sehr gut, wohingegen die 

Abweichungen des detaillierten Modells und des idealen 1D-Modells mit höheren Strömungs-

geschwindigkeiten zunehmen. Letzteres entspricht soweit der Erwartung, da der Katalysatoreffektivität  
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bei höheren Reaktionsraten immer weiter abnimmt und somit der Einfluss auf das Umsatzverhalten 

steigt. Würde die Ungleichverteilung der Strömung einen relevanten Einfluss auf das Umsatzverhalten 

haben, so würde ein Teil einströmenden Gases nur unzureichend umgesetzt werden. Dieser Effekt sollte 

mit höheren Strömungsgeschwindigkeiten ansteigen, da der konvektive den diffusiven Stofftransport 

immer stärker dominiert. Dieses Verhalten kann so jedoch nicht beobachtet werden. 

Es kann festgehalten werden, dass der Katalysatorwirkungsgrad bei einer gegebenen Geometrie für 

unterschiedliche Strömungsgeschwindigkeiten Gültigkeit besitzt . Die Ungleichverteilung der Strömung 

muss in einem vereinfachten 1D-Modell für Reaktionen erster Ordnung nicht berücksichtigt werden. 

 

4.3.5. Zwischenfazit  

Mithilfe des vereinfachten 1D-Modells ist es möglich gewesen, das Umsatzverhalten des 

dreidimensionalen Porenskalenmodells für eine Reaktion erster Ordnung aus Abschnitt 4.2 zu 

beurteilen. Durch den Vergleich mit einem idealen 1D-Modell konnte festgestellt werden, dass die zuvor 

ausgemachten Porenskaleneffekte (Ungleichverteilung der Strömung, Stofftransportlimitierung im 

Washcoat) einen signifikanten Einfluss auf den Umsatz in einer Partikelfilterwand haben. Durch 

Verwendung des literaturbekannten Konzeptes des Katalysatorwirkungsgrads war es ferner möglich die 

Stofftransportlimitierung in der Washcoatphase als Hauptursache für die Abweichung zu ermitteln. Die 

Kanalisierung des Umsatzes spielte unter den Untersuchten Bedingungen keine relevante Rolle. 

 

 

4.4. Zwei-Phasen Modell 

Wie im vorherigen Abschnitt gezeigt werden konnte, eignet sich ein homogenes Wandmodell, das den 

Katalysatorwirkungsgrad berücksichtigt, zur Beschreibung der porösen Wand, wenn eine Reaktion mit 

einer ersten Ordnungskinetik vorliegt. Für die Modellierung von Autoabgaskatalysatoren werden jedoch 

komplexere Ratengleichungen und Reaktionsnetze benötigt. In diesen Fällen ist die Beschreibung des 

Massentransfers über den Katalysatorwirkungsgrad nicht mehr ohne weiteres anwendbar. Um dennoch 

die Anwendung komplexer Porenskalenmodelle zu vermeiden, soll daher in diesem Unterkapitel ein 

eindimensionales zwei-Phasen Wandmodell angewandt werden, das die reaktive Strömung in der 

porösen Wand, bei gleichzeitiger Verwendung von verschiedensten Reaktionsnetzen, durch ein 

eindimensionales Modell hinreichend genau wiedergeben kann. Die Herleitung des zwei-Phasen 

Modells, dem das Konzept des internen Stofftransports zugrunde liegt, findet sich in Abschnitt 2.5. Die 

Beschreibung des in dieser Arbeit angewandten zwei-Phasen Modells findet sich in Abschnitt 3.2.4. 
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4.4.1. Testgeometrien  

Im Folgenden sollen die drei verwendeten Testgeometrien vorgestellt werden. 

 

Vereinfachte Pore  

Hierbei handelt es sich um eine stark idealisierte Pore, die durch eine zweidimensionale Platte mit einer 

Gasphase und einer Waschcoatphase dargestellt wird (Abbildung 4.41). Diese Geometrie dient vor allem 

dazu, die Parametrierung des internen Massentransfers zu beschreiben sowie die erwartbare Genauigkeit 

des zwei-Phasen Modells nach Balakotaiah zu überprüfen. Daher sollen die externen 

Stofftransporteigenschaften in diesem Beispiel so weit wie möglich vermieden werden. 

 

 

Abbildung 4.41: Testgeometrie der vereinfachten Pore. Oben die Gasphase mit konstanter axialer Geschwindigkeit, unten die 

reaktive Washcoatphase ohne konvektiven Stofftransport.  

 

Die Länge der Pore beträgt 300 µm, die Dicke der Washcoatphase 20 µm (in etwa die effektive Länge 

der Porengeometrie aus Abschnitt 4.3.3 für Ὀ×Ã = 1 mm·s -1); die der Gasphase von ebenfalls 20 µm, um 

den Einfluss des externen Stofftransportes möglichst gering zu halten. Die Substratphase wird in diesem 

Beispiel nicht berücksichtigt. Das Navier-Stokes Strömungsprofil in der Gasphase wird hier nicht gelöst, 

sondern eine konstante Geschwindigkeit in der Gasphase angenommen. Angaben der 

Strömungsgeschwindigkeit beziehen sich in diesem Beispiel auf die reine Gasphase, die mittlere 

Strömungsgeschwindigkeit ist daher geringer als in den anderen Porengeometrien. 

Zur Simulation der Geometrie wird Comsol Multiphysics (Version 4.3b) verwendet. Die Simulation wird 

in ein Gitterraster eingeteilt, das entlang der axialen Richtung äquidistant ist und entlang der radialen 

Achse zur Phasengrenze zwischen Washcoat und offener Gasphase hin stärker diskretisiert ist. Das 

resultierende Gitter hat 1400 Knoten (40 axial, radial 15 Gasphase und 20 Washcoat). 

 

Zweidimensionale Pore  

Da die verwendeten dreidimensionalen Porenskalenmodelle bisher nur in der Lage sind Reaktionen mit 

einer Kinetik erster Ordnung zu berechnen, wird stattdessen eine zweidimensionale Porengeometrie in 

Comsol Multiphysics als anwendungsnäheres Beispiel gewählt. Da die Extraktion einer geeigneten 2D-

Geometrie aus dem dreidimensionalen Datensatz schwierig ist (bspw. keine durchgängigen Poren, 

Washcoat/Poreneinschlüsse), wird stattdessen eine fiktive Testgeometrie erstellt. Die Basis für das 

Porensystem wurde aus einem Comsol Anwendungsbeispiel [Comsol488]  entnommen. Da hierbei nur 
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das Porensystem ohne Washcoat vorhanden war, wurde letzterer manuell in die Probengeometrie 

eingefügt, so dass diese in etwa der dreidimensionalen Geometrie entspricht wie Abbildung 4.42 zu 

sehen ist. 

 

 

Abbildung 4.42: Zweidimensionale poröse Testgeometrie basierend auf [Comsol488]. Die Dicke der Wand beträgt 300 µm. 

Weiß: Pore, grau: Substrat, braun: Waschcoat. 

 

Die Länge der Wand beträgt ebenfalls 300 µm, die Ein- und Auslaufzonen um die Wand sind jeweils 

100 µm lang, die geometrisch ermittelte effektive Länge der Washcoatdomäne 5,8 µm, der Anteil an 

Washcoat in der Wand beträgt 13 %. Die beiden letzteren Werte entsprechen nicht der 

dreidimensionalen Probengeometrie, da aufgrund der unterschiedlichen Substratgeometrie diese 

Parameter nur erreicht worden wären, wenn das Verteilungsprofil sich optisch signifikant von der 

dreidimensionalen Pore unterschieden hätte. Für eine zweidimensionale Testgeometrie, die in allen 

Parametern mit der der dreidimensionalen Probengeometrie übereinstimmt, würde sich eine digitale 

Rekonstruktion  anbieten. Dieser Ansatz wird aufgrund seiner Komplexität nicht in dieser Arbeit 

angewandt. 

Das Simulationsgitter wurde so erstellt, dass an der Übergangsfläche zwischen Gas- und Washcoatphase 

eine besonders hohe Dichte an Zellen vorliegt, so dass der Konzentrationsverlauf auch bei sehr schnellen 

Reaktionen gut abgebildet wird. Die Simulationsdomäne besteht aus rund 475 000 Elementen. 

Als Strömungsmodell in der Gasphase wird eine reine Stokes-Strömung ­ auch Kriechströmung genannt 

­ in Comsol verwendet. Am Einlauf wird eine konstante Geschwindigkeit vorgegeben, am Auslass ein 

konstanter Druck, an den tangentialen Grenzen wird eine Symmetrie-Randbedingung angewandt. Da 

das Strömungsprofil bei der Kriechströmung unabhängig von der Eingangsgeschwindigkeit ist, wird in 

Abbildung 4.43 das Geschwindigkeitsprofil normiert auf die Eingangsgeschwindigkeit dargestellt. 

 
































































