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TA-Luft Uberarbeitung

Neues im Bereich “Monitoring”

Dr. Hans-Joachim Hummel, Bundesministerium fir Umwelt,
Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit, Berlin

Dieser Artikel gibt die Meinung des Autors wieder

Die moglichen Anderungen der TA Luft beziehen sich auf den aktuellen Stand beim Verfas-
sen des Manuskriptes (01.08.2016)

Kurzfassung:
Die Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft [1] muss — mittlerweile in die Jahre ge-

kommen — Uiberarbeitet werden.

Neben Anpassungen im Bereich des Schutzes vor (Nr. 4 der TA Luft) und der Vorsorge (ins-
besondere 5.2 und 5.4) gegen schadliche Umwelteinwirkungen wird auch die Nr. 5.3 ,Mes-
sung und Uberwachung der Emissionen* dem Stand der Messtechnik angepasst. Grundle-
gende Anderungen sind nicht vorgesehen. Zu implementieren waren Vorgaben aus der IE-
Richtlinie (Richtlinie 2010/75/EU des Européischen Parlaments und des Rates uber Indust-
rieemissionen [2]) hinsichtlich der Ubermittlung jéhrlicher Ergebnisse der Emissionsiiberwa-

chung und Anpassungen an den Stand der Messtechnik, also neue Standards und Normen.

1. Allgemeine Grundzige

Die Prinzipien der Emissionstberwachung bleiben unberihrt. Die TA Luft konkretisiert in Nr.
5.3 die 88 28, 29 und 31 des Bundes-Immissionsschutzgesetzes [3]. An der Einheit von
Emissionsbegrenzung, Messverfahren und Beurteilung wird festgehalten. Mit der — geringfu-
gig gednderten Festlegung — von Massenstromschwellen bleibt die Grenze zwischen konti-
nuierlicher Uberwachung eines Emittenten hoher Schadstofffrachten und Einzelmessung bei
Anlagen mit niedrigem Schadstoffaussto3 erhalten. Die Berichtspflichten werden lediglich im
Hinblick auf die Abgabefristen konkretisiert.
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2. Anderungen im Falle diskontinuierlicher Uberwachung

2.1 Beurteilungswert

Zur Beurteilung der Einzelmessungen werden die Tages-Mittelwerte herangezogen. Dieses
ist keine neue Festlegung, jedoch wurde dieses gelegentlich in Kommentaren anders gese-
hen. Jetzt wird schon in der Definition (Nr. 2.7) dieses betont und die Beurteilung von Halb-
stunden-Mittelwerten lediglich im Bereich kontinuierlicher Uberwachung herangezogen.
Dieses Vorgehen hatte - und hat - auch seinen guten Grund: Es ist nachzuweisen, dass die

Emissionen einer Anlage den Tagesmittelwert sicher einhalten. Wenn schon wéahrend drei-

oder mehrmaliger Einzelmessungen eine Uberschreitung auftritt, ist dieses fiir den Anlagen-
betrieb in der Dauer nicht zu gewéhrleisten. Eine Mittelwertbildung aus mehreren Einzelmes-

sungen ist nicht zulassig.

“Willkurlich” festgelegt ist dieses Vorgehen nicht. Die VDI-Richtlinie 2448 Blatt 2 [4] weist bei
einem Vertrauensniveau von 50 % bei drei Messungen an einem Tag einen Faktor von 2 aus
(Tabelle A 7); wobei dieses Vertrauensniveau fir eine sichere Einhaltung deutlich zu niedrig
ist, aber ein pragmatisches Vorgehen in der Sache dieses wohl rechtfertigt.

2.2 Durchfuhrung der Messungen

Die Messungen in dreijahrigen Abstanden sind durch bekanntgegebene Stellen (jetzt nach §
29b BImSchG) fur den Tatigkeitsbereich der entsprechende Gruppe und den Stoffbereich
gemaf 41. BImSchV [5] durchzufiihren. Insbesondere bei Anlagen, die der |E-Richtlinie un-
terliegen, sollen jahrliche Messungen gefordert werden, ggf. sind die Fristen noch kurzer.
Diese zusatzlichen Ermittlungen missen nicht zwingend durch bekanntgegebene Stellen
durchgefiihrt werden. Hier bietet § 28 Satz 2 BImSchG die Mdglichkeit, dass diese Messun-
gen durch den Immissionsschutzbeauftragten geleistet werden kdnnen. Diese Mdglichkeit
eroffnet auch die TA Luft. Bedingungen hierfir sind

- ein entsprechender Antrag an die zustandige Behérde und

- die erforderliche Fachkunde, Zuverlassigkeit und geréatetechnische Ausristung.

Es sind die entsprechenden Anforderungen der VDI-Richtlinie 4220 [6] heranzuziehen; eine
entsprechende Akkreditierung fur die jeweilige Messaufgabe sollte vorgewiesen werden.
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2.3 Berichterstattung

Bisher sah die TA Luft eine unverzigliche Vorlage der Messberichte vor. Diese unbestimmte
Festlegung fuhrte zu unterschiedlichen Auslegungen. Jetzt sind acht Wochen (nach Ab-
schluss der Messungen) festgelegt. Fur Einzelmessungen ist dieses ausreichend, auch die
17. BImSchV (Verordnung Uber die Verbrennung und Mitverbrennung von Abfallen [7]) sieht
diese Frist (§ 19 Abs. 1) vor.

2.4 Messunsicherheit bei Einzelmessungen

In der TA Luft 2002 wurde erstmalig die Unsicherheit von Messungen in die Beurteilung ein-

bezogen. Die Uberarbeitung bleibt in diesem Konzept:

- Eine Uberschreitung liegt immer vor, wenn jede der Einzelmessungen abziiglich der
Unsicherheit die festgelegte Emissionsbegrenzung tbersteigt.

- Die festgelegte Emissionsbegrenzung ist auf jeden Fall eingehalten, wenn jede Ein-
zelmessung inclusive der Messsicherheit im Ergebnis diese nicht Uberschreitet.

- Den “Graubereich”, bei dem eine Uberpriifung notwendig wird, konkretisiert die zukinf-
tige TA Luft:

o] Das Messverfahren muss den Stand der Messtechnik entsprechend (i. d. R. dem An-
hang 5 oder eine entsprechende Aktualisierung)

o] Die Messunsicherheit soll nach VDI 4219 [8] erfolgt sein

o] Die Anforderungen des Absatzes 3 der Nr. 5.3.2.2 der TA Luft (unveréndert: Messun-
gen beim Zustand hdchster Emissionen, Anzahl der Messungen etc.) missen erfullt
sein.

Sind diese drei Bedingungen eingehalten, wird die Messunsicherheit zugunsten des Betrei-

bers berucksichtigt.

3. Kontinuierliche Messungen

3.1 Massenstromschwellen

Die Relevanz einer Quelle wird jetzt lediglich auf die emittierte Schadstofffracht bezogen:

Im Regelfall ist sie relevant, wenn 20 % der Massenstromschwelle fiir die kontinuierliche
Uberwachung erreicht wird. Neu aufgenommen wurde Ammoniak mit Massenstromschwel-
len von 12,5 kg/h bei Tierhaltungsanlagen und 1,5 kg/h bei allen anderen Anlagen.
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3.2 Berichtspflichten
Die Bescheinigung tber den ordnungsgeméafen Einbau ist vor der Inbetriebnahme (nicht wie
bisher: unverziiglich) vorzulegen. Die Vorlagefrist von Berichten Uber Kalibrierungen und

Funktionsuiberprifungen bleibt bei 8 Wochen.

4.  Aktualisierte Normen

Die Uberarbeitung sieht die verbindliche Anwendung von Normen und Richtlinien vor, die
dem jetzigen Stand der Messtechnik entsprechen. Ein entsprechender Anhang mit einer Zu-
sammenfassung derselben ist wieder vorgesehen. Auch wird hierbei zunehmend auf eu-
ropéische Normen abgehoben.

5. Besondere Regelungen fiir bestimmte Anlagearten

Durch die Festlegung in BREF-Dokumenten und durch die Richtlinie Uber mittlere Feue-
rungsanlagen kommt es zunehmend zu Abweichungen von den allgemeinen Vorschriften der
Nr. 5.3 der TA Luft. Die gilt sowohl fur Fristen zur Berichtsvorlagen als auch fur Fristen von
Einzelmessungen (s. 0.). Des Weiteren werden auch die Anforderungen an kontinuierlichen
Messungen bei einigen Anlagearten abweichend geregelt.
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Anlagentiberwachungskonzept in der Industrie
Am Beispiel des Chemieparks Marl

Dr. Jorg Hellhammer, Evonik Technology & Infrastructure GmbH, Marl

Kurzfassung

Anlagenliberwachung beginnt mit den Grundsétzen, die sich ein Unternehmen gibt. Daraus
leitet sich ein Prozesssicherheitskonzept mit entsprechenden priméren und sekundéren Si-
cherheitsmaBnahmen und im Anschluss daran eine gut organisierte Emissions- und Immis-
sionstiberwachung ab.

1. Einleitung

Das Anlagenuberwachungskonzept fangt mit den Grundsétzen an, die sich ein Industrieun-
ternehmen gibt. Am Standort Marl betreibt die Evonik Industries AG bzw. ihre Tochtergesell-
schaften 39 Anlagen, die gemal Bundesimmissionsschutzgesetz genehmigungspflichtig

sind.

Bild 1: Luftbild Chemiepark Marl

Die weltweit giiltigen Unternehmensvorgaben zur Prozesssicherheit lauten:
+Wir bauen und betreiben Anlagen mit dem Anspruch, dort arbeitende Menschen sowie
Nachbarn und die Umwelt nicht zu gefahrden.”
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Um diese Vorgaben zu erfiillen, werden im Rahmen eines Prozesssicherheitskonzeptes
maogliche Gefahren und Stérungsszenarien, die mit dem Betrieb der Anlage und dem Pro-

zess verbunden sind, ermittelt.

2. Beurteilung der Risiken
Daran anschlie3end erfolgt eine Beurteilung der ermittelten Risiken mit einer Ableitung von
MaRnahmen zum Schutz von Mitarbeitern, Nachbarn und der Umwelt. Dazu gehdért auch,

dass standortspezifische Gegebenheiten beriicksichtigt werden.

Dazu werden eine mogliche Geféhrdung bezuglich der Toxizitat der gehandhabten Stoffe
oder andere relevante Gesundheitsschadigungen, Druck, Explosionsschutz, Brandschutz
und Umweltschutz betrachtet. Am Ende dieser von erfahrenen Fachleuten durchzufihrenden
Analyse stehen die primaren und sekundéren SicherheitsmaRnahmen.

3. SicherheitsmaRnahmen

Die priméren SchutzmaRnahmen beinhalten die betrieblichen Messungen und verhindern,
dass eine Stoérung im Betriebsablauf weitergehende Folgen wie z. B. das Freisetzen von
Substanzen nach sich zieht. Dies kann dadurch erfolgen, dass die Anlage durch auto-

matisches Abschalten in einen sicheren Zustand gebracht wird.

Die sekundaren Schutzmafnahmen haben die Aufgabe, im Falle eines dennoch eintreten-
den Ereignisses, dieses auf ein beherrschbares Mal3 zu beschranken. Dazu kénnen z. B.

Auffang-systeme, Schutzwande eingesetzt werden.

4. Messungen

Weitere UberwachungsmafRnahmen in und am Rand der Anlage kénnen Messungen sein.
Dazu gehéren Exmeter-Messungen, Sensoren, die auf bestimmte Stoffe ansprechen und
alarmieren. Es werden aber auch Gaschromatographen eingesetzt, die gezielt an ver-
schiedenen Punkten in der Anlage Luft ansaugen und die angesaugte Luft auf einen be-

stimmten Stoff analysieren.

Zu diesen vom Anlagenbetreiber durchgefiinrten Uberwachungs- und SicherungsmafRnah-

men kommen die Aufgaben des Immissionschutzbeauftragten.
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GemaR § 54 BImSchG Abs. (1) 3 hat dieser ... inshesondere durch Kontrolle der Betriebs-
statte in regelmaRigen Abstédnden, Messung von Emissionen und Immissionen, ... die Erfil-

lung erteilter Bedingungen und Auflagen zu Gberwachen.

Die Umsetzung erfolgt im Chemiepark Marl dadurch, dass die wiederkehrenden Messungen
durch eigenes Personal unter Federfilhrung des Immissionsschutzbeauftragten durchgefuhrt
werden.

Erforderlich fiir die Anerkennung der Emissionsmessungen durch die Uberwachungsbehérde
ist die notwendige Fachkunde und Gerateausstattung.

[828 BImSchG und 88 4 und 5 EMAS Privileg V]

Mit dem vorhandenen Personal und Gerateausstattung konnen im Chemiepark Marl alle in
den Anlagen anfallenden Emissionen gemessen und Uberwacht werden.

¥ R o L

Bild 2: Emissionsmesswagen

Zusétzlich zu den diskontinuierlichen Emissionsmessungen, werden in 13 Anlagen die Emis-

sionen kontinuierlich Gberwacht.

Als weitere Aufgabe des Immissionsschutzbeauftragten ergibt sich aus § 54 BImSchG die
Immissionen zu tGberwachen. Dieser letzte Schritt im Anlageniiberwachungskonzept begann
in Marl im Jahr 1952.
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Bild 3: Immissionsmessung bei den Chemischen Werken Hiils im Jahr 1952

Heute werden die Immissionen mit Hilfe von drei Messstationen und einem Messwagen

Uberwacht.

Bild 4: Immissionsmesswagen
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Bild 5: Messstation im Wohngebiet in Hauptwindrichtung

Gemessen werden die meteorologischen Parameter wie Windrichtung und —geschwindigkeit,
Temperatur, Luftdruck, Niederschlag und Strahlung.

An anorganischen Stoffen werden SO,, NO,, NO, O3 Schwebstaub PM,, bzw. PM, s gemes-
sen.

Mit Hilfe von kontinuierlich betriebenen Gaschromatographen werden an den Messstationen
halbstiindlich organische Komponenten von C, bis Cg gemessen. [Literatur Gerstel]

Dazu werden 20 Minuten lang Adsorptionsrohrchen [VDI XX] beladen, in den restlichen 10
Minuten werden die Roéhrchen desorbiert und anschlieRend fur den nachsten Messzyklus

vorbereitet. Wahrend die Rohrchen neu beladen werden, findet die Analytik statt.

Mit dem Messwagen werden fest vorgegebene Messpunkte im Messnetz angefahren.

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

12 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

O Messpunkt ‘Q a=1,7km

@ Messstation b b=2,5km
Bild 6: Messnetz

Die Reihenfolge der Messpunkte wird mit Hilfe eines Rechenprogramms (Zufallsgenerator)
festgelegt.

Im Messwagen werden die Réhrchen beladen und gekuhlt gelagert. Am Abend werden die
Roéhrchen in einen entsprechend ausgeristeten Gaschromatographen gelegt und Gber Nacht
analysiert.

5. Zusammenfassung

Das Anlageniiberwachungskonzept ist fur die Industrie ein enorm wichtiges Thema. Neben
den in diesem Artikel beschriebenen Planungs- und Stoffiiberwachungsaktivitaten, kommt
noch eine groRe Zahl anderer, technischer UberwachungsmaRnahmen, welche durch die
Sachverstandigen der Technischen Anlagensicherheit oder durch externe Sachverstandige
durchgefiihrt werden, hinzu. Insgesamt ist das Anlageniberwachungskonzept ein Zusam-
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menspiel von vielen Experten und gut ausgebildeten Mitarbeitern, beginnend mit der Pla-

nung, dem Betrieb und der Instandhaltung der Anlage. Nur so ist es mdglich, in einem Land

wie der Bundesrepublik Deutschland, die notwendige Akzeptanz in der Nachbarschaft zu

bekommen.

Literatur:

(1

(2]

(3]

[4

Gesetz zum Schutz vor schadlichen Umwelteinwirkungen durch Luftverunreinigungen,
Gerausche, Erschitterungen und &hnliche Vorgange

(Bundes-Immissionsschutzgesetz — BimSchG)

In der Fassung der Bekanntmachung vom 17. Mai 2013 ( BGBI. | S.1274)
NeununddreiBigste Verordnung zur Durchfiihrung des Bundes-Immissionsschutzgesetz
(Verordnung uber LuftQualitatsstandards und Emissionshdchstmengen — 39. BImSchV)
Vom 2.August 2010 (BGBI. | S. 1065)

Verordnung iber immissionsschutz- und abfallrechtliche Uberwachungserleichterungen
fur nach der Verordnung (EG) Nr. 761/2001 registrierte Standorte und Organisationen
(EMAS-Privilegierungs — Verordnung — EMASPrivilegV)

Vom 24.Juni 2002 (BGBI. | S. 2247)

Erste Allgemeine Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Immissionsschutzgesetz
(Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft — TA Luft)

Vom 24. Juli 2002 (GMBI. S. 511)

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

216.73.216.60, am 23.01.2026, 23:50:45. @ Inhalt,
m

‘mit, flir oder in Ki-Syster


https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 15

Ermittlung der Massenkonzentrationen von grenzwert-
relevanten Stoffen flr deren Bestimmung keine Normen
vorhanden sind

Dipl. Chem. Michael Robert,
ANECO Institut fir Umweltschutz GmbH & Co. KG, Ménchengladbach

Kurzfassung

Die TA Luft enthélt Grenzwertfestlegungen fir einige Stoffe, fiir die es zurzeit keine entspre-
chenden Richtlinien, Normen etc. gibt. Dies betrifft sowohl die aktuelle TA Luft als auch die
noch im Entwurf befindliche Neufassung. Zusatzlich ergibt sich fir bekanntgegebene Mess-
stellen nach § 29b BImSchG das Problem, dass fir eine Reihe von Stoffen zwar Normen
existieren, diese aber veraltet und daher nicht geeignet sind aktuelle Grenzwerte sicher zu
Uberwachen. Im Vortrag werden diese Probleme im Detail erlautert und es werden Lésungs-
wege aufgezeigt, um trotz des Fehlens geeigneter Normen belastbare Messergebnisse zu

erhalten.

1. Problembeschreibung: Keine Norm vorhanden, Norm veraltet

Manchmal enthalten Genehmigungsbescheide Grenzwerte fir Messkomponenten fur deren
Bestimmung es keine Normen gibt. Es handelt sich dabei zum Teil um eher ,exotische* Ver-
bindungen (wie z.B. Arsenwasserstoff) aber teilweise auch um géngige Stoffe wie zum Bei-
spiel Cyanwasserstoff. Fiir bekanntgegebene Messstellen nach § 29b BImSchG ergibt sich
dann das Problem, belastbare Messergebnisse zu erhalten ohne Bezug auf ein entspre-
chendes Regelwerk nehmen zu kénnen. Eine Anwendung der Regularien der EN 14793
(Emissionen aus stationaren Quellen - Nachweis der Gleichwertigkeit eines Alternativverfah-
rens mit einem Referenzverfahren; Deutsche Fassung prEN 14793:2014) fur eine (evtl. nur
einmalig durchzufuhrende) Emissionsmessung mit 3 Einzelmessungen sprengt allerdings
jeglichen Rahmen und ist praktisch weder angemessen noch von der Messstelle leistbar.

Ein weiteres Problem ergibt sich aus der Tatsache, dass einige Normen zur Bestimmung von
Schadstoffkomponenten veraltet sind. Diese Normen sind aufgrund der darin beschriebenen
KenngréRen nicht geeignet die aktuellen (und zukunftigen) Grenzwerte zu Uberwachen.
Auch in diesen Fallen kann es nicht die Aufgabe einer Messstelle sein, veraltete Normen zu
Uberarbeiten (Ermittlung neuer KenngréfRen etc.). In Zukunft wird eine praxisnahe Vorge-
hensweise noch dadurch erschwert werden, dass der Punkt 5.3.5 der aktuellen TA Luft
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Gleichwertigkeit zu VDI-Richtlinien:

.Neben den Verfahren, die in den in Nummer 5.3 in Bezug genommenen VDI-Richtlinien
beschrieben sind, kénnen auch andere, nachgewiesen gleichwertige Verfahren angewandt
werden.”

in der neuen TA Luft wohl ersatzlos entfallen wird.

2. Beispiele aus der Praxis: HCN, Cr(VI), HF, H,S
Nachfolgend sind in Kurzform die Probleme aufgefiihrt, die sich bei der Uberwachung der
Grenzwerte der TA Luft fir diese Komponenten ergeben:

Chrom(VI)-verbindungen

Problem: keine Norm verfugbar, die Bestimmung von Cr(VI) als Staubinhaltstoff einer Staub-
probenahme fiihrt zu erheblichen Minderbefunden aufgrund der Abreaktion von Cr(VI) auf
einem unbehandelten Staubfilter wahrend der Probenahme.

5.2.7.1.1 Krebserregende Stoffe:

Grenzwert: 0,05 mg/m?3

Lésungsansatz: Entwicklung und Einsatz eines akkreditierten Hausverfahrens

HCN

Problem: keine Norm verfugbar, bisher verwendete Verfahren nicht selektiv
5.4.4.1.7a Herstellung von Siloxanen:

Grenzwert: 2 mg/m3

Lésungsansatz: Entwicklung und Einsatz eines akkreditierten Hausverfahrens

Fluor und seine gasférmigen Verbindungen

Problem: Verfahren veraltet

5.4.4.7b Herstellung von Anoden fur die Aluminiumindustrie
Grenzwert: 0,5 mg/m?3

VDI 2470 Bl. 1 (1975 !) Kap. 7.2

Standardabweichung bei 10 mg F /m3: +/- 0,5 mg/m?3

Lésungsansatz: Einsatz eines akkreditierten Hausverfahrens in Anlehnung an die VDI 2470

Schwefelwasserstoff (H,S)

Problem: Verfahren veraltet
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5.4.2.11 Herstellung von Mineralfasern
Grenzwert: 2 mg/m3

VDI 3468 BI. 2 (Cadmiumacetat-Verfahren) Kap. 7
Relative Nachweisgrenze: 1 mg/m3

Lésungsansatz: Verwendung der DIN 51855-4 (Zinkacetat-Verfahren)

3. Vorgehensweise und Strategie
Sind keine Normen/Richtlinien fiir eine bestimmte Messkomponente verfligbar, hat sich fol-
gende Vorgehensweise bewahrt:

Unterteilung des
Messverfahrensin
Probenahme und analytischen
Teilschritt

Suche nach Emissions- Nein Suche nach Messvorschriften
Messvorschriften fur d&hnliche aus dem Bereich der
Verbindungen/ Stoffe ‘ Arbeitsplatzmessungen

(inkl. EPA / OSHA)

\/

Verwendbarkeit Nein | Suche nach Messvorschriften
des analytischen Teilschritts mmm) | aus dem Bereich Wasser /
Abwasser
(z.B. DIN/DEV)

!

Probenahme auf Abgasmatrix
der geplanten Messung
anwendbar oder
modifizierbar ?

Findet sich dennoch kein geeignetes Verfahren so ist zunachst ,guter Rat teuer“. Erfahrung
und Vernetzung mit anderen Institutionen (Universitat, Forschungsgesellschaften etc.) helfen
dann oft weiter.

Die Validierung des ausgewahlten Verfahrens erfolgt geméaR einer Verfahrensanweisung die

im Wesentlichen folgende Teilschritte umfasst:
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Teilschritt Probenahme

e Abscheidegrad /-effizienz
Teilschritt Analyse

¢ Nachweisgrenze

e Bestimmungsgrenze

e Untere Erfassungsgrenze

e Obere Erfassungsgrenze

e Wiederholbarkeit

¢ Richtigkeit / Wiederfindungsrate

e Selektivitat

e Stabilitat des Messverfahrens

Begriffserlauterungen:

Nachweisgrenze
Die Nachweisgrenze ist der kleinste Wert, der mit einer Sicherheit von 95% von Null
unterschieden werden kann.

Bestimmungsgrenze
Die Bestimmungsgrenze ist der kleinste Wert, der mit einer Sicherheit von 95% von

der Nachweisgrenze unterschieden werden kann.

Untere Erfassungsgrenze
Entspricht dem untersten Kalibrierpunkt. Sie ist groRer oder gleich der Bestimmungsgrenze.

Obere Erfassungsgrenze

Entspricht dem obersten Kalibrierpunkt.

Wiederholbarkeit
Sie gibt den Betrag an, mit dem sich zwei verschiedene Analysenergebnisse mit 95%

statistischer Sicherheit unterscheiden.

Richtigkeit / Wiederfindungsrate
Vergleich zwischen vorgegebener und ermittelter Konzentration.
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Selektivitat

Die Selektivitat eines Verfahrens gibt an, ob das Messsignal nur von der Konzentration des
zu bestimmenden Stoffes abh&ngig ist, beziehungsweise eine Querempfindlichkeit z.B.
gegenuber der Probenmatrix besteht.

Zur Uberpriifung kann beispielsweise ein grundsétzlich anderes Analysenverfahren
herangezogen werden, oder bei der Gaschromatographie eine Sdule anderer Polaritat oder
ein MS-Spektrum eingesetzt werden. Auch die Untersuchung einer Blindprobe oder

die Aufstockung mittels Standardadditionsmethode sind zulassige Verfahren.

Stabilitat
Belegbar durch Fuhren von Kontrollkarten (Mittelwertkontrollkarten etc.) oder die Kontrolle

von Gerateparametern.

Ist der analytische Teilschritt identisch mit dem eines genormten Verfahrens (z.B. OSHA Ver-
fahren) kdnnen Validierungsschritte aus dem Bereich Analyse entfallen.

4. Beispiel: Validierung eines Messverfahrens fir HCN

Im Folgenden wird die Vorgehensweise der Validierung eines Verfahrens beschrieben, fur
dass das o.a. Ablaufschema keinen brauchbaren Ansatz ergab.

Problem:

Grenzwert gemaf 5.2.4 TA-Luft 3 mg/m3 fir HCN in Abgas. Aber fir HCN in Abgas existiert
kein genormtes Messverfahren. Der Grenzwert ist zudem fir Cyanwasserstoff definiert (und
nicht fir gasférmige anorganische Cyanverbindungen). Das Abgas von Anlagen die potenzi-
ell HCN emittieren kénnen enthéalt aber meist auch Dicyan. Die Anwendung von bekannten
Verfahren zur Bestimmung von Cyanid in wassriger Matrix (DIN/DEV) enthalt als wesentli-
chen Schritt eine Abscheidung des freigesetzten Cyanwasserstoffs in Natronlauge. Dicyan

verhalt sich in Laugen aber wie Chlor (Dicyan ist ein Pseudohalogenid) und disproportioniert:

NCCN +20H™ -CN™ +OCN™ +H,0

Dies tauscht erhohte Cyanidwerte im analytischen Teilschritt vor. Mit Natronlauge wird also
eher die Summe cyanidbildender Substanzen bestimmt.
Gesucht war also ein neues Verfahren, das nicht auf bekannten Verfahren zur Bestimmung

von z.B. Cyanid basiert. Weitere Anforderungen waren neben der Tauglichkeit fur Emissi-
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onsmessungen (heies, feuchte Abgas) und einem selektiven Nachweis von HCN neben
Dicyan auch ein Arbeitsbereich von 0,3 mg/m?3 bis 7,5 mg/m3.

Das akkreditierte Hausverfahren wurde im Rahmen einer Masterarbeit im Bereich instrumen-
telle Analytik entwickelt. Prinzip ist die Absorption von HCN in einer Silbernitratldsung. Hier-
bei bilden sich Silbercyanidverbindungen, die in Losung stabil sind. Da die Silbernitratlosung
nicht basisch ist, erfolgt auch keine Disproportionierung von Dicyan (keine scheinbaren
Mehrbefunde an HCN). Zun&chst wurde eine Apparatur zur Herstellung verschiedener HCN

Konzentrationen entwickelt:

—+zur Pumpe

Kohler ——
Luft
£

it | " Minke ~Waschflaschen
Dﬁ N mit Absorptionsldsung
I !

H

%

“Zugabedffnung
Waschflasche mit
MNaOH-Losung

- Saure

=

Bild 1: Apparatur zur Erzeugung von HCN inkl. Zugabemadglichkeit fir Stérkomponenten
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Beispielhaft fur die unter 3. angesprochenen Untersuchungen sind nachfolgend die Ergeb-
nisse zur Lagerstabilitat aufgefiihrt ( zum Vergleich auch die Stabilitat von Cyanid in Natron-

lauge)
=#=NaOH =e=AgNO3
110
100
S
5
=
90
80
0 2 4 6 8 10 12
Lagerzeit [Tage]
Bild 2: Lagerstabilitat von cyanidhaltigen Absorptionlésungen

Die Verwendbarkeit des neu entwickelten Verfahrens zeigte sich bei Messungen an einer
realen Anlage in deren Abgas neben HCN auch Dicyan vorhanden war:
Bild 3:

B NaOH mAgNO3

[=2]

¢ (HCN) [mg/m?]
o - N W A oo

1 2 3 4
Die Disproportionierung von Dicyan in Natronlauge téuscht hier hohere HCN-
Konzentrationen vor. Die mit dem neu entwickelten Verfahren erhaltenen Werte zeigten eine
hervorragende Ubereinstimmung mit den Werten der installierten automatischen Messein-
richtung (FTIR als AMS).
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Biomonitoring der Auswirkungen von Emittenten

Abgrenzung zu technischen Emissions- und Immissions-
messungen, aktuelle Normungsaktivitdten und Anwendungen
im Anlagenumfeld

Dr. Monica Waber, UMW Umweltmonitoring, Miinchen

Kurzfassung

Biomonitoring bietet den Betreibern emittierender Anlagen zahlreiche Vorteile. Es ermdglicht,
was Emissions- und Immissionsmessungen nicht kénnen, die Auswirkungen von Industrie-
emissionen auf die belebte Umwelt zu Gberwachen. Europdische Normen und nationale
Standards bilden die Grundlagen fir die zuverlssige Beurteilung: neue DIN Normen,
25 VDI-Richtlinien der Kommission Reinhaltung der Luft im VDI und DIN — Normenaus-
schuss KRdL sowie Leitfaden von Landesbehérden. Die Normen und Standards leiten an,
durch geeignete Auswahl von Stoffen, Messpunkten und Methoden unterschiedliche Emit-
tenten und Betriebszusténde raumlich und zeitlich zu differenzieren. Aktuelle Beurteilungs-
werte erlauben es, Anlageneinflisse im Regelbetrieb und im Schadensfall einzugrenzen und
Geféhrdungen in Hinblick auf die Schutzgiter Pflanze, Tier und — Gber die Nahrungskette —
Mensch zu beurteilen. Mit Biomonitoring ergéanzen Anlagenbetreiber ihren regulatorisch fest-
gelegten Immissionsschutz: zur Eigen- und Erfolgskontrolle z. B. bei betrieblichen Anderun-
gen, um Nachbarbeschwerden zu entkraften und den Dialog mit Birgern und Anspruchs-
gruppen zu fordern.

Abstract

Biomonitoring offers numerous advantages to operators of emitting industrial facilities. Bio-
monitoring achieves what other emission and immission measurements fail to do, making it
possible to monitor the effects of industry emissions on the living environmental surround-
ings. These reliable measurements are based on European and national standards: new DIN
standards, 25 VDI guidelines from the Association of German Engineers' Commission for
Preserving Air Purity (KRdL) as well as guidelines from German provincial authorities. These
standards provide instructions on the chronological and spatial differentiation of distinct
emission sources and operational conditions through the proper selection of materials,
measurement points and methods. Current assessment values make it possible to delimit the
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impact of industrial facilities in routine operations and in cases of industrial accidents, and to
assess hazards to plants and animals requiring protection and ultimately, via the food chain,
hazards to humans. Facility operators can use biomonitoring to complement their compliance
with regulatory immission protection requirements: For internal monitoring and success track-
ing e.g. in case of operational modifications, when responding to complaints from neighbors
and to promote dialog with citizens and stakeholders.

1. Vorteile von Biomonitoring gegentber Emissions- und Immissionsmessungen
Biomonitoring ist das einzige Instrumentarium, um Wirkungen von Luftschadstoffen auf die

Umwelt direkt zu messen und Gefahrdungen fir die Schutzgiter Pflanzen, Tiere und Mensch

zu bewerten [1, 2].

\on

Depusiiion. Auswirkung

Mensch und
Umwelt
. —_y Gawdsser &
v Boden 5

e g i P STy Grundwasser

Bild 1: Biomonitoring von Immissionswirkungen — anders als bei Emissions- und
Immissionsmessungen werden die Auswirkungen der Luftschadstoffe auf die
belebte Umwelt und Uber die Nahrungskette auf den Menschen rdumlich und
zeitlich differenziert bewertet, Quellen identifiziert und Geféahrdungen beurteilt
(Grafik: Monica Waber).

Emissionsmessungen dokumentieren die Freisetzung von Stoffen an der einzelnen Quelle.
Luftschadstoffe werden aber aus einer Vielzahl von Quellen emittiert, unterschiedlich weit
transportiert, verdiinnt und teilweise umgewandelt, bevor sie auf Mensch und Umwelt wirken
(Bild 1). Technische Immissionsmessungen erfassen die Konzentrationen der Schadstoffe in
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der Luft. Die Européische Richtlinie 2008/50/EG zur Luftqualitat mit der Industrial Emissions
Directive IED 2010/75/EU und die nationale Immissionsschutz- und Naturschutzgesetzge-
bung (BImSchG, BNatSchG) fordern den Schutz vor schadigenden Immissionswirkungen.
Emissions- und Immissionsmessungen liefern dazu keine direkten Antworten. Birger, vor
allem Nachbarn emittierender Anlagen, fragen beim Thema Luftglte, ob und in welchem
MaR Luftschadstoffe auf ihre Lebensumwelt wirken, konkret beispielsweise, ob sie das Ge-
miise aus ihrem Garten essen kénnen [3]. Biomonitoring ermdglicht — was Emissions- und
Immissions-messungen nicht kénnen — die Auswirkungen von Industrieemissionen auf die
belebte Umwelt und Uber die Nahrungskette auf den Menschen raumlich und zeitlich diffe-
renziert zu messen, etwaige Gefahrdungen zu priifen und direkte Antworten auf die Birger-

fragen zu liefern [4].

Akkumulation Reaktion
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Bild 2:  Akkumulations- (links) und Reaktionsbioindikatoren (rechts) — beim aktiven
Biomonitoring standardisiert im Untersuchungsgebiet exponiert (oben), beim
passiven vor Ort beprobt bzw. untersucht (Fotos: Graskulturen Giinter Wicker,
Indikatorfacher Reinhard Kostka-Rick, Fichtennadeln Monica Waber, Flechten

Isabelle Franzen-Reuter).
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Immissionswirkungen werden entweder als Anreicherungen oder als spezifische Reaktionen
ermittelt. Beim aktiven Biomonitoring werden einheitlich vorbereitete Bioindikatoren fur eine
bestimmte Zeit im Untersuchungsgebiet ausgebracht, um die Akkumulationen oder Reaktio-
nen eindeutig der aktuellen Luftgltesituation zuzuordnen. Ein Beispiel fUr einen aktiven Ak-
kumulationsindikator ist die standardisierte Graskultur [5], die z. B. vor und nach einer Be-
triebsénderung im Emittentenumfeld exponiert und im Anschluss auf emittententypische an-
organische und organische Luftschadstoffgehalte analysiert wird, um die Veranderung der
Quelleneinflisse und Reichweiten zu differenzieren (Bild 2: oben links) [3]. Ein Beispiel fur
einen aktiven Reaktionsindikator ist der Indikatorfacher der — im Gradienten der Abluft aus
einer Lackieranlage aufgestellt [6] — anhand der spezifischen Blattschdden durch Lacklose-

mittel den Erfolg einer Emissionsminderungsmafnahme zeigen kann (Bild 2: oben rechts).

Beim passiven Biomonitoring werden in der Umwelt vorhandene Bioindikatoren beprobt bzw.
untersucht. So werden retrospektiv die dort wirkenden Faktoren inklusive Vorbelastungen
berucksichtigt. Ein Beispiel fur ein Akkumulationsverfahren ist das passive Biomonitoring mit
freistehenden Gehdlzen [7]: Mit Fichtennadeln, die auch auf3erhalb der Vegetationsperiode
untersucht werden kénnen, lasst sich nach einem Schadensereignis oder im Regelbetrieb
feststellen, wie weit die Immissionswirkungen reichen (Bild 2: unten links) [8, 9]. Beispiele fur
passive Reaktionsverfahren sind Moos- und Flechtenkartierungen (Bild 2: unten rechts) fur
reaktiven Stickstoff, saure Luftschadstoffe und die Luftglte allgemein [10, 11, 12, 13].
Biomonitoringverfahren sind anschaulich und dabei aufwandsarm [14]. Oft wird eingewendet,
die Bestimmung des Staubniederschlags von Luftschadstoffen nach der Bergerhoff-Methode
[15] sei noch aufwandsarmer als etwa in Graskultur oder Fichtennadeln. Graskultur oder
Fichtennadeln erfassen aber spezifisch die wirkungsrelevanten Anteile, z. B. auch Schweb-
staub, der Bergerhoff-Sammeltopf nicht. Unterschiedliche Messinstrumente beantworten
grundséatzlich unterschiedliche Fragestellungen [16] und das Verhéltnis der Schadstoffe auf
und in Bioindikatoren entspricht weder dem Verhéaltnis der Schadstoffe in der Luft noch den
partikelférmigen Eintragen in den Bergerhoff-Sammeltopf. Ein Indikatorfacher reagiert stoff-
spezifisch, eine Flechtenkartierung zeigt eine Summenwirkung, die ,sowohl niedriger als
auch starker ausfallen [kann], als die Immissionen von Einzelstoffen in der Luft dies erwarten
lieBen* [1]. Fazit: Biomonitoring zeigt Umweltwirkungen und ist durch technische Messungen
und auch durch Modellierungen nicht zu ersetzen [1]. Die Vorteile von Biomonitoring, auch
und gerade im Emittentenumfeld, fasst Tabelle 1 zusammen.
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Tabelle 1: Vorteile des Biomonitorings

Biomonitoring von das Wirkungsausmaf réumlich und zeitlich differenziert direkt
Immissionswirkungen bewerten, ermdglicht Gefahrdungen von Schutzgiitern zu beurteilen

Akkumulationsindikation | viele dkotoxikologisch wirksame Stoffbelastungen zusammen messen

Reaktionsindikation fluchtige Stoffe, auch synergistisch und antagonistisch, erfassen

aktives Biomonitoring die aktuelle Luftgttesituation bewerten und Quellen differenzieren

passives Biomonitoring retrospektiv Vorbelastungen / Belastungsschwerpunkte auffinden

Mehrwert bzgl. Aufwand | von Infrastruktur unabhangige, giinstige Standardverfahren einsetzen

Mehrwert Anschaulichkeit| Anspruchsgruppen akzeptieren lebensnahe, begreifbare Verfahren

2. VDI-Richtlinien und EU Normen als Grundlagen fur zuverlassige
Wirkungsbewertung

Biomonitoring liefert vergleichbar reproduzierbare und bewertbare Ergebnisse wie die
Immissionsmesstechnik [4]. Die Verfahrensstandards (Tabelle 2: Legende s. unten) legen
die Planung und Durchfiihrung fest: von der Auswahl von Stoffen, Messpunkten und Proben,
Uber Untersuchungs- und Bewertungsverfahren, bis zu Qualitatssicherung und Vergleichs-
werten.

Im Fachbereich Il ,Umweltqualitéat* der KRdL haben zwei Arbeitsgruppen bislang 20 VDI-
Richtlinien zum Biomonitoring von Luftverunreinigungen mit Héheren und Niederen Pflanzen
erstellt und drei Arbeitsgruppen fiinf VDI-Richtlinien mit wildlebenden Tieren [19]. Einige sind
Basisdokumente fir Europdische Normen (DIN EN). Alle Standards werden von den Ar-
beitsgruppen laufend fortentwickelt. Auch Landesdmter geben Leitfaden heraus, z. B. das
Landesamt fir Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen (LANUV) zur
Probenahme von Nahrungspflanzen nach immissionsbedingten Eintragen [20].

Um durch Emittenten bedingte Immissionswirkungen gegenuber der Hintergrundbelastung
zu identifizieren und bewerten, sind Vergleichswerte nétig. Hierzu werden die Messergebnis-
se quellenferner Referenzmesspunkte aus dem regionalen Umfeld des Emittenten herange-
zogen. Eine weitere Moglichkeit die standorttypischen Belastungen zu bewerten, liefern die
vom Bayerischen Landesamt fur Umwelt (LfU) erstmals 2009 publizierten Orientierungswerte
fur die maximale Hintergrundbelastung (OmH) [17]. Derzeit geht die Entwicklung hin zur An-
wendung des 95. Perzentils als Wirkungsschwelle gegeniiber immissionsbedingten Werten
[18]. Die in der Richtlinienreihe VDI 3857 bislang fur Graskultur festgelegten OmH werden

entsprechend aktualisiert und voraussichtlich auf Grinkohl-Exposition erweitert werden.
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Umweltbundesamt, Umweltprobenbank und die Landesbehérden LANUV und LfU dokumen-
tieren die langfristige Entwicklung der Hintergrundbelastungen und liefern Vergleichswerte.
Von den Standards mit Anlagenbezug (grau unterlegt in Tabelle 2) werden die mit Héheren
Pflanzen, wegen ihrer Relevanz fir den Gesundheitsschutz des Menschen, vorrangig ange-
wendet (fett markiert in Tabelle 2). Ublicherweise wird im Regelbetrieb einer Anlage daher
aktives Biomonitoring mit standardisierten Graskulturen und Grunkohl-Exposition angewen-
det. Gefahrdungen von Schutzgitern kdnnen mit Beurteilungswerten des Lebensmittel- und
Futtermittelrechts geprift werden: mit Hochstgehalten der Futtermittelverordnung oder
Maximalen Immissions-Werten der Richtlinienreihe VDI 2310, die auf Graskulturen ange-
wendet werden, mit Lebensmittel-Hochstgehalten aus Verordnung (EG) Nr. 1881/2006 und
deren Fortschreibungen sowie Auslésewerten nach Empfehlung Nr. 2013/711/EU fir Grin-
kohl. Wenn Stoffgehalte Futtermittelrichtwerte oder Lebensmittelhndchstgehalte tberschrei-
ten, ,sollten Kontrollen an betroffenen Nahrungs- oder Futterpflanzen durchgefuhrt werden,
die klaren, ob die geltenden Grenz- oder Richtwerte in den [...] Pflanzen am Standort einge-
halten werden“ [1].
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Tabelle 2: Ubersicht (iber Europaische Normen und VDI-Richtlinien zum Biomonitoring
Standard /  |Biologische Messverfahren zur Ermittlung und Beurteilung der .
Blatt Wirkung von Luftverunreinigungen auf Pflanzen, Tiere AuETE e Sl
Orientierungswerte fur maximale Hintergrundgehalte [17] Beur_tel!ungswe_ne (0
VDI 3857/2 |ausgewdhlter anorganischer Luftverunreinigungen inirlssaieslise QU2
(kﬁngi - ev. Zuschnitt guf 95 Perzentil [18]) gung Stoffanreicherungen in in Aktualisierung
O : Graskulturen VDI 3957/2
VDI 3957/1 |Grundlagen und Zielsetzung (aktive / passive Verfahren) Wirkungen: aktuell / retrospektiv |2014-09
VDI 3957/2 Verfahren der standardisierten Graskultur Akkumulation, Vielzahl von An- [2016-03, DIN EN
(kiinftig EN: AuBenluft — Biomonitoring mit Hoheren Pflanzen...) |/Organika Futtermittelvertreter  |in Erstellung
/DI 3957/3 Verfahren der standardisierten Exposition von Griinkohl  [Akkumulation, Vielzahl 2008-12
(*kuinftig: u.a. auf Anorganika erweitert) Organika*, Lebensmittelvertreter |in Aktualisierung
Verfahren der standardisierten Exposition von Griinkohl Akkumul_anon, Vlel_zahl in Vorbereitung
VDI 3957/4 (Nahrungspfad) Anorganika/Organika, 129]
9sp Lebensmittel
. " Akkumulation, Vielzahl von An- |2001-12
VDI 3957/5 |Das Fichten-Expositionsverfahren /Organika, Anlagenbezug mégl. |uberprift
. . I . - Entwurf 2014
E DIN EN AufRenluft — Biomonitoring mit Hoheren Pflanzen — Verfahren  |Reaktion spezifisch auf Ozon 5
o - . N auf Basis von
16789 der Standardisierten Tabak-Exposition und Fotooxidantien
VDI 3957/6
/DI 3957/10 Anlagenbezogener Einsatz aktiver Biomonitoringverfahren |Schwerpunkte Graskultur und  |2004-12
(kuinftiger Titel; Zuschnitt auf aktuelle Anlagen bezogene Falle) |Griinkohl (VDI 3957/2 und /3) |in Neufassung
/DI 3957/14 Phytotoxische Wirkungen von Immissionen anorganischer §§:rkt§nqsizzz'f'5°h i 2005-11
Fluorverbindungen; Standardisierte Gladiolen-Exposition ganis Uberpriift
Fluorverbindungen
Nachweis genotoxischer Effekte mit dem Tradescantia- Reaktion: genotoxisches Risiko, g
[VI2h S Kleinkern-Test Anlagenbezug auch méglich AN
/DI 3957/17 Aktives Monitoring der Schwermetallbelastung mit Torfmoosen |Akkumulation, Schwermetalle, in|2009-07
(Sphagnum-bag-technique) moglichst frostfreien Perioden  |iiberpriift
Nachweis von regionalen Stickstoffdepositionen mit den 9 ) 2009-12
V2l ST Laubmoosen Scleropodium purum und Pleurozium schreberi ALUmETeR, S tberpriift
Ermittlung der Bewertung phytotoxischer Wirkungen von " " . X
VDI 3957/21 (Immissionen mit Flechten — Verfahren der standardisierten g:;gg?f L::guteer,ﬂ:);ea;lﬂe ?ntgff?e irig\gorberenung
Flechtenexposition ! 9 9 mogl.
. . Reaktion auf Luftglite, reaktiven
VDI 3957/g |Flachenbestimmung epiphytischer Flechten und Moose zum | g ciot/ saure Schadstoffe,  |2015-07
Nachweis von Umweltveranderungen
Dauerbeobachtung
Einsatz von passiven Biomonitoringverfahren mit .
. N o o N Akkumulation, Vielzahl 2007-10
VDI 3957/11 |freistehenden Gehdlzen (kiinftiger Titel; Zuschnitt fiir Anorganika und Organika in Neufassung
Emittentenbezug)
DIN EN Aufenluft — Biomonitoring mit Moosen — Akkumulation von Reaktion auf Luftglite, reaktiven |2014-08
16414 Luftschadstoffen in Moosen (passives Monitoring) — Stickstoff/ saure Schadstoffe, auf Basis von
Probenahme und Probenaufbereitung Dauerbeobachtung VDI 3957/12
DIN EN Aufenluft — Biomonitoring mit Flechten — Kartierung der Reaktion Luftgiite, Stickstoff/ 2014-08 auf Basis|
16413 Diversitét epiphytischer Flechten (Basis: VDI 3957/13) saure Stoffe, Dauerbeobachtung |von VDI 3957/13
nach Schaden, Reaktion,
Untersuchungsstrategie nach Schadensereignissen Akkumulation, Vielzahl )
VRl 2RI (passives Biomonitoring) Anorganika/ Organika, Futter-, AT
Lebensmittel
/DI 3957/18 Erfasse_n von Stlckstoffanrelch_erungen |nvde_r Blatt_flechte Akkumulation, Stlckstof_f, : 2015-12
Parmelia sulcata zum Nachweis von Immissionswirkungen Anlagenbezug auch méglich
Kartierung von Flechten zur Ermittlung der Wirkung von lokalen |Reaktion, Klimaveranderungen, |{2015-07
VDI 3957/20
Klimaveranderungen Dauerbeobachtung Entwurf
Passives Biomonitoring mit Regenwiirmern — Bewertung Datenbasis filr Referenzwerte  |in Vorbereitung
VDI 4230/1
gemessener Akkumulation [19] [19]
. Einsatz u.a. in
VDI 4230/2 Passives Biomonitoring mit Regenwiirmern als Akkumulations- Uberwachungsprogrammen 2008-01
indikatoren N Uberpriift
belasteter Boden
VDI 4230/3 Passives Biomonitoring mit Vogeleiern als Akkumulations-und |Artenauswahl und -eignung fir  |{2009-11
Reaktionsindikatoren Gefahrdung der Nahrungskette |uberpriift
Passives Biomonitoring mit Fischen als Probenahme als Grundlage der
VDI 4230/4 Akkumulationsindikatoren - Probenahme Gewasserglteindikation 2013-09
Erfassung chronischer in Vorbereitun
VDI 4230/5 |Passives Biomonitoring mit Fischen als Wirkungsindikatoren Stressorwirkungen [19] 9
(Gewassergiite)
Erlauterung |mit Anlagenbezug: grau unterlegt, Hauptverfahren: Fettschrift|passive Verfahren graue Schrift, |aktive: schwarz
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3. Aktuelle Anwendungsbeispiele zum Biomonitoring mit Hoheren Pflanzen:
Emittenteneinflisse differenzieren, Gefahrdungen ausschlieRen

Das nachfolgende Beispiel illustriert ein in mehrfacher Hinsicht erfolgreiches Biomonitoring
(Bild 3) im Umfeld einer Mullverbrennungsanlage (MVA) mit angrenzender Wohnbebauung:
Es startete zu einer Zeit aufgeheizten Gegeneinanders von Birgern und Anlagenbetreibern.
Burger, selbst wenn sie weit auf3erhalb des Wirkungsbereichs wohnten, misstrauten den
Betreiberdarstellungen, von der Anlage gehen keine Belastungen aus, weil die Emissions-
werte eingehalten werden. Sie befuirchteten gesundheitliche Beeintrachtigungen durch mog-
liche Belastungen ihrer Atemluft, des Gartengemises und landwirtschaftlichen Anbaus

ringsum.

MV2

\/ betroffener
Bereich

Bild 3: Beim Biomonitoring um eine Millverbrennungsanlage (MVA) wurden Graskulturen
funfmal pro Jahr von Mai bis September exponiert und auf Schwermetalle, PCDD/F
(polychlorierte Dibenzo-p-dioxine und -furane), PCB (polychlorierte Biphenyle) und
PAK (polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe) analysiert; an Messpunkten im
Gradienten von der MVA (MV1, MV2, MV3) bis in die angrenzende Wohnbebauung
(schraffiert), unmittelbar an einer benachbarten Recyclinganlage (an RCA: RC1,
RC2) und am quellenfernen Hintergrundmesspunkt HG.

Das Biomonitoring mit Graskulturen konnte zeigen, dass von der MVA keine relevanten Im-
missionswirkungen ausgingen. An den prognostizierten Hauptaufschlagspunkten seitens der
MVA (Messpunkte MV1, MV2, MV3) werden aktuell mit dem Hintergrundmesspunkt (HG)
vergleichbare Werte gemessen. Bild 4 illustriert exemplarisch fur Blei, was sich in vergleich-
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barer Weise fiir eine Vielzahl von Schwermetallen und organischen Stoffgruppen bestatigt
hat: Statt der MVA wurde die benachbarte Recyclinganlage (RCA) als relevanter Emittent
erkannt. In deren unmittelbarem Nahbereich (Messpunkte RC1, RC2) wurden deutlich im-
missionsbedingte Stoffgehalte in den Bioindikatoren gefunden — oberhalb des OmH, der
Schwelle fur den unbelasteten Hintergrund (gestrichelte Linie in Bild 4) — und zum Teil Uber
Richtwerten (schwarze Linie in Bild 4). Aufgrund der Belastungsgradienten, je nach Wind-
richtungsverteilungen, konnten die Emittenten klar unterschieden werden. Es konnte auch
gezeigt werden, dass der Immissionseinfluss der Recyclinganlage bis hin zu den MVA bezo-
genen Messpunkten reichte. Aufgrund der Prufwertiberschreitungen an den Messpunkten
RC1 und RC2 wurde empfohlen, angebaute Futtermittel im Nahbereich von Messpunkt RC1
zu Uberprufen (keine Nutzungen an RC2; kein Anbau von Lebensmitteln an RC1). Wirde der
Prifwert im umliegenden Anbau Uberschritten, ware dieser von der Nutzung auszuschlief3en.
In der angrenzenden Wohnbebauung (schraffierter Bereich in Bild 3: Messpunkte WO1,
MV3) war nicht von einer Gefahrdung auszugehen. Der Erfolg von Emissionsminderungs-
mafllnahmen an der Recyclinganlage wurde dokumentiert: Bis 2008 traten durchgéngig als
kritisch hoch zu beurteilende Ergebnisse im unmittelbaren Umfeld der Recyclinganlage auf
(Prufwertuberschreitungen an RC1, RC2 in Bild 4). Die Einflhrung von Emissionsminde-
rungsmafinahmen 2009 zeigte einen deutlichen Rickgang der Immissionswirkungen an den
Messpunkten RC1 und RC2. Die rucklaufige Entwicklung seit 2004 stagniert in den letzten
Jahren. Dies ist ein Anlass, das Biomonitoring fortzusetzen.
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Bild 4: Bleigehalte in Graskulturen [5] (Jahresmittelwerte in mg/kg Trockenmasse) beim
Biomonitoring um eine Miillverbrennungsanlage (MVA) und benachbarte
Recyclinganlage (RCA) (vgl. Bild 3) im Vergleich zum OmH (gestrichelte Linie:
Orientierungswert fir den maximalen Hintergrundgehalt, vgl. Tab. 2: VDI 3857/2)
und Futtermittelrichtwert (Prifwert: schwarze Linie).

Bild 5 illustriert das Ergebnis flr polychlorierte Biphenyle im beschriebenen Biomonitoring in
Graskulturen 2015. Ein andersartiges Muster der 6 Indikator-PCB an RC1 im Vergleich zu
WO1 und Mischmuster an RC2 weist auf eine weitere relevante PCB-Quelle, zusétzlich zur
Recyclinganlage, hin. Die unterschiedlichen Abstufungen der PCB-Gehalte — bei vorherr-
schenden Westwinden (oben in Bild 5) wahrend der Exposition der Graskulturen, gegentiber
gleichmaRiger Verteilung von Ost- und Westwinden (unten in Bild 5) — sind ebenfalls Indizien
fur verschiedene PCB-Quellen. An den Messpunkten RC1, RC2 und WO1 wurde der
Hochstgehalt fur 6 Indikator-PCB in pflanzlichen Futtermittel-Ausgangserzeugnissen geman
Verordnung (EU) Nr. 277/2012 zeitweise Uberschritten (schwarze Linie in Bild 5; ohne Abbil-
dung: auch der Aktionsgrenzwert fur dioxindhnliche PCB dieser Verordnung wurde Uber-
schritten). Aufgrund dessen wurde empfohlen, die Nutzung von Nahrungspflanzen im Nah-
bereich der betroffenen Messpunkte auf PCB-Belastungen zu uberprifen (kein Futtermittel-
anbau im nahen Umfeld). Ferner wurde ein Screening vorgeschlagen, um die Quelle im
Nahbereich von Messpunkt WO1 einzugrenzen.
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Bild 5: Gehalte und Muster der 6 Indikator-PCB in Graskulturen [5] (in pg/kg
Trockenmasse) beim Biomonitoring um eine Mullverbrennungsanlage (MVA) und
benachbarte Recyclinganlage (RCA) 2015 (vgl. Bild 3), bei unterschiedlichen
Windrichtungen — im Vergleich zum Prifwert (schwarze Linie:

Futtermittelhdchstgehalt bez. auf 100 % TM).

4. Anspruchsgruppen integrieren und Bedenken entkraften

Das Biomonitoring im Fallbeispiel gab konkrete Antworten auf die Fragen der Birger. Unbe-
griindete Angste der Anwohner und Einwéande der Birgerinitiative konnten anhand der Er-
gebnisse ausgeraumt und die vormals eskalierte Diskussion auf eine konstruktive Sachebe-
ne gestellt werden. Der erste Schritt dahin war, die beteiligten Anspruchsgruppen an einen
Tisch zu holen — Burger, Betreiber, Behérden und Kommunalvertreter — und die mit deren
Anliegen verbundenen Fragestellungen zu identifizieren.

Biomonitoring erfillt hinsichtlich Untersuchungsmethodik die Anspriiche an Zuverlassigkeit
und Vergleichbarkeit. Zugleich finden interessierte Laien leichten Zugang dazu, weil Biomo-
nitoring in Bezug auf ihre Lebensumwelt verstandliche Ergebnisse liefert. Anspruchsgruppen
in ein Monitoring zu integrieren, Ziele und Aussagemdglichkeiten grundlegend zu klaren, wird
oft noch zu wenig beriicksichtigt. Burgern, deren Bedenken ernst genommen wurden, kann

man erfahrungsgeméanR sogar vermitteln, dass sie temporér selbst relevante Immissionswir-
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kungen verursachen: z. B. PAK-Belastungen durch den Betrieb hauslicher Kleinfeuerungsan-
lagen.
Als verlassliche Umweltmessung — jenseits von Greenwashing — fordert anschauliches, le-

bensnahes Biomonitoring die Akzeptanz (Beispiele bietet Tabelle 3).

Tabelle 3: Beispiele, mit Biomonitoring die Akzeptanz zu férdern

Akzeptanzférderung Einsatzbeispiel beim Biomonitoring

Es kann sinnvoll sein, mit Messpunkten Beteiligte zu integrieren, um
Stakeholder-Integration Nachbarbeschwerden oder sensible Nutzungen zu beriicksichtigen,
etwa im (Betriebs-) Kindergarten [18].

Infotafeln, die Biomonitoring an zugénglichen Orten begleiten,

Offentlichkeitsarbeit férdern das positive Interesse.

Als Umweltbildungsmafinahme kénnen Schulen beim Biomonitoring
Umweltbildung mitmachen [3] und die Schiler tragen als positive Multiplikatoren
das Erfahrene in ihr Umfeld.

Beispielsweise bei Umwelttagen sind ,Bioindikatoren zum

Umweltkommunikation Anfassen® Publikumsmagnete fur Blrger wie Mitarbeiter.

betriebliches Biomonitoring ist idealer Ankniipfungspunkt und baut Briicken zu
Nachhaltigkeitsengagement | vielen Umwelt- und Nachhaltigkeitsthemen und -aktivitaten [21].
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Bio-Monitoring der Auswirkungen von Emittenten

Bioindikatoren als standardisierte Wirkungsmodelle und
Frihwarnsysteme

Dr. Michael Lakatos, Hochschule Kaiserslautern, Kaiserslautern

Kurzfassung

Anlagenbedingte Immissionen wirken in vielfaltiger Weise auf lebendige Systeme ein und
beeinflussen beispielsweise Forst- und Landwirtschaft — und somit tber die Nahrungskette
auch Menschen. Daher besteht ein erhebliches Interesse, nicht nur die Konzentrationen von
Luftschadstoffen der Immissionen technisch zu erfassen, sondern auch ihre Auswirkungen
auf Lebewesen und Okosysteme. Aktive und passive Biomonitoringverfahren mittels Tieren,
Pflanzen und Mikroorganismen bieten dazu zahlreiche Mdéglichkeiten die Wirkung von Luf-
timmissionen auf Lebewesen und Okosystemen zu ermitteln und zu beurteilen (siehe vorhe-
riger Beitrag: Waber). Eine besondere Stellung bei der zuverldssigen Beurteilung nehmen
standardisierte Biomonitoringverfahren mittels Algen, Flechten und Moosen - sogenannten
.Niederen Pflanzen" - ein, da sie als effiziente und besonders sensitive Wirkungsmodelle und

Frihwarnsysteme fur Anlagenbetreiber fungieren kénnen.

Abstract

Plant-related emissions affect living systems in various ways. For example, emissions have
impacts on forestry and agriculture - and thus impacting food chain and humans. Therefore,
considerable interest exists, not only to detect the concentrations of air pollutants by tech-
nical emission analysis, but also to assess its effects on living organisms and ecosystems.
Active and passive biomonitoring by animals, plants and microorganisms provide numerous
opportunities to identify the effects of air emissions on living organisms and ecosystems (see
see previous contribution by Waber). Algae, lichens, and mosses - so-called "lower plants" -
offer unique features via standardized biomonitoring for a reliable assessment, because they
can act as efficient and particularly sensitive models and as early-warning systems for plant

operators.
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1. Alleinstellungsmerkmal von Biomonitoring mittels Niederer Pflanzen

Die zahlreichen Vorteile und Hintergriinde von Biomonitoringverfahren gegentber oder er-
ganzend zu technischen Messungen an emittierenden Quelle oder Immissionsstandorten
sind im Beitrag ,Biomonitoring der Auswirklungen von Emittenten — Abgrenzung zu techni-
schen Emissions- und Immissionsmessungen, aktuelle Normungsaktivitaten und Anwendun-
gen im Anlagenumfeld" erlautert. Neben den aufgefiihrten Anwendungsbeispielen mittels
Hoherer Pflanzen, spielen auch Niedere Pflanzen als Bioindikatoren eine bedeutende Rolle
bei der Luftqualitatserfassung.

Niedere Pflanzen, Algen Flechten und Moose, weisen zahlreiche Alleinstellungsmerkmale
auf, die sie als Modell- und Frihwarnsysteme besonders auszeichnen. Als wechselfeuchte
und austrocknungstolerante Organismen absorbieren sie Wasser und Nahrstoffe passiv aus
der Luft und interagieren somit direkt mit der Atmosphére. Diese Eigenschaften ermdglichen
ihnen unabhangig von einer permanenten Wasserzufuhr zahlreiche Standorte zu besiedeln.
Ihre ubiquitére Verbreitung erlaubt so eine raumlich sehr hochauflésende Erfassung als Bio-
indikator. Des Weiteren reagieren verschiedene Arten sehr unterschiedlich und zeitnah auf
absorbierte Luftschadstoffe und Veranderungen der Atmospharenzusammensetzung (z. B.
toxische Gase, Schwermetalle und mikroklimatische Bedingungen). Andere Arten hingegen
sind sehr robust und kénnen Uber viele Jahre hinweg Luftschadstoffe akkumulieren ohne
abzusterben oder eine sichtbare Schadigung aufzuzeigen. Dementsprechend kénnen auf-
grund der Artenzusammensetzung oder der Schéadigung bestimmter Arten an einem Mess-
punkt, Ruckschlusse auf die standortliche Luftqualitat bzw. die Auswirkung von Emittenten
gezogen werden. Aufgrund der Abh&ngigkeit vom atmosphéarischen Eintrag sprechen Niede-
re Pflanzen, insbesondere die Epiphyten (Aufsitzerpflanzen), schneller auf Veranderungen
an als natirlich vorkommende GefaRpflanzen. Dies ist darauf zurtickzufiihren, dass GefaRk-
pflanzen vor allem mit der standértlichen Bodenzusammensetzung interagieren. AulRerdem
mussen Luftschadstoffe wéhrend der Absorption zunachst eine effiziente Schutzschicht des
Blattes (Kutikula, Epidermis) Uberwinden, um auf die Pflanze einzuwirken oder akkumuliert
zu werden. Niedere Pflanzen hingegen besitzen diese Schutzschicht nicht. Im Gegentell, sie
beziehen Ihre Nahrstoffe vorwiegend aus der Luft. Dementsprechend sind Ihr Aufbau und
ihre Oberflachen gestaltet, um mdglichst effizient Substanzen aus der Luft passiv aufzuneh-
men (chemo-physikalisch) — vergleichbar z. B. mit einem Schwamm. In gleicher Weise ge-
langen naturlich auch Schadstoffe in das Innere von Niederen Pflanzen. Vor allem wenn die
Niederen Pflanzen ausgetrocknet sind und anschlieBend durch Nebel oder Regen wieder
reaktiviert werden, gelangen die in Losung befindlichen Substanzen besonders gut in die
Zellen und evtl. aufgenommene Schadstoffe kdnnen effektiv auf den Organismus einwirken.
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Bei vielen sensitiven Arten sieht man diese Schadstoffeinwirkung besonders schnell und
offensichtlich bspw. durch unnatirliche Verfarbungen — im schlimmsten Fall durch Abster-
ben. Der Fachmann erkennt so deutlich, relativ schnell und mit wenig Aufwand, ob eine auf-
fallige Immissionseinwirkung vorliegen kdénnte. Die Auffalligkeit kann man auch Laien an-
schaulich und verstandlich vermitteln. Aufgrund dieser Nachvollzierbarkeit eignen sich Nie-
dere Pflanzen auch besonders gut als Demonstrationsobjekte, um interessierten Blrgern
Uber die grobe standértliche Luftqualitat aufzukléren. Vielleicht ist das auch ein Grund, wa-
rum seit etwa drei Jahrzehnten Niedere Pflanzen gerne als Demonstrationsmaterial im
Schulunterricht fir Absorptionsverhalten (Moose) oder als Korrelation zwischen der Schad-
einwirkung des Saueren Regens und der Veranderung an Flechten eingesetzt werden. Die
ungewohnlichen Eigenschaften von Niederen Pflanzen, die unverkennbare Schadenseinwir-
kung und die art-spezifisches Reaktion auf die Immissionszusammensetzung bedingen so-
mit, dass Niedere Pflanzen ein besonders effizientes Biomonitoring-Verfahren zur Beurtei-
lung der Wirkung von Luftschadstoffen darstellen. Auch fiir die Offentlichkeit sind diese Ver-
fahren nachvollziehbar, anschaulich und versténdlich, und daher fir eine 6ffentlichkeitswirk-
same Darstellung bestimmter Sachverhalte besonders gut geeignet. Neben den regulato-
risch festgelegten ImmissionsschutzmaBnahmen fur das Betreiben von Anlagen, ist daher
zusétzliche Biomonitoring nicht nur eine Eigen- und Erfolgskontrolle, sondern baut auch eine

vertrauensvolle Briicke zur haufig gegeniiber Technik kritisch eingestellten Offentlichkeit auf.
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Tabelle 1: Anatomische und physiologische Vorteile des Biomonitorings mit Niederen
Pflanzen (NP)

Relevanz Vorteile
Zeitlicher NP sind immergriin und mehrjahrig und kdnnen somit ganzjahrig als
Einsatz Bioindikatoren fungieren.
Zeitlich Zahlreiche NP-Arten sind sehr widerstandsfahig und kénnen regenar-
eitlicher
Einsat me Perioden, Frost und weitere, fir Hohere Pflanzen oft lebensbe-
insatz
drohliche Situationen uberleben
. NP besitzen keine zur Stoffaufnahme aus dem Boden ausgebildeten
Atmosphéren- ) ) . . « .
) ) Organe; sie absorbieren Mineralien, Nahrstoffe und Wasser direkt aus
interaktion
der Luft.
Atmosphéren- Das Fehlen einer echten Kutikula und einer differenzierten Epidermis
interaktion ermdglicht die direkte Aufnahme der Schadstoffe tber die Oberflache.
Die Oberflache zahlreicher NP besitzt hydrophile Eigenschaften, die
Atmospharen- geldste Schadstoffe (z.B. in Nebel, Regen) besonders effizient absor-
interaktion bieren und Schadeinwirkungen verursachen (insbesondere bei Flech-
ten).
. Die Oberflache zahlreicher NP besitzt negativ geladene chemische
Atmosphéren- . . . .
interakti Gruppen, die als effektive Kationenaustauscher agieren und geladene
interaktion
Schadstoffe besser absorbieren (insbesondere bei Moosen).
NP kénnen Schwermetalle in einer Konzentration speichern, die fir
andere Pflanzen toxisch sind, ohne dass dies einen Einfluss auf den
Schadstoffe - . - .
Zellstoffwechsel hat. Sie wirken dabei als Akkumulationsindikatoren fir
nasse und trockene Deposition sowie fiir gasférmige Stoffe.
Viele NP sind schwermetallresistent und wachsen auch in belasteten
Schadstoffe ]
Gebieten.
Viele NP reagieren artabhangig sehr differenziert auf unterschiedliche
Schadstoffe Schadstoffe, so das Schadigungen oder das Fehlen bestimmter Arten
auf die Einwirkung spezifischer Schadstoffe hinweisen.
Eine Schadstoffakkumulation in NP ist aufgrund ihrer Langlebigkeit
Schadstoffe sowie ihrer mangelnden Fahigkeit, Schadstoffe aktiv auszuscheiden,
beglnstigt.
NP weisen ein geringes Wachstum und auch ein geringes Regenerati-
Verfahrens- B . . . e
effizienz onsvermdgen auf; eine Schadigung kann also nicht kurzfristig kom-
pensiert werden.
Verfahrens- Die weiten Verbreitungsareale von NP erlauben, sich bei groRraumi-
effizienz gen Untersuchungen auf dieselbe Art zu beziehen.
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Bei den Biomonitoringverfahren werden die unterschiedlichen Toleranzen gegeniber Luft-
schadstoffen genutzt (Bild 1). Einerseits kdnnen robuste Moose und Flechten gezielt als Ak-
kumulatoren von Schadstoffen eingesetzt werden (aktive Akkumulationsindikatoren). Dieses
Verfahren wird beispielsweise zum Monitoring von polyzyklischen Verbindungen und
Schwermetallbelastungen mit Torfmoosen mittels der sogenannten Sphagnum-bag-
technique angewandt [1-3]. Oder regionale Stickstoffdepositionen werden mittels spezieller
Expositionsgefalie, gefullt mit robusten und haufig vorkommenden Laubmoosen wie z. B.
Scleropodium purum und Pleurozium schreberi, nachgewiesen [3-5]. Als aktive Reaktions-
bioindikatoren werden zum Beispiel sogenannte Flechtenexpositionstafeln mit standardisiert
behandelten Flechten der Art Hypogymnia physodes verwendet (Bild 1). Die phytotoxische
Wirkung der Schadstoffdeposition wird als Reaktion bzw. Schadigung der Flechte ermittelt
und entsprechende Handlungsempfehlungen gegeben [6]. Die Untersuchungen beinhalten
haufig einen Vergleich mit der Hintergrundbelastung. Entsprechend wird eine Untersuchung
als Kontrolle an einem vergleichbaren Standort durchgefiihrt, an dem man jedoch eine Im-
missionsbelastung mit Schadstoffen ausschlieBen kann. Dabei werden insbesondere das
Mesoklima (bzw. wetterbedinigte Einflisse wahrend der Untersuchung) und biologische He-
terogenitat des Versuchsorganismus als beeinflussende Effekte mit integriert. Meistens ist
der Arbeitsaufwand fur Biomonitoringverfahren vergleichsweise gering und dementspre-
chend kostenglinstig. Daher werden diese Verfahren auch gerne bei generellen Verdacht auf
Schadstoffbelastung durchgefiihrt. Biomonitoringverfahren mit sensitiven Arten, die auf eine
Schadstoffeinwirkung besonders schnell mit unnaturlicher Verfarbungen oder Absterben re-
agieren, werden gerne zum Dauer-Monitoring als Frihwarnsystem eingesetzt — um auch
Uber Immissionseinwirkung zu wachen, die nicht liickenlos im Betreiben der Anlage erfasst
werden kénnen (Bild 1; aktive Reaktionsbioindikator).

Die Organismen besitzen des Weiteren aufgrund ihrer artspezifisch-sensitiven Reaktion auf
die Immissionszusammensetzung unterschiedliche Verbreitungen. Das quantitative und qua-
litative Vorkommen bestimmter Arten (passive Reaktionsindikatoren) lasst somit Rick-
schliisse auf die mittelfristige Entwicklung der Luftqualitat und Immissionsbelastung zu und
kann somit, mit Bezug auf besonders sensitive Arten, auch als natirliches Frihwarnsystem
fungieren. Ein langfristiges Monitoring beispielsweise wird durch eine standardisierte Kartie-
rung epiphytischer Moose und Flechten realisiert. Aufgrund eines rdaumlichen und zeitlichen
Vergleichs des untersuchten Artenvorkommens, kdnnen dann spezifische Aussagen Uber
qualitative, raumliche und zeitliche Immissionsmuster getroffen werden. Die meist grorau-
mig durchgefuhrten Untersuchungen kénnen so den Beitrag aller Emittenten — teilweise auch
ruckwirkend — differenzieren und beurteilen [7].
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Die Lebensbedingungen fiir diese Bioindikatororganismen im Untersuchungsgebiet sind da-
bei allerdings sowohl durch Luftverunreinigungen, als auch durch die herrschenden Stand-
ortbedingungen wie Luftfeuchte, Licht und Temperatur beeinflusst. Das Biomonitoring als
Luftglitemessinstrument beinhaltet daher sowohl sehr strikte Standardisierungen als auch
angemessene statistische Bewertungsmethoden, um die Qualitat der Gefahrdungsabschat-
zung zu optimieren. Wahrend technische Emissionsmessungen direkt bestimmte freigesetzte
Stoffe an der Quelle kontrollieren, Uberpriifen Biomonitoringverfahren die Wirkungen ihrer
Gesamtimmission auf Schutzgiter (z. B. Pflanzen) unter Beriicksichtigung der Wetterbedin-
gungen bzw. Mikroklima vor Ort. Biomonitoring kann so verlassliche Aussagen Uber eine
etwaige Beeintrachtigung von Schutzgiitern (lebende Organismen bis hin zu Okosystemen)
durch bekannte und unbekannte Immissionen treffen.

Beispié!,'.?lechten

Bild 1: Akkumulations- (links) und Reaktionsbioindikatoren (rechts) mit Niederen Pflanzen —
beim aktiven Biomonitoring standardisiert im Untersuchungsgebiet exponiert (oben),
beim passiven vor Ort beprobt bzw. untersucht (unten; Fotos: Sphagnum-Bag,
Klaus Stetzka VDI 3957/17 , Flechtenexpositionen mit Hypogymnia physodes, Ha-
rald BartholmeR3 VDI 3957/21, Stickstoffakkumulation mit Parmelia sulcata, Norbert
Stapper VDI 3957/18, Flechtengemeinschaft Isabelle Franzen-Reuter VDI 3957/8).
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2. Aktuelle Anwendungsbeispiele zum Biomonitoring mit Niederen Pflanzen: Emitten-
teneinflisse und beeinflussende Variablen differenzieren
Aktuell sind beispielsweise Richtlinien fur biologische Messverfahren entwickelt worden, die
Uber Biomonitoring mittels Niederer Pflanzen die Stickstoffimmissionen oder den Klimawan-
del beurteilen kdnnen [12,13]. Beides stellen Alleinstellungsmerkmale fir standardisiertes
Monitoringverfahren dar, die bisher mit keinem technischen Verfahren rdumlich so hochauf-
l6send und zeitlich differenziert dargestellt werden kénnen — und insbesondere durchaus
effizient, kostengiinstig und fir die Offentlichkeit nachvollziehbar sind. Zur Demonstration
eines Anwendungsbeispiels wird im Folgenden auf das Biomonitoring der Stickstoffdepositi-
on mittels eines aktiven Akkumulationsbioindikators eingegangen.
In vergangenen Jahrzehnten konnten in den westlichen Industrienationen saure Immissio-
nen, allen voran Schwefeldioxid, erheblich vermindert werden. Als Folge kehrten viele Niede-
re Pflanzen als Aufsitzerpflanzen (Epiphyten) wieder in die Zentren der GroRstadte zurtck, in
denen zuvor haufig gar keine epiphytischen Flechten und Moose Uberleben konnten. Dabei
besiedelten insbesondere nahrstofftolerante Arten sowohl Stédte als auch den landlichen
Raum. Die Ursache hierfur sind in den atmospharischen Eintragen von Stickstoffverbindun-
gen zu finden, die zu einer lokal teils erheblichen Eutrophierung der Umwelt gefiihrt haben.
Ein Vergleich der Stickstoffdeposition mit den Critical Loads fur Eutrophierung zeigt bei-
spielsweise, dass die Critical Loads (kritische Eintragswerte bzw. quantifizierbare No-effect-
Schwellen) aktuell auf fast der gesamten Flache empfindlicher Okosysteme in Deutschland
liberschritten werden. Die negativen Wirkungen der Eutrophierung auf Okosysteme durch
luftgetragene Nahrstoffe sind vielfaltig und gut dokumentiert [siehe u.a. 8 bis 11].
Infolge dessen hat der VDI eine Richtlinie entwickelt [12], die besonders effektiv mittels bio-
logischer Messverfahren die Ermittlung und Beurteilung der Wirkung von Stickstoffdepositio-
nen standardisiert. Dabei kommt die n&hrstofftolerante und in Mitteleuropa sowie in Stédten
sehr verbreitete Flechte Parmelia sulcata zum Einsatz, die lber die Stickstoffakkumulation
einen Nachweis der Immissionswirkung zulasst (passiver Akkumulationsindikator). Anwen-
dungsbereiche sind dabei beispielsweise:

e eine raumlich differenzierte Erfassung von biologischen Wirkungen atmosphérischer
Stickstoffeintréage im stadtischen oder landlichen Raum (z. B. bei Hinweisen auf Grenz-
wertliberschreitungen nach der 39. BImSchV oder der TA Luft)

e eine Uberpriifung der Wirkung von stickstoffhaltigen Immissionen im Umfeld von Tierhal-
tungsanlagen, Kraftwerken etc.

e eine Kontrolle der Effektivitdt von MaRBnahmen zur Minderung biologisch wirksamer

Stickstoffverbindungen
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eine Dokumentation des Istzustands (z. B. im Rahmen von Genehmigungsverfahren wie
Einzelfallprifungen nach TA Luft Nr. 4.8).

Interessanterweise wird bei der Beurteilung der Stickstoffdeposition nur die Akkumulati-
on in dem &uRersten Rand (5 mm) der Flechte verwendet (siehe Bild 1 links unten). Das
entspricht dem langsamen Flachenzuwachses der Flechte der letzten zwei bis drei Jah-
re und integriert somit den Umwelteinfluss und Stickstoffdeposition in der Retrospektive.
Man kann somit also auch beurteilen, wie die Belastung innerhalb der letzten zwei Jahre
war (z.B. im Rahmen von Genehmigungsverfahren). Vorversuche und statistische Ana-
lysen zu der Richtlinie haben ergeben, dass es als Strategie der Beprobung ausreichend
ist im Untersuchungsgebiet pro Messpunkt funf Flechtenproben innerhalb eines 30 m
Radius zu entnehmen. Dabei werden die mikroklimatischen und biotischen Heterogeni-
tat statistisch angemessen reprasentiert. Auch zahlreiche andere Einflussgréen wie
beispielsweise die Stickstoffverteilung innerhalb einer Flechte, Baumart, Baumgréile,
Borkeneigenschaften, mikroklimatische Einflisse innerhalb eines Baumes und zwischen
verschiedenen Baumen, sowie Variabilitdt bezlglich einzelner Messpunkte, kleinrAumi-
ger Untersuchungsflachen und deutschlandweit wurden getestet und bei der Durchfiih-
rung des Verfahrens beriicksichtigt. Die hohe Signifikanz der Korrelation der Untersu-
chungsergebnisse nach Richtlinie VDI 3957/18 mit technischen Messungen der Stick-
stoffdepositionen mittels Messstationen des Luftmessnetz betrieben vom Umweltbun-
desamt, zeigt an verschiedenen Standorten in Deutschland eine erfreulich gute Ab-
schéatzung der Immission und damit auch die hohe Qualitét des Biomonitoringverfahrens
auf (Bild 2).
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Bild 2:  Stickstoffgehalte in Parmelia sulcata nach Richtlinie VDI 3957/18 korreliert mit tech-
nischen NO,-Messungen (Chemolumineszenz) der durchschnittlichen Stickstoffde-
positionen im Kalenderjahr mittels Messstationen des Luftmessnetz betrieben vom
Umweltbundesamt (f=0.137x + 0.43, R2?=0.95, p=0.001). Der Grenzwert zum
Schutzziel der menschlichen Gesundheit liegt bei 40 pg / m® (39. BImSchV).

Auch kleinrdumige Stickstoffdepositionen beispielsweise innerhalb einer Stadt kénnen mit
dieser Richtlinie ermittelt werden. Ein Stadtklimagutachten, das h&aufig auf die komplexe Mo-
dellierung von mikroklimatischen, geographischen und empirischen Datensétzen basiert
kann so beispielsweise mit relativ einfachen Mitteln evaluiert und Emittenten ermittelt wer-
den. In Kaiserslautern wurden beide Verfahren von den Behdrden umgesetzt und das Stadt-
klimagutachten konnte weitgehend bestatigt werden. Allerdings zeigten sich auch Abwei-
chungen fur modellierte Worse-Case-Szenarios an drei Standorten, die eine um ca. 10-15
ug/m® héhere NO,-Deposition vermuten lassen und daraufhin von den Behérden eingehen-
der betrachtet wurden (Bild 3 & 4).
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Stickstoffgehalte in Parmelia sulcata nach Richtlinie VDI 3957/18 korreliert mit mo-
dellierten maximalen NO,-Immisionen im Tagesmittel (Worst-Case-Szenario) eines
Stadtklimagutachtens der Stadt Kaiserslautern (Jahresdurchschnitt 26 pg/m®). Die
verschiedenen Messpunkte wurden mit zwei Buchstaben cheffriert — RH représen-
tiert beispielsweise den Messpunkt Rathaus mit hohem Verkehrsaufkommen und
Messstation des Luftmessnetzes. Die Messpunkte SP, HS und HK wiesen hdhere
Stickstoffdepositionen auf als aus den modellierten Daten hervorgeht (Regression
ohne statistische Ausreil3er: f=0.071x-1.43, R?= 0.94, p< 0.0001).
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Bild 3: Modellierte Immissionsbelastung von NO, [ug/m?] im Jahresmittel durch gewerbliche
Emittenten im Stadtgebiet Kaiserslautern basierend auf ein Stadtklimagutachten der
Stadt Kaiserslautern. Abweichungen an Messpunkten SP, HS und HK, die mittels
Untersuchung der Stickstoffgehalte in Parmelia sulcata nach Richtlinie VDI 3957/18
durchgefiihrt wurden (Umkreisung).

3. Zuverlassige Gefahrdungsabschatzung durch Standardisierung

Der Entwicklung von standardisierten Richtlinien zur Beurteilung von Luftqualitat gehen wis-
senschaftliche, meist international begutachtete Untersuchungen voraus. Auf Basis dieser
Erkenntnisse werden schrittweise standardisierte Verfahren entwickelt, die sowohl verfah-
renstechnisch als auch statistisch eine méglichst genaue realisierbare Gefahrdungsabschat-
zung der Wirkung von Immissionen erlauben. Dazu werden physiologische, morphologische
und empirische Daten in Mitteleuropa ermittelt, um biologische Vielfalt und heterogene Reak-
tionen beriicksichtigen zu kénnen. Wachsende Kenntnisse uber abiotische und biotische
Wechselbeziehungen und zunehmende mathematische Modellierungen haben dazu beige-
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tragen Richtlinien immer aussagekraftiger und wirklichkeitsreflektierender zu gestalten. Hau-
fig basieren die Modelle auf multivariaten Analysen, die eine Fille von Einflussfaktoren ein-
beziehen und gewichten. Die Richtlinien fir Niedere Pflanzen nutzen nicht-parametrische
Statistiken, um sowohl die natirliche Heterogenitéat mathematisch adaquat zu kalkulieren, als
auch die wichtigsten Einflussfaktoren erfassen zu kénnen. Trotz dieser konservativen Ver-
fahren und teilweise erstaunlich signifikanter Korrelationen zwischen immissionsbedingter
Schadstoffkonzentration und gemessener Wirkung auf Niedere Pflanzen, behalten sich diese
Richtlinien des Biomonitorings vor, keine exakten Immissionsbelastungen zu ermitteln, son-
dern bieten aufgrund der analysierten ,Wirkungen* Klassifizierungen in bestimmte Geféahr-
dungskategorien an. Diese Kategorien dienen als Hilfestellung Gefahrenpotentiale abzu-

schéatzen und gegebenenfalls weitere MalRnahmen zielgerichteter zu ergreifen.

Aktive und passive Biomonitoringverfahren mittels Niederer Pflanzen eréffnen somit nicht nur
zahlreiche, sondern vor allem standardisierte und zuverldssige Moglichkeiten die Wirkung
von Luftimmissionen auf Lebewesen und Okosystemen zu ermitteln und zu beurteilen. Bio-
monitoringverfahren mittels Algen, Flechten und Moosen bieten kostengunstige, effiziente
und besonders sensitive Wirkungsmodelle und Frihwarnsysteme, um anlagenbedingte Im-
missionen und lhre Auswirkung beurteilen und im Rahmen von Genehmigungsverfahren

sowie Eigen- und Erfolgskontrollen einsetzen zu kdnnen.
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PCB-Monitoring mit Hilfe von Bioindikatoren
Detektivarbeit in der Umgebung einer Schredderanlage

Dr. Dieter Gladtke, Dr. Marcel Klees, Dr. Katja Hombrecher,
Landesamt fiir Natur, Umwelt und Verbraucherschutz
Nordrhein-Westfalen, Essen

Kurzfassung

In der Umgebung eines Recyclingunternehmens in Essen, in dem u. a. Elektromotoren ge-
schreddert werden, wurden Nahrungspflanzen mit ungewdhnlich hohen Gehalten an PCB
gefunden. Nicht nur die raumliche Ausdehnung der PCB-Belastung in den Nahrungspflanzen
wies auf das Recyclingunternehmen als Quelle der Belastung hin, sondern auch ein Ver-
gleich der PCB-Homologenmuster von Materialproben des Firmengelandes mit den Proben
der Bioindikatoren in der Umgebung der Firma. Beide Matrizes zeigten ein vergleichbares
Verteilungsmuster mit einem ungewoéhnlich hohen Anteil an niederchlorierten PCB. Des Wei-
teren konnte Uber eine windrichtungsabhéngige Auswertung von PCB-Gehalten in Fichten-
nadeln aus dem Umfeld des Recyclingunternehmens die Schredderanlage als Hauptquelle
fur die Freisetzung der PCBs ermittelt werden, aber auch das restliche Firmengelande bzw.

die dort gelagerten Materialien erwiesen sich als wichtige PCB-Quelle.

1. Einleitung

Die Substanzklasse der polychlorierten Biphenyle (PCB) umfasst eine Gruppe von 209 Ein-
zelverbindungen (Kongenere), die sich durch die Anzahl und Position des Substituenten
Chlor am Molekulgrundgerist unterscheiden. Kongenere, die die gleiche Anzahl an Chlo-
ratomen im Molekul aufweisen, werden auch Homologe genannt. PCB wurden im grof3tech-
nischen Malistab hergestellt und gezielt in unterschiedlichen Anwendungsbereichen, z. B.
als Additiv in Dichtungsmassen oder Dielektrikum in Transformatoren und Kondensatoren
eingesetzt. Nachdem erste toxikologische Bedenken gegeniiber dem technischen Einsatz
von PCB erkennbar waren, wurden massive Regulierungen im Umgang mit dieser Sub-
stanzklasse eingefiihrt. In Deutschland wurde bereits im Jahre 1978 mit der 10. BImSchV
der Einsatz von PCB in offenen Formulierungen verboten. SchlieBlich wurde im Jahre 1989
ein Produktionsverbot erteilt [1]. Aufgrund ihrer Einbindung in nationale und internationale
Regularien gelten die sogenannten Indikator-PCB als analytisch relevant. Neben den Indika-
tor-PCB dienen die toxikologisch relevanten dioxin-ahnlichen PCB als Grundlage fiir nationa-
le bzw. internationale Grenzwerte [2; 3; 4; 5; 6]. Durch die weltweiten Anwendungsverbote
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von PCB scheint die primare Emission als Expositionspfad zu vernachlassigen zu sein. Viel
entscheidender fur die Freisetzung von PCB in die Umwelt ist heutzutage die sekundéare
Emission von PCB bspw. durch Recycling von Elektronikschrott. Als ein sehr gutes Beispiel

hierfar kann die Verschmutzung durch PCB im Dortmunder Hafen herangezogen werden [7]

Die betreffende Firma betreibt seit ca. 45 Jahren auf zwei nahe beieinander gelegenen Be-
triebsteilen zwei Schredderanlagen, in denen u. A. Elektromotoren bzw. Teile davon recycelt
werden. Die beiden Betriebsgelande der Firma sind umgeben von Wohngebieten und Klein-
gartenanlagen. Die Eingangs- und Ausgangsstoffe werden teilweise auf den Betriebsgelan-
den offen gelagert und die Bdden sind z. T. nicht befestigt. In der Umgebung der Schredder-
anlagen werden bereits seit Uber 20 Jahren PCB-Immissionen in Nahrungspflanzen, Stau-
ben und der AuBenluft ermittelt. Das Landesamt fur Natur, Umwelt und Verbraucherschutz
Nordrhein-Westfalen (LANUV NRW) sollte im vorliegenden Fall klaren, wer der/ die Verursa-
cher der PCB-Immissionen ist/ sind und wo sich die mafgeblichen Quellen auf den Betriebs-
gelanden befinden, um entsprechende emissionsmindernde Manahme einleiten zu kénnen.
Dazu wurden zum Einen pflanzliche Bioindikatoren (Griinkohl und Fichtennadeln) eingesetzt,
die aufgrund ihres Wuchses und der ausgepragten Wachsschicht auf der Blatt- bzw. Nadel-
oberflache besonders effektiv lipophile, organische Schadstoffe wie PCB akkumulieren kén-
nen. Des Weiteren wurden Material- und Fegeproben auf den beiden Betriebsgelanden ent-
nommen und ebenfalls auf PCB untersucht. Zudem wurden eine Hauptkomponentenanalyse
der Homologenmuster und eine Auswertung der Windrichtungsabhéngigkeit der Immissionen

durchgefihrt.

2. Material & Methoden

Zur Ursachenfindung wurden zwei Bioindikations-Verfahren eingesetzt, die Immissionen or-
ganischer Schadstoffe sensitiver anzeigen kénnen als parallel eingesetzte Luftkonzentrati-
ons- und Depositionsmessungen [8]. In Anlehnung an die Richtlinie VDI 3957 Blatt 3 [9, 10]
wurde eine Griinkohlexposition durchgefuhrt. Nach der Exposition wurde der Griinkohl ge-
erntet, gewaschen und kichenfertig aufgearbeitet. Die Grunkohlproben wurden auf PCB

untersucht.

Des Weiteren kam ein Fichtennadel-Screening fur eine windrichtungsabhéngige Analyse der
PCB-Belastungen nach der Richtlinie VDI 3957, Blatt 11, [11] zum Einsatz. Fichtennadeln
akkumulieren ebenfalls organische Schadstoffe auf der Oberflache ihrer Nadeln. Zudem wa-
ren die untersuchten Nadeln aufgrund ihrer Wuchshéhe von 2 — 5 m besonders gut anstrém-
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bar. Die Probenahme erfolgte im Marz, wobei jeweils der aktuelle Nadeljahrgang, der ent-
sprechend ca. 10 Monate exponiert war, auf PCB untersucht wurde.

Fir die Gewinnung von Fegestauben auf und im Umfeld der Betriebsgelénde wurde die in
der Literatur beschriebene Methode zur Fegeprobenahme eingesetzt [12]. Hierbei wird mit-
tels Handfeger und Kehrblech der deponierte Staub auf einer definierten Flache quantitativ
gesammelt. Nach Lufttrocknung und Abtrennung der KorngréRen >2000 pm wird die Fraktion
<2000um auf 150um aufgemahlen und analysiert. Die Extraktion dieser Fegestaubfraktion
wurde entweder mit Hilfe der beschleunigten Lésungsmittelextraktion [12] oder klassisch
nach Soxhlet unter Einsatz von Toluol durchgefuhrt. Im Anschluss folgte eine sdulenchroma-

tographische Aufreinigung der Rohextrakte.

Fur samtliche untersuchte Matrizes in dieser Studie wurden die Indikator-PCB via Gaschro-
matographie/ niederauflésende Massenspektrometrie (GC/LRMS) und die dI-PCB via
GC/LRMS und HRMS (hochauflésender Massenspektrometrie) analysiert [12; 13].

Zur weiteren Auswertung und Verursacherermittiung der erhohten PCB Gehalte wurden die
bisher gewonnen Daten der Griinkohle, Fegestdube und Materialproben in einer Hauptkom-
ponentenanalyse mit Grinkohlen aus dem Hintergrund verglichen. Die Hauptkomponen-
tenanalyse als multivariates statistisches Auswerteverfahren ermdglicht komplizierte, mehr-
dimensionale Datenséatze wie z. B. die PCB-Homologenverteilung in Umweltproben zu struk-
turieren und Datensétze nach ihrer Ahnlichkeit durch die Reduzierung der Daten auf soge-
nannte Hauptkomponenten zu veranschaulichen. Fur die Hauptkomponentenanalyse werden
im vorliegenden Fall die Homologenverteilungen als Anteil des jeweiligen Homologs zur Ge-
samtsumme der Tri- bis Decachlorbiphenlye herangezogen.

Zur Kombination von PCB-Gehalten in Fichtennadeln mit Daten der Windrichtung wird ange-
nommen, dass die PCB-Anreicherungsraten in Fichtennadeln in etwa der Konzentration der
PCB in der Luft proportional sind [14]. Die kurzzeitige PCB-Konzentration in der Luft hangt
vor allem von der Windrichtung ab, je nachdem ob in dieser Richtung starke oder schwache
PCB-Emittenten vorhanden sind. Dann hangt der PCB-Gehalt der Nadeln einer beprobten
Fichte vor allem von der Zeit, wahrend der der Wind aus Richtung einer Quelle weht, und der
durch die Quelle hervorgerufenen Anreicherungsrate ab.

Dann ist der PCB-Gehalt Gx der Nadeln einer beprobten Fichte am Ort X die Summe der
Produkte aus der Zeit t;, wahrend der der Wind aus Richtung einer Quelle i weht, und der
durch die Quelle hervorgerufenen Anreicherungsrate a;, wie in Gleichung (1) beschrieben.

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

54 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

Gy =Xt &)
Fir jeden Messpunkt lasst sich also eine Gleichung nach (1) aufstellen, die Gleichungen
bilden ein lineares Gleichungssystem wie in (2) dargestellt (Die Messpunkte X sind mit In-

dices von A bis N gekennzeichnet):

Gy = tya*a; + typ*az; +... .. + toa*a,
Gg) = tyg)*as + tyg*as +... ... + tos)*an

2
G{N) = tmw*al + t;(,v)*az k ST + t,,{N) *U,,

Durch lineare Regression mit Gx als abhéngiger und ti als unabhéngigen Variablen lassen
sich dann die Werte fiir die windrichtungsabhéangigen Aufnahmeraten a; ermitteln.

3. Ergebnisse

Raumliche Ausdehnung der PCB-Belastung

In der Umgebung des Betriebs wurden bereits seit Mitte der 90er Jahre Nahrungspflanzen
auf PCB untersucht. Im Jahr 2015 (Tabelle 1 und Bild 1) ist der PCBgesam-Gehalt (Summe
der 6 Indikator-PCB * 5) mit 45 pg/kg Frischmasse (FM) am hdchstbelasteten Standort (MP
13) um den Faktor 20 erhéht gegeniiber dem 50. Perzentil der Hintergrundbelastung in NRW
(2,2 pg’kg FM). Die Hintergrundbelastung wurde aus den Daten des Wirkungsdauermess-
programms uber 10 Jahre ermittelt [15]. Auch bei anderen Messungen an Hintergrundstand-
orten in Deutschland mit anderen methodischen Anséatzen betrug der PCB-Gehalt in Grin-
kohl unter 5 pg/kg FM [9, 16]. In einer Untersuchung von Stoffeintragen im Umfeld von Re-
cyclinganlagen [17] wurde in exponierten Grunkohlpflanzen der Hochstwert von 23 pg/kg FM
PCBgesamt in unmittelbarer Nahe einer Quelle ermittelt. Auch in einer Untersuchung der Um-
weltbelastung in Recklinghausen-Hochlarmark im Umfeld einer Schredderanlage wurden
1995 PCBgyesam-Gehalte in Grunkohlpflanzen von 8,6 — 25 pg/kg FM ermittelt [18]. Die in der
Umgebung des Betriebs ermittelten Gehalte in Griinkohl liegen z. T. noch Uber diesen Ver-
gleichswerten.

Die PCB-Gehalte in den Grunkohlpflanzen wurden gesundheitlich bewertet und als Konse-
quenz wurde zuletzt von der Stadt Essen eine Nichtverzehrempfehlung fir Grinkohl und
andere Blatt- und Kohlgemiise an 1750 Haushalte herausgegeben.
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Tabelle 1: PCBgesam-Gehalte in Griinkohl an den Messpunkten in der Umgebung des Be-

55

triebs 2015; 50. und 95. Perzentil der Hintergrundbelastung in NRW in Grunkohl

(Messwerte von 9 Standorten, 2005 — 2014; n = 86), 50. Perzentil Bayern [16]

(2000 — 2003; jeweils n = 8), 50. Perzentil Richtlinie VDI 3957 Blatt 3 [9] landlich

(2000 — 2006; n = 54) sowie im Ballungsraum (2000 — 2006; n = 23) [ug/kg FM]

Messpunkte in Essen-Kray

PCByesam-Gehalt 2015
[ug/kg FM]

MP 2 12

MP 3 17

MP 6 12

MP 7 54
MP 8 9,1
MP 12 5,2
MP 13 45

MP 14 22

MP 15 14

MP 16 8,0
MP 17 4,4
MP 18 7,9
MP 19 9,3
MP 29 4,5
50. Perzentil NRW 2,2
95. Perzentil NRW 6,0
50. Perzentil Bayern [16] 23-4,1
50. Perzentil Iandlich [9] ca. 3
50. Perzentil Ballungsraum [9] | ca. 4,5

Um die Immissionssituation fur bestimmte Bereiche des Untersuchungsgebietes besser ein-

schéatzen zu kdnnen, wurde in den Jahren 2014 und 2015 ein Fichtennadelscreening durch-

gefuhrt. Dabei konnten ebenfalls erhohte PCB-Gehalte in den Fichtennadeln von bis zu 535

una/kg Trockenmasse (TM) gefunden werden (Tabelle 2). Rappolder et al. [19] geben mittlere

PCBgesami-Gehalte in Fichtennadeln fur Hintergrundstandorte in Deutschland von 3,2 — 8,5

pg/kg TM an. Am urbanen Standort Warndt (Saarland) wurde im Jahr 2004 ein PCBgesamt-

Gehalt von 11 pg/kg TM in Fichtennadeln ermittelt [19]. Diese Werte wurden in allen beprob-
ten Fichten mit PCBgesam-Gehalten von 27 — 535 pg/kg TM deutlich tiberschritten. In der Un-

tersuchung der Umweltbelastung im Umfeld einer vergleichbaren Schredderanlage wurden
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1995 PCBgyesam-Gehalte in Kiefernnadeln von 40 — 243 pg/kg TM ermittelt [18]. Die aktuell
ermittelten Gehalte in Fichtennadeln sind teilweise noch deutlich héher.

Tabelle 2: PCBgesam-Gehalte in Fichtennadeln (Jahrgange 2013 und 2014) an den Mess-
punkten in Essen-Kray, Mittelwert landlicher Standorte (2000 — 2004; n =2 — 3)
und Wert urbaner Standort (2004) [19] [png/kg TM]

Messpunkte in Essen-Kray  |PCBgesam-Gehalt PCBgesam-Gehalt
2013 [ug/kg TM] 2014 [ug/kg TM]

MP 20 535 -

MP 21 51 -

MP 22 77 -

MP 23 50 -

MP 24 44 -

MP 25 27 -

MP 26 20 -

MP 27 31 -

MP 28 59 -

MP 30 - 73

MP 31 - 120

MP 32 - 150

MP 33 - 150

MP 34 - 300

MP 35 300

Mittelwert landlich 32-85

Wert urban 11

Wie die rdumliche Ausdehnung der PCB-Belastung in Griinkohl und Fichtennadeln (Bild 1)
zeigt, treten die hdchsten PCB-Gehalte unmittelbar nordlich der Betriebsgelédnde des Recyc-
lingunternehmens auf. Die beiden Betriebsgelande der Firma stellen also Hotspots der Be-
lastung dar. Man findet einen Konzentrationsgradienten der Belastung von den Betriebsge-

landen ausgehend in Richtung der Wohngebiete von Stidwest nach Nordost.
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Bild 1:  PCBgesam-Gehalte in Griinkohlpflanzen 2015 sowie in Fichten 2014 und 2015 [ug/kg
TM] in ihrer raumlichen Lage zu den Betriebsgeldnden des Recyclingunternehmens,
die Probennummer ist in den Balken dargestellt. Die relative Windrichtungshéaufig-
keit wahrend der Expositionszeitraume [%] ist links oben dargestellt.

Vergleich der PCB-Homologenmuster

Zusatzlich zur Darstellung der quantitativen PCB-Belastung in den verschiedenen Matrizes
wurde auch eine qualitative Analyse der detektierten PCB-Homologen durchgefiihrt: Hierbei
wurde ein signifikanter Unterschied der PCB-Homologenmuster in den unterschiedlichen
Pflanzen- und Materialproben an den Messpunkten in Essen-Kray zu denen des Hinter-
grunds gefunden. Hiermit wird auf einen Eintrag von niederchlorierten Biphenylen ausge-
hend von den Betriebsgeldnden hingewiesen.

Wahrend an Hintergrundstandorten, aber auch an anderen Belastungsstandorten in NRW
die PCB-Homologenmuster stets durch die hexachlorierten Biphenyle dominiert sind, werden
im untersuchten Bereich anteilig deutlich mehr tri-, tetra- und pentachlorierte Biphenyle de-
tektiert (Bild 2). Diese niederchlorierten PCB werden nach Freisetzung in der Natur relativ
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schnell in der Gasphase abgebaut, wahrend héher chlorierte PCB sehr langlebig sind und
kaum abgebaut werden [20].

Quellen kdnnen u. a. Elektromotoren sein, die versiegelte PCB-Gemische enthalten und
wahrend des Schredderprozesses freigesetzt werden. Da an beiden Betriebsgelanden der
FirmaElektromotoren bzw. Teile davon geschreddert werden, ist eine Freisetzung von PCB-
Gemischen mit einem hohen Anteil an niederchlorierten PCB mdglich.

Grinkohl Hintergrund Grilnkohl Essen-Kray Fichten Essen-Kray
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Bild 2: relativer Anteil der Homologe in Griinkohl (Hintergrund NRW 2014, n = 9; Essen-

Kray 2015; n = 8), Fichtennadeln (Essen-Kray 2014, n = 3), sowie Fegestauben
(landlicher und stadtischer Hintergrund NRW, n = 7 [21]; Betriebsgelande, n = 10
und aus dem Nahbereich der Betriebsgelédnde, n = 5)

Zusatzlich zum qualitativen Vergleich der Homologenmuster kann mit Hilfe der Hauptkompo-
nentenanalyse von Griinkohlen aus Essen und Griinkohlen aus dem Wirkungsdauermess-
programm (WDMP) 2014 sowie den Fegestauben und Stauben von und um das Betriebsge-
lande der Firma die qualitative Auswertung der Homologenvergleiche untermauert werden
(Bild 3). Diese multivariate statistische Datenanalyse der einzelnen Griinkohlproben aus dem
WDMP 2014 und den Grunkohlproben aus dem untersuchten Gebiet zeigt, dass sie jeweils
als Gruppe ein einheitliches Homologenmuster aufweisen. Allerdings ist zu beachten, dass
die Grinkohlproben aus dem Untersuchungsgebiet wiederum ein vergleichbares Homolo-

genmuster wie die untersuchten Fegestaube von dem Betriebsgelande der Firma aufzeigen.
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Bild 3: Ergebnisse der Hauptkomponentenanalyse von Homologenmustern in Griinkohl
(Hintergrund NRW, WDMP; Untersuchungsgebiet) sowie Fegestauben und Stauben
vom Betriebsgelande

Auswertung der Windrichtungsabhangigkeit

Zur Identifikation der Quellen der PCB-Belastung wurden die Daten aus der Fichtennadelbe-
probung 2014/ 2015 mit Daten der Windrichtung wie unter 2 beschrieben verknipft und einer
Regression unterzogen. Die Standorte der Probenahmepunkte, der potentiellen Emissions-
quellen und der PCB-Gehalte sind in Bild 1und Tabelle 2 dargestellt.

Waurden drei Hauptquellen fiir PCB (Schredder, offene Lagerung plus Rotormiihlen, Hinter-
grund ohne PCB-Quellen) angenommen, war die Anreicherungsrate bei Wind aus der
Schredderanlage um den Faktor 40, bei Wind aus Richtung der Materiallagerung und der
Rotormuhlen (Gelande der Firma) fast um den Faktor 10 héher als bei Wind aus Richtungen
ohne PCB-Quellen (Tabelle 3). Wurde die Regression fur einzelne PCB-Kongenere durchge-
fuhrt, waren die Faktoren fur niedrig chlorierte PCB besonders hoch, fiir hther chlorierte
PCB waren die Faktoren verhaltnismaRig niedrig. Fir PCB 28 lieBen sich auch die Ro-
tormuhlen als Quelle mit einer Anreicherungsrate von 0,006 ng/(kg*h) identifizieren.
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Tabelle 3: PCB-Anreicherungsraten bei Wind aus verschiedenen Emittenten in ng/(kg*h). Als
Unsicherheitsbereich sind die Standardfehler der Konstanten angegeben.

Wind aus Richtung: Schredder Gelénde Hintergrund
PCBygesamt (6 Ind.-PCB * 5) 0,13 +/-0,05 0,03 +/-0,01 0,003 +/-0,006
PCB 28 0,09 +/-0,04 0,003 +/-0,001 0,0001 +/-0,0004
PCB 153 0,003 +/-0,002 0,0005 +/-0,0004 0,0002 +/-0,0002

Damit l&sst sich belegen, die Schredderanlage alsdie wichtigste PCB-Quelle in der Umge-
bung belegen. Aber auch diffuse Quellen auf dem Gelande der Firma (Ausgasen PCB-
haltigen Materials, moglicherweise auch Abwehungen PCB-haltiger Staube) sowie die Dop-
pelrotormihlen tragen zur PCB-Belastung in der Umgebung bei. Mit den PCB-
Anreicherungsraten und den Windrichtungshéufigkeiten lasst sich abschatzen, welche Quel-
le welchen Beitrag zur Belastung an einem Messpunkt liefert. In Bild 4 ist das Ergebnis die-
ser Abschatzung fir den Messpunkt 35 (zur Lage siehe Bild 1), vor der Schredderanlage,

exemplarisch dargestellt.

Anteil PCB-Belastung
3,60% W Hintergrund

O Gelédnde Fa.
Richter

B Schredderanlage
(diffuse und
gefasst Quellen)

Bild 4: Anteil der Quellen der PCB-Belastung der Fichtennadeln am Messpunkt 35 vor der
Schredderanlage

4. Zusammenfassung
Verschiedene Methoden der Auswertung des Biomonitorings im Untersuchungsgebiet mach-
ten es mdglich, dort die Ursache der Belastung von Nahrungspflanzen durch PCB zu identifi-

zieren:

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 61

Die PCB-Belastung in Griinkohl und Fichtennadeln war umso héher, je naher der Probe-
nahmeort zu den Anlagen der Firma war. Die raumliche Ausdehnung der Belastung wies
also auf die Firma als PCB-Quelle hin.

Materialien vom Geléande der Firma und Bioindikatoren im angrenzenden Stadtteil zeigten
ein ahnliches PCB-Homologenmuster mit ungew6hnlich hohen Anteilen an niederchlorierten
Homologen, das von anderen in Nordrhein-Westfalen genommenen Proben stark abweicht.
Die Hauptkomponentenanalyse weist also ebenfalls auf die Firma als Quelle der PCB-

Belastung hin.

Regressionsanalysen der Abhéngigkeit der PCB-Belastung von Fichtennadeln in der Umge-
bung des Geléndes der Firma zeigten die hochsten PCB-Aufnahmeraten der Fichtennadeln
bei Wind aus Richtung der Schredderanlage der Firma; auch das restliche Gelande der Fir-

ma, auf dem die Materialien offen gelagert werden, erwies sich als PCB-Quelle.

Die Kombination der Bestimmung von PCB-Gehalten in biologischem Material mit verschie-
denen Methoden der Auswertung macht es méglich, den Beitrag einzelner Quellen zur PCB-
Belastung in einem Gebiet zumindest halbquantitativ zu erfassen.
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Hygienekontrolle von Luftbefeuchtungsanlagen:
ATP-Messung als Schnellverfahren

Labor- und Praxistest zur ersten Einschatzung mikrobieller
Kontaminationen

V. Liebers, S. Freundt, M. Duser, H. Stubel, T. Briining, M. Raulf,
Institut fur Pravention und Arbeitsmedizin der Deutschen Gesetzlichen
Unfallversicherung, Institut der Ruhr-Universitat Bochum (IPA), Bochum;
S. Causemann, D. Fendler, M. Bockler,

Berufsgenossenschaft Energie Textil Elektro Medienerzeugnisse

(BG ETEM)

Kurzfassung

Durch mikrobiell kontaminierte Raumlufttechnische Anlagen (RLT) kénnen Bioaerosole in die
Raumluft gelangen, die mdoglicherweise gesundheitlich belastend sind. Um negative
Auswirkungen der Raumlufttechnik auf die Gesundheit der Raumnutzer zu verhindern,
schreibt die VDI-Richtlinie 6022 regelmafige Hygieneinspektionen und Hygienekontrollen fur
die Anlagen vor. Bisher wird fur die Hygieneinspektion des Befeuchterwassers aus RLT-
Anlagen die Keimzahlbestimmung mittels Kultivierungsmethode empfohlen, die allerdings
eine entsprechende Laborausstattung voraussetzt und zeitaufwendig ist. Ziel der
vorliegenden Arbeit war es, die Bestimmung von Adenosintriphosphat (ATP) mit Hilfe eines
Biolumineszenz-Schnelltests zur Erfassung von mikrobiellen Kontaminationen zu prifen. In
einer ersten Projektphase wurde die Biolumineszenzmessung anhand weiterer
Laborverfahren validiert, in einer zweiten erfolgte ein Anwendungstest in der Praxis. Mit den
Untersuchungen konnte gezeigt werden, dass die ATP-Messung mittels Biolumineszenz ein
Verfahren ist, das sich vor Ort einsetzen lasst und innerhalb kurzer Zeit einen ersten
orientierenden Uberblick (ber die mikrobielle Belastung des Wassers in RLT-Anlagen
erlaubt. Eine regelmaRige Prufung des ATP-Gehalts von Befeuchterwasser im Rahmen der

Hygienekontrollen kénnte somit dazu beitragen, Verkeimungen friihzeitig zu erkennen.

Methoden

In Phase 1 wurden 186 wassrige Proben mittels Biolumineszenz analysiert (ATP-Nachweis
mittels HY-LITE, Merck, Darmstadt; Angabe als relative light units = RLU). Um die mikrobielle
Belastung der Proben zu charakterisieren, wurden auflerdem die Kolonie-bildenden

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

66 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

Einheiten (22°C, 72 Std; 36°C, 48 Std) sowie die pyrogene Aktivitat (Vollbluttest) und die
Endotoxin-Aktivtat (LAL-Test, Charles River, Sulzfeld) bestimmt. In Phase 2 wurden in einem
Betrieb Uber 6 Monate 14-tdgig funf Befeuchtersysteme beprobt und vor Ort hinsichtlich
ATP-Aktivitat untersucht. Eine Wiederholungsmessung fand nach gekuhltem Transport der
Proben einen Tag spater im Labor statt, erganzt durch eine Messung der Endotoxinaktivitat.
Eine orientierende Beurteilung der wassrigen Proben anhand der Biolumineszenz erfolgte
aufgrund dreier Kategorien: bis1.500 RLU = akzeptierter mikrobiologischer Hintergrund,;
1.500-15.000 RLU = Reinigung empfohlen; >15.000 RLU = Reinigung erforderlich.

Ergebnisse

In allen untersuchten Proben konnte die ATP-Aktivitat innerhalb weniger Minuten bestimmt
werden. Die Anwendung in der Praxis war ohne weitere Laborausstattung méglich. Die
wiederholte Probenahme in 42 Wasserbecken zeigte eine signifikante Ubereinstimmung der
Ergebnisse (rs = 0,9, p< 0,0001). Die ATP-Aktivitdt korrelierte auferdem (p<0,0001;
Spearman) mit der Messung Kolonie-bildender Einheiten (rs =0,6) sowie Ergebnissen aus
Messverfahren wie der Endotoxin-Aktivitat (rs = 0,8 Phase 1; rs = 0,6 Phase 2) und der
pyrogenen Aktivitat (rs = 0,7). Auch die ATP-Messung vor Ort und im Labor korrelierten (rs =
0,6).

Im Verlauf der Messkampagne konnten Unterschiede in der mikrobiologischen Belastung der
Anlagen anhand der ATP-Messung verifiziert werden. Eine Standard operation Procedure

(SOP) fur die Praxisanwendung wurde erarbeitet.
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Bild 1: Ausrustung fur die ATP-Messung:- Messgerat mit Wecker und Messstift (roter Pfeil)
sowie Protokollblatt

1. Liebers V, Bachmann D, Franke G, Freundt S, Stubel H, Diiser M, Kendzia B, Bockler M,
Briining T, Raulf M: Determination of ATP-activity as a useful tool for monitoring microbial
load in aqueous humidifier samples. Int J Hyg Environ Health 2015; 218: 246-53

2. Liebers V, Bachmann D, Causemann S, Franke G, Freundt S, Stubel H, Duser M,
Kendzia B, Sander |, Briining T, Bockler M, Raulf M: ATP als Marker fir die mikrobielle
Verunreinigung von Luftbefeuchtungsanlagen — Validierung anhand mikrobieller
Messparameter. Gefahrstoffe — Reinhaltung der Luft 2015; 75: 347-354

3. Liebers V, Causemann S, Freundt S, Duser M, Stubel H, Fendler D, Béckler M, Raulf M,
Briining T: Analyse von Wasserproben aus raumlufttechnischen Anlagen mit
unterschiedlichen Testverfahren — Evaluierung eines Schnelltests zur Erfassung
mikrobieller Verunreinigung. DGAUM — 55. Wissenschaftliche Jahrestagung 2015; V154
(Poster)

4. Liebers V., Raulf M., Luftbefeuchteranlagen — Schnelltest zur Ermittlung der mikrobiellen
Belastung IPA-Journal 2/2015

- 80, am 23.01.2028, 23:50:46. @ Urheberrachtiich geschiitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

216.73.216.60, am 23.01.2026, 23:50:45. @ Inhalt,
m

‘mit, flir oder in Ki-Syster


https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 69

FTIR-Spektrometrie als alternative Methode zur
TOC-Messung

Christoph Becker, Dr. Jurgen Kappler, Dr. Ron Siewertsen,
Jens Schalkowski, ABB Automation GmbH, Frankfurt

Kurzfassung

In diesem Manuskript wird eine von ABB entwickelte Methode vorgestellt, die die Messung
des Gesamtgehaltes an organischem Kohlenstoff mittels eines Fourier-Transformations-
Infrarot-Spektrometers als Alternative zur nach Stand der Technik bekannten Methode mit-
tels eines Flammenionisationsdetektors erméglicht.

Abstract

In this paper, a method developed by ABB is presented which allows the measurement of the
total content of organic carbon by means of a Fourier Transform Infrared spectrometer as an
alternative to the known prior art method using a flame ionization detector.

1. Einleitung

Fiar Verbrennungsanlagen, die unter die Européische Richtlinie 2010/75/EU Uber Industrie-
emissionen fallen, ist es behordlich vorgeschrieben, dass die Schadstoffemissionen kontinu-
ierlich Uberwacht werden. Hierbei kdnnen die meisten zu liberwachenden Komponenten mit
einem Fourier-Transformations-Infrarot-(FTIR-)Spektrometer gemessen werden. Fur die kon-
tinuierliche Uberwachung des Gesamtgehaltes an organischem Kohlenstoff (TOC = Total
Organic Carbon) sind nach Europaischer Norm EN 15267-3 [1] nur solche Gasanalysatoren
zertifiziert, die nach dem Prinzip der Flammenionisation (FID) arbeiten. Ein gro3er Nachteil
des Flammenionisations-Verfahrens ist, dass zum Betrieb kontinuierlich Wasserstoff und
saubere Brennluft zur Verfigung gestellt werden missen. Das heilt, es entstehen zusatzli-
che Betriebskosten und Sicherheitsaspekte missen beriicksichtigt werden. Ein weiterer
Nachteil sind die Anschaffungs- und Wartungskosten fur einen zusétzlichen Analysator. Eine
Messung des Gesamtgehaltes an organischem Kohlenstoff mittels FTIR-Spektrometer in
Verbrennungsanlagen oder Zementwerken wirde daher deutliche Vorteile gegenuber dem

aktuellen Stand der Technik bieten.
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2. FTIR-Spektrometrie als alternative Methode zur TOC-Messung

Aktuell gibt es bereits verschiedene Anséatze zur Bestimmung des Gesamtgehalts an organi-
schem Kohlenstoff mittels einer FTIR-Methode.

Diese verwenden die charakteristische Absorption der C-H-Verbindung, ein aus reprasenta-
tiven Kohlenwasserstoffen zusammengesetztes Spektrum fur die Analyse [2] oder beschran-
ken sich auf Methan (CH,) als TOC-Ersatz. Aufgrund der starken Anfalligkeit auf Queremp-
findlichkeiten gegenuber Begleitgasen stofRen die ersten beiden Anséatze jedoch schnell auf
Probleme bei der Anwendung.

Im Rahmen der Entwicklung der Methode zur Bestimmung des TOC-Gehalts mittels FTIR-
Spektrometer von ABB (ACF-NT [5]) wurde anhand von Vergleichsmessungen mit FID-
Messungen an Verbrennungsanlagen erkannt, dass eine TOC-Messung durch eine geeigne-
te Auswahl an Stellvertretergasen méglich ist.

Im folgenden Abschnitt wird die von ABB entwickelte und patentierte Methode fiir die TOC-
Messung mittels eines FTIR-Spektrometers [3] mit dem Ansatz Methan als TOC-Ersatz an-
hand der Ergebnisse von zwei verschiedenen Anlagen verglichen.

TOC In ppmcl
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Bild 1: Messergebnisse FTIR und FID an zwei Verbrennungsanlagen

Bild 1 zeigt links eine Anlage, bei der kein nennenswerter Unterschied zwischen den ver-
schiedenen FTIR-Methoden zu erkennen ist. Sie zeigen jedoch einen etwas groReren
Messwert als die FID-Messung an. Die Ergebnisse der zweiten Anlage (Bild 1 rechts) zeigen
sofort den Nachteil der Methode CH,4 als TOC. Der TOC-Wert (gemessen mit einem FID)
kann mit einer FTIR-Methode weder durch Methan alleine noch durch Methan und Propan
zusammen ausreichend gut ermittelt werden. Die Ergebnisse der von ABB entwickelten Me-
thode stimmen hingegen auch fur diese Anlage gut mit den Ergebnissen des FIDs Uberein.
Man kann also schlussfolgern, dass an manchen Anlagentypen ein Modell, welches aus-
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schlieBlich auf Methan basiert, nicht als TOC-Messung geeignet ist. Sobald zusatzliche Koh-
lenwasserstoffe auftreten, ist eine Erweiterung des Modells, wie hier gezeigt, notwendig.

3. Experimentelle Ergebnisse
Tabelle 1 zeigt das Bestimmtheitsmal und die Reststreuung der Vergleiche zwischen FTIR-

und FID-Messwerten an verschiedenen Anlagentypen:

Tabelle 1: Ubersicht der Vergleichbarkeit von FTIR- und FID-Messwerten

Anlage |Art der Messstelle |Mittelwert TOC | Bestimmtheitsmal3 | Reststreuung
[ppmC1] (R™2) (2sigma)

1 Industriemull 8.00 96.46% 3%

2 Mmall 17.53 92.13% 5%

3 Zementwerk 25.41 91.42% 8%

4 Kohle 0.58 - 3%

Die Reststreuung ist ein MaR3 der Beurteilung der Gite einer Regressionsgleichung an die
Messpunkte. An allen 4 betrachteten Anlagen liegt die Reststreuung unter 30% des Tages-
grenzwerts und erfillt somit die Anforderungen.

Das Bestimmtheitsmal ist der Anteil der Streuung der ZielgréRRe, die durch die Regressions-
gleichung erklart werden kann. Es soll groRer als 90% sein. Dies ist furr die ersten drei Anla-
gen erflllt. Fir die Anlage 4 wurde das BestimmtheitsmaR nicht ermittelt, da nicht mindes-
tens 30% der Messwerte im oberen Drittel des Messbereichs lagen, wie es nach
prEN 14793 [4], welche die Anforderungen und Tests an eine alternative Methode im Ver-
gleich zum Standardreferenzverfahren festlegt, gefordert wird. Die von ABB entwickelte Me-
thode ist also an den Uberpriften Anlagen als Alternativmethode geeignet.

Bild 2 zeigt links den TOC-Messwertverlauf (FTIR und FID) an Anlage 1 aus Tabelle 1 sowie
rechts die Korrelation zwischen FTIR und FID. Hierbei ist zu erkennen, dass der mittels FTIR
gemessene TOC-Wert systematisch um 1.7 ppm C1 kleiner ist als der mittels FID gemesse-
ne Wert. Dies kann durch die Spilung mit Umgebungsluft als Nullpunkt erklart werden, die
einen Methangehalt von 1.7 ppm hat. Fur eine TOC-Messung mittels FTIR ist daher eine

kohlenstofffreie Null-Luft erforderlich.
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-

Messergebnis FID in ppmC1

Bild 2: FID- und FTIR-Messergebnisse an einer Verbrennungsanlage und Korrelation zwi-
schen FTIR und FID

Zusatzlich zu den Untersuchungen mit Feldmessdaten wurde die von ABB entwickelte Me-
thode zur TOC-Messung mittels FTIR hinsichtlich der Laboranforderungen der EN 15267-3
mit einem Messbereich von 15 mg C/m® bzw. 28 ppm C1 iiberpriift. Tabelle 2 zeigt die ein-

zelnen Anforderungen an einen Labortest:

Tabelle 2: Labortest nach EN 15267-3

VerfahrenskenngréRe Mindestanforderungen | Ergebnis
Einstellzeit <200 s Anforderungen erfullt
Wiederholstandardabweichung am Nullpunkt <2% Anforderungen erfullt
Wiederholstandardabweichung am Endpunkt <2% Anforderungen erfillt
Lack-of-fit <2% Anforderungen erfullt
Einfluss der Umgebungstemperatur am Nullpunkt | <5% Anforderungen erfullt
Einfluss der Umgebungstemperatur am Endpunkt | <5% Anforderungen erfullt
Querempfindlichkeiten am Nullpunkt <4% Anforderungen erfullt
Querempfindlichkeiten am Endpunkt <4% Anforderungen erfillt
Einfluss des Probegasdrucks <2% Anforderungen erfullt
Einfluss der Netzspannung <2% Anforderungen erfillt
Responsefaktoren Methan 0.9 - 1.2 | Anforderungen erfullt
Ethan 0.9 - 1.1|Anforderungen erfullt
Propan 09 - 1.1|Anforderungen erfullt
Benzol 0.8 — 1.1 | Anforderungen erfllt
Toluol 0.8 - 1.1 | Anforderungen erfullt
Dichlormethan 0.75 — 1.15 | Anforderungen erfiillt

4. Zusammenfassung / Ausblick

Anhand von Feldmessdaten und Labortests konnte gezeigt werden, dass die von ABB ent-
wickelte Methode zur Bestimmung des Gesamtgehaltes an organischem Kohlenstoff mittels
eines FTIR-Spektrometers eine geeignete Alternative zu der Messung mittels Flammenioni-
sationsdetektors ist.
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Die in diesem Manuskript vorgestellte Methode ist im ABB-Produkt ACF5000 [6] implemen-
tiert und befindet sich im TUV-Labor- und -Feldtest nach EN 15267-3.

[1] EN 15267-3

[2] Patent WO 2009060750 Al

[3] Patent DE 10 2013 005 997 B3

[4] prEN 14793

[5] ACF-NT - Losungen fur die kontinuierliche Emissionstiberwachung
http://www.abb.de/product/seitp330/8547f97d589ddbbec12570c0005¢c230a.aspx

[6] ACF5000 - From the pioneers in FTIR CEMS
http://new.abb.com/products/measurement-products/analytical/continuous-gas-
analyzers/cga-system-solution/acf5000
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Kontinuierliche Quecksilbermessung im Roh- und Reingas
von Verbrennungsanlagen mit neuer Messtechnik

Dr. rer. nat. Michael Boness, SICK AG, Meersburg

Kurzfassung

Um der zunehmenden Freisetzung von Quecksilber in die Atmosphére entgegen zu wirken,
wurden bereits Ende der 90er Jahre MaRnahmen in der Abgasreinigung zur Quecksilber-
abscheidung durchgefiihrt. MaRgeblich gibt es in Deutschland die Verpflichtung fiir Betrei-
ber von Verbrennungsanlagen gem. 13. und 17. BimschV. einen 24 h Grenzwert von 30
Hg/m3 und einen Halbstundenmittelwert von 50 pug/m3 Quecksilber einzuhalten. Dement-
sprechend miissen die zur Uberwachung eingesetzten Messgerate nach der EN15267 eig-
nungsgepruft und zertifiziert sein.

Mit Einfuhrung der IED (Industrial Emission Directive), haben die den Industrien jeweils zu-
gehodrigen BREFs (Best Available Techniques Reference Document) einen hoheren Stel-
lenwert erhalten. Je nach verfligbaren Emissions-Minderungsmafnahmen kdénnen auch dort
verbindlich neue Grenzwerte fir die Schadstoffkomponenten EU-weit festgelegt werden.
Mit der Uberarbeitung der BREF 2006 fiir Abfallverbrennungsanlagen wird zukiinftig ein
neuer Quecksilber-Jahresmittelwert von < 10 pg/ms3, voraussichtlich ab 2018, dann auch
europaweit erwartet.

Zur Uberwachung dieser neuen, niedrigeren Quecksilbergrenzwerte werden deshalb ent-
sprechende nachweisstarke Messsysteme, die trotzdem robust und wartungsarm sein mas-

sen, verlangt.

1. Besonderheit der Messgasaufbereitung fur die kontinuierliche

Quecksilbermessung

Eine besondere Rolle spielt fir die Quecksilbermessung die Messgasaufbereitung. Der
Grund hierfir ist, dass mit den Ublicherweise eingesetzten Messverfahren nur die Detektion
des metallischen Quecksilbers gelingt. Das Rauchgas enthélt aber neben dem metallischen
Quecksilber auch oxidierte Quecksilberverbindungen, hauptsachlich Quecksilberchloride
(HgCl, HgCl,). Diese lassen sich nicht direkt detektieren und miissen deshalb vor der Mes-
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sung zum metallischen Quecksilber reduziert werden. Erst nach dieser Reduzierung ist eine
Detektion des Gesamtquecksilbers im Rauchgas mdglich. Dies gelang erstmals durch eine
bei 1.000°C hochbeheizte Messgaszelle, in der die oxidierten Quecksilberanteile reduziert

und gleichzeitig gemessen wurden (Abb. 3).

So konnte zur bisher eingesetzten Messtechnik, die dem komplexen Schema extraktive
Gasentnahme, Konvertierung, evtl. Amalgamierung und der eigentlichen Hg-Messung, z.B.
mittels CVAAS im UV-Wellenlangenbereich, folgt (Abb. 1), eine deutliche Vereinfachung
erzielt werden (Abb. 2).

2. Neues Messprinzip mit Zeeman-Technologie

In Deutschland und Europa kommen i.d.R. ein- oder zweistrahlige UV Fotometer zum Ein-
satz. Zur Vermeidung von Querempfindlichkeiten wird bei einigen Messsystemen vor der
Messung ein Amalgamierungsschritt durchgefiihrt. Dabei reichert sich das metallische
Quecksilber vollstdndig an Gold/Platin-Legierungen an und wird anschlieRend bei 700 °C
verdampft und zur Messung in den Analysator tberfuhrt. Ein gravierender Nachteil dieser
Messmethode liegt jedoch in der ,quasi-kontinuierlichen* Quecksilbermessung, da ca. nur
alle 300 sec. ein Messwert erzeugt wird und damit die in der Eignungsprifung nach
EN15267-3 vorgeschriebene T-90 Zeit von < 200 sec. nicht einzuhalten ist. Auch fir Pro-
zessmessungen ist diese Methode zu langsam, da die Analysenwerte mdglichst unter 30
sec. zur Anpassung der Rauchgasreinigung an geénderte Quecksilber-konzentrationen vom
Betreiber benétigt werden.

Ein neuentwickeltes Quecksilber-Messsystem erfiillt diese vorgenannten Voraussetzungen.
Erstmals kommt hier fir eine kontinuierliche Quecksilbermessung das sogenannte Zeeman-
AAS Verfahren zum Einsatz, gekoppelt mit einer bei 1.000°C hochtemperierten Gaskivette
(Abb. 3 u. 4). Alle im Messgas befindlichen Quecksilberverbindungen werden bei dieser
Temperatur zum metallischen Quecksilber reduziert. Da keine Abkihlung vor oder wahrend
der Messung stattfindet, sind Minderbefunde durch Rekombinationen von Hg° zu oxidierten
Quecksilberverbindungen (Oxide oder Chloride) ausgeschlossen. Die mittlerweile erfolg-
reich abgeschlossene Eignungsprifung durch den TUV zeigt selbst beim Einsatz einer 35 m
langen, durchgehend beheizten Messgasleitung ein bis dahin nicht gekanntes schnelles
Einlaufverhalten (T-90 Zeit) und hervorragende Linearitaten. Vergleichende Feldmessungen
an Anlagen zur Millverbrennung und Zementproduktion, sowie an kohlegefeuerten Kraft-

werken konnten ebenfalls mittlerweile erfolgreich abgeschlossen werden. Querempfindlich-
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keiten, wie sie typischerweise durch SO, und andere Gaskomponenten bekannt sind, treten
bei diesem Verfahren nicht auf oder sind vernachlassigbar (Tab. 1). Vergleichs- und Refe-
renzmessungen durch zertifizierte Prifinstitute, wie sie bei der Prufung in Deutschland
gem. Messstelle § 29 vorgeschrieben sind, zeigen auch hier hervorragende Ubereinstim-
mungen.

Fur die Messgeratevalidierung kénnen optional Uber eine integrierte Verdampferapparatur
automatisiert unterschiedliche HgCl,-Konzentrationen aufgegeben werden (s.a. Abb.5 u. 6).
Zur einfacheren Driftkontrolle ist auch die Moglichkeit eines einschwenkbaren internen Ka-
librierfilters vorhanden.

Das aus der Verdampferapparatur erzeugte Prufgas wird Uber eine zusatzliche Innenseele
in der beheizten Messgasleitung an die Entnahmesonde transportiert u. von dort wieder
zurtick durch die Messgasleitung in den Analysator geleitet (Abb. 6). Damit ist eine vollstan-
dige und nachhaltige Uberpriifung fiir die Reduktion des oxidierten Quecksilbers und eine

interne Geratevalidierung des kompletten Messsystems durch den Benutzer méglich.

3. Anwendungsbereiche des neuen Messverfahrens fur die Emissions- und

Prozessmessung an Verbrennungsanlagen

Das neue Messverfahren konnte bereits fur die Emissionsiberwachung des Gesamt-Hg
nach EN15267-3 zertifiziert werden. Hierbei wurden auch die neuerdings geforderten Feld-
tests an unterschiedlichen Verbrennungsanlagen, wie Abfallverbrennung, Kohlekraft- u.

Zementwerke ohne Einschrankungen erfolgreich absolviert.

Fur den Standardmessbereich von 0-45 pg/m3 gilt an allen drei Anlagen ein Wartungsinter-
vall von sechs Monaten. Der kleinste zertifizierte Messbereich betragt 0 - 10 ug/ms3 und kann
damit jetzt schon bei Abfallverbrennungsanlagen nach 17. BimschV. einen Grenzwert von
6,7 pg/m?3 und bei Kraftwerken nach 13. BImSchV. einen Grenzwert von 4 pug/m?3 kontinuier-

lich tberwachen.

Aufgrund der einfachen Bauweise und der neu entwickelten Konvertierung bei 1.000°C
kommt das Messsystem ohne zusatzliche Hilfs- und Reduktionsmittel aus. Daher liegt es
nahe das Messsystem auch fur den Einsatz im Rohgas vorzusehen. Die Resultate der Test-
installationen zeigen hierbei die Robustheit und Flexibilitit des eingesetzten Messverfah-
rens, auch bis in den sehr hohen Konzentrationsbereich von bis zu 4.000 pg/m3 (Abb. 7).
Eine schnelle, zuverlassige und frei von Memoryeffekten sichere Erfassung des Gesamt-Hg
ist somit auch im Rohgas mdglich. Das Messsystem wurde dabei ohne Veranderungen zur
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Emissionsmesseinrichtung installiert und ermdéglicht dem Betreiber eine schnelle Detektion
von Hg-Spitzen, was insbesondere bei Abféllen unbekannter Herkunft und nicht bekannter

Zusammensetzung extrem wichtig ist.

Im vorliegenden Beispiel an einer kommunalen Hausmullverbrennungsanlage betrug die
Grundlast im Durchschnitt ca. 200 pg/Nm3. Allerdings traten auch immer wieder Spitzen von
bis zu 3.000 — 4.000 pg/m? auf, die zu entsprechenden Mal3nahmen in der Abgasreinigung
fuhrten, um den Grenzwert von 30 pg/m?3 einzuhalten (Abb. 7). Der dargestellte Peak ver-
deutlicht die schnelle Reaktionszeit der Messung sowohl im Anstieg, als auch im Abklingen

der gemessenen Hg-Konzentration (Abb. 7).

Mittlerweile zeigt sich bei Abfallverbrennungsanlagen aber insbesondere auch bei Sonder-
mullverbrennungs- und Klarschlammverbrennungsanlagen sehr grofRes Interesse an den
Rohgasmessungen. Denn mit einer Prozessmessung fur Quecksilber verfugt der Betreiber
liber eine kontinuierliche Uberwachung, die zum friihestmdglichen Zeitpunkt eine Quecksil-

ber-Uberladung der Rauchgaswésche signalisiert und Zeit fir Gegenmafnahmen lasst.
4, Zusammenfassung und Ausblick

Mit Einflhrung eines neuen Quecksilber-Jahresmittelwerts von 10 pg/m?3 sind die Anforde-
rungen an die Messgerdate nochmals gestiegen. Durch die Entwicklung des Zeeman-
Messverfahrens mit direkter Messung in einer bei 1.000°C beheizten Messgaszelle ist diese
Messtechnik fir zuklnftige Messaufgaben bestens geeignet. So ist es gelungen einerseits
die erforderliche Nachweisempfindlichkeit zu steigern, als auch tber langere Wartungsinter-
valle von bis zu 6 Monaten die Bedienung und den Wartungsaufwand zu minimieren. Die
auBerordentliche Robustheit des Messsystems, auch bei sehr hohen SO,-Konzentrationen,

zeigen die Ergebnisse der Prozessmessungen im Rohgas.

Die am Markt erhaltlichen Messsysteme werden mittlerweile alle nach der EN 15267-3 von
entsprechenden Prifinstituten zertifiziert. Eine entsprechende Liste ist im Internet unter
http://qall.de abrufbar. Eine Zusammenstellung der wichtigsten Gerateeigenschaften, wie
Messverfahren, Gasaufbereitung, Messbereiche, sowie Ausziige aus den offiziellen Hinwei-
sen und Einschréankungen sind in Tab. 2 und 3 zusammengestellt.
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Folgende Vorteile sprechen fur das neuentwickelte Zeeman-AAS Messsystem:

- einsetzbar sowohl fur die Emissionsmessungen, als auch fir Prozessmessungen im
Rohgas

- kleinster eignungsgepriifter Messbereich 0 -10 pg/m® mit einer Nachweisgrenze von
0,044 pg/m3

- Wartungsintervall sechs Monate It. Eignungsprifungsbericht fiir den Standardmess-
bereich 0 — 45 pg/m?

- Messsystem kann mit einer beheizten Messgasleitung (eignungsgepriift) von 35 m
Lange betrieben werden

- direkte Konvertierung mit gleichzeitiger Messung in einer 1.000°C heil3en Messgas-
zelle

- Zertifizierung entsprechend EN 15267-3

- Gasentnahme mit Ejektor statt beh. Membranvakuumpumpe (quasi wartungsfrei)

- keine Verbrauchsmittel wie Konverterstoffe oder Lésungen zur Konvertierung oxi-
dierter Hg-Molekile

- keine zusatzliche Amalgamierung, sondern kontinuierliche Echtzeitmessung

- Driftuberprifung des Analysators ohne Priifgas mit interner Filterkontrolle

- keine festgestellten Querempfindlichkeiten zu typischen Begleitkomponenten im Ab-
gas wie z.B. SO,

- applikationssicherer Einsatz an allen MVA’s, Zementwerken und Kraftwerken

- optional automatisierte HgCl, Prifgasaufgabe in frei vorprogrammierbaren Interval-

len

Die komplette Eignungspriifung mit Labor- und Feldtests wurde durch den TUV an ver-
schiedenen Anlagentypen nach 13. u.17. BlmschV. erfolgreich abgeschlossen. Ein ent-
sprechendes QAL-1 Zertifikat liegt vor (s.a. im Internet unter http:/qall.de/ ). Die Veroffent-
lichung im Bundesanzeiger ist mittlerweile ebenfalls erfolgt.
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g:t:‘:z\t::ahme Reduktionsschritt Hg-Anreicherung- Messverfahren
S i jons-
; Nasschemische eparierung Ato::a bs: rp?lor‘\s\s
Konvertierung Amalgamierung SR )
Filtereinheit Thermokatal. Goldfalle Atomfluoreszenz-
Verdiinnung Konvertierung Referenzgas spektroskopie (AFS)
Thermische Atomemissions-
Konvertierung Interferenzkorrektur spektroskopie (AES)

Differentielle optische
Absorptionsspek-
troskopie (DOAS)

Bild 1: Bisher Uibliche Anordnung zur kontinuierlichen Gesamtquecksilber-Analytik

Beheizte
Entnahme Konvertierung + Analyse
Zeémah -A.tomabsor. tibﬁss ektroskopie bei
Filtereinheit Dt P P P
leichzeitiger Hochtemperaturkonvemerung
Bild 2: Neues Verfahrensschema zur kontinuierlichen Messung von Gesamtquecksilber

ohne Reagenzien zur Konvertierung oxidierter Hg-Molekile
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Gas Outlet

Gas Inlet
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Bild 3: Quarzmessgaszelle bei 1.000 °C zur Konvertierung und gleichzeitiger

Echtzeitmessung (patentiert)
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Absorptionsspektrum von Hg°

1YL\ etekor

Polarisator

Photoelastischer /
Modulator

.

/.
b4

ll) -B> /Lichtquelle mit
Hg-Linienaufspaltung

Bild 4: Zeeman-AAS Messprinzip Blau = Untergrundmessung;
Orange = Hg-Absorptionsmessung
Hg-Linienaufspaltung durch Magnetfeld an der Lichtquelle u.
anschlief3ender Polarisation
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Bild 5: Schrankansicht (Outdoor-Variante, IP65) MERCEM300Z (aufRen u. innen)
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Instrumentenluft

Prufgas-
l Dise generator

Messgasleitung

Verdampfer

Bild 6: Vereinfachtes Stoffflussdiagramm der kontinuierlichen Hg-Messung mit
Ejektor-Pumpe

Rohgasmessung, Dynamik MERCEM300Z
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Bild 7: Zeitaufgeldster Hg-Peak mit schneller Ansprechzeit
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Tabelle 1: Querempfindlichkeitstabelle typischer Stérkomponenten

Stérkomponente Konzentration QE auf die Hg-Messung
SO, 1000 mg/m? - 0.065 pg/m?
H,O 30 Vol% 0.060 pg/m?®
HCI 200 mg/m® keine QE
NO 300 mg/m? keine QE
NO, 30 mg/m? 0.090 pg/m?
o, 21 Vol-% - 0.120 pg/m?
Alle weiteren getesteten QE’s < + 0.05 pg/m?

Tabelle 2: Zusammenstellung der Daten eignungsgepriifter AMS (EN 15267-3) fur die
kontinuierliche Hg-Messung, 2016, Quelle: www.gall.de

Bez. Hersteller Messprinzip Umwandlung Feldtests u. Messgasleitungslangen
SM-4 Mercury CVAAS - Verdunnung 1/50 |SMVA 13.-,17.-,30.-, 15 m
Instruments - kat. Reduktion Braunkohle 27. BImSchV. 19,5 m
GmbH - Amalgamierung |Zement TA Luft
AR602 Z / Hg OPSIS AB UV - DOAS - kat. Reduktion ~ |AVA 27. BImSchV. 10 m
ARG602 Z /N Hg* mit externer Mess- Braunkohle 15 m
zelle Zement
MERCEM300Z | SICKAG Zeeman AAS - Reduktion bei AVA 27. BImSchV. 35 m
1.000 °C Steinkohle 35 m
Zement 35 m
HM 1400 TRX | Durag GmbH 2-Strahl UV - kat. Reduktion ~ |AVA 4.-,13-,17-,27- 10 m
CVAAS - Gaskuhler Kraftwerk BlmSchV. 4m
Zement 24 m
SMVA:  Sondermillverbrennungsanlage AAS: Atomic Absorption Spectroscopy
AVA: Abfallverbrennungsanlage DOAS:  Differentielle, optische Absorptic p pif

CVAAS: Cold Vapour Atomic Absorption Spectroscopy
* Feldtest nur an Si brennt
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Tabelle 3: Vergleich eignungsgepriifter AMS (EN 15267-3) fir die kontinuierliche
Hg-Messung, 2016

Bez. Hersteller |Messbereiche | NWG | MU | WI | Einschrankungen | Hinweise
[ug / m?]
SM-4 Mercury 0-30/45/100 | <0,01 | 10,2 | 1 Einstellzeit wurde MU: 12,7 % bezogen auf
Instruments nicht erfullt Grenzwert von 20 yg/m?

AR602 Z/Hg | OPSIS 0-45/100 KA. 10,7 | 2 Einstellzeit wurde SO, muss zur QE-
ARG602 Z/N Hg 78 | 3 nicht erfullt Kompensation gemessen
werden
MERCEM300Z| SICK 0— 10/ 45 <0,05 23| 6 keine 3 Monate WIim Mess-
0—100/1.000 bereich 0 — 10 pg/m?®
HM 1400 TRX | Durag 0-45/75 <1,0 84 | 3 keine Prufgasgenerator alle 3
Monate erforderlich
NWG: Nachweisgrenze in pg/m?* It. Hersteller bzw. TUV-Bericht
MU: Messunsicherheit in % bezogen auf den Grenzwert 30 pg/m*
WI:  Wartungsintervall in Monaten
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Langzeitprobenahme — eine zuverlassige Methode zur
sicheren Uberwachung von Quecksilber im Zuge der
BVT-Grenzwert-Diskussion

Dipl.-Phys. Jirgen Reinmann,
Environnement S.A Deutschland, Bad Homburg

Kurzfassung

Es gibt weltweit politische Bewegungen Quecksilberemissionen und den damit verbundenen
Schéadigungen von Natur, Umwelt und Mensch zu minimieren. Auf globaler Ebene strebt, seit
der Verabschiedung der Minamata-Konvention im Oktober 2013, die Weltgemeinschaft an,
die Gesundheitsrisiken zu verringern. Das Erreichen der geforderten Ziele setzt eine Redu-
zierung der Quecksilberemissionen, die Einfuhrung von niedrigeren Emissionsgrenzwerten
und damit verbunden neue Monitoring-Technologien voraus.

In der EU ist die Uberarbeitung des Merkblatts zur besten verfiigbaren Technik (BVT-
Merkblatt) mit dem Titel ,GroRfeuerungsanlagen“ so gut wie abgeschlossen. Der Schluss-
entwurf (Final Draft) wurde im Juni 2016 veréffentlicht?. In den BVT Schlussfolgerungen wer-
den fiir neue Steinkohlekraftwerke (> 300 MWj;,) Jahresmittelwerte von 1 — 2 pg/Nm® ge-
nannt. Laut dem Entwurf sind die Quecksilberemissionen solcher Anlagen kontinuierlich zu
erfassen. Die Uberwachung solcher Jahresmittelwerte mit Hilfe von Langzeitprobenahme
mittels Hg-Trap (Sorbent Trap Monitoring Systems — STMS) als Alternative zu Hg-
Analysatoren ist bereits ausdriicklich erwahnt.

Das erwéhnte Verfahren ist in den USA bereits als Performance Specification 12 B (PS
12B)** standardisiert und ist als gleichwertiges Verfahren zur kontinuierlichen Bestimmung
der Quecksilberemissionen aus Kohlekraft- und Zementwerken akzeptiert.

In Europa wird seit September 2013 von der WG8 des TC264 eine CEN/TS zur Messung der
Quecksilberemissionen mittels Probenahme auf Hg-Traps (Hg-Trap) erarbeitet. Die Verof-
fentlichung dieser CEN/TS soll Ende 2016, spatestens Anfang 2017, erfolgen.

In dieser Prasentation werden Anforderungen der BVT-Schlussfolgerungen und der zukunfti-
gen CEN/TS zur Quecksilberemissionsmessung vorgestellt. Weiterhin wird das AMESA M-
System, welches entsprechend den Anforderungen nach PS 12B konstruiert wurde, be-
schrieben und die damit gewonnenen Ergebnisse im Konzentrationsbereich von 1 — 5ug/Nm?®

vorgestellt.
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Anforderungen des BVT-Merkblattes Grol3feuerungsanlagen

In Deutschland wird die kontinuierliche Uberwachung von Quecksilberemissionen durch die
13. und 17. BImSchV bereits seit Jahren vorgeschrieben. In Europa ist hierfur die Industrie-
emissionsrichtlinie 2010/75/EU (IED)® verbindlich. Diese Richtlinie legt jedoch zurzeit fiir
Kohlekraftwerke europaweit keine verbindlichen Grenzwerte fest. In dem im Juni 2016 verof-
fentlichten Schlussentwurf des BVT-Merkblattes GroRRfeuerungsanlagen sind in den Schluss-
folgerungen beziglich der Uberwachung der Quecksilberemissionen als BVT jedoch die

Uberwachungsfrequenzen laut Tabelle 1 beschrieben.

Tabelle 1: BVT Emissionsmessungen und Messfrequenzen (Auszug aus Tabelle BAT 3ter.)

Schad- | Anlagentyp Feuerungswarme- | Anzuwendende Uberwachungs-
stoff leistung Normen frequenz
< 300 MWy, EN 13211 Einmal alle 3
Stein- und/oder Monate (%) (*%)
Hg Braunkohle inkl. Mit- | > 300 MWy, EN Fachgrund- Kontinuierlich
verbrennungs- normen und ) )
anlagen EN14884

(®) Wenn die Emissionen nachweislich stabil genug sind, darf bei jeder Anderung der Brennstoff-/
Abfall-Eigenschaften eine Einzelmessung erfolgen, jedoch mindestens einmal im Jahr.

Fir Mitverbrennungsanlagen mit Stein- und Braunkohle, fester Biomasse und / oder Torf muss fir
die Messfrequenz auch Teil 6 von Anhang VI der Industrie-Emissions-Richtlinie berticksichtigt wer-
den.

(®) Wenn die Emissionen nachweislich stabil genug sind, darf bei jeder Anderung der Brennstoff-/
Abfall-Eigenschaften eine Einzelmessung erfolgen, jedoch mindestens einmal im Jahr.

(°") Alternativ darf eine kontinuierliche Probenahme in Verbindung mit regelmaRiger Analy-
se (iber die gesamte jeweilige Probenahmedauer, z.B. mit Hilfe von standardisierten Uber-
wachungsverfahren (Sorbent Trap Monitoring Method), erfolgen.

(*® Bei Anlagen, die an weniger als 1.500 Stunden im Jahr betrieben werden, darf die

Uberwachungsfrequenz auf einmal im Jahr reduziert werden.

Die als BVT-assozierten jahrlichen Hg-Emissionswerte (BAT-AEL’s) sind im BVT-Merkblatt
fur alle Anlagen mit < 10 ug/Nm® angegeben (Tabellen 2 und 3).
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Tabelle 2: BVT-assoziierte Emissionswerte fuir Hg-Emissionen in die Luft bei Feuerung von

Steinkohle

Feuerungswéarmeleistung
(MW,)

BVT-assozierte Emissionswerte (ug/Nm?®)

Jahrlicher Mittelwert oder Mittelwert der pro Jahr erfassten

manuellen Abgasproben

Neuanlage Altanlage
<300 <1-3 <1-90)
> 300 <1-2 <1-40)

spezifischen Minderungsmafinahmen erreicht werden.

(2) Das untere Ende der BVT assozierten Emissionswerte kann bei Anwendung von Hg-

Tabelle 3: BVT-assoziierte Emissionswerte fur Hg-Emissionen in die Luft bei Feuerung von

Braunkohle

Feuerungswarmeleistung

BVT-assozierte Emissionswerte (ug/Nm°)

Jéhrlicher Mittelwert oder Mittelwert der pro Jahr erfassten

(MWi,) Abgasproben

Neuanlage Altanlage
<300 <1-5 <1-100)
> 300 <1-4 <1-70)

(2) Das untere Ende der BVT assozierten Emissionswerte kann bei Anwendung von Hg-

spezifischen Minderungsmaf3inahmen erreicht werden.

Laut Artikel 15 Absatz (3) der IED sind zukunftige Emissionsgrenzwerte so festzulegen, dass
sich Betriebswerte, innerhalb oder unter dem von der Schlussfolgerung bei Anwendung von
BVT festgestellten Emissionswertebereiche (Normalbetrieb), einstellen.

Das BVT-Merkblatt GroRfeuerungsanlagen soll im Fruhjahr 2017 verdffentlicht werden. Die
in den Schlussfolgerungen genannten Emissionswerte sind spatestens 4 Jahre nach der
Verbffentlichung in bestehende Anlagen in der EU grundsatzlich einzuhalten. Hier sind ins-

besondere die neuen Jahres-Emissionsgrenzwerte fir Hg zu beachten.

Messmethode

Laut IED sind fur die Messtechniken CEN-Normen und falls keine CEN-Normen existieren
ISO- oder nationale Normen anzuwenden.

Aufgrund des gestiegenem Interesse in der EU wurde daher die Normierungsarbeit fur die

Messmethode, welche in den USA bereits als Performance Specification PS12 B existiert, in
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der WG 8 des TC264 begonnen. Diese Arbeit ist fast abgeschlossen und der Standard soll
innerhalb der néchsten Monate als CEN/TS veroffentlicht werden.

Da die Inhalte von internen Normenentwirfen nicht veroffentlicht werden duirfen, sind die
folgenden Beschreibungen Ubersetzungen aus der PS 12 B. Inhaltlich sind diese jedoch in
gleicher Art in den Normenentwurf eingearbeitet.

Das angewandte Verfahren beruht auf eine Teilabsaugung des Rauchgases mit anschlie-
RBender Sammlung des elementaren und ionisierten Quecksilbers in zwei parallel angeordne-
ten Hg-Traps (Bild 1).

1. Gas Eintritt 2. Hg-Trap 3. Kaminwand 4. Flansch

5. Temperatursensor 6. Sonde 7. Absperrventil 8. Probenahme-leitung
9. Kondensatfalle 10. Trocknungsmittel 11. Drucksensor 12. Absperrventil

13. Regelventil 14. Pumpe 15. Thermoelement 16. Durchflussmesser
17. Austritt 18. Bedieneinheit

Bild 1: Sorbent Trap Monitoring System (es ist exemplarisch nur der Aufbau mit einem

Hg-Trap dargestellt).

Die Hg-Traps sind zum Zweck der Qualitatssicherung in 3 Sektionen eingeteilt (Bild 2). Die
erste Sektion ist die eigentliche Probenahme-Sektion. Die zweite Sektion ist die sogenannte
Durchbruchs-Sektion und die dritte Sektion ist die Spike-Sektion, in der vor der Probenahme
eine bekannte Menge elementares Quecksilber injiziert (gespiked) wird. Nach der Probe-
nahmezeit, von Ublicherweise 1 bis zu 4 Wochen, werden die Hg-Traps ausgetauscht und
jede Sektion getrennt, z.B. mittels thermischer Desorption und anschlieRender Analyse durch

Atomabsorptions-Spektroskopie, analysiert.
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Bild 2: Hg-Trap

Tabelle 3: Qualitatsanforderungen laut PS12 B und CEN/TS-Entwurf (Auszug)

QA- Anforderung Wieder- Konsequenzen, wenn nicht erfillt
Anforderung hol-
frequenz
Lecktest vor <5 % des Start- Vor der Probenahme darf nicht begonnen werden,
Beginn der Probennahmedurchflusses Probenahme | bis der Lecktest erfolgreich war.
Probenahme
(a) Lecktest <5 % des mittleren Proben- Nach der Die Probenahme ist ungiiltig oder falls
nach der Pro- nahmedurchflusses wéahrend Probenahme | gewisse Voraussetzungen erfiillt sind,
benahme der Probenahme kann das Ergebnis eines Hg-Trap verwen-
det werden (siehe Kap. 12)

(b) Hg- < 5% der Hg-Masse von Sek- Jede Pro- Die Probenahme ist ungliltig oder falls
Durchbruch in tion 1 fur Hg-Konzentrationen benahme gewisse Voraussetzungen erfullt sind,
Sektion 2 >1 pgim?; kann das Ergebnis eines Hg-Trap verwen-

< 10% der Hg-Masse von det werden (siehe Kap. 12)

Sektion 1 fur Hg-

Konzentrationen <0.5 pg/m®
(c) Verhaltnis Das stuindliche Verhaltnis darf | Jede Stunde | Die Probenahme ist ungdiltig oder falls
von Hauptvolu- nicht mehr als 25 % von dem wahrend der | gewisse Voraussetzungen erfillt sind,
men-strom im Verhéaltnis zu Beginn der Pro- Probenahme | kann das Ergebnis eines Hg-Trap verwen-
Kamin zu Pro- benahmne abweichen (Mindestan- | det werden (siehe Kap. 12)
benahme- forderung)
durchflul
(d) Wiederfin- 75 % - 125 % der Spikemenge | Jede Pro- Die Probenahme ist ungtiltig oder falls
dungsrate des benahme gewisse Voraussetzungen erfillt sind,
Probenahme- kann das Ergebnis eines Hg-Trap verwen-
spikes von Sek- det werden (siehe Kap. 12)
tion 3
Relative Abwei- | <10% Relative Abweichung Jede Pro- Die Probenahme ist entweder ungiiltig
chung der ge- (RA), bei einer mittleren Kon- benahme oder das Ergebnis des Hg-Traps mit der

messenen Hg-
Konzentration

der beiden Hg-
Trap

zentration von >1.0 ug/m®
<20% RA bei einer mittleren
Konzentration von < 1.0 ug/m®
Das Ergebnis ist auch akzep-
tabel wenn die absolute Diffe-
renz zwischen den Ergebnis-
sen der gepaarten Hg-Trap
<0.03 pg/m?® ist.

hoheren Konzentration wird verwendet.
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Bei sich &nderten Volumenstrom im Kamin, muss die die Absaugung volumen-proportional

erfolgen.

Fir die Probenahme und die spéateren Analyseergebnisse gelten die in Tabelle 3 genannten

Qualitatsanforderungen. Falls alle Qualitatsanforderungen erfillt sind, wird der Mittelwert der

gemessenen Konzentrationen der beiden Hg-Traps als Messwert verwendet.

Fir den Fall, dass eines der beiden Hg-Traps

(@) den Lecktest nach der Probenahme nicht besteht;

(b) einen zu hohen Durchbruch in Sektion 2 hat;

(c) das Verhéltnis von Hauptvolumenstrom zu Probenahmedurchfluss nicht eingehalten
wurde; oder

(d) die Wiederfindungsrate des Spikes der Sektion nicht den Anforderungen entspricht,
aber das zweite Hg-Trap erfiillt alle dieser 4 genannten Anforderungen, so kann die
gemessene Konzentration dieses Hg-Traps durch den Faktor 0,9 geteilt werden unter
Bezug der Annahme das die maximale relative Abweichung 10 % betragen darf. (Aus-

zug aus PS 12 B und Normentwurf).

Systembeschreibung

Das AMESA-M Langzeit-Probenahmesystem (Bild 3) dient der kontinuierlichen Erfassung
der Quecksilberemissionen. Dieses System ist eine Weiterentwicklung des bewahrten AME-
SA D-Systems®’, welches fiir die kontinuierliche Emissionsiiberwachung von Dioxinen

/Furanen und PCB'’s in Rauchgasen entwickelt wurde.

SpaNNUNgEersarUng Signalisitung und Doppel-
Entriahm slsitung e ke
A i — Signal-
4 aurglngs
ban -
Bhrhen

Steuerschrank

Bild 3: AMESA M Funktionsprinzip
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Das AMESA - M System besteht aus einer beheizten Entnahmesonde und einer Prozess-
steuerung. Durch die Sonde (Bild 4), welche mit 2 Hg-Traps besttickt ist, wird entsprechend
PS 12B, ein Teilvolumen des Rauchgases unter Volumenproportionalen Bedingungen abge-
saugt.

Bild 4: Gepaarte Hg-Traps am Sondeneingang

Durch die Anordnung der Hg-Traps am Sondeneingang sind Verluste in der Probenahmelei-
tung somit ausgeschlossen.

Die Durchflussraten durch die Hg-Traps werden abhangig von den Kundenanforderungen
zwischen 0,1 bis 1,5 I/min je Hg-Trap eingestellt.

Nach der Sonde fliet das Rauchgas
durch den Entnahmeschlauch bis zum
Steuerschrank zur genauen Erfassung

des Probenahmevolumens.

Hierfur wird das Gas, in einem Kuhler
mir doppelten Warmetauscher, durch
Abkiihlung auf 5°C, getrocknet. Da-
nach flieRt das Rauchgas durch einen
wartungsarmen thermischen Massen-

durchflussregler. Dieser erfasst und

Bild 5: AMESA M Touch-Panel Bedieneinheit

regelt den Massendurchfluss unab-
héngig von Gastemperatur und —druck und berechnet das abgesaugt Probenahmevolumen.

Die Bedienung des Systems erfolgt Giber einem im Steuerschrank integriertem Touch-Panel
(Bild 5). Der im System integrierte Controller speichert verschiedene Probenahmewerte,
welche nach der bis zu 4-wdchigen Probenahme als Protokoll auf einen USB-Stick kopiert
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werden kénnen. Nach jeder Probenahmeperiode werden die Hg-Traps ausgetauscht und in

einem zertifizierten Labor, bzw. mit einem Quecksilberanalysator, analysiert.

Anwendung und Ergebnisse

Nach ersten Validierungstests und Langzeitprobenahmen® wurde das AMESA M System in
mehreren Zementwerken und Steinkohlekraftwerken installiert. In den USA muss fir jedes
installierte Emissionsmessgerét ein sogenanntes “Relatives Genauigkeitstestaudit” (RATA)
erfolgreich durchgefihrt werden. Erst danach kdnnen die Emissionsmessgeréte fur offizielle
Messungen verwendet werden. Dieser Test ist einmal pro Jahr zu wiederholen.

Tabelle 4: Ergebnisse eines RATA-Tests in einem Zementwerk

Datum Uhrzeit Hg-Konzentration | Hg-Konzentration Differenz
SRM AMESA M (Hg/NmM®)
(ng/Nm®) (ug/Nm®)

22.10.2013 08:45-09:15 3,42 3,562 -0,10
22.10.2013 10:20-10:50 2,79 3,00 -0,21
22.10.2013 12:05-12:35 2,75* 2,06* 0,69*
22.10.2013 13:30-14:00 2,41 2,56 -0,15
22.10.2013 14:45-15:15 2,55 2,12 0,43
22.10.2013 16:24-16:54 2,83 2,72 0,11
23.10.2013 08:10-08:40 3,83 3,21 0,62
23.10.2013 09:47-10:17 3,08 2,70 0,38
23.10.2013 15:30-16:00 2,77 2,71 0,06
24.10.2013 08:00-08:30 3,42 3,31 0,11
Mittelwert 3,01 2,87 0,14

*Ergebnis nicht zur Auswertung verwendet, da als Ausreiser definiert
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In Tabelle 4 sind die Ergebnisse eines RATA-Tests mit dem AMESA M System in einem
Zementwerk dargestellt.

Die Standardabweichung wahrend dieses Tests betrug: 0,28 Hg ug/Nm°. Die relative
Genauigkeit war 11.86 % und erfullte somit die Anforderungen in den USA von maximal 20
%.

Bei einer Installation in einem Steinkohlekraftwerk in Kentucky (USA) konnte selbst unter
schwierigsten Rauchgasbedingungen demonstriert werden, dass solch ein System stabil
arbeiten und gute Ergebnisse liefern kann.

Die Rauchgasbedingungen in dieser Anlage produzieren starke Ablagerungen auf allen
Einbauten. Fur solche Einsétze werden in den USA Uber den Teil der Hg-Traps, welche im
Kamin sind, Schutzrohre (sogenannte ,Trap-Shields®, Bild 6) montiert. Dies soll den Eintrag
von Sedimenten und bei wassergesattigten Abgasen, den Eintrag von Tropfchen verhindern.
Zusétzlich wurde der Probenahmedurchfluss auf 0,2 I/min verringert um Probenahmezeiten
von mehreren Tagen zu ermdglichen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5 dargestellt.

Bild 6: Ablagerungen auf dem Schutzrohr

Der Einsatz solcher Schutzrohre wird jedoch diskutiert, da die Ablagerungen einen Einfluss
auf die Genauigkeit des Verfahrens haben kénnen. Hierzu sind noch weitere
Untersuchungen notwendig.
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Tabelle 5:. Ergebnisse von Langzeit-Probenahme unter schwierigsten

Rauchgasbedingungen

Datum | Probe- | Hg 1. Hg 2. Durch- Spike Konz. Relative | Mittlere | Berichtete
nahme- | Sektion | Sektion bruch Abwei- Konz. Konz.
volumen| (ng) (ng) (%) (%) | (ug/Nm® | chung | (ug/Nm®) | (ug/Nm?)
(NI) (%)

21.4. - 2331 |3965,72( 0,00 0,0 92,6 1,70

4,4 1,78

28.4.14
2331 |4335,09( 0,00 0,0 107,2 1,86

28.4. - 1231 [2874,33| 2,11 0,1 103,1 2,34

4,2 2,34

25.14
1231 ([2643,72 0,00 0,0 101,0 2,15

25— 2633 |4395,91| 33,92 0,8 95,9 1,68

1,2 1,66

12.5.14
2633 |4264,13| 57,61 14 93,5 1,64

15.5. - 2803 |4969,28( 5,41 0,1 98,3 1,77

2,0 1,74

21.5.14
2803 |4777,02| 5,41 0,1 101,3 1,71

Zusammenfassung

Es gibt weltweit eine Tendenz zur Reduzierung der Hg-Emissionen und hierbei verbunden zur
Einflhrung niedrigerer Emissions-Grenzwerte fur Industrieanlagen.

Dies wurde in den USA bereits fur die Zement- und Kohlekraftwerke umgesetzt. Der Einsatz
von Langzeitprobenahmesysteme (STMS) fiir die kontinuierliche Uberwachung der Hg-
Emissionen hat sich hier etabliert. Dabei wurden mit solchen Systemen hohe Verfligbarkeiten
auch unter extremen Rauchgasbedingungen erreicht und auch die gute Vergleichbarkeit zur
Standard-Referenz-Methode demonstriert. Aufgrund der positiven Erfahrungen haben sich
mehr als die Halfte der Anlagenbetreiber fiir den Einsatz dieser Technologie zur Uberwachung
der gesetzlichen Grenzwerte entschieden.

Auch in Europa wird entsprechend dem letzten Entwurf des BVT-Merkblatts Grof3feuerungs-
anlagen, erstmalig die kontinuierliche Uberwachung der Hg-Emissionen fiir mehrere Anlagen-
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arten verbindlich vorgeschrieben werden. Dabei werden ahnlich niedrige Grenzwerte wie in
den USA eingefiihrt. Dies setzt neue Herausforderungen an die anzuwendende Messtechnik.
Der Einsatz von Langzeitprobenahmesystemen ist bereits ausdricklich erwahnt.

Die abschlieRenden Normierungsarbeiten der WG 8 unterstiitzen diese Mdglichkeit und wer-

den auch in Europa zukiinftig zum Einsatz solcher Systeme fiihren.

! Minamata Konvention, http://www.mercuryconvention.org/Convention
2 http://eippch.jrc.ec.europa.eu/reference/BREF/LCP_FinalDraft_06_2016.pdf
% Portland Cement Rules, (9.9.2010) http://www.epa.gov/mercury/regs.htm#air,

4 Mercury Air Toxic Standards for power Plants, Final rule (21.12.2011),

http://lwww.epa.gov/mats/actions.html

® Industrial Emission Directive 2010/75/EU,
http://eur-lex.europa.eu/legal-content/EN/TXT/?uri=0J:L:2010:334:TOC

® Funcke W., Linnemann H. and Phillipp Ch. (1993) Chemosphere 26: 2097-2101.

" Becker E., Reinmann J., Rentschler W., Mayer J. (2000) Organhalogen Compounds; 49:
21-26

8 Reinmann J., (2014) VDI Konferenz Anlagenbezogenes Monitoring

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

216.73.216.60, am 23.01.2026, 23:50:45. @ Inhalt,
m

‘mit, flir oder in Ki-Syster


https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 101

Anforderungen an ein automatisches Messsystem
zur Bestimmung von PMy aus Emissionsquellen ohne
gravimetrische Kalibrierung

Requirements of a CEMS for PM, without QAL2 gravimetric
calibrations

Dr. rer. nat. Alexander Schladitz,
SICK Engineering GmbH, Ottendorf-Okrilla b. Dresden

Kurzfassung

Der Vortrag analysiert die zukinftigen Anforderungen fiir ein AMS. Durch den Einsatz effizi-
enter Filtertechniken und aufgrund strengerer Emissionsgrenzwerte nach 13. BiImSchV. und
17. BImSchV. sinkt die Gesamtstaubmassenkonzentration industrieller Anlagen immer wei-
ter. Dadurch steigen die Aufwande fur eine erfolgreiche Erstkalibrierung (QAL2) und jahrliche
Funktionsiiberprifung (AST) nach EN 14181 gegeniber dem gravimetrischen Standardrefe-
renzverfahren (SRM). Damit ergibt sich die Anforderung einer universellen staubunabhangi-
gen Kalibrierkurve anstatt einer herkdmmlichen gravimetrischen Vergleichsmessung. Zuséatz-
lich gibt es Anfragen von Kunden und Anlagenbetreibern Indikatorwerte fir den Filterver-
schlei3 und den optimalen Produktions- und Verbrennungsprozess bereitzustellen. Die zwei-
te und dritte Anforderung fir ein zukinftiges AMS sind demnach neben der Gesamtstaub-
massenkonzentration ebenfalls kontinuierlich die KorngréRenerteilung, z.B. in den Fraktionen
PMio, PM,s und PM; sowie kleinste Staubmassenkonzentrationen <100 pg/m3 messen zu
kénnen. Um die Kosten der Anlagenbetreiber fir ein AMS zu reduzieren, ist die vierte Anfor-

derung ein einfach handhabbares in-situ Messgerét (z.B. in Lanzenform).
Abstract

The presentation analyses future requirements of a CEMS. Total mass concentration values
of industrial plants are falling steadily due to efficient filter technologies and stricter emission
limit values. Therefore, efforts are increasing for a successful first calibration and validation
of the CEMS (QAL2) and annual surveillance test (AST) according to EN 14181. Thus, an
universal dust-independent calibration curve instead of a manual gravimetrical measurement
is one requirement of a future CEMS. There’s a need for plant operators and customers for
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indication values to register loss of filter efficiency and for optimizing the burning process.
Thus, the second and third requirement is to measure the particle size distribution as frac-
tions of PMyo, PM, 5 and PM; down to very low dust concentrations (<100 pg/m3) in addition
to the total mass concentration. The fourth requirement is an easy manageable in-situ

CEMS, e.g. lancet shaped, to reduce operating costs of the plant operator.

1. Einleitung

Durch den Einsatz hocheffizienter Filtertechniken, z.B. Elektrofilter bei Braunkohlekraftwer-
ken und Gewebefilter bei Millverbrennungsanlagen sinkt die Gesamtstaubmassenkonzent-
ration industrieller Anlagen immer weiter. Gleichzeitig bestehen die internationalen, europai-
schen und nationalen Interessensgemeinschaften auf die Durchsetzung strengerer Emissi-
onsgrenzwerte. So betrug 2007 der Emissionsgrenzwert fur Feuerungsanlagen fiir feste
Brennstoffe nach 13. BImSchV. noch 20 mg/m3, wahrend er mittlerweile auf 10 mg/m3 abge-
senkt wurde. Bei den Abfallverbrennungsanlagen nach 17. BImSchV. wurde der Grenzwert
im gleichen Zeitraum ebenfalls um die Halfte auf mittlerweile 5 mg/m?3 abgesenkt. Es ist da-
her absehbar, dass die von den Anlagenbetreibern einzuhaltenden Emissionsgrenzwerte
weiter sinken. Ahnliche Entwicklungen sind auch bei Kraftfahrzeugen zu beobachten. Zur
Erzeugung geringerer Partikelemissionen wurde versucht den Verbrennungsvorgang in
Fahrzeugenmotoren weiter zu optimieren und bei der Abgasnachbehandlung wurden dafur
Partikelfilter eingesetzt. Auch hier gerét die konventionelle Opazitdtsmessung (Tribungs-
messung) an Motorprifstanden an ihre Grenzen und es hielt eine neue Technologie samt
MessgrofRe (Gesamtpartikelanzahlkonzentration der nicht-flichtigen Bestandteile >23 nm)
Einzug.

In der Praxis ist die Kalibrierung eines automatischen Messsystems gegeniiber dem gravi-
metrischen Standardreferenzverfahren (SRM) nach [1] aufgrund der Staubkonzentrationen
hinter der Abgasreinigungsanlage in der Néahe von Null ein schwieriges und langwieriges und
damit teures Unterfangen fir den Anlagenbetreiber. Dabei werden enorme Anstrengungen
unternommen, z.B. durch das Eindisen von zusatzlichem Staub oder durch Verringerung
der Effizienz der Abgasreinigungsanlage, die Staubkonzentration kinstlich zu erhéhen, um
so den SRM-Messwert Uber die Bestimmungsgrenze zu bringen. Alternativ erlaubt der Ge-
setzgeber die Erhéhung der Probenahmedauer des SRM zur besseren Quantifizierung sehr
geringer Staubmassenkonzentrationen oder die Verwendung sogenannter Ersatzstoffe deren
PartikelgroRenverteilung &hnlich dem des Abgases entspricht. Dies sind unserer Ansicht

nach Ubergangslésungen fiir einen neuen Technologieschritt, da sie nicht Lésungen fiir das
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eigentliche Problem liefern sondern im Gegenteil die Kosten fir die Anlagenbetreiber fir die
Erstkalibrierung oder jahrliche Funktionstberprifung nach [2] unnétig in die Hohe treiben.

Studien von [3] zeigen das beim GroRteil der untersuchten Anlagen, darunter zahlen Kraft-
werke auf Basis von Kohle, Ol und Holz, Zementindustrie, Schmelzen, Glasproduktion,
Chemiebetriebe und Anlagen zur Abfallverbrennung, der Anteil von PM;, am Gesamtstaub
90% oder hoher liegt (siehe Bild 1). Fir PM, s (siehe Bild 2) liegt der Anteil am Gesamtstaub
bei 50 — 90%. Der entscheidende Unterschied am Anteil zwischen den Anlagen wird durch
den Prozess selbst bestimmt, d.h. wurde etwas thermisch verbrannt, so sind die Partikel
kleiner oder wenn es sich um einen mechanischen Prozess oder eine Mischung aus beidem
handelt, ruft dies gréR3ere Partikel hervor. Eine zweite Studie von [4] durchgefiihrt an einem
finnischen Kohlekraftwerk mit Rauchgasentschwefelung und Taschenfilter weist einen PM;
Anteil von 62% auf, wobei das Maximum der VolumengréRenverteilung bei 0.68 um liegt.
Dabei wurde eine PM;o Massenkonzentration im Mittel von gerade einmal 0.12 mg/Nm?3 ge-

messen.
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Bild 1: Anteil von PM;, am Gesamtstaub fur untersuchte Anlagen (entnommmen aus [3]).
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Bild 2: Anteil von PM, s am Gesamtstaub fur untersuchte Anlagen (entnommen aus [3]).

Dies verdeutlicht wie wichtig es ist, neben der Gesamtstaubemission, zusétzlich die Fraktio-
nen PMjo, PM,5 oder gar PM; zu bestimmen.

Dartiber hinaus gibt es Anfragen von Kunden und Anlagenbetreibern neben der Ge-
samtstaubmassenkonzentration ebenfalls kontinuierlich die PartikelgroRenverteilung, z.B. in
den Fraktionen PMyg, PM>5s und PM; messen zu wollen, um die Produktions- und Verbren-
nungsprozesse bzw. die Abgasreinigung weiter zu optimieren. Dies tragt auch zu einer Re-
duzierung der Immissionsbelastung in den umliegenden Gebieten dieser Anlagen bei. Zur
Ermittlung der PM;o- und PM,s-Fraktionen in den Emissionen stationarer Quellen nach [6]
oder im Rahmen der Ursachenermittlung fir Immissionen von PM;, und PM; 5 ist es notwen-
dig, Feinstaube auch in den Abgasen industrieller Anlagen zu messen. Letztendlich leistet
die kontinuierliche Uberwachung der PM-Fraktionen einen wertvollen Beitrag fiir die Ge-
sundheit des Menschen und damit einen individuellen Mehrwert. Es ist eine Frage der Zeit,
wann sich auch in der Emissionsmessung Grenzwerte zu den genannten Fraktionen durch-
setzen werden, sofern es eine Technologie gibt, die diese einfach und verlasslich bestimmen
kann.
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2. Stand der Technik

In diesem Kapitel werden eine Auswahl von derzeit verfligbaren Verfahren und Messprinzi-
pien zur kontinuierlichen Messung der Staubkonzentration vorgestellt sowie die Grenzen des
Verfahrens erlautert. Dabei wird zunéchst auf die nichtklassierenden Verfahren und nachfol-

gend auf die klassierenden Verfahren eingegangen.
2.1 Nichtklassierende Verfahren
Transmissionsverfahren

Licht (meist monochromatische Quelle) durchstrahlt ein Gemisch aus Gas und Partikeln,
dessen Intensitat hauptséchlich durch die Partikel geschwacht wird. Je mehr Partikel sich im
Lichtstrahl befinden, desto starker ist die Lichtschwéachung. Bei Verwendung eines Reflektors
und einseitiger Empfangs- und Sendeeinheit, durchlauft der Lichtstrahl zweimal die
Messstrecke (siehe Bild 3). Mithilfe eines halbdurchlassigen Spiegels wird die Intensitét des
ausgesandten Lichts I, am Monitorempfénger Gberwacht, um Fluktuationen der Quelle bei
der geschwéchten Signalintensitét | zu berlcksichtigen. Den Zusammenhang zwischen der
Transmission (Verhéltnis von | zu lp) und der Staubmassenkonzentration liefert das Lambert

Beer'sche Gesetz.

Hohlspiegel
/_ . . . . .

. * . " . Reflektor
LED ; . .

T — . H
’I \ G . . . . ) .
aktive Messstrecke
|-t |

Mess- Monitor- (vom Gas durchstromte, freie Strecke)

empfanger empfanger

Bild 3: Prinzipskizze des Transmissionsverfahrens (Quelle: SICK AG).

Die Grenzen des Verfahrens liegen zum einen darin, dass aus der monochromatischen oder

multispektralen Transmission keine Rickschlisse auf die PartikelgroRe geschlossen werden
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kann. Im Gegenzug kénnen verschiedene PartikelgroBenverteilungen im Abgas mit unter-
schiedlicher Wichtung zur gleichen Lichtschwéchung fihren. Damit muss dieses Verfahren
bei jeder Anlage auf einen Massenkonzentrationswert, ermittelt mit dem Standardreferenz-
verfahren, kalibriert werden. Zum anderen ist das Verfahren sensitiv bei Anderung der
Brennstoffart. Bei kleinen PartikelgréRen hinter hocheffizienten Filtern liegt die Transmission
nahe 100% und somit an der Nachweisgrenze der Transmissionsmessgerate. Kleine Ande-
rungen im Transmissionssignal im Subprozentbereich bewirken hingegen eine Konzentrati-
onsanderung von mehreren mg/m3. Aus diesem Grund ist das Verfahren fur Staubkonzentra-

tionen >200 mg/m?3 ausgelegt.

Streulichtverfahren

Ein Lichtsender strahlt Licht (meist von einer Laserdiode) aus, das von den Partikeln im
Gasgemisch gestreut und von einem empfindlichen Empfénger erfasst wird (siehe Bild 4).
Dabei wird bei verschiedenen Geraten das Streulichtsignal aus unterschiedlichen Winkeln
erfasst, z.B. 15° in Vorwartsrichtung oder 165° in Riickwértsrichtung. Die Uberschneidung
des Sendestrahls und des Empfangssegments definiert das Messvolumen im Kanal. Die
Intensitat des gestreuten Lichtes ist zwar um mehrere GréRenordnungen geringer als die
Intensitat des ausgesendeten Lichts, jedoch kann die Verstarkung bis zu einer héheren
Empfindlichkeit gegentuiber dem Rauschen erfolgen. Dies ermdglicht eine deutlich geringere
Nachweisgrenze als beim Transmissionsverfahren. Trotzdem ist die Streulichtintensitat
abhangig von der GroRe und optischen Eigenschaften der Partikel und es ergeben sich

unterschiedliche Kalibrierkurven fur den Anlagentyp und Brennstoff.
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Bild 4: Prinzipskizze des Streulichtverfahrens (Quelle: SICK AG).

Es gibt noch eine Reihe weiterer nichtklassierender Verfahren, auf die nicht ndher eingegan-
gen werden soll, darunter zéhlen das triboelektrische Prinzip, die Beta-Abschwachung sowie
die oszillierende Mikrowaage.

2.2 Klassierende Verfahren

Es gibt eine Reihe von klassierenden diskontinuierlichen Verfahren, die auf dem Impaktor-
prinzip (z.B. Jonas Impaktor) oder Vorabscheidung mit anschlieBender Wagung der Filter

arbeiten. Auf diese soll hier nicht eingegangen werden.

Elektrischer Niederdruckimpaktor

Das Messprinzip des elektrischen Niederdruckimpaktors (siehe Bild 5) wird unterschieden in
3 Teile: Unipolare Partikelaufladung mittels Koronaaufladung, GréRRenklassifikation in einem
Kaskadenimpaktor und anschlieBend elektrische Detektion mittels sensitiven Elektrometern.
Zunéchst werden die Partikel in ein definiertes Ladungsgleichgewicht mittels
Koronaaufladung gebracht. Jedes einzelne Partikel verfiigt anschlieend Uber eine oder
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mehrere elektrische Ladungen gleicher Polaritéat. Nach diesem Schritt werden die unipolar
geladenen Partikel einem Niederdruckkaskadenimpaktor zugefuhrt mit 14 elektrisch
isolierten Sammelplatten. Die Partikel werden ausgehend von ihrem aerodynamischen
Durchmesser in den verschiedenen Stufen im GroRenbereich von 16 nm-10 pm
abgeschieden. Dabei wird die Nettoladung der Partikel in den jeweiligen Stufen kontinuierlich
mittels Elektrometer gemessen. Da die Anzahl der Ladungen eines Partikels einer
bestimmten GrofRe bekannt ist, ergibt sich daraus eine mittlere Anzahlkonzentration der
Partikel pro Stufe. Der Vorteil des Gerates ist, dass es eine Klassifikation der Partikel im fur
Kraftwerksabgase relevanten GroRRenbereich zuldasst. Nachteilig ist, dass es ausschlie3lich
als extraktives System mit vorheriger Verdiinnung betrieben werden kann. Weiterhin kann es
eher als diskontinuierliches Messsystem angesehen werden, da die Sammelplatten nach
einer gewissen Zeit gewechselt werden missen. Zusatzlich kann das Messsignal verfalscht
werden, wenn die Partikel zu stark voraufgeladen oder das Aufladungsverhalten sich durch

eine verschmutze Koronanadel &ndert.
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Bild 5: Prinzipskizze des ELPI von Dekati (Quelle: Dekati).

Einzelpartikeldetektion

Ein weiteres klassierendes Messverfahren basiert auf der Einzelpartikeldetektion mittels
optischen Partikelzahlern. Das aus der Immissionsmesstechnik stammende Messverfahren
misst mittels WeiRlichtquelle oder Laserdiode das in Seitwartsrichtung (meist in einem engen
Winkelbereich um 90°) das von einem fokussierten Aerosolstrahl gestreute Licht. Die von
einer Photodiode mittels Sammeloptik oder Hohlspiegel empfangene Streulichtintensitat wird
durch einen Operationsverstarker verstarkt und aus der Amplitude des Signals kann auf die
PartikelgroRe geschlossen werden. Uber eine theoretische Kalibrierkurve aufgenommen mit
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Partikeln bekannter GroRe (meist PSL-Latex), kdnnen die Messsignale einem GroRenkanal
zugeordnet werden. Aus der Anzahl der Messsignale pro Zeiteinheit in einem GroRRenkanal
wird die Anzahlkonzentration bestimmt. Um Fraktionen PMy,, PM, s und PM; bestimmen zu
kénnen, sind mindestens 2 Dekaden (100 nm — 10 um) aufzulésen. Da bei Partikeln mit
einem Durchmesser deutlich kleiner als die einfallende Wellenlange, die Signalintensitat mit
der 6. Potenz des Partikeldurchmessers abnimmt, ist ein hoher Dynamikbereich des
Detektors notwendig. U.a. aus diesem Grund liegt die untere Nachweisgrenze dieses
Messverfahrens bei kommerziell erhaltlichen und fir den AuRBeneinsatz geeignete optische
Partikelzahler bei nur ca. 200 nm. Dabei ist die Detektion von signifikanten Mengen an Staub
hinter hocheffizienten Filtern nicht méglich. Verfahren die eine Weililichtquelle verwenden,
haben gegeniber monochromatischen Laserdioden den Vorteil, dass weniger Mie-
Resonanzen in der theoretischen Kalibrierkurve auftreten, was eine eindeutigere Zuordnung
des Messsignals einem GroRenkanal ermdglicht. Ein Nachteil der Einzelpartikeldetektion ist
eine schnelle Verschmutzung der Messzelle bei héheren Staubemissionen. Um dies zu
kompensieren wird der Probenahmestrom verdiinnt. Dies fuhrt jedoch zu Messfehlern in der
absoluten Verteilung, da sich die partikelgroRenaufgeloste Konzentration sich nicht im
gleichen Verhéltnis wie das Verdunnungsverhéltnis &ndert.
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Bild 6: Prinzipskizze der Einzelpartikeldetektion (Quelle: TSI Inc.).

3. Kuinftige Anforderungen der Betreiber und Mdglichkeiten der Umsetzung

Gesetztes Ziel ist den Aufwand der Anlagenbetreiber (Kosten, Zeit) mit einem AMS fir eine
erstmalige Kalibrierung und regelméagige jahrliche Funktionsuberpriifung mit dem SRM nach

[2] zu reduzieren und zusatzlich neben der gesetzlich geforderten Uberwachung der Ge-
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samtstaubkonzentration auch die Fraktionen PM;5, PM, 5 und PM; zu erhalten. Die Anforde-
rungen fur ein zukinftiges AMS sind, dass es ohne Erstkalibrierung mit dem SRM auskom-
men soll und die Gesamtstaubmassenkonzentration sowie die PM,-Fraktionen unabh&ngig
von der Brennstoffart oder des Lastzustandes der Anlage verldsslich genau bestimmen
kann. Mit dem zukiinftigen AMS sollen Gesamtstaubmassenkonzentrationen deutlich gerin-
ger als der derzeitige Grenzwert gemessen werden.

Das zukunftige AMS soll als in-situ Version tauglich sein, um Transportverluste von Staub,
wie sie bei einem extraktiven System auftreten, entgegenzuwirken. Zusatzlich sind die
Transportverluste von der Partikelgro3e abhangig und damit von Anlagentyp zu Anlagentyp
unterschiedlich ausgepréagt. Das zukunftige AMS muss daruber hinaus eine ,universelle* und
,staubunabhangige" Kalibrierkurve enthalten, d.h. unabhéngig von optischen Eigenschaften
und Form der Partikel die GroRenverteilung und daraus die Partikelmasse (siehe Bild 9) in
der jeweiligen Fraktion bestimmen kdnnen. Nach [3] gibt es Hinweise darauf, dass die Parti-
kelgroBenverteilung ein Charakteristikum des jeweiligen industriellen Prozesses ist. Dieses
Merkmal wird bereits bei Geraten [5], die der Uberwachung von Kleinfeuerungsanlagen nach
1. BImSchV. dienen, durch vorherige Auswahl des Brennstoffes ausgenutzt. Durch Verwen-
dung von unterschiedlich polarisiertem einfallendem Licht (horizontal und vertikal polarisiert)
bei verschiedenen Streuwinkeln lassen sich Informationen ableiten, die auch die Unterschei-
dung von Partikeln im Bereich ~100 nm zulassen. Die verschiedenen Polarisationsrichtungen
verfugen somit Uber intrinsische Informationen zur PartikelgroRe. Dies wird am folgenden
Beispiel erlautert: Bild 7 und Bild 8 stellen die Winkelabhangigkeiten des gestreuten Lichts
fur kleine Partikeldurchmesser von 50 nm und 68 nm gegenuber groRen Partikeldurchmes-
sern von 7,3 um und 10 um dar. Wahrend bei den groRBen Partikeldurchmessern eine margi-
nale Winkelabhangigkeit besteht und damit kaum eine Unterscheidung der Partikelgro3e bei
Messung der winkelabhangigen Streuung ermdglicht, ist dies bei kleinen Partikeldurchmes-
sern eher der Fall. Selbst bei Uberlagerung der Signale, sobald sich unterschiedlich groRe
Partikel im Messvolumen befinden, ist damit eine GroRenklassifizierung moglich.
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Winkelabhangigkeit des an gro3en Partikeln gestreuten Lichts bei Einfall

von monochromatischen, horizontal polarisierten Licht.

Durch Signalanalyse der gemessenen winkelabhéngigen Streuung soll wenn mdoglich eine
absolute PartikelvolumengréRBenverteilung generiert werden (siehe Bild 9). Unter Zugrun-
denahme dieser Verteilung ist es anschlieBend moglich, beliebige PM-Fraktionen durch
Summenbildung bis zum jeweiligen Abscheidedurchmesser zu erhalten. Die Gesamtmas-

senkonzentration erhalt man durch Integration Uber die gesamte Verteilung.
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Partikeldichte
zB.25g/cm?

Winkelab Partikelvolumen-
Polarisa - ; grafenverteilung

PM-Fraktionen

PM 10 [mg/m’]
0.559609

PM 2.5 [mg/m’]
0186536

PM 1 [mg/m’]
0.0559609

Bild 9: Potentiell neues Verfahren zur Erfassung der PartikelgroRenverteilung.

[1] EN13284-2:2015: Emissionen aus stationaren Quellen—Ermittlung der Staubmassen-
konzentration bei geringen Staubkonzentrationen—Teil 2: Automatische Messeinrich-

tungen

[2] EN14181:2014: Emissionen aus stationaren Quellen—Qualitatssicherung fur automati-

sche Messeinrichtungen

[3] Ehrlich, C., Noll, G., Kalkoff, W.-D., Baumbach, G., and Dreiseidler, A., ,PM10, PM2.5
and PM1.0-Emissions from industrial plants-Results from measurement programmes in
Germany.“, Atmos. Environ. 41(29), 6236-6254 (2007)

[4] Saarnio, K., Frey, A., Niemi, J. V., Timonen, H., Ronkkd, T., Karjalainen, P., Vestenius,
M., Teinilg, K., Pirjola, L., Niemela, V., et al., “Chemical composition and size of parti-
cles in emissions of a coal-fired power plant with flue gas desulfurization.”

J. Aerosol Sci. 73, 14-26 (2014)

[5] Afriso Staubmessgerat STM 225 (www.afriso.de)

[6] EN ISO 23210:2009: Emissionen aus stationdren Quellen—Ermittlung der
Massenkonzentration von PM10/PM2,5 im Abgas—Messung bei niedrigen

Konzentrationen mit Impaktoren
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Neue Herausforderungen in der Staubmesstechnik:
Kontinuierliche Uberwachung von Staubkonzentrationen
<5 mg/m? und Messung von Partikelzahlen und -gréR3en
in der Emission

Dipl.-Phys. Sarah Lihmann,
DURAG GmbH, Hamburg;

Dr.-Ing. Markus Pesch,
Grimm Aerosol Technik GmbH & Co. KG, Muldestausee

Anforderungen an Staubmessgerate

Motivation Partikelmessung in der Emission

Vorstellung einer Methodik zur Messung von
Aerosolen in heiBen Abgasen

Messungen am DBFZ

Zusammenfassung und Ausblick

El BBl S N
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Anforderungen an Staubmessgerate

Aktuelle Grenzwerte fur Staub in Deutschland
GroRfeuerungsanlagen * Neuanlagen
T 10 mg/m3 Tagesmittelwert
- -

* Bestandsanlagen
20 mg/m?3 Tagesmittelwert

e <50 MW
10 mg/m? Tagesmittelwert

e >50 MW
5 mg/m?3 Tagesmittelwert

* Mitverbrennung (Zementindustrie)
10 mg/m? Tagesmittelwert

Anforderungen an Staubmessgerate

Zusammenhang Grenzwert und Zertifizierungsbereich

* DIN EN 15267-3

5.21 Zertifizierungsbereich

Der Zertifizierungsbereich, in dem die AMS zu prifen ist, muss durch Angabe der unteren und der oberen
Grenze des Bereiches festgelegt werden. Der Bereich muss fiir die vorgesehene Anwendung der AMS geeig-
net sein. Der Zerifizierungsbereich ist wie folgt festzulegen:

a) fur Abfallvert lagen als Bereich von null, falls die AMS null messen kann, bis zum maximal
1,5-fachen des Emissionsgrenzwertes (ELV) fiir den Tagesmittelwert;

b) for Groffeuerungsanlagen als Bereich von null, falls die AMS null messen kann, bis zum maximal
2 5-fachen des Emissionsgrenzwertes (ELV) fir den Tagesmittelwert;

c) fir andere Anlagen unter Berlicksichtigung des j iligen Emissionsgrenzwertes oder jeder anderen
Anforderung in Bezug auf die vorgesehene Anwendung.

 Zur Uberwachung eines Tagesmittelwertes von 5 mg/m3
muss die AMS im Bereich 0...7,5 mg/m? zertifiziert sein

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 15

Anforderungen an Staubmessgerate

Mindestanforderungen gemaf DIN EN 15267-3

Tatwte o Tubate § — Mincdestanics derungen s AMS ur Ermalliusg
partibTormiger s sionen 10 S Laberiest Partiknermikges Emisionan fur dan S skt
Prithumg ]
-
| abschom rd o )
Ll R — i - Erntrtred ST 122
e tarda oot an Meabcrat 0% [0 Lacotn 3% 5]
T r——————] sone 010 Mieteien 9 BTage e
Lackottn aon [em PRSI SS Sl L]
Exfins 06r Limgetanguienpersns o Nasgunl bes Arderng T | o L) ]
2er Temroerar vorm Sobvent 20 'C in emen fesageiegion Be- Z man ]
ieen T
) Y
Eriuss 06r LITQRLUMGUETOErLs M b nzsunia b A OTE 018 S
serung der Temperws vom Sobwert 20 'C i snem lesigeleg i Konzentratonen > 20 mgh ! %
1em Berecn 3 Worweationan 5 30 mg 3%
[Erfhsss der Nepanang bei =15 % umeehalt ured bet +10 % 0%+ wn
cternat vom Sotesnt des Versorgurgsiennung

© Praterton bnigen ad e Ermserigrendont

Anforderungen an Staubmessgerate

Messtechnik zur Uberwachung kleiner Konzentrationen

Vorwartsstreuung Rickwartsstreuung

DURAG D-R 800 DURAG D-R 320
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Anforderungen an Staubmessgerate

Kalibrierung gemaf DIN EN 13284-2

+ Beispiel: Kalibrierung + Steigende Anforderungen an
Staubmessgerat D-R 320 die Nachweisgrenze der AMS
im Rohgaskanal einer MVA durch Trend zu immer kleineren
Staubkonzentrationen
Vergleichsmessungen fir Staub, Feldtest Beginn, Geriit 1
2 . » Bei niedrigen Konzentrationen
= 127 | geringere Anzahl von Proben
P9 A T TR [N A R B bei Verlangerung der
3500 I I T Probenahmedauer erlaubt
z s I
- 6 + + e T
: / Z |
] 2 4 6 8 10 12 " 1% 18 20

Motivation Partikelmessung in der Emission

Emission versus Immission

Emission Immission
» Betrachtung der * Messung und Beurteilung von
Gesamtmassenkonzentration Partikelanzahl und

PartikelgroRe
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Motivation Partikelmessung in der Emission

Partikeldefinitionen und GroRenbereiche

A
Aerosole

Feine Partikel Grobe Partikel

Ru Flugasche

0.1 1 10 100 1000 10000 100000 [nm]
J 1J J 100 [pm]
UFP PMys  PMy

Motivation Partikelmessung in der Emission

Wirkungen von Partikeln auf den Menschen

1.0

0.8 -
0.6
0.4 =
0.2 -

0.8 =
0.6 =
0.4 =
0.2 +

Abscheidewahrscheinlichkeit
(-]
rF
[

0.01 01 1 10
Partikeldurchmesser [pm]
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Motivation Partikelmessung in der Emission

Informationsgewinn

* Abschatzung von Gesundheitsrisiken
* Optimierung des Verbrennungsprozesses

» Untersuchung des Einflusses der Betriebsbedingungen
auf die Emissionen

+ Grolenverteilung liefert wichtige Daten fur die
Entwicklung und den Test von Filtern

» Diese Informationen kdnnen aus rein gravimetrischen
Messungen nicht gewonnen werden

Messung von Aerosolen im heif3en Abgas

Emission Sampling System (ESS)

» Kombination aus Verdinnungssystem und
Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS)

GRIMM ESS mit
GRIMM NANO-SMPS C
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Messung von Aerosolen im heif3en Abgas

Verdlinnungssystem

Optionale zweite Verdiinnungsstufe

Filter, Trockner
und Aktivkohlefilter

-/ Kontrolleinheit
fur Verduinnungsluft

fir Temperatur und Volumenstrome

= Beheizte Probenahmesonde
mit Verdinnungsstufe

Messung von Aerosolen im heif3en Abgas

Beheizte Probenahmesonde

Temperatursensor
. ) regelbare Gegenstrom
Ringspaltmischer Heizwendel Warmetauscher
_____________________________ | I
P P ! Verdiinnungsluft
TN O Y i
Rohgas Verdunnte
L I B | Probe
- ' Verdiinnungsluft
(getrocknet, gefiltert,
Beheizte Verdinnung Probenkihlung gereinigt)
Anzahl-

verteilung T =100°C

T=150°C
T=200°C

GroRRe
1 10 100 [nm]
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Messung von Aerosolen im heiRen Abgas

Funktionsprinzip der Verdinnungsstufen

Beheizte Probenahmesonde Optional 2. Stufe
mit 1. Stufe

Rohgas Probenluft

Partikelfilter

Filtereinheit fir Verdiinnungsluft——»
Trocknung mit Silica

Partikelfilter
Aktivkohleabsorber (VOCs) ,
Pumpen mit kritischen Dusen

... o] !. p (temperaturstabilisiert)

49 lpm 9 lpm

» Pulsfreie Verdiinnung ohne bewegliche Teile

» Keine Instrumentenluft erforderlich

« Stabiler Volumenstrom der Verdiinnungsluft

Messung von Aerosolen im heil3en Abgas

Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS)

Schleierluft

Neutralisator Impaktor Aerosol

AuRerer
Zylinder

Innerer

Zylinder Hochspannung

Monomobiles
Aerosol Partikelzahler (CPC)
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Messungen am DBFZ

Pelletofen mit Elektroabscheider

DBFZ

Messungen am DBFZ

Aufbau der Messtechnik

Vor E-Filter Hinter E-Filter Am Abgaskanal
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Messungen am DBFZ

Messungen der Partikelanzahl (bei 30 nm)
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Messungen am DBFZ

Zeitlicher Verlauf der PartikelgroRenverteilungen
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Messungen am DBFZ

PartikelgrofRenverteilung

GrolRenverteilung im Rohgas vor dem E-Filter
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Zusammenfassung und Ausblick

Staubmessung heute

* Grenzwerte fur Staubemissionen beruhen auf der
Gesamtmassenkonzentration

» Erhohte Anforderungen an Staubmessgerate durch immer
niedrigere Staubkonzentrationen

» Gravimetrische Kalibrierung bei sehr kleinen
Konzentrationen oft kritisch

« Kleine Anderungen und kleine Staubkonzentrationen
kénnen gravimetrisch nicht bestimmt werden

Zusammenfassung und Ausblick

Partikelmessung in der Emission

» Partikelanzahl und -gro3e relevanter fur die Gesundheit
als die Massenkonzentration

* Messtechnik der Firma GRIMM ermdéglicht die Messung
von Partikelanzahl und -gréRe aus Emissionsquellen in
Echtzeit

* Messung der Partikelanzahl und -gréR3e bietet
Informationsgewinn fiir den Betreiber
- Filtertests
- Optimierung des Verbrennungsprozesses

» Partikelmessung in der Emission ist zukunftsweisend
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DIN EN ISO 16911 Emissionen aus stationaren Quellen —
Konkretisierung der Normenblétter auf europaischer und
nationaler Ebene

Klaus-Dieter Schroder,
ANECO Institut fir Umweltschutz GmbH & Co. KG, Ménchengladbach

Kurzfassung

Die Norm DIN EN ISO 16911, Blatt 1 und 2 beschreiben ein manuelles Referenzverfahren
und kontinuierliche Messverfahren zur manuellen und automatischen Bestimmung der Ge-
schwindigkeit und des Volumenstroms in Abgaskanélen. Bei der Umsetzung der Normen-
blatter in die messtechnische Praxis hat sich gezeigt, dass fachliche Erlauterungen zur ein-
heitlichen Anwendung erforderlich sind. Hierzu sollte ein nationaler Leitfaden erarbeitet wer-
den. Verschiedene andere européischen CEN Mitgliedstaaten haben dies ebenfalls geplant
bzw. durchgefuhrt. Gebundelt wurden diese Aktivitaten in der européischen Arbeitsgruppe
WG 23, die einen européischen Leitfaden zum Blatt 1 als Technical Report (TR) erarbeitet
hat, in dem Klarstellungen zu verschiedenen Elementen und Interpretationshilfen zu ver-
schiedenen Anforderungen der Norm gegeben werden. Des weiteren wird an einem Beispiel
aus der messtechnischen Praxis die Vorgehensweise im Rahmen der Nachriistung einer
kontinuierlichen Volumenstrom-Messeinrichtung auf Basis von Ergebnissen, die sich bei der
Voruntersuchung nach DIN EN ISO 16911, Blatt 2 ergeben haben, vorgestellt.

1. EinfUhrung

Der Autor hat im Rahmen der Fachtagung Anlagenbezogenes Monitoring am 14.
/15.10.2014 in Karlsruhe Uber die Umsetzung der Vorgaben der DIN EN ISO 16911 (Juni
2013) in der Praxis eines Messinstitutes berichtet und den Vortrag mit einem Denkanstof3
beendet, aufgrund vieler vorhandener Unklarheiten in der Norm einen nationalen Leitfaden
zu erarbeiten, um die praktische Anwendung der beiden Normenblatter zu konkretisieren.

Der Denkanstof3 wurde an den nationalen Normungsgeber herangetragen.
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2. Nationaler Leitfaden

Die zustandige Arbeitsgruppe in der Kommission Reinhaltung der Luft im VDI und DIN
(KRdL) ,Emissionsermittlung mit automatischen Messeinrichtungen® beschloss in ihrer Sit-
zung am 11. und 12.12.2014, dass der Arbeitskreis Mustermessberichte sich mit der Erarbei-
tung der Leitlinien zur DIN EN I1SO 16911 beschéftigen sollte. Der Arbeitskreis sollte um die
deutschen Mitglieder der CEN Arbeitsgruppe, die die beiden Normenblatter DIN EN ISO
16911, Blatt 1 und 2 erarbeitet haben, erganzt werden.

Die erste Sitzung des Arbeitskreises fand am 22. und 23.1.2015 in Kassel statt.

In dieser Sitzung am 22. / 23.1.2015, an der Vertreter der Behorden und der Messinstitute

teilnahmen, wurden u.a. folgende Ergebnisse erzielt:

1. Es bestand Konsens, dass das Blatt 1 nur in vollem Umfang anzuwenden ist, wenn der
Volumenstrom MessgroRe ist (Grenzwert fir Volumenstrom oder Massenstrom).

2. Neue Volumenstrom-Messeinrichtungen sind nach DIN EN 14181 in Verbindung mit DIN
EN ISO 16911, Blatt 2 zu kalibrieren.

3. Nicht jedes Staurohr ist DKD zu kalibrieren, Inhouse Kalibrierungen sind mdglich.

4. Es wurden sachliche Fehler, Rechenfehler und Unklarheiten identifiziert und die erforderli-
chen Korrekturmanahmen beschrieben.

Es wurde beschlossen, dass ein erster Entwurf eines nationalen Leitfadens durch einzelne
Arbeitskreis-Mitglieder erarbeitet werden sollte. Der Informationstransport aus dem Arbeits-
kreis heraus sollte fiir die Messinstitute iber den Bundesverband der Messstellen fir Um-
welt- und Arbeitsschutz e.V. (BUA) und fir die Behorden Uber deren Erfahrungsaustausch
erfolgen. Im Nachhinein kann festgestellt werden, dass dies viele Aktivitdten ausloste und
darliber hinaus in einer Vielzahl von Veranstaltungen uber die Anwendung der DIN EN ISO
16911 berichtet und diskutiert wurde.

Es fanden drei weitere Sitzungen von Arbeitskreismitgliedern im kleineren Kreis statt. Ar-
beitstiberlastung fuhrte dazu, dass ein nationaler Leitfaden nicht abschlieBend erarbeitet
werden konnte.
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3. CEN Leitfaden

Parallel zu den deutschen Aktivitaten gab es Aktivitaten hinsichtlich der Erarbeitung eines
Leitfadens in verschiedenen anderen CEN Mitgliedsstaaten (z.B. NL, DK). Diese wurden auf
CEN Ebene verteilt und bestétigten, dass Handlungsbedarf bestand. Aufgrund der Kritik an
der Norm hat die zustandige CEN Arbeitsgruppe (WG 23) die verschiedenen nationalen An-
merkungen zur Norm gebuindelt und einen Entwurf eines europaischen Leitfadens zum Blatt
1 der Norm erarbeitet.

Es ist geplant, dass der CEN Leitfaden zur DIN EN 16911, Blatt 1 als Technical Report er-
scheinen soll. Die Arbeitsergebnisse des deutschen Arbeitskreises wurden mitgeteilt und
beriicksichtigt. Der Leitfaden (pr CEN/TR) zum Blatt 1 der Norm liegt mit Datum Januar 2015
als Entwurf vor. Verschiedene nationale Kommentare hierzu wurden behandelt und beschie-
den. Der Entwurf wurde im August dieses Jahres an die CEN Mitglieder verteilt. Es ist noch

nicht entschieden, ob ein weiterer Leitfaden zum Blatt 2 erarbeitet werden soll.

4. Umsetzung der Norm

Die Anwendung und Umsetzung der Norm soll an einem praktischen Projektbeispiel aus der
messtechnischen Praxis vorgestellt werden. Der Projektbeginn im Februar 2013 lag vor Er-
scheinen der Norm DIN EN ISO 16911. Die Aufgabenstellung bestand in der Funktionspri-
fung und Kalibrierung eines Staub- und Volumenstrommessgerétes an einer neu errichteten
Abgasreinigungsanlage. Die Besonderheit der Anlage bestand darin, dass das gereinigte
Abgas aus vier baugleichen Filteranlagen Uber je eine Zuleitung in einen Zentralkamin gelei-
tet wurde. Jede einzelne Filteranlage verfligte Uber einen eigenen frequenzgeregelten Venti-
lator. Der Durchmesser des Zentralkamins betrug 4,6 m, der Volumenstrom im Betriebszu-
stand betrug ca. 720.000 m3/h.

Die Auswabhl der kontinuierlichen Messgerate fur Staub, Volumenstrom und Abgastempera-
tur und deren bauliche Anordnung im Zentralkamin erfolgte durch den Lieferanten der Filter-

anlagen ohne Ricksprache mit einem Messinstitut.
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Blower Axis 3 Blower

Axis 2 Axis 4

Axis 1

Bild 1: Reingaseintritte, Einbauorte der kontinuierlichen Messgerate und Messachsen

Die Kalibrierung erfolgte nach DIN EN 14181 bei Normalbetrieb der Anlage, d.h. es waren
alle vier Filteranlagen und deren Ventilatoren in Betrieb. Nach einiger Zeit auf3erte der Kunde
bei einem nicht kalibrierten Betriebszustand Zweifel an der Richtigkeit der Anzeige des Vo-
lumenstrom-Messgerates. Als Grund wurde angegeben, dass neben dem Vier-Ventilatoren-
Betrieb auch ein Drei-Ventilatoren-Betrieb mdglich ist. Bei diesem Zustand werden die in
Betrieb befindlichen drei Ventilatoren so in ihrer Leistung hochgeregelt, dass der Volumen-
strom anndhernd dem des Vier-Ventilatoren-Betriebes entspricht. Dies konnte vom Betreiber
durch die Anzeige des kontinuierlichen Volumenstrom-Messgerétes jedoch nicht verifiziert
werden. Es wurde vereinbart, Volumenstrom-Voruntersuchungen gemaf der zwischenzeit-
lich vorliegenden DIN EN I1SO 16911-2 durchzufiihren.
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Hierbei wurden folgende Ergebnisse erhalten:

Betriebszustand 1 (Vier - Ventilatoren-Betrieb)

25,0

Profil Stromungsgeschwindigkeit Vier-Ventilatoren-Betrieb

20,0

15,0

.
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CrF [m/s]
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0,0
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‘ —&— Achse 1 (primare Achse) —#&— Achse 2 (sekundare Achse)

Tabelle 1: Messergebnisse Vier-Ventilatoren-Betrieb

Stromungsprofil
Nesteng Ve e Achse 1 (primére Achse) Achse 2 (sekundére Achse)
R F|RrRE| coF | AF X1 F | RE| oF | AF X1

[m] [m/s] [m/s]
0,14 17,93 17,19 18,84 10771 16,21 17,89 17,25 0,9862
0,23 18,04 16,99 18,74 1,0713 ]16,30 16,63 16,12 0,9213
0,39 18,30 17,23 19,28 1,1022 116,46 16,79 16,44 0,9399
0,58 18,71 17,31 19,80 1973 1,1317 ]16,63 1695 16,77 16.71 0,9584
0,78 18,82 17,43 20,05 ' 1,1460 16,71 17,03 16,93 ’ 0,9677
1,02 19,39 17,54 20,80 1,1887 17,11 1561 15,89 0,9084
131 19,60 16,83 20,17 1,1527 117,89 1535 16,34 0,9337
1,73 19,60 16,83 20,17 1,1527 |18,74 16,08 17,94 1,0253
2,89 18,52 16,17 18,32 1,0469 19,00 16,83 19,02 1,0872
3,31 17,54 15,30 16,42 0,9384 | 18,63 16,50 18,30 1,0458
3,60 16,99 15,30 15,90 0,9088 | 17,54 17,07 17,82 1,0184
3,84 17,03 15,52 16,17 16.18 09241 17,23 16,71 17,13 17.36 0,9789
4,04 16,83 15,35 15,80 ' 0,9028 | 16,71 16,21 16,11 ’ 0,9211
4,23 16,54 15,70 15,88 0,9078 | 15,87 17,66 16,68 0,9531
4,39 16,42 1557 15,63 0,8935 | 1566 17,43 16,23 0,9278
4,48 16,30 1539 15,34 0,8767 16,25 18,19 17,59 1,0054

Mittelwert ARF 16,35 16,81

Mittelwert CrF 17,50

Crestfaktor 1,189

Schiefe 1,219 ] 1,039
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Betriebszustand 2 (Drei-Ventilatoren-Betrieb)

25,0

Profil Stromungsgeschwindigkeit Drei-Ventilatoren-Betrieb
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Tabelle 2: Messergebnisse Drei-Ventilatoren-Betrieb

Stromungsprofil
et e G Achse 1 (primére Achse) Achse 2 (sekundare Achse)
Samiad F|RrRE| cF | AF Xz F|RrRE| oF | AF Xz

[m] [m/s] [m/s]
0,14 21,05 16,83 21,88 1,2852 120,82 17,30 21,73 1,2767
0,23 21,11 16,71 21,78 1,2796 | 20,37 16,43 20,20 1,1867
0,39 20,00 17,11 21,12 1,2408 ]19,74 16,59 19,77 1,1613
0,58 19,35 17,18 20,53 19.53 1,2060 ]19,20 16,75 19,40 18.50 1,1400
0,78 18,09 17,22 19,24 ’ 1,1302 ]18,28 16,83 18,56 ’ 1,0905
1,02 16,93 17,30 18,08 10621 17,67 1526 16,27 0,9557
1,31 16,13 16,71 16,64 09775 117,24 15,17 15,78 0,9270
1,73 16,53 16,67 17,02 0,9998 |17,08 15,81 16,30 0,9577
2,89 16,50 1598 16,28 0,9562 ] 14,58 16,63 14,64 0,8600
3,31 16,16 15,26 15,22 0,8942 14,28 16,31 14,05 0,8257
3,60 15,97 15,30 15,09 0,8864 | 14,01 16,87 14,27 0,8381
3,84 15,71 1534 14,88 14.90 08744 14,23 16,51 14,18 1515 0,8332
4,04 15,68 1526 14,77 ' 08676 | 14,71 16,02 14,22 ' 0,8356
4,23 15,38 15,52 14,73 0,8655 |1547 17,45 16,30 0,9574
4,39 15,03 1547 14,36 0,8437 | 1556 17,22 16,17 0,9502
4,48 14,68 15,30 13,86 0,8144 16,01 17,98 17,37 1,0207

Mittelwert ARF 16,20 16,57

Mittelwert CrF 17,02

Crestfaktor 1,285

Schiefe 1,311 ] 1,221
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Vergleich der normierten Strémungsprofile
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Tabelle 3: Normierte Strémungsprofile, Crestfaktor und Schiefe
Sp = 0,0988 max. Crestfakior 1,285
Togspiny = 1,7000 max. Schiefe 1311
Ri= 16,80% Ergebnis undefiniert
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Das erhaltene Ergebnis ergab Werte fuir den Crestfaktor und die Schiefe, deren Kombination
in DIN EN ISO 16911 Blatt 2 so nicht wiedergegeben ist:

Vergleichprizision des normierten

Profils Crestfaktor | Schiefe Messmethode

Ein-Punkt-Messung
oder Messung mit

<50% <13 <12 begrenzter

Messpfadldnge

Ein-Pfad-Messung
Uber den gesamten
Kanalquerschnitt

<13 =12

Ein-Pfad-Messung
iber den gesamten
=13 <1.2 | Kanalguerschnitt in
der Ebene der
gréften Schiefe

Zwei-Pfad-Messung
Uber den gesamten
Kanalguerschnitt
(z.B. entlang der
primaren und
sekundéren
Messachse)

>5,0%

=13 =12
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Gleichwohl wurde vorgeschlagen, eine zweite kontinuierliche  Volumenstrom-
Messeinrichtung nachtréglich zu installieren. Diese sollte in 90° zur bestehenden Messein-
richtung installiert werden. Nach Installation wurde die Kalibrierung bei Drei- und Vier-

Ventilatoren-Betrieb geplant und umgesetzt.

Blower Aoas 3 Blower

Axis 2 Aoxas 4

AMS additional

Blower

Axis 1

Bild 2: Reingaseintritte, Einbauorte der kontinuierlichen Messgeréate und Messachsen,
zweite kontinuierliche Volumen-Messeinrichtung

Es wurden folgende Ergebnisse im Rahmen der Kalibrierung bei zwei Betriebszustanden

erzielt:
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Tabelle 4: Kalibrierergebnis, Messwerte der AMS

Firma Typ: SickFlow 100
Anlage: Stack 2 Seriennr.:

Messstelle Clean gas Messhereich Anfang (1]
Karmponente: Geschwindigkeit Messhereich Encle: 30
rraximaler Messwert der AMS 18,28 [mis] Dimension: [mis]

120 % des maxmalen

Messwerts 21,94 [mfs] Messsignal Anfang 4
Wert des Konfidenzintervall s 4 [4] Messsignal Ende: 20
088  [mis] Dimension: [mA]
Messwerte der AMS  (Lontinuierliche Messeinrichtungen der Anlage)
Betriebs-  AMS gern. Reg AMS
MNr. zustand [rmA] [s] [rmis]
1 % {[EE 17,44 1744
2 % [EEE 7 {58 7/ o)
3 % 118 =2 17.89 17,88
4 % 13.62 18,07 18.07
5] % 118 =) 18,02 18.02
& % o 15,58 15,58
- * o e 1747
] % e 17,57 {5
g % e 17,57 {5
10 % {[EE 17,62 17,62
11 # i, 18,26 18,26
12 # 13,70 18,22 18,22
13 # e 18,28 18,28
14 # 1349 17.83 17.83
Kennzeichnung der Betriebszustande
X MNormalbetrieb 4 Ventilatoren # 3 Ventilataren-Betrieb
Tabelle 5: Kalibrierergebnis, Messwerte der SRM, Berechnung Kalibrierfunktion
Messwerte der SRM (Vergleichsmessungen ANECO)
Daturn Uhrzeit SRM SRM
M. [m/s] [m/s]
I Zwmide el e 17,50 17,50
2 270116 1234 1304 17,30 17,30
3 270116 1316 1346 168,20 18,20
4 2701.16 1383 1423 18,00 18,00
& Zpmide  ebEE e 168,00 16,00
B Zsmi e k] iE 15,50 15,50
7 280116 1144 1214 17,80 17,80
mo s dE R 2 17,80 17,80
9 290116 10:23 1053 17,60 17,60
10 290116 11:10 1140 17,30 17,30
11 010216 1015 1045 1840 1840
12 mRmREE e 2k 18,30 18,30
13 01.02.16 1231 1301 18,20 18,20
14 010216 1401 1520 17,60 17,50

Wahl der Rechenmethode zur Berechnung der Kalibrierfunktion

Die Lage des unteren Referenzpunkies wurde bei der FP nachgewiesen ja
Die AMS ist his zum unteren Referrzpunkt linear ja
maximaler SREM VWert 1840
Streubreite SREM max - SFEM min 280
Streuhreite kieiner als 30 % des max SRM ja
Das vereinfachte Verfahren nach Anhang D wird angewandt
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Tabelle 6: Parameter der Kalibrierfunktion, Glltigkeitsbereich, Variabilitatsprifung

Parameter der Kalibrierfunktion

Die Kalibrierfunktion lautet  y;=a +hx,+cx* mit a= -7,52 [mis]
b= 1,879 [[m's}fmA]
c= 0,000 [[m/s]imA2]

Giiltiger Kalibrierbereich fiir Normbedingungen

minimaler Messwert der AMS unter Betriebs bedingungen 15,6 [m#s]

maximaler Messwert der AMS unter Betriebsbedingungen 18,3 [m/s]
Es gibt eine Voruntersuchung nach Punkt & der DINEN ISO
16911-2. Daher gibt es keine Einschrinkungen beziiglich der
Giiltigkeit der Regression

Ergebnisse der Variabilitatspriifung

5 5 0,22 [m's] Prisfung, ob die Ungleichung s , 2 oo* &, erfilltist
i, 2 0,9742 0,22 [m/s] < 0,36 [mv/s] ist wahr
g = 0,88 [m/s] . - - . :
oyt 0,86 [mfs] Die Variabilitatspriifung gilt als bestanden!

R2 = 0,912 Die Anforderung R*=0,9 ist eingehalten

Der nachtréagliche Einbau einer zweiten kontinuierlichen Volumenstrom-Messeinrichtung und
die Kalibrierung beider Messgerate bei zwei Betriebszustanden fiihrte zu einer deutlichen
Erhéhung der Qualitat der kontinuierlichen Volumenstrom-Messung geftihrt. Hierbei erleich-
terte die DIN EN ISO 16911, Blatt 2 die Argumentation zur Nachrustung einer zweiten konti-
nuierlichen Volumenstrom-Messung.
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Kosteneffizientes Monitoring der Treibhausgasemissionen

Methodenvergleich, Qualitatssicherung,
Emissionsdatenauswertung

Dipl.-Ing. Burkhard Lenzen,
Deutsche Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundesamt, Berlin

Kurzfassung

Seit dem Jahr 2013 mussen Betreiber der am européischen Emissionshandel teilnehmenden
stationéren Anlagen nach den Vorgaben des geéanderten Treibhausgas-Emissionshandels-
gesetzes (TEHG) und der EU Monitoring-Verordnung (MVO) fiir die dritte Handelsperiode
Uber ihre Treibhausgasemissionen berichten. Die Berichterstattung erfolgt auf Basis von
Uberwachungsmethoden, fiir die die Betreiber in den meisten Fallen zwischen der Berech-

nung und der Messung der Emissionen wahlen kdnnen.

Bei der Wahl der Uberwachungsmethoden kommen verschiedene Kriterien wie Genauigkeit,
Automatisierbarkeit, Verfugbarkeit der Messgerate sowie auch Kostenaspekte zum Tragen,
die die Entscheidung fiir eine der Methoden abhéngig von der spezifischen Situation an einer
Anlage beeinflussen. Der Beitrag nimmt eine vorlaufige Bewertung bzgl. Anwendbarkeit der

Methoden anhand dieser Kriterien und auf Basis von praktischen Anwendungsbeispielen vor.

In den Jahren 2013 bis 2015 haben sich im européischen Vergleich relativ viele deutsche
Anlagenbetreiber fur die kontinuierliche Emissionsmessung (KEMS) entschieden. Dabei ist
ein deutlicher Trend zum Einsatz bei Chemieanlagen und deren Verbrennungsanlagen sowie
bei der Verbrennung von inhomogenen Ersatzbrennstoffen auszumachen. Weitere Anwen-
dungsfelder wie z.B. im Abgas von Steinkohle-Kraftwerken werden derzeit getestet.

Der Beitrag beschreibt die Anforderungen der MVO an die Qualitatssicherung und an die
Emissionsdatenauswertung von KEMS. Da sich die Auswerteregeln der MVO teilweise deut-
lich von den Vorgaben im anlagenbezogenen Immissionsschutz unterscheiden, wurden die-
se Regeln in die Neufassung der ,Bundeseinheitlichen Praxis“ eingebracht. Aul3erdem wer-
den typische Fehler in Emissionsberichten auf Basis von KEMS angefiihrt, die fir eine ver-
besserte Berichterstattung der Treibhausgasemissionen zukiinftig abgestellt werden sollten.
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1. Rechtliche Grundlagen

Seit inzwischen drei Jahren missen Betreiber der am européischen Emissionshandel (EU
ETS) teilnehmenden stationéren Anlagen nach den Vorgaben des geénderten Treibhausgas-
Emissionshandelsgesetzes (TEHG) und der EU Monitoring-Verordnung (MVO) fiir die dritte
Handelsperiode (2013-2020) uber ihre Treibhausgasemissionen berichten [1, 2]. Falls flissi-
ge Biobrennstoffe eingesetzt werden, sind dabei auch die Regeln der deutschen Emissions-
handelsverordnung (EHV) zu beachten [3].

Die Ermittlung der Emissionen einer Anlage erfolgt nach Vorgaben des § 5 i.V.m. Anhang 2
TEHG auf Basis eines anlagenspezifischen Uberwachungsplans, welcher der Deutschen
Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundesamt vor Beginn der Berichterstattung zur
Priifung und Genehmigung vorzulegen ist. Im Uberwachungsplan werden insbesondere die
Methoden festgelegt, die zur Uberwachung und Berichterstattung der Emissionen einer stati-
onaren Anlage angewendet werden sollen. Mit der Genehmigung des Uberwachungsplans
durch die DEHSt verfuigt der Anlagenbetreiber dann iber eine rechtssichere Basis zur Uber-
wachung wéhrend des Berichtsjahres und zur anschlieBenden Berichterstattung der Emissi-

onen.

Vor Abgabe des Emissionsberichts bei der DEHSt ist dieser gemall § 5 Abs. 2 TEHG von
einer Prufstelle nach den Vorgaben des Anhangs 3 TEHG und der europaischen Akkreditie-
rungs- und Verifizierungsverordnung [4] prufen und verifizieren zu lassen. Als unabhangige
akkreditierte Stelle prift diese die Angaben und Daten im Emissionsbericht gegen die vor Ort
eingesehenen Nachweise sowie die angewandten Erfassungsmethoden auf Ubereinstim-
mung mit den im genehmigten Uberwachungsplan festgelegten Verfahren und nimmt die

Verifizierung der so ermittelten Emissionen vor.

Der DEHSt obliegt die endgultige Bewertung des anschlieend vom Anlagenbetreiber einge-
reichten Emissionsberichts. Sofern dieser bis zum 31. Mérz des auf das Berichtjahr folgen-
den Jahres keinen Emissionsbericht bei der DEHSt eingereicht hat oder die Verpflichtung zur
Abgabe von Zertifikaten, die der Héhe der Gesamtemissionen der Anlage entsprechen, nicht
bis zum 30. April des Folgejahres erfiillt hat, setzt sie diese Betreiberpflichten entsprechend
der Vorgaben der §§ 29, 30 TEHG durch [5].

Im Zuge der jahrlichen Uberwachung, Berichterstattung und Uberpriifung der anlagenbezo-
genen Angaben und Verfahren ergeben sich héufig Verbesserungen und Anderungen der
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Uberwachungsmethoden, die der DEHSt entsprechend Art. 15 MVO grundsétzlich umge-
hend mitzuteilen sind. Nach Priifung der Gbermittelten Anderungen und Nachforderung ge-
gebenenfalls erforderlicher weiterer Informationen und Nachweise genehmigt die DEHSt die
vorgenommenen Anderungen, ggf. auch unter Auflagen. Der geénderte Uberwachungsplan

wird so erneut zur Basis fur den nachsten Emissionsbericht.

Uberwachungsplan- * Emissionsbericht-

Prifung Erstellung
Uberwachungsplan- Emissionsbericht-Verifizierung
Erstellung
Emissionsberichtsprifung und Emissi::s?baebrz:t?t? —
Durchsetzung der Abgabepflicht aung

Bild 1: EU Emissionshandel — ,Compliance Cycle* (DEHSt)

Fur das anlagenbezogene Monitoring der Treibhausgasemissionen gibt die MVO europaweit
einheitlich zentrale Grundsatze vor: Uberwachung und Berichterstattung miissen zunachst
immer vollstandig sein, d.h. alle Prozessemissionen und Emissionen aus der Verbrennung
im Zusammenhang mit der Durchfiihrung von Tétigkeiten nach Anhang 1 Teil 2 TEHG sind —
unabhé&ngig von bestimmten Betriebszusténden wie z.B. An- oder Abfahren einer Anlage —
zu berichten (Art. 5 MVO). AulRerdem sind die Emissionen konsistent, in der Zeitreihe ver-
gleichbar und transparent zu bestimmen, sodass die Methoden und Ergebnisse fur die Prif-
stellen und die DEHSt nachvollziehbar werden (Art. 6 MVO). Weitere Grundséatze bestehen
in der Genauigkeit der Emissionsbestimmung sowie der Integritat der Uberwachungsmetho-
den. Demnach ist stets grofstmdgliche Genauigkeit anzustreben, allerdings nur sofern dies
technisch machbar ist und nicht zu unverhaltnisméaRigen Kosten fuhrt (Art. 7, 8 MVO).
SchlieRlich sind die Uberwachungsmethoden auch fortlaufend zu verbessern (Art. 9 MVO),

u.a. indem die Empfehlungen der Prifstellen berticksichtigt werden.

Diese Uberwachungsgrundsétze beziehen sich auf alle Ermittlungsmethoden fiir Treibhaus-

gasemissionen, insofern werden die beiden grundséatzlich verschiedenen Ansétze Berech-
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nung und Messung der Emissionen in der Handelsperiode 2013-2020 auch weitestgehend

gleichgestellt.

Die gleichwertige Handhabung dieser beiden Uberwachungsmethoden lasst sich anhand
eines Vergleichs der Genauigkeitsanforderungen gemaf Ebenenkonzept der MVO verdeutli-
chen: Fur die Ermittlung der jahrlichen Einsatzmengen emissionsstarker Stoffstrome bei der
Berechnung der Emissionen von Anlagen der Kategorien B und C (Jahresemissionen Uber
50.000 t CO,4g) ist grundsétzlich die Ebene 4 anzuwenden, d.h. es ist eine Unsicherheit von
maximal 1,5% gefordert, soweit die Erfullung dieser Ebene technisch machbar und wirt-
schaftlich verhaltnismafig ist, vgl. Tabelle 1.

Bei der kontinuierlichen Emissionsmessung (KEMS) ist demgegeniber fir jede Quelle, aus
der jéhrlich mehr als 5.000 t CO,xq oder mehr als 10% der jahrlichen Gesamtemissionen
einer Anlage emittiert werden, eine maximale Unsicherheit von 2,5% (Ebene 4) einzuhalten,
vgl. Tabelle 2. Zwar erscheinen die Unsicherheitsanforderungen fir KEMS im direkten Ver-
gleich zunéchst schwacher, jedoch ist zu beachten, dass die mittels KEMS erfassten Emissi-
onen aus einer Quelle (bzw. einem Kamin) meist aus verschiedenen Stoffstrdmen wie z.B.
Kohlen, Heizdl und Ersatzbrennstoffen stammen, die Gesamtunsicherheit bei der Emissi-

onsberechnung ist in solchen Fallen in der Regel deutlich héher als 1,5%.

Tabelle 1: Maximale Unsicherheiten fiir Tatigkeitsdaten (Brennstoffinput Verbrennung)

Ebene 1 Ebene 2 Ebene 3 Ebene 4
Kommerzielle 7,5% 5% 2,5% 1,5%
Standardbrennstoffe
Andere gasférmige 7,5% 5% 2,5% 1,5%
und flissige Brenn-
stoffe
Feste Brennstoffe ... 7,5% 5% 2,5% 1,5%

Tabelle 2: Maximale Unsicherheiten fur die Messung der Emissionen (KEMS)
Ebene 1 Ebene 2 Ebene 3 Ebene 4
CO,-Emissionsquellen 10% 7,5% 5% 2,5%
N,O-Emissionsquellen 10% 7,5% 5%
CO,-Weiterleitung 10% 7,5% 5% 2,5%
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2. Wahl der Uberwachungsmethoden: Kriterien und Anwendungsbeispiele

Bei der Wahl einer Uberwachungsmethode entsprechend Art. 21 MVO kommen fir die Be-
treiber stationérer Anlagen neben den zu erreichenden Genauigkeiten entsprechend der
anzuwendenden Ebenen i.d.R. verschiedene weitere Aspekte zum Tragen, die abh&ngig von

der spezifischen Situation an der Anlage unterschiedlich bewertet werden kénnen.

Ein wichtiges Kriterium fiir den Einsatz von KEMS ist beispielsweise die Automatisierbarkeit
der Erfassung und Auswertung der Emissionsdaten. So kénnen durch die vollstédndige An-
bindung der kontinuierlich betriebenen Messgerate an einen Emissionsauswerterechner
nicht nur die Emissionsdaten fir den jahrlichen Emissionsbericht direkt vom Auswerterech-
ner ausgegeben werden, sondern auch die Emissionsfrachten jederzeit online mit anderen
Messwerten (ber die Produktion einer Anlage verglichen werden. Bei Anwendung der Be-
rechnungsmethode sind demgegeniber haufig zusatzliche und auch zeitlich versetzte Ar-
beitsschritte wie Probenahmen und Analysen von Einsatzstoffen sowie Weiterverarbeitung
der Analysenergebnisse notwendig, die nicht nur zeitlich aufwéndig sein kénnen sondern
auch das Risiko von Ubertragungsfehlern in sich tragen.

Ein zentraler Aspekt fir die Entscheidung zwischen den verschiedenen Methoden zur Erfas-
sung der Treibhausgasemissionen liegt in den zusétzlichen Kosten fiir die Uberwachung. Zu
unterscheiden ist hier zwischen einmaligen Kosten fur Anschaffung und Installation sowie
den regelmafigen Kosten fur wiederkehrende Wartung und Kalibrierung der eingesetzten
Messgerate. In vielen stationdren Anlagen werden aus Griinden des fairen Handels im ge-
schaftlichen Verkehr mit Brennstoffen diverse Messgerate zur Erfassung von Brennstoff-
Einsétzen oder von Produktionsmengen der gewiinschten Produkte eingesetzt, die als ge-
eichte Messgeréte der nationalen metrologischen Kontrolle (MesseG, MessEV) unterliegen
[6, 7]. Sofern solche geeichten Messgerate zum Beispiel fir Erdgas als einzigem Brennstoff
eingesetzt werden, ist die Berechnung der Emissionen als deutlich kosteneffizienter und we-
niger risikobehaftet anzusehen.

Wenn jedoch andere konventionelle Brennstoffe wie z.B. verschiedene Steinkohlen oder
Braunkohlen eingesetzt werden und die Messgeréate zur Erfassung der Einsatzmengen einer
Anlage nicht geeicht sind, kann die kontinuierliche Emissionsmessung kostenmafig vorteil-
haft sein. Dies ist vor allem bei solchen Anlagen der Fall, die mit kontinuierlicher Emissions-
messtechnik bereits die Erfiillung anderer emissionsbegrenzender Vorgaben wie beispiels-

weise von Stickstoffoxid- oder Kohlenmonoxid-Emissionsgrenzwerten nachweisen missen
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(also insh. bei Anlagen nach der 13./17. BImSchV oder nach TA Luft). In solchen Féllen ist
die Nachriustung oder Ertiichtigung von Messgeréaten fir die CO,-Konzentration und fur den
Abgasvolumenstrom haufig weit weniger aufwéandig als die Installation eines komplett neuen

Messsystems.

Hinzuweisen ist bei Entscheidung fir den Einsatz von KEMS auch darauf, dass der zusatzli-
che Aufwand einer Emissionsberechnung dennoch weiterhin zu tragen ist. Diese flankieren-
de Berechnung, an die nun keine spezifischen Genauigkeitsanforderungen mehr gestellt
werden, ist aber bei regelmafRiger Anwendung ein wichtiges Instrument zur Plausibilisierung
der Emissionsdaten und auch zur Identifizierung von Fehlfunktionen der Messgeréate, auf das
nicht verzichtet werden darf. AuBerdem kdnnen mdogliche Fehler in der Berichterstattung
Uber kontinuierlich gemessene CO,-Emissionen durch haufigeren Vergleich zwischen Mes-
sung und Berechnung friihzeitig geklart und beseitigt werden.

Weitere wichtige Kriterien zur Entscheidung fiir eine Uberwachungsmethode sind die Ver-
fugbarkeit einer Messeinrichtung, also der Anteil der Betriebszeit, in dem verwertbare Mess-
ergebnisse ohne Ausfélle erzielbar sind, sowie die Verlasslichkeit des Messsystems insge-
samt. Generelle Einschatzungen zu diesen Kriterien sind bisher schwer zu treffen, da hier
vielmehr individuelle Erfahrungen der Betreiber und spezifische Aspekte der durchgefiihrten
Prozesse entscheidend sein durften.

Die vorstehenden Bewertungen zusammenfassend ist zunéchst festzuhalten, dass die Be-
rechnung von Emissionen meistens kosteneffizienter ist beim Einsatz von Brennstoffen wie
Erdgas oder Heizol EL, deren Einsatzmengen und Stoffparameter mit geeichten Messgera-
ten bestimmt werden bzw. als Standardwerte (Heizwert, CO,-Emissionsfaktor) festgelegt
sind. Demgegeniber kann die Messung der Emissionen mit KEMS bei der Verbrennung von
Kohlen oder Ersatzbrennstoffen glinstiger sein, insbesondere dann, wenn ein groReres La-
ger zur Zwischenlagerung und Mischung der Brennstoffe betrieben wird und die Lagerbe-
standsbilanzierung zum Jahresende erhebliche Unsicherheiten bei der Bestimmung des jéhr-
lichen Brennstoffeinsatzes nach sich zieht.

Auch bei einer Vielzahl von zu tberwachenden, teilweise inhomogenen Stoffstrdmen einer
Verbrennungsanlage dirfte die Tendenz zur Anwendung von KEMS ebenso ansteigen, denn
die resultierenden CO,-Emissionen kdnnen in solchen Féllen durch ein zusammenhangen-

des automatisches Messsystem aus Volumenstrommessung, Konzentrationsmessung und
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Emissionsauswerterechner weniger risikobehaftet, nachvollziehbarer und langfristig auch

kostenglnstiger ermittelt werden.

CO,-
KEMS

Kalkstein
Steinkohien l

Abfalle (fest)

Erdgas
—
—

Industrie-Abgase
— )

Abfalle (fidssig)

v

Abgasreinigung Emissionsquelle
Dampfkessel (Kamin)

Bild 2: Anwendung von KEMS bei Verbrennung von teilweise inhomogenen Stoffen

Damit die Uberwachung mit KEMS nach den Anforderungen des TEHG und der MVO dann
auch ordnungsgemalf erfolgt, sind dabei unter anderem die in Kapitel 4 beschriebenen Vor-
gaben fir die Qualitatssicherung und die Auswertung der Emissionsdaten unbedingt zu be-

achten.

3. Aktuelle Anwendungen der kontinuierlichen Emissionsmessung

In Jahren 2013 bis 2015 haben sich im européischen Vergleich relativ viele deutsche Anla-
genbetreiber fiir die kontinuierliche Uberwachung der CO,-Emissionen anstatt einer Emissi-
onsberechnung entschieden. Wéhrend im Berichtsjahr 2013 noch insgesamt 37 KEMS-
Anwendungen fir CO, zu verzeichnen waren, hat sich die Anzahl bis zum Berichtsjahr 2015
um ca. 20 Prozent auf 44 Anwendungen fiir CO, erhoht (Stand Mai 2016). Neben den schon
seit Beginn des Emissionshandels Ublichen Anwendungen im Abgas der Regeneration von
Katalysatoren (v.a. in Raffinerien) ist dabei ein deutlicher Trend zum Einsatz von KEMS bei
chemischen Produktionsanlagen und deren nachgelagerten Verbrennungseinrichtungen (wie
TNV oder RTO) sowie beim Einsatz von inhomogenen Ersatzbrennstoffen in konventionellen
Kraftwerken und Heizkraftwerken auszumachen. Verschiedene kontinuierliche CO.-
Emissionsmessungen fir Anlagen zur Verbrennung von Steinkohlen oder Heiz- und Abga-
sen aus der Industrie befinden sich daneben zur Zeit im Projektierungs- oder Teststadium,
diese sind in der vorgenannten Anzahl Anwendungen aber nicht beriicksichtigt.
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Auch fur N,O-Emissionen wurden im Berichtsjahr 2015 mit 20 Anwendungen deutlich mehr
KEMS als im Berichtsjahr 2013 eingesetzt. Dies ist bedingt durch die Inbetriebnahme einzel-
ner neuer Anlagen zur Herstellung von Salpetersaure oder Adipinsaure. Fur diese Anlagen
ist der Einsatz von KEMS verpflichtend, denn die hier entstehenden und durch Abgasreini-
gung geminderten N,O-Emissionen kénnen nicht durch stochiometrische Berechnungen

hergeleitet werden.

Nach den Vorgaben des Art. 43 MVO kann die kontinuierliche Emissionsmessung in ver-
schiedenen Kombinationen ausgefiihrt werden: Fur die Treibhausgaskonzentration ist in der
Regel die direkte Messung vorgesehen, in einzelnen Fallen hoher Konzentration (z.B. bei
Abgasen aus der CO,-Abscheidung) ist die indirekte Messung, d.h. die Ermittlung tber die
Messung der Summe der Konzentrationen anderer Gasbestandteile wie Stickstoffoxide,
Sauerstoff, Schwefeloxide und Abzug dieser von 100% anzuwenden. Der Abgasvolumen-
strom kann ebenfalls durch direkte kontinuierliche Durchflussmessung oder durch indirekte

Ermittlung anhand eines geeigneten Massenbilanzansatzes bestimmt werden.

Bild 3: Varianten der kontinuierlichen CO,-Emissionsmessung nach Art. 43 MVO

Fiir die bisher zur Uberwachung von Treibhausgasemissionen eingesetzten KEMS stellt die
direkte Messung sowohl der Konzentration als auch des Abgasvolumenstroms die eindeutig
bevorzugte Variante dar. Dies gilt insbesondere fir Anwendungen in Chemieanlagen. In An-
betracht der aufwéndigen Verfahren vor allem fir indirekte Volumenstrommessungen und
der zusatzlichen Berechnungen der damit einhergehenden Unsicherheiten ist diese Entwick-

lung gut nachvollziehbar [8].
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4. Qualitatssicherung und Emissionsdatenauswertung bei KEMS

Zur Qualitatssicherung der kontinuierlichen Emissionsiiberwachung miissen gemagR Art. 42
MVO alle Messungen nach den Vorgaben der EN 14181 [9], der EN 16911-2 [10] und der
EN 15259 [11] vorgenommen werden.

Die Qualitatssicherung nach EN 14181 fordert zundchst, dass nur automatische Messein-
richtungen (AMS) eingesetzt werden, die erfolgreich eine Eignungspriifung fir die spezifi-
sche Messaufgabe durchlaufen haben (QALL). Die Eignungsprufungen werden von fiir diese
Tatigkeit zugelassenen Instituten durchgefiihrt und fihren bei erfolgreichem Abschluss zur
Vergabe eines QAL1-Zertifikates. Eine Ubersicht solcher Messgeréte kann zum Beispiel den
Veroffentlichungen des UBA zur Uberwachung von Luftschadstoffen entnommen werden:
http://lwww.umweltbundesamt.de/themen/luft/messenbeobachtenueberwachen/anerkannte-
messgeraete-messverfahren (Weblink: August 2016).

Weiterhin sind nach Einbau und spater regelméfig Kalibrierungen nach den Vorgaben aus
QAL2 der EN 14181 vorzunehmen, d.h. es sind Funktionskontrollen der AMS und anschlie-
Bend mindestens 15 Vergleichsmessungen mit Referenzverfahren zur Ermittlung der Kalib-
rierfunktion und der Variabilitdt der Messwerte fir die Messeinrichtung durch eine fur diese
Tatigkeit bekannt gegebene Stelle nach § 29b BImSchG durchzufiihren. Aufgrund aktueller
Anlasse ist hier auch darauf hinzuweisen, dass eine neue QAL2 zusatzlich erforderlich ist,
wenn die Betriebsbedingungen einer Anlage (z.B. bei Brennstoffwechsel) wesentlich geén-
dert werden oder wenn eine der eingesetzten AMS wesentlich geédndert oder repariert wird,

sodass sich signifikant beeinflusste Messwerte ergeben, vgl. Kapitel 6.1 der EN 14181.

Die bei der Variabilitatsprifung in der QAL2 erhobene Standardabweichung liefert u.a. die
Basis fur weitere Berechnungen zum Vergleich mit den Unsicherheitsanforderungen der
MVO fiur KEMS. Die fur den Nachweis der Einhaltung der geforderten Ebene erforderlichen
weiteren Berechnungen kénnen im Detail dem DEHSt-Leitfaden zur Erstellung von Uberwa-

chungsplanen entnommen werden [5].

Zur vollstéandigen Erfullung der Anforderungen der EN 14181 gehdren aul3erdem die in Ver-
antwortung des Anlagenbetreibers durchzufiihrende laufende Qualitétssicherung beim Be-
trieb (QAL3) und jahrliche Funktionspriufungen (AST) durch eine bekannt gegebene Stelle
nach § 29b BImSchG. Ziel der QAL3-Priufungen ist sicherzustellen und nachzuweisen, dass
alle an der Ermittlung der Emissionen beteiligten AMS die in der QAL1 ermittelte Wiederholp-
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rézision am Nullpunkt und am Referenzpunkt und die Driftwerte im Betrieb der AMS zwi-
schen den jahrlichen Funktionsprifungen einhalten. Dazu ist nach Nr. 7.2 der DIN EN 14181
eines von zwei Verfahren anzuwenden, die Drift und Prazision entweder kombiniert oder
auch getrennt ermitteln. Beide Verfahren sollen erkennen, wann eine einfache Justierung

oder eine Wartung bzw. Reparatur der AMS erforderlich wird [12].

Bei konsequenter z.B. monatlicher Durchfihrung der QAL3-Kontrollen mit anschlieBender
Justierung der AMS bei Bedarf kénnen diese Prufungen auch eine besonders wirksame un-
terjahrige Qualitatslenkung darstellen, denn Veranderungen der Messgerate z.B. durch Ver-
schmutzung kénnen besser und schneller erkannt werden als bei der Uberpriifung von Men-
genmessungen fur Einsatzstoffe im Rahmen von Kalibrierungen, die héufig nur alle drei bis

funf Jahre durchgefuhrt werden.

Eignungsprifung QAL 1 » Prifinstitut erstellt Zertifikat

Priifung des Einbaus

Kalibrierung
(einschliellich QAL 2 » Messstelle nach § 29b BImSchG

Funktionskontrolle) L - - - o o o o — - = =
Funktionskontrolle

Laufende QS QAL 3 » Anlagenbetreiber
beim Betrieb
Jahrliche AST

§ s » Messstelle nach § 29b BImSchG
Funktionspriifung Funktionskontrolle

Bild 4: Qualitatssicherungssystem der EN 14181 — Priifungen und Akteure

Um eine zuverlassige und reprasentative Erfassung der Emissionen mit KEMS zu gewahr-
leisten, sind auch die Anforderungen der EN 15259 an die Durchfiihrung von Untersuchun-
gen zur Identifikation eines geeigneten Messpunktes oder Messquerschnitts zu erfillen. Bei
Anlagen, fur die schon vor der Installation von KEMS fur Treibhausgase eine AMS zur konti-
nuierlichen Uberwachung von Luftschadstoffen wie z.B. Stickstoffoxiden betrieben wurde
und keine Verénderung der Abgasfilhrung vorgenommen wurde, kann grundséatzlich davon
ausgegangen werden, dass die Ergebnisse der bereits vor erstmaligem Einbau dieser AMS

durchgefiinrten Homogenitatspriifungen nach der EN 15259 weiterhin giiltig sind. Anderun-
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gen der Auslastung oder des Brennstoffeinsatzes kénnen jedoch auch eine Wiederholung
dieser Untersuchungen erfordern, vgl. Kapitel 8.3 der EN 15259.

Nicht nur die Qualitat der Messungen im Abgaskanal, sondern auch die Auswertung der er-
hobenen Emissionsdaten ist von besonderer Bedeutung fiir die Gute der kontinuierlichen
Emissionsiiberwachung fur Treibhausgase. Die Auswertevorschriften der Art. 43 bis 45 MVO
werden Ublicherweise in Emissionsauswerterechnern umgesetzt, sie unterscheiden sich aber
teilweise deutlich von den immissionsschutzrechtlichen Vorgaben. Deshalb ist besondere
Sorgfalt bei der Parametrierung entsprechend der nachfolgenden Regeln geboten.

Die gemaR Art. 43 MVO zu erfassenden Stundenmittelwerte sind nach Art. 44 MVO nur dann
als giiltige Werte ohne weitere Berechnungen fir den jahrlichen Emissionsbericht verwend-
bar, wenn mindestens 80% der maximal moglichen Einzelmessungen wahrend der Stunde
verfugbar waren, ohne dass das Messgerat, gestort, aulRerhalb des Messbereichs oder au-
Rer Betrieb war. Wurde mindestens eines der genannten Kriterien wahrend mehr als 20%
der maximal moglichen Einzelmessungen erfllt, sind Ersatzwerte zu bilden.

Auch fur Stundenmittelwerte, die au3erhalb des bei der QAL2 definierten gultigen Kalibrier-
bereichs einer AMS liegen, sind Ersatzwerte zu bilden, denn diese weisen eine gegeniber
der Kalibrierung hohere, aber nicht nédher bestimmte Unsicherheit auf. Liegt eine groR3ere
Zahl solcher Stundenmittelwerte vor, ist die Einhaltung der genehmigten Ebene fraglich. In-
sofern werden solche Stundenmittelwerte von der DEHSt ebenfalls als ungultige Daten an-
gesehen. Eine individuelle Nachweisfiihrung Uber die Einhaltung der Ebene am Ende des
Berichtsjahres ist fur betroffene Anlagenbetreiber in diesen Fallen sehr aufwéndig. Deshalb
sind Ersatzwerte auch fur Stundenmittelwerte auRerhalb des giltigen Kalibrierbereichs zu
bilden.

Um zu vermeiden, dass die Obergrenze des glltigen Kalibrierbereichs nach Kapitel 6.5 der
EN 14181 im Lauf eines Berichtsjahres dauerhaft Uberschritten wird — etwa weil die QAL2
direkt nach Wechsel des Katalysators zur Minderung der N,O-Emissionen durchgefiihrt wur-
de — sollte eine zeitige Wiederholung der Kalibrierung bei hdheren Abgaskonzentrationen im
Betrieb angestrebt werden, vgl. nachfolgende Abbildung 5.
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N,0-Abgaskonzentration nach Katalysatorwechsel (Rohwerte KEMS)
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Bild 5: Ersatzwertbildung bei Stundenmittelwerten fir N,O auRerhalb des Kalibrierbereichs

Die Ersatzwertbildung nach Art. 45 i.V.m. Anhang VIl MVO zieht z.T. konservative Aufschlé-
ge auf die Messwerte in Abhéngigkeit vom Betriebszustand der Anlage nach sich, damit si-
chergestellt wird, dass die Emissionen nicht unterschéatzt werden. Die dafur festgelegten Re-
geln sind jedoch relativ komplex und ohne Berechnung in einem Emissionsauswerterechner
nur mit hohem Aufwand umzusetzen. Da die richtige Auswertung der erhobenen Daten aber
eine erhebliche Bedeutung flr die ordnungsgemafe Berichterstattung haben, wurden die
beschriebenen Regeln mit einem eigenen Anhang in die ,Bundeseinheitliche Praxis bei der

Uberwachung der Emissionen aufgenommen [13].

5. Typische Mangel in Emissionsberichten und Verbesserungspotenziale
Trotz der teilweise umfangreichen Erfahrungen mit KEMS beim anlagenbezogenen Monito-
ring treten auch bei Anlagen mit Uberwachung durch KEMS weiterhin schwerwiegende Feh-

ler und Mangel in Uberwachungspléanen und Emissionsberichten gemaR § 5 TEHG auf.

Festgestellte M&ngel in der Qualitatssicherung der eingesetzten AMS fiur Treibhausgase be-
treffen alle in der EN 14181 vorgegebenen Qualitatssicherungsstufen: So wurde in einigen

Fallen bereits die spezifische Eignung von Messgeraten (QAL1) fir die CO,- oder N,O-

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 149

Konzentration nicht nachgewiesen und musste nachgeholt werden. Weiterhin wurde die Ka-
librierung nach QAL2 teilweise nicht vor Beginn des Berichtszeitraums oder aber auch nicht
erfolgreich durchgefiihrt, etwa weil ein Teil der Messeinrichtungen die Variabilitatsprufung im
Rahmen der QAL2 nicht bestanden hatte.

Ein besonderes Problem bei der Erfullung der Anforderungen an die QAL2 ergab sich in ein-
zelnen Fallen, bei denen trotz wesentlicher Anderungen im Anlagenbetrieb (z.B. Aufnahme
der Verbrennung von neuen Brennstoffen) oder trotz wesentlicher Anderungen oder gar voll-
standigem Austausch der Messeinrichtungen keine erneute Kalibrierung erfolgt ist. Da haufig
davon auszugehen ist, dass die ermittelten Ergebnisse durch solche Anderungen signifikant
beeinflusst werden, ist die Erstellung einer neuen Kalibrierfunktion nach den Vorgaben fir
die QAL2 dann zwingend erforderlich, vgl. Kapitel 6.1 der EN 14181. Eine Anwendung der
geanderten Kalibrierfunktionen auf zuriickliegende Rohdaten der AMS vor diesen Anderun-
gen scheidet in solchen Féllen grundséatzlich aus, denn diese Rohdaten wurden im vorheri-
gen nicht mehr vorliegenden Zustand der Anlage oder der AMS erfasst und repréasentieren
nur zusammen mit der vorherigen Kalibrierfunktion die nach Vorgaben der EN 14181 ermit-
telten Emissionen. Die neue Kalibrierfunktion gilt also nur fir den Zeitraum nach den ge-
nannten Anderungen. Um spatere Probleme bei der Priifung von Emissionsberichten zu
vermeiden, ist dieser Punkt fir Anderungen des Uberwachungsplans nach Art. 14 MVO und
bei den regelmaRig einzureichenden Berichten Uber Verbesserungspotenziale bei der Uber-
wachung geman Art. 69 MVO unbedingt zu beriicksichtigen.

Fir die Prifungen nach QAL3 der EN 14181 bzw. EN 16911-2 haben sich durch die Vorga-
ben der MVO ab dem Jahr 2013 nachfolgend beschriebene neue Anforderungen ergeben,
die von den Vorgaben bei der immissionsschutzrechtlichen Uberwachung abweichen. Ob-
wohl die Erflllung dieser neuen Anforderungen bereits bei den Emissionsberichten 2013
intensiv untersucht wurde, ist auch fiir die Emissionsberichte 2015 festzustellen, dass die
Verfahren fir QAL 3 Prifungen bei verschiedenen Anlagen weiterhin nicht haufig genug
durchgefiihrt oder aber ungenugend dokumentiert wurden. AufRerdem wurden die in der

QAL3 festgestellten Abweichungen von den Sollwerten haufiger nicht zeitnah beseitigt.

Die besondere Bedeutung der QAL3 Priifungen bei der kontinuierlichen Uberwachung im
Emissionshandel ergibt sich dadurch, dass mogliche Uberschreitungen der maximal zulassi-
gen Unsicherheit bei der Bestimmung der Emissionsmassenstrome wegen starkerer Driften
einzelner AMS nur durch diese Prifungen zeitnah erkannt und ggf. durch entsprechende
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Korrekturen verhindert werden. Zur Einhaltung besonders geringer Unsicherheiten wird da-
her empfohlen, die QAL3 Priifungen deutlich haufiger als einmal im Wartungsintervall der
AMS durchzufiihren. Dadurch lassen sich ohne gréf3eren Aufwand h&ufig wichtige Informati-
onen Uber die Langzeitstabilitit der AMS erzielen. Auch bei der Qualitatskontrolle nach
QAL3 besteht also Verbesserungsbedarf, der im Einzelfall vom Anlagenbetreiber und von
der Prifstelle in Vorbereitung der Verbesserungsberichte nach Art. 69 MVO kritisch gepruft

und geldst werden sollte, vgl. Tabelle 3.

Tabelle 3: Regelmafige Termine fiir Verbesserungsberichte nach Art. 69 MVO

Jébhrlich bis zum 30.06. Anlagen der Kategorie C
(Gesamtemissionen > 500 kt CO2Aq)

Alle 2 Jahre bis zum 30.06. Anlagen der Kategorie B
(Gesamtemissionen 50 — 500 kt CO2Aq)

Alle 4 Jahre bis zum 30.06. Anlagen der Kategorie A
(Gesamtemissionen < 50 kt CO2Aq)

Bis zum 30.06. nach Empfehlungen der Prifstelle

Aus unterschiedlichen Griinden kam es in den Berichtsjahren 2013 bis 2015 immer wieder
zu langerfristigen Ausféllen der AMS zur Ermittlung der Treibhausgaskonzentration oder des
Volumenstroms, teilweise sogar fur mehrere Wochen. Die gemaR Art. 45 Abs. 1 MVO vorge-
schriebene unverziigliche Information Gber Ausfalle, die mehr als fiinf Tage andauern, wurde
der DEHSt jedoch haufiger nicht mitgeteilt. Folglich war in diesen Fallen unklar, ob die wah-
rend des Ausfalls ermittelten Ersatzwerte als représentativ fur den spezifischen Betrieb im
Ausfallzeitraum und auch als konservativ angesehen werden konnten. Hier sollten zukunftig
moglichst friihzeitig geeignete Verfahren zur Ersatzwertbildung fiir langere Ausfélle der CO,-
Messungen abgestimmt und wirksame MaRnahmen zur Qualitatssteigerung der KEMS er-

griffen werden.

Fir langere Ausfallzeitraume von CO,-KEMS kann die gemaR Art. 46 MVO ohnehin gefor-
derte flankierende Berechnung der Emissionen eine geeignete Methode zur ersatzweisen
Emissionsbestimmung sein. Insbesondere bei haufigeren Anderungen der CO,-Emissionen
wegen Lastwechseln oder bei zeitlich stark variablen Kohlenstoffmengen, die verbrannt wer-
den, kann eine regelméagige flankierende Emissionsberechnung (z.B. jeden Monat) Datenli-

cken schlieRen. Die flankierende Berechnung der Emissionen zum Jahresende fehlte bei
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einigen Emissionsberichten auf Basis von KEMS vollstandig. Auch dies stellt einen Berichts-
fehler dar. Haufig erfolgte ebenso kein unterjahriger Vergleich zwischen Messung und Be-
rechnung der CO,-Emissionen. Dabei kénnten Fehler bei der Kalibrierung oder bei der Pa-
rametrierung von Auswerterechnern durch solche Vergleiche in regelmaRigen Abstéanden
wahrend eines Berichtsjahres besonders schnell identifiziert und dann zeitnah korrigiert wer-
den.

Aus vorgenannten Griinden sollte die unverzigliche Information uber langere Ausfalle der
KEMS nach Art. 45 (1) MVO sowie auch der regelméaRige Vergleich zwischen Messung und
Berechnung in die schriftlichen Verfahren zu Datenflussaktivitdten nach Art. 57 und Anhang |
MVO aufgenommen werden. Im Rahmen der Berichterstattung tber Verbesserungen sollten

diese Anderungen dann ebenso dargestellt werden.

Im Bereich der Emissionsdatenauswertung zeigte sich, dass die in der immissionsschutz-
rechtlichen Praxis etablierten Verfahren zur Uberwachung und Berichterstattung fiir Zwecke
des Emissionshandels teilweise unverandert bernommen wurden. In einigen Fallen wird
z.B. eine Validierung der erhobenen Emissionsdaten, also ein Abzug der bei der QAL2 ermit-
telten Messunsicherheit vor Bildung der Stundenmittelwerte nach den Vorgaben der bisheri-
gen ,Bundeseinheitlichen Praxis bei der Uberwachung der Emissionen* vorgenommen, ob-
wohl diese nur fur den Vergleich mit Emissionsbegrenzungen nach dem BImSchG vorgese-
hen sind. Die Validierung der Emissionsdaten ist nach den Vorgaben des TEHG und der

MVO fiir die Ermittlung der Treibhausgasemissionen jedoch nicht zul&ssig.

Bei einigen Anlagen wurden auferdem Statuskennzeichnungen fiir Messwerte nach dem
BImSchG wie ,Anlage auBer Betrieb (X)“ verwendet, wenn z.B. ein Sauerstoffgehalt von
16 Vol. % im Abgas von Feuerungsanlagen (bei An- und Abfahrvorgangen) Uberschritten
wird. Solche Statuskennzeichnungen sind fir die Berichterstattung im Emissionshandel ohne
Bedeutung, d.h. die betreffenden Stundenmittelwerte sind im Emissionsbericht zu verwen-
den, soweit in der Stunde dennoch Treibhausgase emittiert werden. Grund fir die vorge-
nannten Auswerteregeln ist der eingangs beschriebene Grundsatz der vollstandigen Bericht-
erstattung Uber die Treibhausgasemissionen gemaf Art. 5 MVO.

Auch die automatische Ersatzwertbildung durch Emissionsauswerterechner wird oft nicht
nach den Vorgaben des Art. 45 MVO vorgenommen. Aus begleitenden Unterlagen zu ent-
sprechenden Emissionsberichten wird deutlich, dass fur den notwendigen konservativen
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Aufschlag nicht die Standardabweichung des spezifischen Parameters wahrend des gesam-
ten Berichtszeitraums (entsprechend Anhang VIII Nr. 5 MVO) verwendet wird, sondern die
Standardabweichung des Mittelwertes flr diesen Parameter. Da letzterer Wert in der Regel
deutlich niedriger ist, kann mit den so berechneten Ersatzwerten eine Unterschatzung der
Emissionen einer Anlage nicht ausgeschlossen werden. Dies gilt insbesondere fiir haufiger
ausfallende oder anderweitig nicht verfiighare Messeinrichtungen. Die beschriebene Ersatz-
wertbildung fir KEMS ist daher ab dem Berichtsjahr 2017 zu &ndern.

Sofern die vorstehend beschriebenen Vorgaben der MVO fiur die Emissionsdatenauswertung
nicht beachtet werden, sind ordnungsgemafie und MVO-konforme Emissionsberichte nicht
sichergestellt. Falls nicht ordnungsgemaf berichtet wird, kénnen nach § 32 TEHG Geldbu-
RBen bis zu 500.000 Euro verhangt werden. AuBerdem kodnnen aufwandige Neuberechnun-
gen der Emissionen, konservative Aufschlage auf die ermittelten Emissionen und nachtragli-
che Abgaben von Berechtigungen nach Anhoérung durch die DEHSt folgen. Diese kdnnen bei
Anwendung von KEMS jedoch durch sorgfaltige Parametrierung der Emissionsauswerte-
rechner nach den Regeln des TEHG und der MVO vermieden werden.

Damit die regelkonforme Emissionsdatenauswertung fur Treibhausgase zukinftig zertifiziert,
unter www.qgall.de verdffentlicht und jahrlich durch die bekannt gegebenen Stellen nach
§ 29b BImSchG uberprift werden kann, hat die DEHSt einen separaten Anhang mit Anforde-
rungen an Mess- und Auswerteeinrichtungen im Anwendungsbereich des TEHG fur die Neu-
fassung der ,Bundeseinheitlichen Praxis bei der Uberwachung der Emissionen® erstellt. Auch
eine Parametrierung nach den Vorgaben der so geanderten Auswerterichtlinie wird als Ver-
besserung der Uberwachungsmethode angesehen.

6. Zusammenfassung und Fazit

Das Ebenenkonzept fiir die Uberwachung der anlagenbezogenen Treibhausgasemissionen
erlaubt zusammen mit der in der MVO angelegten Wahimdglichkeit fur die Berechnung oder
Messung der Emissionen und der Berlicksichtigung der wirtschaftlichen VerhaltnisméaRigkeit
einer geforderten Uberwachungsmethode im Vergleich zu den immissionsschutzrechtlichen
Vorgaben (zum Beispiel nach der 13. BImSchV) einen deutlich flexibleren Einsatz der Uber-
wachungsmethoden. Dies bedeutet jedoch gleichzeitig auch, dass haufigere Anpassungen
des Uberwachungsplans und erneute Uberpriifungen und Genehmigungen seitens der zu-
sténdigen Behdrde erforderlich werden.
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Die Uberwachung der CO,-Emissionen mit KEMS kann insbesondere bei chemischen Pro-
duktionsanlagen oder Verbrennungsanlagen mit inhomogenen Einsatzstoffen flexibel einge-
setzt werden. Fir eine Entscheidung zur Uberwachung mit KEMS sollten die in diesem Bei-
trag beschriebenen Kriterien, insbesondere zur Genauigkeit und Automatisierbarkeit sowie
zu den Kosten fiir die Uberwachung bewertet werden. Fir Anlagen mit N,O-Emissionen sind

KEMS verpflichtend anzuwenden.

Bei konsequenter und vollstéandiger Erflllung der Anforderungen des Art. 42 MVO in Verbin-
dung mit den européischen Normen EN 14181, EN 15259 und EN 16911-2 kann die kontinu-
ierliche Treibhausgas-Emissionsmessung qualitativ hochwertige Ergebnisse erzielen. Insbe-
sondere durch die laufende Qualitétssicherung wahrend des Betriebs (QAL3) kdnnen Veran-
derungen der Messgerate mit nachteiligen Auswirkungen auf die Genauigkeit besser und
schneller erkannt werden als dies bei der Kalibrierung von Mengenmessungen alle drei oder

funf Jahre moglich ist.

Die Darstellungen zu typischen Fehlern in den Emissionsberichten auf Basis der kontinuierli-
chen Emissionsmessung sollten zur Verbesserung der anlagenbezogenen Uberwachung
genutzt werden, um zukiinftig ordnungsgemafRe und MVO-konforme Emissionsberichte zu
erstellen und somit moégliche GeldbuRRen nach § 32 TEHG zu vermeiden.

Dabei sollten auch die Anforderungen an Mess- und Auswerteeinrichtungen im Anwen-
dungsbereich des TEHG beriicksichtigt werden, die in die aktuelle Neufassung der ,Bundes-
einheitlichen Praxis bei der Uberwachung der Emissionen® eingeflossen sind. Die Bund-
/Lander-Arbeitsgemeinschaft fir Immissionsschutz (LAI) hat der geédnderten Auswerterichtli-

nie zugestimmt; sie wird derzeit gegentber der EU-Kommission notifiziert.
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Die praxisorientierte Unsicherheitsbewertung von
Messsystemen zur Bestimmung von Tatigkeitsdaten

Erfahrungen und Empfehlungen aus Sicht eines Messgeréte-
und Serviceanbieters

The practical uncertainty valuation of measurement
systems for determining activity data

Experiences and recommendations from the perspective of a
measuring instrument and service provider

Dipl. Phys. Ing. Thomas Kaufmann,
Endress+Hauser Messtechnik GmbH+Co. KG, Weil am Rhein

Kurzfassung

Die Uberwachung und Berichterstattung von Treibhausgasemissionen im Rahmen des euro-
paischen Emissionshandels erfolgt seit dem 1. Januar 2013 nach den Vorgaben der Monito-
ring-Verordnung (MVO). Betroffen sind alle Anlagenbetreiber energieintensiver Industriezwei-
ge, wie z. B. Raffinerien, Kraftwerke, Stahl- und Zementwerke oder Anlagen der chemischen
Industrie. Die gemaR der MVO zu erstellenden Uberwachungsplane sehen eine Verscharfung
sowohl der Uberwachungsmethoden als auch der Berichterstattung vor. Dies stellt Anlagenbe-
treiber vor zuséatzliche Herausforderungen hinsichtlich einer pragmatischen und gleichzeitig

kosteneffizienten Umsetzung.

Endress+Hauser bietet Losungskonzepte, die Anlagenbetreiber bei der Auswahl geeigneter
Uberpriifungsmethoden, der Bestimmung und Einhaltung geforderter Messunsicherheiten
sowie bei der Uberpriifung und Dokumentation von Unsicherheitsschwellwerten unterstitzen.

Abstract
The monitoring and reporting of greenhouse gas emissions under the European Union Emis-
sion Trading System takes place since 1 January 2013 according to the specifications of the

Monitoring Regulation (MVO). This affects all plant operators of energy-intensive industries,
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such as refineries, power plants, steel and cement factories or chemical plants. The monitoring
plans according to the MVO being created provide a tightening of both the monitoring methods
as well as the reporting. This provides the plant operator with additional challenges in terms of

a pragmatic and cost-effective implementation.

Endress+Hauser offers solutions which support plant operators to select the appropriate verifi-
cation methods, determining rating and complying with measurement uncertainties and for the

review and documentation of uncertainty threshold values.

Langfassung

Die Herausforderung ist bekannt: Kohlendioxid (CO,) verstarkt den Treibhauseffekt und tragt
zur globalen Erderwarmung bei. Es gilt, Emissionen zu vermindern. Mit Unterzeichnung des
Kyoto-Protokolls hat sich die EU verpflichtet, aktiv dazu beizutragen - angestrebt ist eine Re-
duktion um 20% bis 2020, verglichen mit 1990. Der Emissionshandel fordert von den Unter-
nehmen die kontinuierliche Uberwachung und Ermittlung des CO,-AusstoRes. Ein weiterer
Baustein ist die jahrliche Emissionsberichterstattung: Betreiber emissionshandels-pflichtiger
Anlagen mussen ihren AusstoR3 seit Januar 2013 entsprechend der Monitoring-Verordnung
(MVO) der EU-Kommission® und Anhang 2 des Treibhausgas-Emissions-handelsgesetzes

(TEHG)? ermitteln und in anlagenspezifischen Uberwachungsplanen beschreiben.

Qualitatssicherung fur Messsysteme gewinnt an Bedeutung

Mit Inkrafttreten der Monitoring-Verordnung und der darin geforderten ,Bestimmung von Tatig-
keitsdaten" haben sich auch die Anforderungen an Messsysteme und deren Messgenauigkeit
verschérft. Durch regelméRige Uberpriifungen miissen Anlagenbetreiber nachweisen, dass
die Unsicherheitsschwellwerte der verschiedenen Ebenen fur die Tatigkeitsdaten eingehalten
werden. In der Praxis hat das unmittelbare Auswirkungen auf die Qualitat der Messungen und
deren bestimmungsgemaRen Einsatz, die kontinuierliche Uberpriifung der eingesetzten Uber-
wachungsmethoden, einhergehend mit der Qualitatssicherung fur die Messgerate (Kalibrie-
rung, Justierung, Prufung).

Ein Leitfaden der Deutschen Emissionshandelsstelle (DEHSt)® unterstiitzt bei der Erstellung
der Uberwachungsplane. Ein Augenmerk richtet sich auf die Auswahl geeigneter Messinstru-
mente fur die relevanten Stoffmengen, die Unsicherheitsbewertung von kalibrierten Messgera-
ten sowie zu treffende Verbesserungsmafnahmen bei Abweichungen von den MVO-
Vorgaben. So hei3t es konkret in der Ergénzung des Leitfadens”: ,Das Prinzip der kontinuier-
lichen Verbesserung der Uberwachung wird mit den neuen Regelungen des Artikels 69 MVO
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konsequenter als bislang verfolgt. Der Anlagenbetreiber muss nun regelméaRig seine Uberwa-
chungsmethoden uberprifen, wenn sie nicht die reguléaren Vorgaben der MVO erfillen oder
wenn die sachverstandige Stelle im Priifbericht zum jahrlichen Emissionsbericht Uberwa-

chungsmangel feststellt oder Verbesserungen der Uberwachungsmethode empfiehlt.”

Loésungspaket unterstitzt bei der Umsetzung

Bei deren Erfillung unterstitzt das ,MVO-Lésungspaket* von Endress+Hauser. Es besteht
aus der Kombination praxisbewéahrter Messtechnik, akkreditierter Kalibrierdienstleistungen
sowie Leistungen fiir eine Messunsicherheitsbetrachtung - alles aus einer Hand!

Fur die Volumenstrommessung flissiger oder gasférmiger Brennstoffe, die direkte Messung
von Abgasstromen sowie die Bestimmung von Durchflussmengen in Energiekreislaufen, steht
eine Vielzahl praxisbewahrter Messverfahren zur Verfiigung. So ist die Vortexmessung nach
dem Wirbelabléseprinzip als &uRRerst robustes System mit hoher Langzeitstabilitat pradestiniert
fur zuverlassige Messungen in Dampfanwendungen. Fir sehr groBe Nennweiten sind Blenden
und Staudrucksonden mit Differenzdruckmessungen gangig. Kommt es auf hdchste Genauig-
keiten, direkte Massemessung und Eichfahigkeit an, bieten Coriolis-Durchflussmessungen die
ideale Losung.

Muss der Nachweis der Messunsicherheit durch regelméRige Kalibrierung erbracht werden,
kénnen samtliche Prozessmessgroflen sowohl vor Ort als auch im Werk gemaR ISO/IEC
17025 kalibriert und per Zertifikat dokumentiert werden - unabh&ngig vom Hersteller fur samt-
liche Geratetypen und Fabrikate. Auch alternative Prifverfahren wie die Verifikation oder eine
Vergleichsmessung durch Clamp-On Ultraschall kdnnen durchgefiihrt werden, fiir den Fall das
Messgerate prozessbedingt nicht kalibriert werden kénnen. In der Praxis erfolgen die Kalibrie-
rungen und Verifikationen durch den Kalibrierservice von Endress+Hauser geméaR einem
bewdahrten Prozessablauf: Nach einer Vor-Ort-Begehung der Prozessanlagen und einer Be-
standsaufnahme der zu uberprufenden Messstellen wird in Abstimmung mit dem Betreiber ein
individueller Uberpriifungsplan erstellt. Dieser beriicksichtigt die Auswahl der bestmdglichen
Kalibrierverfahren, Umsetzbarkeit unter Berticksichtigung prozessbedingter Vorgaben, eine
erste Kostenabschatzung sowie Details zur Dokumentation der Prifergebnisse und Berech-
nung der Gesamt-Messunsicherheit. Die Kalibrierungen und Verifikationen selbst kénnen mit
Tools des Betreibers durchgefuhrt werden oder durch eigene, auf nationale Standards gesi-
chert ruckfihrbare Tools des Endress+Hauser Kalibrierservice. Insbesondere kleine und
mittlere Unternehmen kénnen hiervon profitieren, weil sie dann kein eigenes Priflabor mit dem
dazugehorigen Prifmittelbeauftragten bereitstellen missen. Somit entfallt auch der interne
Prifaufwand der eigenen Ausriistung. Das gesamte Leistungsportfolio des Kalibrierservice
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erstreckt sich von der Uberpriifung einzelner Messstellen bis zur Implementierung kompletter
Kalibriermanagementlésungen.

Bei zusammengesetzten Messstellen, etwa einer Staudrucksonde mit Differenzdruckmessung
und Temperaturkompensation sowie nachgeschaltetem Energierechner, stellt sich die Frage
nach der Gesamtunsicherheit der Messung unter Prozessbedingungen. Eine Gesamtgenauig-
keitsberechnung, vereinfacht oder individuell, berlicksichtigt alle prozessrelevanten Einfluss-
faktoren. Der Betreiber erhalt ein Berechnungszertifikat und kann so die Qualitat seiner Mess-

stellen nach géngigen Standards dokumentieren und nachweisen.

Praxisbeispiel bei GF Automotive

Die Division GF Automotive, Teil der internationalen Unternehmensgruppe Georg Fischer, die
Gussteile fur die Automobilindustrie entwickelt und produziert, hat in ihrem Nachhaltigkeitsbe-
richt 2011 ein Ziel veréffentlicht - und liegt voll im Plan: Reduktion der CO,-Emissionen aus
der Produktion um mindestens 20%. Allein 1.400 Tonnen CO, kénnen durch Abwarmenutzung
aus Schmelzofen vermieden werden. Am Produktionsstandort Singen beispielsweise wird die
Ofen-Abwéarme mittels Thermodlkreislauf durch ein angrenzendes Lebensmittelwerk genutzt,
rund zwei Drittel des kompletten Energiebedarfs werden so abgedeckt. Die Durchflussmes-
sung erfolgt durch Blenden. Da der Standort Singen erstmalig am Emissionshandel teilnimmt,
mussen samtliche Abwarmemengen dokumentiert werden. Der Kalibrierservice von End-
ress+Hauser fuhrte bei den betroffenen Messstellen zunéchst eine Bewertung hinsichtlich
geeigneter Kalibrierverfahren durch. Da der Kreislauf nicht unterbrochen werden konnte und
die Blende nicht ausgebaut werden sollte, kam eine Nasskalibrierung der Blende nicht in
Frage. Nach Abstimmung mit GF Automotive kam ein Alternativverfahren zum Tragen: Ohne
Prozessunterbrechung wurden die zur Blende zugehorigen Differenzdruck- und Temperatur-
messungen kalibriert und die gesamte Durchflussmesseinrichtung einer Plausibilitatsprifung
durch eine Clamp-On Ultraschall-Vergleichsmessung unterzogen. Die Gesamt-
Messunsicherheitsberechnung erfolgte unter Beriicksichtigung der Blendendaten, der Einbau-
situation der Blende sowie der Ergebnisse der Druck- und Temperaturkalibrierung. Zuséatzlich
zu den einzelnen Kalibrierzertifikaten erhielt Georg Fischer eine individuelle Gesamtgenauig-
keitsberechnung. Die Kalibrierungen und Berechnungen erfolgen nun in regelmafRigen Ab-
standen. So ist GF Automotive gut geriistet, um alle Téatigkeitsdaten riickfihrbar dokumentie-

ren zu kénnen.
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1) Verordnung (EU) Nr. 601/2012 der Kommission vom 21. Juni 2012 ber die
Uberwachung von und die Berichterstattung liber Treibhausgasemissionen geméan der

Richtlinie 2003/87/EG des Europdischen Parlaments und des Rates

2) Gesetz Uber den Handel mit Berechtigungen zur Emission von Treibhausgasen
(Treibhausgas-Emissionshandelsgesetz - TEHG), Ausfertigungsdatum: 21.07.2011,

Bundesministerium der Justiz

3) Leitfaden zur Erstellung von Uberwachungsplanen fir stationare Anlagen in der 3.
Handelsperiode (2013-2020), Stand: 05.2012, Deutsche Emissionshandelsstelle (DEHSt)

im Umweltbundesamt

4) Monitoring-Verordnung: Was ist neu ab 20137, Stand: 12.03.2012, Deutsche

Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundesamt
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Praxis der Kalibrierung eines kontinuierlichen Emissions-
messsystems (KEMS) zur Erfassung der CO,-Emission

Calibration of a continuous emission monitoring system
(CEMS) for measuring CO; emissions in practice

Dipl.-Physiker Reinhard Waneck,
Dr. Sporenberg Umweltschutz Mef3technik GmbH, Bad Muskau

Kurzfassung

Firr die Uberwachung der CO,-Emission emissionshandelspflichtiger Anlagen gelten fiir die
3. Handelsperiode (2013 — 2020) die Anforderungen der EU Monitoring-Verordnung (MVO)
vom 21. Juni 2012. In dieser Verordnung ist die auf Messungen beruhende Uberwachungs-
methodik gleichwertig zu der auf Berechnungen beruhenden Methodik.

In diesem Beitrag wird auf die direkte messtechnische Erfassung der CO,-Emission einge-
gangen. Die Ermittlung erfolgt durch automatische Messeinrichtungen zur kontinuierlichen
Messung der CO,-Konzentration und des Abgasvolumenstromes. Diese Messeinrichtungen
sind durch eine daflr bekannt gegebene Messstelle zu kalibrieren und jahrlich einer Funkti-
onspriifung zu unterziehen.

Am Beispiel von KEMS in den Rauchgaskanélen des Vattenfall-Braunkohlekraftwerkes Box-
berg 1l wird die Vorgehensweise zur Kalibrierung dieser Messeinrichtungen unter Beriick-
sichtigung der zutreffenden Normen beschrieben. Insbesondere wird auf die messtechni-
schen MaRnahmen zur Einhaltung der zentralen Anforderung der MVO hinsichtlich der
héchstzulassigen Unsicherheit von + 2,5 % (Ebene 4) der kontinuierlichen Emissionsmes-
sung eingegangen.

Neben einer kurzen Beschreibung der Messorte und der eingesetzten automatischen Mess-
einrichtungen wird die Messdurchfiihrung und Auswertung der Messdaten zur Kalibrierung

ausfuhrlich beschrieben.

Abstract (optional)

For the third phase of the European Emissions Trading Scheme (EU ETS, 2013 — 2020),
monitoring of CO, emissions from stationary installations subject to the EU ETS has to com-
ply with the European Monitoring and Reporting Regulation (MRR, EU regulation No
600/2012) of 21 June 2012. According to the MRR the measurement based monitoring
method and analysis based method are equally accepted.
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This article deals with the metrological monitoring of CO, emissions (CO, emission mass flow
rate) using automated monitoring systems (AMS) for the continuous measurement of CO,
concentration and flue gas flow rate. The AMS are required to be calibrated by a licensed
test laboratory and an annual surveillance test is to be performed.

The calibration procedure of the AMS in accordance with the relevant standards is described
for the CEMS in the flue gas ducts at Vattenfall's brown coal-fired power plant Boxberg lIl.
Attention is paid in particular to metrological measures in order to comply with the MRR re-
quirement for the maximum permissible uncertainty of + 2,5 % (level 4) of the continuous
emission measurements.

Along with a brief description of the measuring sites and the automated measuring systems,
a detailed description is given of the performance of the calibration measurements and data

analysis.

1. Anforderungen an die kontinuierliche Emissionsmessung

Die Artikel 40 — 46 der MVO [1] enthalten die Anforderungen an die Uberwachung der CO,-
Emission mittels KEMS. Das Messprinzip basiert auf der Ermittlung der Emissionsfracht aus
dem Produkt der Messgrof3en

e  CO,-Konzentration im Abgasstrom

e  Abgasvolumenstrom

CO,-Fracht [t/h] = CO,-Konzentration [g/m3] x Volumenstrom [m3/h] x 10

Beide MessgréRen, Konzentration und Volumenstrom mussen sich dabei auf den gleichen
Abgaszustand, z.B. Normzustand, feucht, beziehen.

Die messtechnische Erfassung der CO,-Emission kann durch direkte oder indirekte Messung
erfolgen. Die indirekte Messung der CO,-Konzentration ist interessant bei hohen Konzentra-
tionen. In diesem Fall werden alle anderen Gasbestandteile gemessen und die CO,-
Konzentration berechnet. Auch der Abgasvolumenstrom kann durch indirekte Messung an-
hand eines geeigneten Massenbilanzansatzes ermittelt werden.

Im Folgenden wird nur die direkte Messung betrachtet. Neben den sich aus der MVO [1] er-
gebenen Anforderungen werden dabei die Vorgaben des von der Deutschen Emissionshan-
delsstelle (DEHSt) herausgegebenen Leitfadens fir KEMS [2] beriicksichtigt.
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Nach der MVO ergeben sich folgende Anforderungen an die KEMS:

e Ebenenanforderung nach Anhang VIII Abs. 1 zur héchstzulassigen Unsicherheit
hier zutreffend: Ebene 4 = héchstzulédssige Unsicherheit + 2,5 %
Auf die Ermittlung dieser Unsicherheit bei der direkten Messung wird spater noch konkret
eingegangen

e Einhaltung der Norm DIN EN 14181 - Qualitatssicherung [3]
QAL 1: Eignungsprifung
QAL 2: Kalibrierung
QAL 3: Laufende Qualitatssicherung beim Betrieb
AST: jahrliche Funktionsprifung
Die Ermittlungen zur QAL 2 und AST sind durch eine nach § 29 b BImSchG akkreditierte
Messstelle durchzufiihren.

e Einhaltung der Norm DIN EN 15259 — Messplatzeinrichtung [4]
Bereits vorhandene geeignete Messplatze zur kontinuierlichen Emissionsiiberwachung
kdnnen ohne weitere Untersuchungen auch fiir die KEMS zur CO,-Emissionsmessung
verwendet werden

e Berechnung der aus Biomasse stammenden CO,-Menge und Abzug von der gemessenen
CO,-Emission

e Ermittlung und Abrechnung der CO-Emission als CO,-Aquivalent
Massenrelation: gCO,=gCOx1,571

¢ Flankierende Emissionsberechnung ohne Ebenenanforderung

2. Messkonzept im Kraftwerk Boxberg, Werk Il

2.1 Angaben zum Werk Il im Kraftwerk Boxberg

Das Kraftwerk Boxberg ist ein Braunkohlekraftwerk in der Oberlausitz (Ostsachsen). Es er-
zeugt in 4 Kraftwerksblécken, Block N, P, Q und R insgesamt 2.575 MW Elektroenergie und
150 MW , Fernwéarme.

Das Werk lll beinhaltet die Blocke N und P mit je 500 MW Elektroenergieerzeugung. Je
Block versorgen jeweils 2 Kessel eine Turbine. Ein Kessel hat eine max. Feuerungswérme-
leistung von 758 MW.

Das Abgas verlasst jeden Kessel durch jeweils zwei Rauchgasstrange, durchstromt dann
einen Luftvorwarmer und anschlieRend einen Elektrofilter mit 9 Feldern. Nach den Elektrofil-
tern werden die die zwei Kanéle jedes Kessels zu einer Sammelleitung vereinigt. Diese ver-
lauft bis zur Rauchgasentschwefelungsanlage und von dort in einen Kihlturm, der als Emis-
sionsquelle dient.
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2.2 Messplatzeinrichtung

Die Rauchgaskanéle der Kesselanlagen des Werkes Il im Kraftwerk Boxberg sind bereits
mit geeigneten Messplatzen zur kontinuierlichen Emissionsiiberwachung fur die Komponen-

ten CO, NOyx, SO,, Staub und den erforderlichen Randbedingungen O,, Temperatur und

Druck ausgertstet.

Fir die CO,-Emissionstuberwachung wurde der Messplatz vor REA ausgewahlt. Dieser ist
wie folgt charakterisiert:

o Ein Messhaus mit Messbuhne fur alle 4 Kandle (Kessel N1, N2, P1, P2)

e runde Kanale mitd = 6,2 m
o gerade Ein-/ Auslaufstrecke: 40 - 50 m (> 5 d) /> 200 m (>> 2 d)

o homogene Konzentrations- und Strémungsverhaltnisse

o ausreichend groRe Messbihne vorhanden

e genugend geeignete Messstutzen zur Durchfuhrung der Vergleichsmessungen installiert
Der Messplatz erfillt die Anforderungen der DIN EN 15259 in vollem Umfang.

2.3 Automatische Messeinrichtungen

Tabelle 1: eingesetzte automatische Messeinrichtungen

Messobjekt

Messeinrichtung

CO,-Konzentration

GM 35 der Fa. SICK

e eignungsgepriiftes In-situ-Messgerat

» opto-elektronisches Messprinzip, IR Absorption
o Cross-Duct-Ausfuhrung

e Messung der CO- und CO,-Konzentration

o Messwerte im Betriebszustand, feucht

e eingestellter Messbereich CO,: 0 — 15 Vol.-%

Abgasgeschwindigkeit/

Volumenstrom

FLOWSIC 100 der Fa. SICK
» eignungsgepriiftes Ultraschallmesssystem

o Ausfiihrung als 2-Pfad-Messung

« Ultraschalllaufzeitdifferenz = Maf3 fur die Abgasgeschwindigkeit

e linearer Zusammenhang
o Messwerte im Betriebszustand, feucht

e eingestellter Messbereich: 0 — 3000 Tm3/h

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

VDI-Berichte Nr. 2280, 2016 165

Die Berechnung des Abgasvolumenstromes erfolgt nach der Gleichung:

Vre [M3/h] = v [m/s] * A [m?] * 3.600

Vre Abgasvolumenstrom
v Abgasgeschwindigkeit
A Kanalquerschnitt

2.4 Ermittlung des Kanalquerschnittes

Der Kanalquerschnitt geht in die Berechnung des Abgasvolumenstromes ein und hat damit
entscheidenden Einfluss auf die Genauigkeit der Ermittlung des Volumenstromes. Zur ge-
nauen Ermittlung des Kanalquerschnittes erfolgte eine Laservermessung der Abgaskanale
durch eine externe Firma [5].

Tabelle 2: Ergebnisse Laser-Vermessung Abgaskanale

Durchmesser d Flache A
Rauchgaskanal 5

mm m
N1 6197 30,1615
N2 6205 30,2394
P1 6185 30,0448
P2 6190 30,0934

Die Ergebnisse zeigen, wie wichtig die genaue Vermessung der Abgaskanéle ist. Es erge-
ben sich fur die Kanalquerschnitte Unterschiede bis zu 0,2 m? also ca. 0,7 % bezogen auf
einen Querschnitt von 30,2 m2.

3. Kalibrierung der KEMS

3.1  CO,-Konzentration

Die Kalibrierung erfolgte nach den Anforderungen zur QAL 2 der DIN EN 14181 [3].

Zur Ermittlung der Kalibrierfunktion wurde je Messort durchgefihrt:

e 16-18 Vergleichsmessungen mit einer eignungsgepruften extraktiven Messeinrichtung
(VA 3116 Fa. Horiba) an drei Messtagen mit verschiedenen reprasentativen Anlagenzu-
stéanden.

e Messdurchfuhrung als Punktmessung im Ergebnis der Homogenitétspriifungen

o Erstellung der Kalibrierfunktion fir die CO,-Konzentration in Vol.-%, feucht
(Abgaszustand der AMS)
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o Die Justierung der Vergleichsmesseinrichtung erfolgte mit Prifgas hoher Genauigkeit
(Unsicherheit £ 1 % gegeniiber Ublichen Wert von + 2 %)

Die Messwerte der AMS-Messung beziehen sich infolge der In-situ-Messung auf das feuchte
Abgasvolumen, die der Vergleichsmessung auf das trockene Abgasvolumen.

Zur Erstellung der Kalibrierfunktion fir das feuchte Abgasvolumen missen die Vergleichs-
messwerte vom Abgaszustand, trocken in den Abgaszustand, feucht umgerechnet werden.
Daraus ergibt sich das Erfordernis die Abgasfeuchte mitzubestimmen. Dieses erfolgte paral-
lel zu jeder CO,-Vergleichsmessung nach dem gravimetrischen Referenzmessverfahren der
DIN EN 14790 [6].

Tabelle 3: Messwertetabelle zur Kalibrierung der CO,-Messung

Mes- |Messtag |Probenah- |VMV CO, |SRMH,O |VMV CO, |AMS CO, |Anlagen-
sung mezeit trocken |feucht feucht feucht betrieb
Nr. Datum Uhr [Vol.-%] |[Vol.-%] [Vol.-%] |[mA]

1 06.11.2013 |16:45 - 17:15|13,75 23,66 10,497 14,204

2 06.11.2013 |17:45 - 18:15|13,75 23,64 10,500 14,192 Nennlast
3 06.11.2013 |{19:00 - 19:30(13,70 23,53 10,476 14,205 und

4 |06.11.2013 [20:15-20:45|13,10  |22,53 10,149 13,901 |leillast
5 06.11.2013 |21:15 - 21:45|13,23 22,72 10,224 14,017

6 06.11.2013 |22:15 - 22:45|13,17 22,65 10,187 14,036

7 08.11.2013 |08:35 - 09:05 12,90 21,90 10,075 13,909

8 08.11.2013 |09:35 - 10:05 12,97 21,95 10,123 13,916

9 08.11.2013 |10:35- 11:05(12,94 21,90 10,106 13,914 Nennlast
10 08.11.2013 |11:35- 12:05|13,79 23,32 10,574 14,371

11 08.11.2013 |12:35 - 13:05|13,88 23,45 10,625 14,410

12 08.11.2013 |{13:45 - 14:15|13,88 23,43 10,628 14,434

13 11.11.2013 |08:56 - 09:26 13,91 22,26 10,814 14,676

14 11.11.2013 |10:01 - 10:31|13,83 22,11 10,772 14,675 Teillast
15 11.11.2013 |11:01-11:31(13,92 22,18 10,833 14,675 und

16 11.11.2013 |12:02 - 12:32|13,74 21,93 10,727 14,519 Schwach-
17 11.11.2013 |13:02 - 13:32|13,72 21,83 10,725 14,542 last

18 11.11.2013 |14:13 - 14:43|13,84 22,01 10,794 14,58

Aufgrund der geringen Unterschiede der CO,-Konzentrationswerte der einzelnen Messreihen
erfolgte die Ermittlung der Kalibrierfunktion unter Verwendung des Nullpunktes
(4 mA =0 Vol.-% CO,).
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Kalibrierfunktion CO2
KW Boxberg P2 vor REA

16
15 — y'=b*x+a
b=1019 a=-4.073

14 Streuung, s = 0.0517
13 Anzahl Werte, n =21
12 Bestimmtheit:
11 By,x =0.9998
10 ﬁ extrapoliert

+ Messwert

A Nullpunkt

SRM-CO2-Konzentration , feucht y [Vol-%]
N o N 0 ©

3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19 20
AMS-CO2-Konzentration, feucht x [mA]

Bild 1: Kalibrierfunktion CO,-Konzentration

3.2 Abgasvolumenstrom

Bei der Kalibrierung der automatischen Volumenstrommessung wurde neben der DIN EN
14181 [3] die noch relativ neue Norm DIN EN 16911-1,2 (Juni 2013) [7] — Manuelle und au-
tomatische Bestimmung der Geschwindigkeit in Abgaskanalen - berlcksichtigt.

In dieser Norm wird die differenzdruckbasierende Messmethode (Staurohr) als Referenz-
messverfahren eingefiihrt.

Weiterhin werden verschiedene Voruntersuchungen zur Auswahl der automatischen Mess-
einrichtung gefordert. Planung und Einbau der automatischen Geschwindigkeitsmesseinrich-
tungen erfolgten noch vor Ausgabe der DIN EN 16911. Die geforderten Voruntersuchungen
zum ,Crestfaktor* und zur ,Schiefe” des Strémungsprofiles wurden deshalb nicht durchge-
fuhrt. Mit der installierten Ultraschallmesseinrichtung als 2 Pfad-Linienmessung wurde die
beste verflighare Variante gewabhlt, die auch bei inhomogenen wechselnden Stromungsprofi-
len reprasentative Messungen gewahrleistet.

Im Ubrigen ist bei den vorhandenen Messorten mit geniigend langen Ein- und Auslaufstre-
cken von einem homogenen Profil auszugehen. Dieser wurde durch die im Folgenden be-

schriebenen Netzmessungen auch bestatigt.
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Zur Ermittlung der Kalibrierfunktionen wurden je Messort durchgefiihrt:

e mindestens 15 Vergleichsmessungen mit Staudrucksonden Typ L (Prandtl'sches Stau-
rohr) in Verbindung mit elektronischen Druckmessgeraten bei verschiedenen représenta-
tiven Laststufen der Kesselanlagen

e Messdurchfuhrung als Netzmessung in insgesamt 32 Messpunkten gegeniiber der Anfor-
derung der DIN EN 15259 [4] von maximal 20 Messpunkten.

Messachse / |Abstand von der
Messpunkte |Kanalinnenwand

B c |p |[mm]”
9 |17]2598
10[18|26 306
11[19[27(530
12[20[28[775
13[21 29[ 1050
14[22[30 (1367

15|23(31|1758
16|24 (322325

ol~[ofla[slw[N][R]>

Y Ermittlung nach DIN EN 15259

(in Strémungsrichtung gesehen)

LY
rd

A

d=6200

Bild 2: Messquerschnitt, Lage der Messachsen und Messpunkte im Messquerschnitt

e Parallel zur Geschwindigkeitsmessung mit Hilfe des dynamischen Druckes der Staud-
rucksonde wurden die Abgastemperatur, der Abgasdruck und die Abgaszusammenset-
zung zur Berechnung der Abgasdichte bestimmt.

Die als Netzmessungen durchzufihrenden punktuellen Staurohrmessungen erfordern bei
Verwendung nur eines Messsystems einen hohen Zeitaufwand.

e Messzeit/Messpunkt: = 3 Min nach DIN EN 15259
o Wechselzeit von Messpunkt zu Messpunkt: ca. 1 Min
e Wechsel zwischen des Messhalbachsen: ca. 5 Min

Die sich damit ergebene Gesamtmesszeit von ca. 2,5 h fir eine Netzmessung ist nicht prak-
tikabel.
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Dieses Problem wurde durch Anwendung von 4 kompletten Messsystemen gelést. Mit die-
sen Messsystemen wurden die 4 Messhalbachsen parallel gemessen. Damit ergab sich eine

Messzeit von 32 Min fur eine komplette Netzmessung.

[ Prandiinches Scaus

ity PO — | Gesamtdruck am Messpunkt p, . +p..,; [Pa]

—— | statischer Druck am Messpunkt p.,, [Pa]
——= | dynamischer Druck am Messpunkt p,,,, [Pa]

—— | Abgastemperatur am Messpunkt t [°C]
——+ | barometrischer Luftdruck p,,, [mbar]

D — SRM-Messung

P
S
[

S
T
|

:t 3 3 'J. .'iil"
Flowiic

Datenerfassungseinheit F paw +— AMS-mA-Messwertsignale

—  Drnuckmessgerat

+— SRM-mA-Messwertsignale

Bild 3: Messaufbau zur Kalibrierung der Volumenstrommessung

Alle Messsysteme, bestehend aus

e Prandtl'sches Staurohr mit integrierter Temperaturmessung

o elektronische Druckmessgeréte fir den dynamischen, statischen und barometr. Druck

o Datenerfassungseinheit

wurden einer DKD-Kalibrierung unterzogen. Mit der Datenerfassungseinheit wurden auch die
mA-Messwertsignale der automatischen Geschwindigkeits- und Temperaturmesseinrichtun-
gen erfasst, so dass eine zeitsynchrone Auswertung gewahrleistet war. Die so erfassten
Messdaten wurden in einer Excel-Datei weiterverarbeitet. Im Ergebnis wurden fur jede
Netzmessung in jedem Messpunkt die Abgasgeschwindigkeit, der Abgasdruck und die Ab-
gastemperatur ausgewiesen.

Aus den Ergebnissen der Geschwindigkeitsmessungen, den Abgasrandbedingungen und
den geometrischen Daten des jeweiligen Messquerschnittes wurde der Abgasvolumenstrom
im Betriebszustand, feucht berechnet und dem zeitgleich erfassten mA-Messwertsignal der
automatischen Volumenstrommessung gegenuber gestellt. Diese Messwertpaare der einzel-
nen Netzmessungen dienten zur Ermittlung der Kalibrierfunktionen der automatischen Volu-

menstrommesseinrichtungen.

- 216.73.216.60, am 23.01.2026, 23:50:45. @
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

170 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

Tabelle 4: Messwertetabelle zur Kalibrierung der Volumenstrommessungen

Mes- |Messtag Probenahmezeit |AMS-Messsignal |SRM-Messwert |Anlagen-
sung Betrieb, feucht Betrieb, feucht |betrieb
Nr. Datum Uhr [mA] [Tm3/h]
1 29.10.2013 08:19 - 08:52 15,0303 2086,556 Nennlast
2 29.10.2013 09:58 - 10:34 14,4910 1948,720 Teillast
3 29.10.2013 10:35-11:06 14,4247 1969,552
4 29.10.2013 12:25 - 12:58 14,1583 1915,384
5 29.10.2013 13:01 - 13:32 14,5464 1991,220
6 30.10.2013 08:08 - 08:40 15,9182 2260,977
7 30.10.2013 09:57 - 10:30 15,6652 2226,309
8 30.10.2013 10:31 - 11:03 15,7369 2228,476 Nennlast
9 30.10.2013 12:23 - 12:54 15,7566 2227,393
10 30.10.2013 12:55 - 13:26 15,6980 2208,976
11 04.11.2013 19:06 - 19:38 13,1067 1745,297
12 04.11.2013 19:38 - 20:09 13,1795 1750,713 Schwach-
13 04.11.2013 20:11 - 20:43 13,3019 1777,797 last
14 04.11.2013 20:43 - 21:16 13,4811 1801,631
15 04.-05.11.2013 |23:34 - 00:09 16,4551 2351,979 Nennlast
Kalibrierfunktion Volumenstrom
Kraftwerk Boxberg P2 vor REA
3200 — Vbxta
3000 bo1886 ac6o83
:\? 2800 Streuung, s = 8.9881
£ 2600 Anzahl Werte, n =15
E 2400 Bestimmtheit:
= By,x =0.9983
S 2200 % extrapoliert
£ 2000 -P“"/ + Messwert
© 1800 ‘V/
2 1600
§ 1400
2 1200
[
£ 1000
S 800
= 600
% 400
200
3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19 20
AMS - Volumenstrom Betrieb, feucht x [mA]

Bild 4: Kalibrierfunktion Volumenstrom
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4. Zusammenstellung der Ergebnisse

4.1 Ergebnisse der Kalibrierung

Die Ergebnisse der Kalibrierung sind:

o Koeffizienten der Kalibrierfunktion y = cx? + bx + a fur die CO,-Konzentration und fiir den

Abgasvolumenstrom

y physikalischer Wert in [m3/h], [Vol.-%]
X Messwertsignal der AMS in [mA]
c, b, a: Koeffizienten der Kalibrierfunktion

o Gultigkeitsbereich der Kalibrierfunktionen
CO,-Konzentration: 110 % des héchsten Messwertes der QAL 2-Messungen
Abgasvolumenstrom: 120 % des hochsten Messwertes der QAL 2-Messungen

o Standardabweichung sp der Kalibrierfunktionen bzw. der normierten Werte

4.2 Berechnung des CO,-Massenstromes

MC02 = CCOZ 'VRG 0,001

Mco2 CO,-Massenstrom in [t/h]
Ccoz CO,-Massenkonzentration in [g/m3]
Vre Abgasvolumenstrom in [Tm3/h]

Die nach den Kalibrierfunktionen berechneten Werte miissen zur Berechnung des CO,-
Massenstromes fur beide MessgroRen in den gleichen Abgaszustand umgerechnet werden.

Die Umrechnung erfolgt auf den Normzustand, feucht.

Umrechnung CO,-Konzentration: ¢y, =CO, %
Cco2 CO,-Konzentration in [g/m3] Norm, feucht
CO, nach Kalibrierfunktion berechneter CO,-Gehalt in [Vol.-%)], feucht
1977 Dichte von CO; in [g/m3], Normzustand
273 p

Umrechnung Vgg: V. =V,  .—=°2 ¥

9 Vre Rz = YRe1’ 57311 1013
Vre2 Abgasvolumenstrom in [Tm3/h], Norm, feucht
Vre1 Abgasvolumenstrom in [Tm3/h], Betrieb, feucht
t mit AMS gemessene Abgastemperatur
p mit AMS gemessener Abgasdruck
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4.3 Ermittlung der Gesamtunsicherheit des CO,-Massenstromes

Die Ermittlung der Gesamtunsicherheit des CO,-Massenstromes erfolgt auf Basis der Stan-
dardabweichungen der Variabilitatsprifung aus der QAL 2 nach DIN EN 14181 [3] fur die
CO,-Konzentration und fur den Abgasvolumenstrom. Die Berechnung der Standardabwei-
chungen erfolgte fir die CO,-Konzentration und fiir den Abgasvolumenstrom aus den Kalib-
rierwerten bezogen auf das feuchte Abgasvolumen im Normzustand. Die Ermittlung des
CO,-Massenstromes erfolgt ebenfalls unter Verwendung der Werte fir den Normzustand,
feucht. Die zusatzliche Beriicksichtigung der Unsicherheiten der Temperatur-, Druck- und
Feuchtemessung ist deshalb nicht erforderlich.

Die einzelnen Unsicherheiten werden wie folgt berechnet:

Sp*2 .
Ucoszonz bzw. UAbgasvqum en = L / Mittelwert
v
So Standardabweichung aus der Variabilitatsprifung
ky Prifwert nach Anzahl der Vergleichsmessungen

Mittelwert mittlerer Wert des Messobjektes, z.B. Jahresdurchschnitt
2 Faktor fur erweiterte Unsicherheit (95 % Konfidenzintervall)
Die Gesamtunsicherheit wird als kombinierte Unsicherheit aus CO,-Konzentation und Ab-

gasvolumenstrom berechnet.

2 2
Ugesamt = \/U co2-konz + U Abgasvolum en

Tabelle 5:  Unsicherheitsbeitrage und Gesamtunsicherheit des CO,-Massenstromes

Kanal/Kessel N1 N2 P1 P2

@ CO,-Konzentration Norm, feucht g/m3 216,09 215,69 216,09 208,57
Standardabweichung sp Norm, feucht g/m3 1,55 1,54 2,25 1,08
ky-Wert 0,9791 | 0,9791 |0,9777 | 0,9803
Unsicherheit CO, % 1,47 1,46 2,13 1,06

& Volumenstrom Norm, feucht Tm¥h | 1334,86 | 1343,55 | 1261,33 | 1277,85
Standardabweichung sp Norm, feucht Tm3/h | 4,72 8,90 4,47 6,25
ky-Wert 0,9761 | 0,9761 |0,9761 | 0,9761
Unsicherheit Volumenstrom % 0,72 1,36 0,73 1,00
Gesamtunsicherheit % 1,64 2,00 2,25 1,46

Die maximal zulassige Unsicherheit von + 2,5 % wird an allen Kanalen eingehalten
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5. Zusammenfassung

o Die messtechnische Ermittlung der CO,-Emission durch kontinuierlich arbeitende
Emissionsmessanlagen (KEMS) wurde an den Kesselanlagen des Werkes Il im Kraft-
werk
Boxberg erfolgreich eingefihrt

o Die Anforderungen der EU-Monitoring-Verordnung 2012 fur die 3. Handelsperiode 2013 —
2020, insbesondere die Forderung der Ebene 4 zur maximal zuldssigen Unsicherheit von
+ 2,5 %, werden eingehalten

¢ Die Einhaltung der maximal zulassigen Unsicherheit wurde neben der griindlichen Vorbe-
reitung und Realisierung der Auswahl und des Einbaus der automatischen Messeinrich-
tungen auch Dank einer sorgféaltigen, mit hohem Aufwand betriebenen Kalibrierung der
Messeinrichtungen erreicht

o Die fir die KEMS eingesetzte In-situ-Messtechnik, die auch die CO,- Konzentration im
feuchten Abgasstrom erfasst, hat sich als vorteilhaft hinsichtlich der EinflussgréRen auf
die Messunsicherheit erwiesen

e Es besteht eine hohe Verfiigbarkeit aller Komponenten des Systems

Die Vorteile der auf der direkten Messung beruhenden Methodik gegenuiber der Berechnung

zur CO,-Emissionsiiberwachung

e Echtzeitmessung — Ermittlung der Emissionen sofort nach der Verbrennung noch vor den
Eintritt in die Atmosphéare
o sofortige Verfligbarkeit der Messdaten

e Online-Messung und Datenerfassung mit Emissionsrechner

konnen fir die Kesselanlagen im Werk Il des Kraftwerkes Boxberg in vollem Umfang ge-

nutzt werden.
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Prifung und Zertifizierung von PEMS

Predictive Emission Measurement Systems

Dr. Peter Wilbring, Dr. Dorle Norenberg,
TUV Rheinland Energy GmbH, Kéln;
Florian Schunke, DURAG AG, Hamburg

Kurzfassung
Dieser Artikel befasst sich mit aktuellen Entwicklungen zu Einsatz, Priifung und Zertifizierung
von PEMS (Predictive Emission Measurement Systems). "Zunéchst werden kurz die Erfah-
rungen aus einem abgeschlossenem und vom VGB finanzierten Forschungsvorhaben darge-
stellt und dann auf den Stand der europaischen Richtlinienentwicklung in der WG 37 einge-
gangen. AnschlieRend wird ein Projekt vorgestellt, dass sich mit der modellhaften Eignungs-
priifung eines Predictive Emission Monitoring Systems (PEMS) beschéftigt. Dargestellt wer-
den die zugehdrigen Grundiberlegungen und das Design von Feld- und Labortest. Die Ergeb-
nisse des Labortests werden basierend auf den hier dargestellten Informationen auf dem
zugehdrigem Kongress vorgestellt. Der Feldtest wurde bisher noch nicht gestartet, sodass

darliber erst spater berichtet werden kann.

1. Einleitung

Anlagen, die der kontinuierlichen Emissionsuberwachung unterliegen werden derzeit in
Deutschland mit Hilfe von kontinuierlichen automatischen Emissionsmesseinrichtungen (AMS)
Uberwacht. Hierbei handelt es sich um Verfahren, die hohen technischen und finanziellen
Aufwand fur den Anlagenbetreiber hervorrufen aber auch eine hohe Qualitat und Zuverlassig-
keit bei der Emissionsuberwachung liefern. Als Alternative hierzu bieten sich neuerdings Pre-

dictive Emission Monitoring Systems (PEMS) an.

PEMS sind Software-basierte Datenerfassungssysteme zur kontinuierlichen Bestimmung von
Emissionen mit Hilfe von Prozessdaten. Dazu werden ausgewahlte Prozessparameter der
Anlage wie zum Beispiel Leistung, Brennstoffzusammensetzung, Flisse, Driicke, Temperatu-

ren, Umweltbedingungen, Turbinen- und Kesseleinstellungen oder KenngréRBen der Rauch-

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

176 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

gasreinigung Uber ein Rechnersystem kontinuierlich aufgezeichnet und mit Hilfe eines mathe-
matischen Models verrechnet. Diese Daten werden dann gegen die Messergebnisse einer
temporéar oder kontinuierlich in der Anlage vorhandenen AMS korreliert. Als Ergebnis soll das

PEMS dann nur mit Hilfe der Prozessdaten die Emissionen bestimmen kdénnen.

Derartige empirische PEMS wurden in den 80er Jahren des letzten Jahrhunderts in den USA
erstmals eingesetzt und im Rahmen von Evaluierungsprogrammen der US Environmental
Protection Agency (US EPA) seit 2002 mit den entsprechenden Qualitdtsanforderungen aus-
fuhrlich und vielfach mit positiven Ergebnissen erprobt. Die normungstechnischen Grundlagen
sind in den US EPA Richtlinien 40 CFR Part 60™ (besonders die Performance Specification
16" sowie 40 CFR Part 75 (Subpart E)® niedergelegt. Auf Basis dieser Untersuchungen gibt
es bereits zahlreiche Einséatze in den USA sowie auch im Nahen Osten und in Siidostasien.
Auch in Europa finden diese Verfahren, insbesondere in den Niederlanden, immer mehr Be-
achtung. Typische Anwendungsfalle sind gas- und dlbefeuerte Anlagen bei denen Komponen-
ten wie NOy, SO,, CO, O, oder CO,, nach einer Anpassung an die jeweilige Anlage kontinuier-
lich Uberwacht werden. Aber auch die Uberwachung der Komponenten NH3, H,S, HC oder
VOC ist mittels PEMS grundséatzlich méglich. Neben diesen Anwendungen kommen insbe-
sondere auch Einséatze in industriellen Bereichen in Frage, die hohe Anspriiche an den Explo-

sionsschutz stellen.

2. Aktuelle Entwicklungen in Deutschland und der EU

21 Abschlussbericht zum VGB-Forschungsprojekt “Predictive Emissions Monito-
ring Systems (PEMS). Eine Alternative zur kontinuierlichen Emissionsmes-
sung? Eine Evaluierung der Einsatzmaoglichkeiten fur PEMS in Europa unter
Beachtung der Randbedingungen der Richtlinien EN 14181 und EN 15267* —

Projektnummer 350

In den Jahren 2011 bis 2013 wurde erstmals in Deutschland in einem vom VGB gefoérdertem
Forschungsvorhabent untersucht, ob und wenn ja, wie PEMS die zurzeit tblicherweise ein-

gesetzten kontinuierlichen Messeinrichtungen ersetzen kdénnen.

Die hohe Motivation, AMS durch PEMS zu ersetzen, resultiert aus den potentiell moglichen
Kosteneinsparungen, bei der Beschaffung als auch bei Betrieb und Wartung. Genauso wichtig
sind sicherheitstechnische Aspekte bei der Uberwachung von Emissionen in explosionsge-
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schiitzten Bereichen von Quellen bzw. Anlagen (z.B. Petrochemische Prozesse). Dahinter
verbirgt sich die Erwartung, dass mit dem PEMS auf Dauer eine genaue und gesicherte Quali-
tat der Emissionsdaten erreicht werden kann. Das Projekt wurde an zwei Gasturbinen (Grund-

und Spitzenlast), parallel durchgefuhrt.

Die Untersuchungen in diesem Forschungsvorhaben sollten kléren, ob die Ergebnisse der
kontinuierlichen Bestimmung von Emissionen mit PEMS gleichwertig gegenuiber den Ergeb-
nissen der bisher genutzten herkdmmlichen Messtechnik sind. Dazu wurden im Wesentlichen
zwei Themenblécke bearbeitet. Der erste Themenblock beschaftigte sich mit den technischen

Aspekten:
» Festlegung der zu Giberwachenden Parameter,
» Adaption des PEMS an die jeweilige Anlage,

» Vergleichsmessungen CEMS und PEMS

Uber einen langeren Zeitraum an 2 Anlagen.

Im zweiten Themenblock wurde untersucht, ob die aktuell verfligbaren PEMS unter den gel-
tenden Randbedingungen zur Uberwachung genehmigungsbediirftiger Anlagen grundsétzlich

eingesetzt werden kénnen. Dazu wurden:

» Grundlagenuntersuchung durchgefihrt, in wieweit PEMS dem aktuellen européi-

schen Emissionsschutzrecht entsprechen,

> Ermittlung und Festlegung geeigneter Mindestanforderungen geméaR EN 14181
und EN 15267 1 zur Zertifizierung von PEMS durchgefiihrt.

Beide Untersuchungsblécke haben wertvolle Erkenntnisse erbracht. Die experimentellen
Untersuchungen haben gezeigt, dass grundsétzlich die Uberwachung derartiger Anlagen
moglich ist, allerdings reichten die erzielten Ergebnisse nicht fiir eine abschlieRende Entschei-

dung aus.

Im Rahmen der Auswertung zeigte sich, dass nicht nur die GuD Spitzenlastanlage, sondern
auch die zweite Anlage sehr variable Emissionen in ihrer Arbeitsweise produzierte. Die Mo-
dellerstellung war somit auf Basis historischer Datenséatze sowie mittels eines Adaptionspro-
zess durch Einpflegen zusétzlicher historischer Daten nicht abschlieRend méglich. Es konnte

aber am Beispiel der GuD Spitzenlastanlage gezeigt werden, dass das Erweitern des Modells
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mit zusatzlichen Daten zu weiteren Verbesserungen des PEMS fiihrt und somit nicht ausge-
schlossen wird, dass bei Berilicksichtigung weiterer Datensétze im Modell ein funktionstiichti-
ges PEMS erzeugt werden kann. Die Erhebung dieser Datensétze hatte aber ein Eingreifen in
den laufenden Betrieb des Kraftwerkes bedingt, was unter den Projektbedingungen nicht
moglich war. Somit konnte die Funktionsweise des PEMS im Rahmen dieses Projektes nicht
abschlieRend nachgewiesen werden.

Letztendlich konnten stabile Prozesse gut Uberwacht werden, aber sobald sich die Fahrweise
der Anlage anderte entsprachen die PEMS Signale oft nicht den Erwartungen. Letztendlich
musste zur Kenntnis genommen werden, dass der Anlernprozess eines PEMS deutlich kom-

plexer ausfallen kann als zu erwarten war.

Auch die rechtlichen Aspekte zum Einsatz eines PEMS sind bisher keinesfalls geklart. Im
Rahmen des Forschungsvorhabens zeigte sich, dass viele Mindestanforderungen fur kontinu-
ierliche Messeinrichtungen nicht eins zu eins auf PEMS Ulbertragen werden kénnen. Somit
koénnen die Prufanforderungen nach EN 15267 Blatt 3 nicht eins zu eins auf PEMS angewandt
werden. Die zu berucksichtigenden Abweichungen sind so groB3, dass in jedem Fall Entwick-

lung einer eigenen Prifrichtlinie angebracht erscheint.

2.2 Europaische Standardisierung im CEN/TC 264, hier WG 37
Air quality — Guidelines for Predictive emission monitoring systems (PEMS) —
Applicability execution and quality

Ziel dieser Richtlinie ist die Etablierung eines EN Standards zur Nutzung von PEMS fur die
kontinuierliche Emissionsiiberwachung von stationéren Anlagen. PEMS sollen dabei als alter-
native Messsysteme oder als ,Back-Up“-Messsysteme fiir kontinuierliche Emissionsmessein-
richtungen eingesetzt werden kénnen. Insoweit sollen in dem Standard:

» Anforderungen an die Leistungsanforderungen definiert werden.
» Ein Zertifizierungsprozess etabliert werden.
» Qualitdtsanforderungen definiert werden.
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Damit soll erreicht werden, dass das PEMS innerhalb der spezifizierten Anforderungen zur

kontinuierlichen Emissionsiiberwachung an

» Typ-1 Anlagen;
Anlagen, die von Gesetzes wegen kontinuierlich Giberwacht werden missen,

und an

» Typ-2 Anlagen;
Nicht regulierte Anlagen oder der Einsatz von PEMS als ,Back-Up-System" an regu-

lierten Anlagen,

anstelle herkémmlicher, zertifizierter AMS eingesetzt werden kénnen.

Unter Typ-1 Anlagen sind dabei die Anlagen zu verstehen, deren Uberwachung europaweit
einheitlich geregelt ist und wo die einzusetzenden Messeinrichtungen den Anforderungen der
EN 14181 genugen missen. Unter den Begriff Typ-2 Anlagen fallen alle anderen Anlagen.
Allerdings ist hier zu beachten, dass es vielen EU-Landern fir etliche dieser Anlagen nationale
Regelungen gibt. Insbesondere in Deutschland unterliegen fast alle dieser Anlagen letztend-
lich doch den Regelungen der EN 14181. Insoweit stellt sich aus deutscher Sicht sicherlich die

Frage nach der Sinnhaftigkeit dieser Unterscheidung.

In Europa werden zurzeit viele verschiedene PEMS entwickelt, die nach verschiedensten
mathematischen Modellen arbeiten. Insbesondere sind hier die ,relationalen Modelle* zu
nennen, die Emissionskonzentrationen als Funktion einer oder mehrerer Prozessparameter
aus theoretischen oder empirischen Zusammenhangen zwischen den Prozessparametern und
den Emissionsdaten ermitteln. Um alle diese Verfahren mit dem Standard abdecken zu kén-
nen, versucht die WG 37 den Standard so offen wie méglich zu gestalten. Dadurch erhdht sich

der Komplexitatsgrad natirlich erheblich und der Diskussionsbedarf steigt stark an.
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Bisher sind, zumindest aus deutscher Sicht alle wichtigen Teilaspekte wenn tberhaupt nur in
Ansétzen geldst. Das sind insbesondere:

» Was ist das zu prifende System?

» Wie kann eine Laborprifung aussehen? Was muss geprift werden, was kann ge-

pruft werden, was sollte gepruft werden?

» Wie kann ein zertifiziertes PEMS in einer Anlage durch eine dazu akkreditierte Stel-

le gepruft werden?

> Wie erfolgt die kontinuierliche Uberwachung und die Eigenilberwachung (QAL3
Prozess) durch den Anlagenbetreiber.

Aufgrund der heute teilweise deutlich abweichenden Standpunkte der Mitglieder der WG 37
und der nationalen Spiegelgremien, ist davon auszugehen, dass es noch einige Zeit dauern

kann, bis hier ein Konsenspapier vorgelegt werden kann.

3. Modellhafte Prifung eines PEMS an einer Gasturbine

Wie oben schon erlautert, arbeiten aktuell viele Firmen in Europa an der Entwicklung von
PEMS. Im folgenden Projekt hat sich die Firma DURAG entschieden ihre Gerateentwicklung
unabhangig prufen und wenn moglich auch zertifizieren zu lassen. Da aufgrund der fehlenden
technischen und rechtlichen Basis eine ,normale Eignungsprufung“ (Prufung erfolgt nach
EN 15267-3) nicht méglich ist, wird die Prifung als modellhafte Eignungsprifung durchgefihrt.

Dabei soll, sowohl der Umfang, als auch der Ablauf der Priifung einer typischen Eignungspru-
fung so weit wie mdglich an die aktuellen Prifungsanforderungen angelehnt werden. Die
Prifung soll deshalb die Teilschritte:

Anmeldung der Priifung beim UBA als modellhafte Eignungspriifung,
Laborprifung mit zwei vollstandigen Messeinrichtungen,

Feldtest an einer Anlage mit zwei vollstandigen Messeinrichtungen,
Erstaudit beim Hersteller nach EN 15267-1 und EN 15267-2,
Berichterstattung,

vV V V V V V

Vorlage des Berichtes beim LAI.

enthalten. In Abhéngigkeit von den Ergebnissen der Untersuchungen wird dartiber hinaus:
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» Eine Bekanntgabe im Bundesanzeiger als modellhafte Prifung und
> Ausstellung eines Zertifikats durch UBA und TUV Rheinland

angestrebt. Wesentliche Voraussetzung zur Durchfihrung dieses Ablaufes ist es die Prifung
an den allgemeinen Anforderungen auszurichten und das PEMS als vollstandige Messeinrich-
tung zu betrachten. Somit ist eine der wesentlichen Fragestellungen, die zu zunachst zu be-

antworten ist die Frage:
» Was ist, oder was gehdrt zum PEMS?

Die vorherrschende Meinung bei der europaischen Normierung betrachtet das PEMS als reine
Softwarelésung, die auf welchem System und in welcher Umgebung auch immer laufen kann.
Fur diese Definition gibt es zurzeit aber berhaupt keine Priif- und Anwendungsgrundlage.
Deshalb haben wir in diesem Projekt, das PEMS so definiert, wie heute typischerweise in
Deutschland Emissionsrechner betrachtet werden. Das heif3t, die Software ist an eine Hard-

ware mit definierten Anforderungen gebunden. Auch die Frage:
» Wo fangt das PEMS an und wo hort es auf?

Ist bisher nicht abschlieRend beantwortet worden. Das hier zu betrachtende PEMS wahlt sich
aus der Vielzahl der zur Verfiigung stehenden Sensoren der Anlage eine Teilmenge aus. In
der Anlage selbst werden die Sensorsignale direkt an das Leitsystem Ubergeben und dort
gespeichert. Ublicherweise iibernimmt das PEMS die Daten aus dem Leitsystem und bearbei-
tet diese weiter. Nach dieser Definition fangt das PEMS mit der Ubernahme der Daten aus
dem Leitsystem an. Was passiert aber, wenn ein einzelner Sensor driftet, gestort ist oder aus
sonstigen Griinden nicht plausible Messwerte liefert? Das PEMS ist dann ggf. nicht mehr in
der Lage plausible und belastbare Messdaten zu liefern. Ohne kontinuierliche Uberpriifung
dieser Eingangsdaten kann das PEMS derartige Fehler nicht erkennen und seine Ausgangs-
werte ggf. nicht als nicht plausibel kennzeichnen. Daher beinhaltet der Prifumfang eine Sen-
sorvalidierung. Da fur ein solches Sensorvalidierungssystem heute keine Prif- und Qualitéts-
anforderungen zur Verfiigung stehen, sollen im Rahmen der modellhaften Prifung Vorschlage
entwickelt und verifiziert werden.

Das ,Ende" des PEMS ist sehr viel einfacher zu definieren und knupft an die Anforderungen
fir CEMS an. Das Gerét ist mit der Schnittstelle zur Ubergabe der Messdaten an den Emissi-

onsrechner eindeutig begrenzt. Voraussetzungen fiir den Beginn der Prifung waren damit:

» Handbuch in Deutsch (inkl. Implementationsvorschrift),
» Bescheinigung der IP Schutzklasse,
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Bescheinigung der CE Kennzeichnung,
Dokumentation des eingesetzten PEMS (Hard- und Software),
2 volistandige PEMS fur den Einsatz in Labor und Feld,

Beschreibung der Schnittstellen und Datenformate der Ein- und Ausgangsdaten,

vV VYV VYV V V¥V

Beschreibung der im Rahmen der Prufung eingesetzten Anlage inklusive der Be-

schreibung aller denkbaren Anlagenzusténde.

» Ein kompletter unabh&ngigen Datensatz der Anlage zur Uberpriifung des PEMS fiir

alle zu prufenden Anlagenzusténde..

» Dieser Datensatz darf nicht zur Anlernung des PEMS verwendet worden sein. Es
muss gewabhrleistet sein, dass die eingesetzten AMS in diesem Zeitraum voll funkti-

onstiichtig waren.

Die Prufungen und Bewertungen sollen in folgenden Zertifizier- und Messbereichen durchge-

fuhrt werden:

Komponente | Zertifizierbereich zuséatzlicher Einheit

Messbereich

NOx 0-150 0 - 1000 mg/m?3
CcO 0-250 0 - 1000 mg/m?3
(073 0-21 - Vol.-%
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3.1

Laborprufung

Auf Basis der oben angesprochenen Zielsetzungen und Vorerfahrungen aus der CEN Arbeits-

gruppe, der Stellungnahme des deutschen Spiegelgremiums und unserer Erkenntnisse aus

dem VGB Projekt wurde der Umfang der Laboruntersuchungen wie folgt festgelegt:

>

>

>

Uberpriifung aller Geréatefunktionen,
Kontrolle der Konformitat mit den relevanten Richtlinien,

Ermittlung der Vollstandigkeit der Anlagenzusténde in den Datensatzen fiir die An-
lernung (Erstmodell, Adaptionen) Ermittlung der Vollstéandigkeit der Anlagenzustéan-

de im Datensatz fiir die Uberpriifungen (Erstmodell, Adaptionen),

Prifung der Erstellungshistorie des Modells.

Hier wird die Dokumentation zu allen Entwicklungsschritten des Modells gepruft. Es
muss dokumentiert sein, welche Arbeitsschritte stattgefunden haben: Auswahl der
Parameter, Auswahl der Daten fur die Anlernphase, Erstellung des ersten Modells,
Ergebnisse des internen Tests zur Uberpriifung des ersten Modells, ggf. Auswabhl
der Parameter fur alle Adaptionen, Auswahl der Datenzeitraume fur die Adaptionen,
Dokumentation des Vorgehens bei der Adaption... etc.).

Priifung der Anforderung an Eingangs- und Ausgangsdatenformate

Es wird gepriift, welche Datenformate der Eingangsdaten verarbeitet werden kon-
nen, ob diese den Datenformaten der Anlagenparameter entsprechen und in wel-

chem Datenformat die Ausgangsdaten zur Verfligung gestellt werden.

Zusétzlich wird geprift, ob diese Formate den giltigen Anforderungen entsprechen.
Prifung der Datenlibertragung von den Sensoren zur Messeinrichtung (PEMS).

Bewertung der Anforderungen zu den Aufstellungsbedingungen in Bezug auf die
eingesetzte Technik gemanr DIN EN 60359 hinsichtlich Netzspannung, relativer
Luftfeuchtigkeit, Gehalt der Luft an Flissigwasser und Schwingungen. Dartiber hin-
aus sind die Anforderungen der DIN EN 15267-3 an den Umgebungstemperaturbe-
reich einzuhalten.

Bewertung des Verhaltens des PEMS bei ungeplanten An- und Abfahrvorgangen.
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» Prufung des zur Verfiigung gestellten PEMS mittels des gelieferten Validierungsda-
tensatzes. Die mit PEMS berechneten Emissionen fiir den Datensatz des Prifzeit-
raums werden den tatsachlichen Emissionen der Anlage gegeniibergestellt. Es wird
geprift, ob PEMS fur diesen Testdatensatz die Anforderungen an die Reproduzier-
barkeit gemanR DIN EN 15267-3 erfillt.

» Prufung der Auswirkung der zuldssigen Schwankungen der Sensoren auf die Ge-

nauigkeit.

Im Nachgang der Validierung wird mit Hilfe von manipulierten Eingangsdaten die
Auswirkung von Schwankungen der einzelnen verwendeten Sensoren auf die Ge-
nauigkeit des PEMS Uberpriift. Hierfiir wird der Testdatensatz von Seiten des TUV
Rheinland so modifiziert, dass die zulassige Schwankungsbreite der einzelnen Sen-
soren ausgeschopft wird. Die so erzielten Ergebnisse missen den Anforderungen
an die Reproduzierbarkeit gemaf DIN EN 15267-3 erfillen.

» Prufung der Funktionalitét der Statusmeldungen

» Mittels eines modifizierten Testdatensatzes wird geprift, ob Statusmeldungen ord-
nungsgemaf ausgegeben werden. Die Messeinrichtung muss die folgenden Sta-
tussignale ausgeben kénnen:

- Betrieb,
- Wartung,
- Stérung.

» Dariber hinaus muss fir die Messeinrichtung eine obere und eine untere Plausibili-
tatsgrenze ausgeben werden und entsprechende Messwerte miissen gekennzeich-

net werden.

» Prufung des Sensorvalidierungssystems

Die Dokumentation des Sensorvalidierungssystems wird auf Vollstandigkeit gepruft.
Die im Handbuch beschriebenen Funktionalitdten des Sensorvalidierungssystems

werden mittels Modifikationen im Testdatensatz Uberpruft.
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3.2

» Ebenso wird die Genauigkeit des PEMS bei Sensorausfallen mittels eines modifi-
zierten Testdatensatzes geprift. Anhand dieser Modifikationen wird festgestellt,
welche Sensorausfalle im Rahmen der Genauigkeit zuléssig sind und bei welchen
Sensorausfallen der von PEMS ermittelte Messwert als Ausfall zu bewerten ist
(Matrixtest).

Feldprufung

Im Anschluss an den Labortest findet der Feldtest in der Anlage statt. Der Feldtest soll folgen-

de Fragen beantworten:

» Eignet sich das im Labor validierte Verfahren zur Applikation des PEMS an der
Feldmessstelle?

» Kann das PEMS mit dem im Labortest verifizierten Datenmodell im Feldtest das

Emissionsverhalten der Anlage korrekt erfassen?

v

Sind weitere Anlagenzustande in das Datenmodell zu integrieren?

Y

Wie kann die Funktionsprifung gemacht werden?

» Kann das PEMS fir alle Komponenten auf Basis der Anforderungen der EN 14181

erfolgreich kalibriert werden?

\4

Welche Arbeiten sind Wartungsintervall erforderlich?

» Wie kann eine QAL3 durchgefuihrt werden?

Somit sind folgende Untersuchungen vorgesehen:

» Funktionspriifung der allgemeinen Geratefunktionen.

> Uberpriifung des Einbaus und der Inbetriebnahme des PEMS in der Anlage, Kon-
trolle der Sensoren.

» Das fur die Anlage erstellte PEMS wird, soweit moglich in der Anlage unter Beisein

des TUV Rheinland installiert und in Betrieb genommen.

Y

Funktionsprifung (AST) am Beginn des Feldtests

\4

Im Anschluss an den Einbau erfolgt eine Funktionspriufung des PEMS und der an-

lageninternen AMS.

\4

Kalibrierung (QAL2) am Beginn des Feldtests
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» Es wird eine Kalibrierung des PEMS und der fest in der Anlage installierten AMS

vorgenommen.

» Bestimmung der Reproduzierbarkeit (PEMS zu AMS), Gleichlauf zwischen PEMS
und AMS wahrend des kompletten Feldtests. Die Daten werden wdchentlich aus-
gewertet. Hierfir werden die der Rohdaten auf 30 min Mittelwerte verdichtet und die

Reproduzierbarkeit kontrolliert.
» Bewertung der Langzeitstabilitat (Drift) des Systems

» Festlegung und Bewertung der erforderlichen Wartungsarbeiten fir PEMS und der

angeschlossenen Sensoren
» Bestimmung der Verfugbarkeit

» Vor Ablauf des Feldtest erfolgt erneut eine Funktionsprifung und Kalibrierung
(QAL2, AST)

4. Zusammenfassung

Auch wenn die Diskussionen zum Einsatz von PEMS in Europa zurzeit sehr vielschichtig sind,
bleibt festzuhalten, dass der oben vorgestellte Ansatz grundséatzlich das Potential hat einen
PEMS so zu qualifizieren, dass es bei Erfillung der genannten Anforderungen auf Basis der
Anforderungen fur die Grenzwertiiberwachung bei behordlich geforderten Messaufgaben
eingesetzt werden kann. Ob dies aber von dem sich aktuell in der Priifung befindlichem Sys-
tem auch erfillt werden kann, ist derzeit noch Ergebnisoffen, da die Untersuchungen bisher
noch nicht abgeschlossen werden konnten. Auf der Tagung werden die Grundsatziberlegun-

gen noch einmal diskutiert und die Ergebnisse aus den Laboruntersuchungen vorgestellt.
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PEMS — Wunsch und Wirklichkeit

Auswirkungen auf die Qualitatssicherung
in der Emissionsiberwachung

Dr. Berthold Andres, Consulting fir Emissions-
und Prozessmesstechnik, Biebergemiind

Kurzfassung

Der Einsatz von PEMS (Predictive Emission Monitoring Systems) als Ersatz oder Ergdnzung
fur AMS (Automated Measuring System) zur Uberwachung der Emissionen an iberwa-
chungspflichtigen Anlagen wird in den letzten Jahren zunehmend diskutiert. Insbesondere
werden dabei Kosteneinsparung, reduzierter Wartungsaufwand und erhdhte Verfugbarkeit
als Vorteile genannt. Haufig riickt aber dabei die Frage in den Hintergrund, inwieweit PEMS
Uberhaupt die Qualitatsanforderungen einer EN 14181:2016 [1] erfullen kénnen, bzw. welche
MaRnahmen bei PEMS erforderlich sind, um die geforderte Messunsicherheit im Rahmen
einer Emissionstiberwachung entsprechend der Direktive tber Industrieemissionen (IED) [2]
einzuhalten. Zur Festlegung eines Qualitétssicherungssystems fur PEMS, das die Vorgaben
der EN 14181:2014 erfillt, wurde deshalb bei CEN in 2012 die Arbeitsgruppe WG 37 ins
Leben gerufen. Ziel der Arbeitsgruppe ist, bis Ende 2017 eine entsprechende Technische

Spezifikation (TS) zu erstellen.

Der Vortrag vergleicht auszugsweise die Anforderungen von AMS nach der EN 15267 Reihe
[3], [41, [5] mit den Anforderungen fir PEMS nach dem Stand Mai 2016 des Normvorhabens
der CEN Arbeitsgruppe WG 37 [6]. Der Schwerpunkt liegt dabei auch auf inhaltlichen Dis-
krepanzen im aktuellen Normentwurf. Der Vortrag schliel3t mit einer Bewertung durch den
Autor, fir welche Applikationen PEMS eher geeignet erscheinen, bzw. welche Einschran-

kungen bei ihrem Einsatz beriicksichtigt werden sollten.
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1 Warum sollen PEMS zum Einsatz kommen?

Nach Herstellerangaben stellen PEMS eine kostengiinstige Alternative zu kontinuierlichen
Emissionsmesseinrichtungen dar. Im Vergleich zu AMS werden insbesondere die folgenden

Vorteile herausgestellt:

o Deutlich geringere Beschaffungskosten

e Wartung und Reparaturen werden weitgehend eliminiert

e Keine Vorhaltung von Ersatzteilen, Verbrauchsmaterialien sowie Kalibriergasen

e Emissionen kénnen bei normalen Betriebszustédnden sowie auch bei An- und Abfah-
ren einer Anlage und wechselnden Lastbereichen bestimmt werden

e Genauigkeit gleichwertig zu einer AMS

e Geringere Belastung des MSR-Personals

e Geringere Drift als bei der einer kontinuierlichen Messung

In Deutschland fehlen aber bisher noch einschlagige Erfahrungen, ob beim Einsatz von
PEMS diese Vorteile auch tatséchlich erreicht werden. Der Kraftwerksverband VGB Power-
Tech hat von 2011 bis 2013 mit dem Projekt die Anwendung von PEMS unter Bericksichti-
gung der Europaischen Normen EN 14181 und EN 15267 untersucht, die Ergebnisse wur-
den aber bisher noch nicht einer breiteren Offentlichkeit vorgestellt [7].

Zurzeit lauft ein weiteres Projekt unter Beteiligung der TUV Rheinland Energy GmbH. Des-
sen Ziel ist die Prifung und Zertifizierung von PEMS, bzw. ihre Anwendbarkeit unter den
Randbedingungen der IED, der EN 14181 und der EN 15267.

2 Vorgaben der Richtlinien Uber Industrieemissionen

Eine essentielle Vorgabe der Richtlinie 2010/75/EU Uber Industrieemissionen (IED) [2] an
Emissionsmesseinrichtungen — AMS oder PEMS - ist die Einhaltung vorgegebener Messun-
sicherheiten bei den jeweiligen Grenzwerten. Die Emissionsgrenzwerte (Tagesmittelwerte)
sind eingehalten, wenn die Einzelmesswerte den 95 %-Vertrauensbereich, der fir die Emis-
sionsgrenzwerte bestimmt wurde, nicht Uberschreiten. Abbildung 1 enthélt ein Beispiel fur
Feuerungsanlagen aus der IED (Anhang V, Technische Bestimmungen, Teil 3 Emissions-
Uberwachung).
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Kohlenmonoxid 10 %
Schwefeldioxid 20%
Stickstoffoxide 20 %
Staub 30 %

Bild 1: Erweiterte Messunsicherheit nach IED fur GroRR3feuerungsanlagen

Zur Einhaltung der recht strikten Anforderungen an die Messunsicherheit aus der IED wurde
deshalb bei CEN in 2004 die Richtlinie EN 14181 mit den drei Qualitatssicherungsstufen
QAL 1 (Eignung einer AMS), QAL2 (Funktionskontrolle und Kalibrierung) und QAL3 (Quali-
tatssicherung im laufenden Betrieb) erarbeitet. Zur Unterlegung der Eignungspriifung einer
AMS (QAL1) wurde in 2008 die Richtlinienreine EN 15267 veroffentlicht. Bei Anwendung der
genannten Richtlinien ist die Einhaltung der Anforderungen aus der IED anzunehmen. Das
bedeutet aber auch, dass ohne eine Betrachtung der Messunsicherheit nicht davon ausge-
gangen werden kann, dass die Grenzwerte und die Anforderungen der IED eingehalten wer-
den.

3 Technische Spezifikation (Entwurf Mai 2016) zur Qualitatssicherung von PEMS

Zur Definition eines Qualitatssicherungssystems fir PEMS, das die Vorgaben der EN
14181:2014 und damit auch die Anforderungen an die Messunsicherheit der IED erfillen
soll, wurde in 2012 bei CEN die Arbeitsgruppe WG 37 ins Leben gerufen. Ziel der Arbeits-
gruppe zu Beginn der Arbeiten war, auch fir PEMS eine EN Norm in Analogie zur EN 15267
Reihe zu erstellen. Nachdem im CEN TC 264 diverse Fragen zur Validierung des Projekts
diskutiert wurden, reduzierte man das Projekt dahingehend, dass bis Ende 2017 nur noch
eine entsprechende Technische Spezifikation (TS) erstellt werden soll. Seit Mai 2016 liegt
jetzt ein Entwurf dieser TS vor, anhand dessen die Anforderungen fur PEMS mit den Anfor-
derungen aus der EN 14181:2014 und der EN 15267 Reihe an AMS im Folgenden an eini-
gen Beispielen verglichen werden.
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4 Formaler Aufbau der Qualitatsanforderungen

Die Abbildung 2 zeigt die formale Umsetzung der Qualitédtsanforderungen aus der IED [2] fur
AMS mit der EN 14181:2014 in Verbindung mit der EN 15267 Reihe (oberer Teil), bzw. fir
PEMS mit der EN 14181:2014 in Verbindung mit dem Entwurf der PEMS TS von Mai 2016
(unterer Teil). Die Graphik zeigt, dass fir PEMS versucht wurde, fir das Qualitatssiche-
rungssystem formal einen vergleichbaren Aufbau wie fir AMS zu definieren. Allerdings wer-
den hier schon zwei Unterschiede deutlich. Zum einen bericksichtigt die QAL1 fur PEMS
nicht die Modellierung, da bei PEMS das jeweilige Model anlagenspezifisch erstellt wurde.
Des Weiteren wird auf eine QAL3, d.h. Uberpriifung des Systems im laufenden Betrieb mit
Referenzmaterialen verzichtet, anstatt dessen wird nur eine regelmaRige Uberprifung der
PEMS Sensoren durchgefihrt.

Installation Periodisch
des AMS 'eriodisc
==y

AMS - QAL 1

Installation Periodisch
des PEMS

Bild 2: Formale Umsetzung der QS Anforderungen bei AMS (oben) und PEMS (unten)

5 Vergleich der Anforderungen an PEMS und AMS im Rahmen einer

Eignungspriufung geman EN 14181:2014 (QAL1)

Sinn und Zweck der QAL1 nach EN 14181:2014 ist die Uberpriifung einer Messeinrichtung,
ob sie generell fur einen bestimmten Einsatz geeignet ist. Dazu werden im Rahmen einer
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Eignungsprufung wesentliche Leistungskriterien abgepruft und anschlieBend mit den jeweili-
gen Anforderungen vor Ort verglichen.

5.1 Auswahl der Messstelle im Rahmen einer Eignungsprifung

Nach dem Entwurf fir die TS PEMS kann der Feldtest einer Eignungspriifung an einer belie-
bigen Anlage durchgefuhrt werden. Nach EN 15267-3 ist der Feldtest fir eine AMS jedoch
an einer anspruchsvollen Industrieanlage durchzufiihren, Zitat: ,Das Priflaboratorium sollte
fur den Feldtest eine industrielle Anlage mit erkennbar schwierigen Randbedingungen aus-
wahlen. Dies bedeutet, dass die automatische Messeinrichtung dann auch bei weniger
schwierigen Messbedingungen eingesetzt werden kann“.

Da ein PEMS Modell kritisch auf Anderungen an einer Anlage oder der Einsatzbedingungen
reagiert, stellt sich die Frage, warum dieser Tatsache im Rahmen des Labor- und Feldtests
nicht Rechnung getragen wird? Um die Anforderungen einer QAL1 nach EN 14181:2014 zu
erfillen, muss ein Feldtest fur PEMS ebenfalls an einer Anlage mit erkennbar schwierigen
Randbedingungen durchgefiihrt werden. Alternativ kdnnte im Zertifikat der Anwendungsbe-
reichauf den Anlagentyp eingeschréankt werden, der auch gepruft wurde. Andernfalls besteht
die Gefahr, dass PEMS fur Anlagen eingesetzt werden, fur die sie niemals geeignet sind.

5.2 Labortest im Rahmen einer PEMS Eignungsprifung
Anforderungen und Prufkriterien an ein PEMS im Rahmen einer Laborprufung nach Entwurf
PEMS TS sind in Abbildung 3 dargestellt.
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Table 2 — laboratory test perfi criteria for PEMS operating and quality fiy
Performance requirements Performance shall be based on:
PEMS software hardware requirements PEMS software manufacturer specification

' PEMS software operating system requirements | PEMS software manufacturer specification

PEMS software data formats PEMS software manufacturer specification.
VDI 4201 [1] conformity for interfaces with data input and
output systems, including DAHS.

I PEMS software functionality: PEMS software manufacturer specification.

~feacng Jensors Testing is performed using a test data set and by artificial

- validating sensors . ;
- performing emission model integrity tests manlpulating sensors.

- predicting emissions.

- displaying operating status

- displaying sensor readings

- displaying sensor validation information

- alarming invalid operating status, failing
sensors, using reconciled sensors (where
applicable), operating outside operating
envelope, failing emission model integrity test.

PEMS software capabilities: PEMS software manufacturer specification
- hardware failure

- power outages

- communication line failures

| PEMS software protection PEMS software manufacturer specification
- unauthorized access

Bild 3: Anforderungen und Prifkriterien Labortest nach Entwurf PEMS TS

Im Vergleich zur EN 15267 Zertifizierung fir AMS ist der Labortest fur PEMS damit keine
Eignungspriifung nach allgemeinen Prifkriterien, sondern es wird im Wesentlichen nur tber-
prift ob der Hersteller seine Vorgaben einhalt.
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5.3 Feldtest im Rahmen einer PEMS Eignungspriifung
Anforderungen und Prufkriterien an ein PEMS im Rahmen eines Feldtest nach Entwurf
PEMS TS sind in Abbildung 4 dargestellt.

Table 6: field test performance criteria for general PEMS performance

Performance requirements Performance shall be based on:
PEMS availability =95 % / oxygen PEMS = 98 %
PEMS reproducibility 5 % of the ELV for waste incinerators

8 % of the ELV for large combustion plants
0,2 vol% for Oxygen PEMS

Bild 4: Anforderungen und Prifkriterien Feldtest nach Entwurf PEMSTS

Beim Feldtest werden mit PEMS availability und PEMS reproducability nur zwei allgemeine
Parameter in Bezug auf die generelle Leistungsfahigkeit eines PEMS Uberprift. Dartiber
hinaus ist auch der Feldtest keine Eignungsprifung nach allgemeinen Prifkriterien, sondern
es wird weitestgehend nur Uberprift, ob der Hersteller seine eigenen Vorgaben auch einhélt.
Zudem fallt auf, dass beide Kriterien availability und reproducability — wie im Entwurf der
PEMS TS beschrieben - fur Software eigentlich trivial sind. Ein PC System sollte problemlos
in der Lage sein, 98 % der Zeit online zu sein (Prufkriterium availability). Gleiches gilt auch
fur das Prufkriterium reproducability, zwei identische Systeme mit gleichen Eingangsparame-
tern und gleichen Modellen sollten eigentlich immer reproduzierbare Ergebnisse liefern. Ins-
besondere dann, wenn fir beide Systeme noch - wie im Entwurf der PEMS TS beschrieben -
identische Sensoren verwendet werden. Um wirklich sinnvolle Werte fiir die Reproduzierbar-
keit eines PEMS zu erhalten, musste entweder eine Prifung im Vergleich zu einem Stan-
dardreferenzverfahren durchgefiihrt werden oder alternativ an zwei PEMS, deren Modelle
auf unterschiedlichen Betriebszustéanden und Betriebszeiten einer Industrieanlage beruhen.

5.4 Bestimmung der Messunsicherheit fehlt im Rahmen einer PEMS
Eignungsprufung
Als besonders kritisch ist aber das Fehlen einer normativen Bestimmung der Messunsicher-
heit eines PEMS im Rahmen der Eignungsprifung durch das Prifinstitut zu betrachten, wie
sie fir AMS im Rahmen der Zertifizierung nach EN 15267 zwingend vorgeschrieben wird.
Wenn die entsprechenden Daten in einem Prifbericht fehlen, kann ein Anwender zum einen
nicht entscheiden, ob das entsprechende PEMS fiir seine Anlage geeignet ist, noch kann er

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

196 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

nach dem Einbau nachweisen, dass sein PEMS die geforderte Messunsicherheit nach IED
Uberhaupt einhélt. Nach Abschluss der Eignungsprufung misste das Prifinstitut zwingend
eine Angabe zur maximalen Messunsicherheit eines PEMS machen, die alle wesentlichen

Unsicherheitsbeitrége beriicksichtigt.

5.5 PEMS Eignungspriifung unvolistandig
Ein PEMS besteht Ublicherweise aus der eigentlichen PEMS Software und einem anlagen-
spezifischen Modell, das im Rahmen einer Anlernphase an einer Anlage erstellt wird. Damit
kann bei einer QALL fur PEMS nur die PEMS Software alleine durch ein Prifinstitut iberpruft
werden, fir das anlagenspezifische Modell fehlt systembedingt eine dhnliche Uberpriifung.
Hier misste ein entsprechender Paragraph in der CEN TS ergénzt werden, wie das Prufinsti-
tut im Rahmen der QALL1 prufen kann, ob und wie eine Modellierung fiir einer bestimmten

Anlage korrekt durchgefiihrt werden kann.

Es stellt sich auch die Frage, was ein PEMS bei Storféallen oder Zustdanden macht, die nicht
im ,Envelope* des jeweiligen Modells enthalten sind? Ein einfaches Beispiel soll hier die
Problematik aufzeigen: Eine DeNOx Anlage reduziert den Stickoxidgehalt des Abgases
durch den Zusatz von Harnstoff oder Ammoniak. Eine AMS wirde in diesem Fall eine fal-
sche Konzentration des Reagenz an einem héheren Stickoxid-Gehalt erkennen. Bei einem
PEMS misste dagegen die Konzentration des Reagenz kontinuierlich gemessen werden,
was Ublicherweise aber nicht der Fall ist. Eine Uberschreitung der NOx Grenzwerte wére in

diesem Fall dann nicht zu erkennen.

6 Vergleich der Anforderungen an PEMS und AMS im Rahmen der Kalibrierung
und Funktionskontrolle gemafl EN 14181:2014 (QAL2)

Bei einer QAL2 Uberprift ein Prifinstitut, ob eine Messeinrichtung ordnungsgeman einge-
baut wurde und ob sie die Variabilitdt im Vergleich zu einem Standardreferenzverfahren
(SRM) einhalt. Zudem wird die Messeinrichtung durch Vergleichsmessungen mit einem

Standardreferenzverfahren kalibriert.
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6.1 Durchfiihrung der Vergleichsmessungen bei QAL2 - Dauer
Bei einer QAL2 fur AMS werden die Vergleichsmessungen mit einem SRM jeweils an drei
Tagen mit mindestens funf Parallelmessungen und einer Dauer von 30 min durchgefihrt.
Der Entwurf der PEMS TS ist an dieser Stelle nicht konsistent. Im Textteil des Entwurfs wer-
den zwar jeweils finf Parallelmessungen an drei Tagen gefordert, im Anhang ist dagegen
nur noch von Vergleichsmessungen an einem Tag die Rede. Hier sind in jedem Fall die An-
forderungen aus der EN 14181:2014 umzusetzen. Gerade bei PEMS, die kritisch auf Ande-
rungen an einer Anlage regieren, muss sichergestellt sein, dass Vergleichsmessungen tber

einen langeren Zeitraum durchgefuhrt werden.

6.2 Durchfuhrung der Parallelmessungen bei QAL2 — Datenbasis

Der vorliegende Entwurf der PEMS TS erlaubt fir die Berechnung der Variabilitat aus den
Vergleichsmessungen mit dem SRM auch die Verwendung von Daten, die bei derselben
Messkampagne wie fiir die Erstellung des PEMS Modells gewonnen wurden. Es werden
zwar einige Einschréankungen in Bezug auf die Datenunabhéangigkeit gemacht, trotzdem ist
zu beflurchten, dass das PEMS in dem Anlagenzustand Uberprift wird, fir den auch das Mo-
dell erstellt wurde. Da gerade PEMS kritisch auf Anderungen an einer Anlage regieren, muss
in jedem Fall sichergestellt sein, dass die Vergleichsmessungen unabh&ngig vom Modell
erfolgen und einen sehr weiten Anlagenzustand abdecken. Bei AMS entfallt systembedingt
diese Problematik.

7 Vergleich der Anforderungen an PEMS und AMS bei der Uberpriifung im
laufenden Betrieb gemanr EN 14181:2014 (QAL3)

Bei einer QAL3 wird durch den Betreiber tberprift, ob eine Messeinrichtung auch im laufen-
den Betrieb die Anforderungen an die Messunsicherheit einhélt. Dazu wird bei AMS in re-
gelméBigen Abstanden mit Referenzmaterial Uberprift, ob Drift und Prézision der Messer-

gebnisse noch im zuléssigen Bereich liegen.

Im Entwurf der PEMS TS reduziert sich die QAL3 auf eine Uberpriifung der angeschlosse-
nen Sensoren. D.h. es wird nur getestet, ob die Sensorik fir das PEMS noch funktionsttichtig
ist. Eine Uberpriifung, ob auch sinnvolle Messwerte angezeigt werden, entfallt. Deshalb
muss im Rahmen einer QAL1 Zertifizierung vom jeweiligen Prifinstitut Uberprift und besta-

- 216.73.216.80, am 23.01.2026, 23:50:48. @ Urheberrachtlich geschitzter Inhalt.
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181022801

198 VDI-Berichte Nr. 2280, 2016

tigt werden, dass das jeweiligen QAL3 Alternativverfahren des PEMS sicher zu einer Erken-

nung von Abweichungen fuhrt.

8 Zusammenfassung

Der Entwurf der PEMS TS erweckt zusammen mit der avisierten Zertifizierung den Eindruck,
dass PEMS allgemein fiir Emissionsmessungen nach EN 14181 gleichwertig zu AMS ange-
wendet werden konnen. Die detaillierte Bewertung des aktuellen Entwurfs der PEMS TS
zeigt jedoch, dass zum jetzigen Zeitpunkt noch wesentliche Teile fehlen, um im Vergleich zu
AMS eine ahnlich niedrige Messunsicherheit zu gewahrleisten. Als Schwerpunkte sind zu

nennen:

e Der Labor- und Feldtest im jetzigen Entwurf der PEMS TS ist in keiner Weise mit ei-
ner Prifung nach EN 15267-3 fir AMS vergleichbar. Der Umfang der Prifungen ist
deutlich geringer und diese sind zudem noch teilweise trivial (z.B. Bestimmung der
Reprozierbarkeit im Feldtest an zwei PEMS mit identischen Modellen und Sensoren).

e Der Feldtest kann an einer beliebigen Anlage durchgefiihrt werden. PEMS kodnnten
damit auch fir Anwendungsbereiche eingesetzt werden, fiir die sie eigentlich nicht
geeignet sind.

e Es fehlt die Berechnung der Messunsicherheit im Sinne der IED auf Basis aller rele-
vanten Unsicherheitsbeitrage.

e Die QAL3 beschrankt sich auf eine einfache Uberpriifung der Sensorik, die z.B. Anla-

genstorungen nicht sicher erkennt

Aus Sicht des Autors sollte deshalb der Entwurf entsprechend angepasst werden und zu-
mindest im ersten Schritt der Einsatz von PEMS wie folgt begrenzt werden:

¢ Der allgemeine Anwendungsbereich der TS sollte so lange eingeschrénkt bleiben, bis
sich gezeigt hat, dass die PEMS auch sicher in allen Anwendungsbereichen funktio-
nieren. Im ersten Schritt ware ggf. eine Einschrankungen auf Anlagen mit konstanten
Brennstoffen und / oder Anlagen ohne zusatzliche Rauchgasreinigung zu uberlegen.
Das waren z.B. Gasturbinen, Heizkessel mit Gasfeuerung oder chemische Prozesse
im kontinuierlichen Betrieb.
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Der Umfang der abgepruften Kriterien ist dem Level der EN 15267-3 anzupassen und
der Feldtest muss an einer ,anspruchsvollen* Industrieanlage* durchgefiihrt werden.
Alternativ ist im Zertifikat der Anwendungsbereich entsprechend einzuschranken.

Ein erster Einsatz wéare mdglicherweise auch an Anlagen sinnvoll, an denen bisher
nur periodische Messungen vorgeschrieben sind. Hier kdnnten PEMS eine sinnvolle
und kostengiinstige Losung sein, die Uberwachung dieser Anlagen zu verbessern,

ohne sofort auf AMS umsteigen zu missen
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Kurzfassung

In der energieintensiven Branche industrieller Verbrennungsprozesse stellen die Energiekos-
tenminimierung und die Reduktion der Umweltbelastung wie zum Beispiel die Reduktion des
CO,-AustoBBes grolRe Herausforderungen fiir Anlagenbetreiber dar. Ein wichtiger Schritt, um
diese Herausforderungen zu meistern, ist die Substitution primarer, fossiler Brennstoffe wie
Braun- oder Steinkohle durch sogenannte alternative Brennstoffe wie z.B. Kunststoffabfélle
oder Reifenflusen. Mehrstofforenner ermdglichen diese Substitution in einstellbaren Verhalt-
nissen zwischen fossilen und alternativen Brennstoffen. Ein konstanter stabiler Betrieb unter
hohen Anteilen an alternativen Brennstoffen (> 70%) ist aufgrund der schwankenden Eigen-
schaften der alternativen Brennstoffe allerdings momentan noch nicht realisierbar. In diesem
Beitrag wird eine Prozessuberwachung durch Infrarotkamera mit integrierter Bildauswertung
vorgestellt, die eine echtzeitfahige Uberwachung des Verbrennungsverhaltens und dadurch
eine Steigerung des Anteils an alternativen Brennstoff ermdglicht. Die Integration in eine
sichere Prozessoptimierungssoftware bietet die Moglichkeit auf ein erhéhtes Einsparpotential
bei gleichzeitiger Sicherung der Produkt- und Prozessqualitat.

Abstract

In the energy-intensive sector of industrial combustion processes, the energy cost reduction
and the minimization of environmental impact for example by reducing the CO, emission
represent major challenges for plant operators. Substituting primary, fossil fuels such as
brown or hard coal by so-called alternative fuels such as plastic waste or tire chips is one
opportunity to meet these challenges. Multi-fuel burner enable this substitution in adjustable
fractions between fossil and alternative fuels. However, a constant stable operation consider-
ing high fractions of alternative fuels (> 70 percent) is currently hardly to realize due to the
fluctuating characteristics of alternative fuels. In this paper, the authors address the process
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monitoring using an infrared camera and the subsequent image analysis, which enables
online monitoring of the combustion behavior. Hence, an increased use of fractions of alter-
native fuel is feasible. The integration into a process optimization software provides the ad-
vantage of an increased saving potential while simultaneously ensuring a constant product

as well as process quality.

1. Einleitung

Betreiber im Umfeld von Verbrennungsanlagen fokussieren sich neben den Aspekten ,Ener-
giekostenminimierung* und ,Reduktion von Umweltbelastung” insbesondere auf den Einsatz
von alternativen Brennstoffen. Mehrstoffbrenner erméglichen die Substitution fossiler Brenn-
stoffe durch alternative Brennstoffe in einstellbaren Verhéltnissen. Bis dato stellt der Betrieb
von Mehrstofforennern mit dauerhaft hohen und verénderlichen Anteilen an alternativen
Brennstoffen (> 70%) allerdings eine noch zu l6sende Herausforderung dar. Griinde hierfiir
bestehen in den schwankenden Eigenschaften dieser alternativen Brennstoffe wahrend der
Verbrennungsprozesse. Hierdurch kdnnen diese nicht stabil, qualitatssichernd sowie nach-
haltig ablaufen. Die schwankenden Eigenschaften alternativer Brennstoffe sind durch variie-
rende Verbrennungszeitpunkte, unterschiedliche Streuung des Brennstoffes und Einbringen
von nicht verbranntem Brennstoff in das Ausgangsprodukt gekennzeichnet. Sie beeinflussen
direkt den Energieeintrag und prozessabhéngig auch die Produktqualitat.

Die Online-Uberwachung des Verbrennungsverhaltens der alternativen Brennstoffe bietet
das Potential, diese Schwankungen frihzeitig zu erkennen und durch eine entsprechende
Anpassung der Brennereinstellungen direkt die Schwankungen zu kompensieren. Mit den
vorhandenen Messmethoden ist diese Online-Uberwachung allerdings nicht méglich: Zum
einen ist die Auswertung von Laborwerten sehr langsam und nur zeitversetzt méglich. Zum
anderen sind die einzelnen Brennstoffbestandteile in den an Anlagen verwendeten Kameras
im visuellen oder nahinfraroten Wellenlangenbereich nicht identifizierbar. Zur Minimierung
des Einflusses von vorhandenen Verbrennungsgasen oder Feststoffpartikel werden bei Ver-
brennungsprozessen im Zinkrecycling oder bei der Millverbrennung bereits Infrarotkameras
mit Spektralfilter fir bestimmte Wellenlangenbereiche verwendet [1-4]. Der Einsatz solcher
Infrarotkameras zur Uberwachung von Mehrstoffbrennern erméglicht einen Blick durch die
Flamme hindurch auf den Brennstoff.

Durch die in Echtzeit ablaufende Auswertung des Flugverhaltens des Brennstoffes mittels
Bildverarbeitungsalgorithmen werden Kenngrof3en abgleitet. Diese Kenngréf3en werden ge-
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nutzt, um sowohl den aktuellen Prozesszustand zu charakterisieren als auch durch Anpas-
sungen von Brennereinstellungen direkt auf erkennbare Schwankungen zu reagieren.

Die Kombination aus Online-Auswertung, den Algorithmen zur Bildverarbeitung sowie der
Ableitung von KenngrofRen ermdglichen die Optimierung der Funktionsweise von Mehrstoff-
brennersystemen. Gebundelt und integriert befinden sich all diese Verfahren in der Pro-
zessoptimierungssoftware INSPECT pro control. INSPECT (Intelligent Safe Process Control
Tool) definiert das von der Firma ci-Tec GmbH in Kooperation mit dem Institut fir Angewand-
te Informatik (IAl) des Karlsruher Institut fir Technologie entwickelte Werkzeug zur Optimie-
rung thermischer Verbrennungsprozesse.

Nachfolgend wird in Abschnitt 2 die Aufnahmekonstellation zur Uberwachung von Mehrstoff-
brennern bei Zementdrehrohranlagen beschrieben. Abschnitt 3 und 4 beinhalten eine Be-
schreibung der Verfahren der Bildauswertung und deren Ergebnisse. Die Integration in die
Prozessoptimierungssoftware INSPECT pro control und deren Systemumfang wird in Ab-
schnitt 5 vorgestellt. Die Zusammenfassung und das Fazit folgen in Abschnitt 6.

2. Einsatz der Infrarotkamera zur Uberwachung von Mehrstofforennern

Haupteinsatzgebiet der vorgestellten Methodik zur Uberwachung von Mehrstoffbrennern ist
bei Drehrohrverbrennungsanlagen zur Zementklinkerherstellung. Ein Mehrstoffbrenner am
Drehrohrende stellt hierbei die thermische Energie bereit. Aufgrund baulicher und thermi-
scher Beschrankungen ist der Einbau einer Kamera nicht an jeder Stelle einer Anlage zu
realisieren. Eine geeignete Einbauposition befindet sich am Ofenkopf am Ende des Drehroh-
res neben dem Brenner (vgl. Abbildung 1). Die skizzierte Einbauposition gewahrleistet einen

seitlichen Blick auf den Brennstoff.
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Bild 1: Position fir den Kameraeinbau zur Brennertiberwachung
(Seitenansicht und Aufsicht in der kleineren Abbildung).

Abbildung 2 zeigt eine Infrarotaufnahme eines Mehrstoffbrenners bei der Drehrohrverbren-

nung von der vorgestellten Einbauposition.

Bild 2: Mehrstoffbrenner bei Drehrohrverbrennung.

Eine schematische Erlauterung des Bildinhaltes wird in Abbildung 3 gegeben. Bei Anteilen
an alternativen Brennstoffen unter 100% ist nahe dem Brennermund der Kohlebereich zu
erkennen. Brennstoffpartikel und Brennstoffagglomerationen des alternativen Brennstoffes
bilden einen aus der Mitte des Brenners austretenden dunklen Schweif. Aus der Detektion
des Brennstoffschweifes und der Ableitung geeigneter Kenngrof3en resultiert die Einschat-
zung des Verbrennungsverhaltens des Brennstoffes. Um eine dauerhafte Prozessuberwa-
chung zu garantieren, missen erschwerte Sichtverhéltnisse — erzeugt durch die teilweise
starke Staubbeladung — das Detektionsergebnis unbeeinflusst lassen.
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Mehrstoffbrenner

alternativer Brennstoff
Streichlinie
mittlere
Streichlinie

Brennstoffpartikel Kohlebereich

Bild 3: Schematische Darstellung der Brennerumgebung bei Infrarotaufnahmen.

3. Verfahren zur bildbasierten Uberwachung von alternativen Brennstoffen bei

Mehrstoffbrennern
Die Detektion des dunklen Schweifes in den Infrarotaufnahmen, welcher der Streichlinie des

alternativen Brennstoffes entspricht, erfolgt in zwei parallelen Zwischenschritten in der Bild-
verarbeitungskette. Zur Beschreibung des Flugverhaltens werden am Ende die mittlere
Streichlinie und die entsprechend abgeleiteten KenngréBen ausgegeben. Abbildung 4 skiz-
ziert die Ubersicht des Ablaufes der neuen bildbasierten Uberwachung von Mehrstoffbren-

nern.

Einzelbild
Vorverarbeitung
Bildgiite

> Schwellwert

Initiale Streichlinie aus i -
Mittelwertbild Partikeldetektion

Mittlere Streichlinie

Bild 4: Ablauf bildbasierte Uberwachung von Mehrstoffbrennern.
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Im ersten Schritt erfolgt zunéchst eine Bildvorverarbeitung. Diese beinhaltet die Detektion
der Brennerspitze, um zu gewébhrleisten, dass keine unbeabsichtigte Anderung der Kame-
raposition oder des Brenners vorliegt. AuBerdem kdnnen im Laufe des Verbrennungsprozes-
ses Anbackungen an der Drehrohrwand entstehen. Diese Anbackungen sind im betrachteten
Bildausschnitt sichtbar und verdecken die Flugbahn des Brennstoffes.

Fehldetektionen entstehen durch die geringe Temperatur und den damit niedrigen Grauwer-
ten der Anbackungen, die ahnlich zu den Brennstoffpartikeln ist. Aus diesem Grund werden
diese Anbackungen durch einen neuen Algorithmus detektiert und fur die weiteren Auswer-
tungsprozesse ausgeblendet. Abbildung 5 illustriert Beispiele fur die Detektion der Brenner-

spitze (linke Abbildung) und von Anbackungen (rechte Abbildung).

. J

Bild 5:  Bildvorverarbeitung. Links: Uberpriifung der Brennerposition.
Rechts: Detektion von Anbackungen.

Im né&chsten Schritt (vgl. Abbildung 4) wird die Bildgiite des aktuellen Bildes quantifiziert.
Eine hohe Staubbeladung kann zur kompletten Uberdeckung des Brenners und des
Brennstoffes fuhren. Fur solch einen Fall ist eine weitere Bildauswertung inadéquat. Durch
den Prozessschritt der Bildgltebewertung werden Bilder mit schlechten Sichtverhéltnissen
aussortiert und fur den Auswertealgorithmus gesperrt. Mit Beendigung der
Bildgutebewertung endet auch der Vorverarbeitungsschritt.

Im Anschluss erfolgt die eigentliche Detektion der Streichlinie des alternativen Brennstoffes.
Diese spaltet sich in zwei Verfahren auf, die die unterschiedlichen Charakteristiken der
Brennstoffflugbahn beriicksichtigen.

Nahe am Brennermund liegt der Brennstoff noch sehr gebiindelt vor, es ergibt sich ein
geschlossener dunkler Schweif (vgl. Abbildung 6, links). Dieser Effekt kann durch eine
zeitliche Mittelwertfilterung weiter verstérkt werden (vgl. Abbildung 6, mittig). Aus einer
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spaltenweise Minimumsuche fur die Grauwerte im Bildausschnitt wird schlieBlich fiir jede
Bildspalte eine erste Schatzung fur den Aufenthaltsort des alternativen Brennstoffes erhalten
(Abbildung 6, rechts).

Bild 6: Initiale Streichlinie aus Mittelwertbild. Links: Auswahl des Bildbereiches zur Brenn-
stoffiberwachung. Mitte: Brennstoffbereich nach zeitlicher Mittelwertfilterung. Rechts:
Detektionsergebnisse des Brennstoffaufenthaltsortes durch spaltenweise Minimum-
suche der Bildgrauwerte.

Werden Bereiche betrachtet, die weiter entfernt des Brennermunds liegen, so kann an dieser
Stelle eine starkere Auffaicherung des Brennstoffes erfasst werden. Einzelne
Brennstoffpartikel sind sichtbar. Um auch diese Partikel fur die Berechnung der Streichlinie
zu berucksichtigen, wird eine zusatzliche Partikeldetektion durchgefiihrt. Die Anwendung
eines Bildverbesserungsverfahrens verstérkt kontrastreiche Bildregionen (Abbildung 7, links
und mittig). Dadurch werden Partikel hervorgehoben und mittels geeigneter
Textureigenschaften detektiert (Abbildung 7, rechts).

E

Bild 7: Bildverbesserung und Partikeldetektion. Links: Ausgangsbild. Mitte: Bild nach
Anwendung der Bildverbesserung. Rechts: Ergebnis der Partikeldetektion.
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Die Aktualisierung der ersten Schatzung fiir die Streichlinie aus dem Mittelwertbild durch die
detektierten Brennstoffpartikel liefert letztendlich die mittlere Streichlinie des alternativen
Brennstoffes (Abbildung 8).

Bild 8: Mittlere Streichlinie aus der Kombination von initialer Streichlinie und
Partikeldetektion.

Die Streichlinie bildet die Basis zur Ableitung verschiedener Kenngrofen, die das Flug- und
damit auch das Verbrennungsverhalten des alternativen Brennstoffes beschreiben. Eine
wichtige KenngroRe stellt hierbei die Wurfweite dar. Diese beschreibt, an welcher Stelle im
Drehrohr unverbrannter Brennstoff in das Endprodukt einféllt und damit die Produktqualitat
beeinflussen kann. Des Weiteren kann auch der Gradient der Kurve oder bei erweiterter
Auswertung auch die Streuung des Brennstoffes ausgegeben werden.

4. Ergebnisse der Uberwachung einer Zementdrehrohranlage

Die automatische Bestimmung der mittleren Streichlinie Uber die zuvor vorgestellte Bildver-
arbeitungsprozesskette wurde mit Hilfe von Expertenwissen (Referenzdaten) validiert. Das
Expertenwissen beinhaltet hierbei generierte Daten aus folgenden Ablaufen: Fir verschiede-
ne Bildsequenzen mit unterschiedlichen Brennereinstellungen zeichnet jeder Experte eine
mittlere Streichlinie (Abbildung 9, links). Die Validierung der Streichlinie aus der Bildauswer-
tung erfolgt anhand des arithmetischen Mittels Uber diese Referenzdaten (Abbildung 9,
rechts). Die Abweichung zum Expertenwissen ergibt sich aus der Flache zwischen der au-
tomatisch detektierten Streichlinie und der mittleren Streichlinie aus den Referenzdaten.

Fir 56 von Experten ausgewerteten Sequenzen lagen 59% der automatischen detektierten
Streichlinien innerhalb der mittleren Abweichung der Experten. 89% lagen innerhalb der ma-

ximalen Abweichung der Expertenbeurteilung. In Anbetracht der schwierigen Aufnahmebe-
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dingungen zeigt sich daraus, dass die automatisch detektierte Streichlinie eine sehr gute
Einschéatzung fir das Verbrennungsverhalten des alternativen Brennstoffes liefert.

Bild 9: Validierung mit Expertenwissen. Links: Mittlere Streichlinien von verschiedenen
Experten fir eine Bildsequenz. Rechts: Vergleich der Ergebnisse von Experten-
wissen (blau) und Bildauswertung (gelb).

Abbildung 10 zeigt einen detaillierten Vergleich der aus den Referenzdaten und der Bildaus-
wertung abgeleiteten KenngroRe des Gradienten nahe dem Brennermund fiir verschiedene
Einstellungen des Pneumodeflektordrucks. Der Pneumodeflektor entspricht einem vertikalen
Luftstrom am Ende der Brennstoffzufilhrung des alternativen Brennstoffes am Brennermund
und beeinflusst damit direkt die Flugbahn des alternativen Brennstoffes. Ein hoher Pneumo-
deflektordruck fuhrt demnach zu einem hoéheren Abschusswinkel des Brennstoffes. Bei der
mittleren Streichlinie ist fur diesen Fall eine héhere Steigung im Bereich nahe des Brenner-
mundes zu erwarten. Der Vergleich in Abbildung 10 zeigt, dass diese Erwartung erfillt wird.
Die KenngrdRe weist sowohl fiir die Referenzdaten aus dem Expertenwissen als auch fiir die
Bildauswertung einen ansteigenden Verlauf bei steigendem Pneumodeflektordruck. Der Ver-
gleich zeigt auBerdem, wie nahe die Bildauswertung an die menschliche Einschatzung der
Streichlinie heranreicht. Bei der Uberwachung des Verbrennungsprozesses kénnen dadurch
nicht nur Anderungen der Flugkurve aufgrund von Anderungen der Brennereinstellungen
sondern auch durch sich &ndernde Brennstoffqualitaten erkannt werden.

Durch die gesteuerte Beeinflussung des Flugverhaltens des alternativen Brennstoffes konnte
gezeigt werden, dass mit Hilfe der mittleren Streichlinie aus einer automatischen Bildauswer-
tung das Flug- und damit das Verbrennungsverhalten des alternativen Brennstoffes uber-
wacht werden kann. Die Bereitstellung der Kenngrof3en aus der detektierten Streichlinie er-
moglicht somit eine Online-Uberwachung des Verbrennungsprozesses und kann zu dessen
Optimierung herangezogen werden.
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Bild 10: Kenngrof3envergleich zwischen Referenzdaten und automatischer Bildauswertung
fur verschiedene Einstellungen des Pneumodeflektordrucks.

5. INSPECT pro control — Online Prozessoptimierung

Die Kombination aus Online-Auswertung, den Algorithmen zur Bildverarbeitung sowie die
Ableitung von KenngroRen optimieren die Funktionsweise von Mehrstoffbrennersystemen.
Gebundelt und integriert befinden sich alle Prozesse in der sicheren Prozessoptimierungs-
software INSPECT pro control.

Aus den vorverarbeiten Bilddaten (vgl. Abbildung 4 Schritt #1-3) berechnet das System die
charakteristischen KenngroRen des Verbrennungsverhaltens wie z.B. die Streichlinie (vgl.
Abbildung 4 Schritt #4-6), Heizwert sowie Abbrandverhalten. Diese Kenngré3en werden zur
regelungstechnischen Optimierung der Drehrohranlage verarbeitet. Uber Schnittstellen des
INSPECT-Systems kdnnen diese abgeleitete KenngréRen, das Kamerasystem sowie auch
der eigentliche Verbrennungsprozess via aussagekraftiger Infrarotaufnahmen abgerufen
werden. Alle Daten und Prozesse werden in einer Datenbank archiviert und Gber ein grafi-
sches Interface visualisiert. Hierdurch kann einerseits eine automatisierte Regelung der
Brennereinstellungen zusatzlich zur Online-Uberwachung gewéhrleistet werden. Anderer-

seits ergeben sich zusétzlich zu dieser automatisierten Regelung direkte Mdglichkeiten zum
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Einwirken auf den aktuellen Verbrennungsprozess. Die Abbildung 11 visualisiert den skiz-
zierten Regelkreis am Beispiel einer Zement-Drehrohranlage.

Flammenform Brennereinstellungen
(2. B.durch Dralleinstellung)

h oo IC:ui

inspect
/ pro
pen Control C

cltec
Mehrstefforenner

zusdtzliche £
Ersatzbrennstoffzufuhr A

|
Drehrohrofen Zementklinker Klinkerkiihler

Bild 11: Regelkreis einer Drehrohranlage mit inspect pro control C-System zur Berechnung
prozessrelevanter KenngréRen sowie Regelung aktueller Parameter mit dem resul-
tierenden Ziel der Prozessoptimierung. [5]

6. Zusammenfassung und Fazit

Das vorgestellte Verfahren zur Uberwachung eines Mehrstoffbrenners iiber eine Bildauswer-
tung von Infrarotaufnahmen erméglicht eine dauerhafte Online-Uberwachung des Verbren-
nungsverhaltens bei Eingabe eines alternativen Brennstoffes. Durch die Ausgabe geeigneter
KenngréBen an den Anlagenfiihrer bzw. an das Prozessleitsystem kann schnell auf eintre-
tende Anderungen des Verbrennungsverhaltens des Brennstoffes reagiert werden.

Die Integration der entwickelten Verfahren in die sichere Prozessoptimierungssoftware IN-
SPECT pro control zeigt dabei die Mdglichkeit zur Steigerung des alternativen Brennstoffan-
teils bei gleichzeitiger Sicherung der Produkt- und Prozessqualitat auf. Insgesamt resultieren
durch das Verfahren Einsparungen im Bereich der Eingabe fossiler Brennstoffe bei gleich-
bleibender Stabilitat des Verbrennungsprozesses.

Letztendlich kann somit ein Betrieb von Mehrstoffbrennern mit erhéhtem Anteil von alternati-

ven Brennstoffen gefahren werden.
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Messtechnik zur Optimierung von Emissionen von
Prozessoéfen in Erdol-Raffinerien

Measuring system for optimizing emissions of fired
heaters in oil refineries

Dipl.-Ing. Markus Webel,
EE Emission Engineering GmbH, Ludwigshafen am Rhein

Kurzfassung

Emissionen (CO, NOx etc.) im Rauchgas entstehen bei Verbrennungsprozessen industrieller
Brenner und Ofenanlagen. Die Optimierung von Emissionen und Energieeffizienzsteigerun-
gen bei existierenden Ofen ohne Umbauten auf der Rauchgasseite gehen praktisch immer
mit einer Optimierung des Gesamtluftiiberschusses einer Feuerung einher. Dieser wird in der
Regel durch eine oder durch ein kleine Anzahl von Sauerstoffanalysatoren im Rauchgas
gemessen. In Prozessofen von Erddl-Raffinerien sind diese Messungen fast immer als
Punktmessung ausgefiihrt. Das kann dazu fiihren, dass der tatséachliche durchschnittliche
Sauerstoffgehalt im Rauchgas nicht dem Gemessenen entspricht und Emissionsziele und /
oder Einsparpotentiale nicht oder nur z.T. erzielt werden kdnnen.

Einschlagige Industrienormen fur Thermoprozessanlagen, wie z.B. [1], die fiir die meisten
Raffinerie-Prozesséfen in Europa Anwendung finden, fordern schon aufgrund von Sicher-
heitsaspekten definierte Brennstoff-/Luftverhaltnisse an jedem einzelnen Brenner. Die Norm
gibt jedoch keine praktischen Hinweise, wie das an einem Mehrbrennersystem ohne indivi-

duelle Luftmengenmessungen an jedem Brenner erzielt werden kann.

EE Emission Engineering GmbH schlégt daher die Benutzung eines zum Patent [2] ange-
meldeten Messverfahrens vor, das es erlaubt, bei normalerweise einhaltbaren Vorausset-
zungen, das Brennstoff-/Luftverhaltnis definiert an jedem Brenner einzustellen. So kann es
gelingen den Gesamtiiberschuss in der Feuerung zu verringern, was wiederum zu einer
Vergleichmassigung der Emissionen und u.U. zu einer Effizienzsteigerung flhrt. Das Verfah-
ren erlaubt es bereits existierende Messungen (O2,NOx,CO,...) reprasentativer zu machen

und damit nachhaltiger und effektiver zu benutzen.
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1. Einleitung

An Brennerprifstanden kdnnen Einzelbrenner unter klar definierten Bedingungen reprodu-
zierbar auf Luftiiberschuss und Emissionen getestet werden. An realen Ofen bzw. Mehrfach-
brennersystemen, wie sie z.B. in Ofen von Erddlraffinerien zu finden sind, ist dies in der Re-
gel nicht oder wenn nur z.T. méglich. Ein Grund ist, dass solche Systeme bzw. Ofen in der
Regel nicht uber die entsprechenden Messsysteme verfiigen, die es erlauben wirden, alle
Brenner in identischer Weise zu betreiben und das entsprechend messtechnisch zu erfas-

sen.

Der wichtigste Leitwert bei der Beurteilung einer Verbrennungsreaktion ist der Luftiber-
schuss bzw. der Sauerstoffiberschuss. Letzterer wird als Konzentrationswert direkt im
Rauchgas gemessen. Unterschiedlicher Luftiiberschuss fuhrt zwangslaufig zu unterschiedli-
chen Flammentemperaturen einzelner Brenner und bestimmt so auch wesentlich andere
Emissionen wie z.B. NOx, wegen temperaturabhéangiger Bildungsmechanismen (,thermische
NOx Bildung").

Im Vergleich zu Ein-Brenner-Systemen, bei denen sich ein Luftliberschuss oder Emissionen
eindeutig einem konkreten Brenner zuordnen lasst, ist das bei Mehrbrennersystemen nicht
der Fall, da es in der Regel nur eine (fir NOx, CO/Unverbrannte,...) , manchmal zwei oder
drei O2 Messungen fir alle Brenner gibt. O2 Messungen erfassen daher den O2 Gehalt von
Rauchgasen die einzelnen Brennern nicht eindeutig zugeordnet werden kdnnen, weil das
vom Rauchgasweg bzw. der Rauchgasdurchmischung innerhalb der Brennerkammer ab-
hangt. Das Problem hieraus ist, dass eine solche Messung nicht automatisch als reprasenta-
tiv fir den Betrieb aller Einzelbrenner herangezogen werden kann, auch wenn das nach heu-
tiger Praxis meist so gehandhabt wird.

Das Einstellen von gleichen Luftliberschiussen bzw. gleichen Brennstoff- / Luftverhaltnissen
wird an Mehrfachbrennersystemen héaufig nicht vorgenommen z.T. aufgrund fehlender Bud-
gets fur mehr Instrumentierung aber auch mangelnder Risikobetrachtung. Ob und in welcher
Qualitat der Luftiberschuss eines jeden einzelnen Brenners eingestellt wird, hangt im We-
sentlichen vom Betriebspersonal der Anlage ab. Als Entscheidungskriterien werden dann
aber keine messbharen Werte zu Grunde gelegt, sondern lediglich subjektive Merkmale wie
z.B. Erscheinungsbild einer Flamme. Es liegt auf der Hand, dass das so nicht optimal sein
kann. Auch einschlagige Sicherheits-Normen, wie z.B. [1], [3] oder [4] geben keine wirkliche
Hilfestellung, wie das Problem in der Praxis behoben werden kann.
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2. Situation des Brennstoff- / Luftverhaltnisses an realen Ofenanlagen

Die Reduzierung des Luftuberschusses auf ein Minimum oder die Optimierung von Emissio-
nen gehort zu den MaRBnahmen, die in der Regel und bis zu einem bestimmen Maf3e mit vor-
handenem Ofen Equipment durchfiinrbar sind. Relevant sind dabei insbesondere die Ofen
mit groRBer Feuerungswarmeleistung (FWL), die meist auch eine Verbrennungsluft-
vorwarmung besitzen. In Erddlraffinerien sind das z.B. der Rohdl-, der Vakuumdestillations-
ofen, der Platformer oder die Reformeréfen. Ein typischer Auslegungswert fur die Brenner
bzgl. des Luftiberschusses ist 10 bis 15% (entspricht ca. 2 bis 3 Vol.% 02) bei Gasfeuerun-
gen und etwas hoher beim Einsatz von Flussigbrennstoffen. Welchen Luftiiberschuss ein
Brenner gerade noch bendétigt um keine Unverbrannten (z.B. CO) zu verursachen ist bren-
nerabhangig, in der Regel liegt der Wert zwischen 0,3 und 1 Vol% O2 im Abgas. Haufig wer-
den CO Emissionen aber bereits dann gemessen, wenn der Luftiiberschuss > 10% oder so-

gar >15% betrégt. Dies lasst sich wie folgt erklaren:

Im Vergleich zu Ein-Brenner-Anlagen, bei der eine Kombination aus 02 > 2 Vol% und CO
Emissionen z.B. >100 mg/Nm3 im Rauchgas bei einem korrekt ausgelegten und eingebau-
ten Brenner quasi nicht moglich ist, ist die genannte Kombination aus O2 und CO Emissio-
nen sehr wohl dann mdglich, wenn mehrere Brenner einer Brennkammer ungleich betrieben
werden, aber nur eine oder wenige O2 bzw. CO Messungen fur mehrere Brenner (in der

Regel zwischen 3 und z.T. >100 Brenner) vorhanden sind.

Der am haufigsten anzutreffende O2 Analysator in Erddlraffinerien ist der vom Typ ZrO2.
Eher selten findet man extraktive Messungen, die meist zwar genauer, dafir aber zeitverz6-
gert messen. Beide Messungen sind Punktmessungen, d.h. sie messen genau an der Stelle
im Rauchgaskanal wo der Sensor bzw. das Probenende sitzt. Modernere Laser basierende
02 Messungen messen den durchschnittlichen O2 Gehalt entlang der Lauflange des Laser-
strahls, erfassen den O2 Wert Uber eine Strecke im Rauchgaskanal. Dies hat den Vorteil,
dass der O2 Gehalt mehrerer Brenner gleichzeitig erfasst wird, die Einzelmessung also re-
prasentativer wird fiir das Erfassen des O2 Gehaltes aller Brenner. Allerdings bleibt auch
hier der Nachteil, dass der Analysator nicht ermitteln kann, welcher Brenner genau, mehr
oder weniger Luftiberschuss hat. Wird also demnach ein Brenner nahe oder bereits unter-
stochiometrisch betrieben und verursacht damit ein Rauchgas mit z.B. 02 = 0,3 Vol% und
hohe CO Emissionen von z.B. 2500 mg/Nm3 und ein Nachbarbrenner z.B. O2 = 2,0 Vol%
und CO = 5 mg/Nm3 dann ist es lediglich eine Frage der Vermischung beider Rauchgase
wie der letztendliche Wert fir O2 und CO - Wert vom Analysator gemessen wird. Wirden
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beide Brenner die gleiche FWL haben, so wére bei idealer Vermischung das Ergebnis das
arithmetische Mittel, also im Beispiel: 02=1,15 Vo0l% und CO=1252 mg/Nm3.

Unterschiedliche Luftliberschiisse an Brennern kdnnen folgende Ursachen haben:

a) Falsche bzw. unterschiedliche Brennerluftklappenstellung

b) Unterschiedliche FWL der Brenner

¢) Ungleichverteilung der Verbrennungsluft in den Luftkandlen (nur bei Zwangsluftbren-
nern)

d) Falsche luftseitige Auslegung der Brenner (,liberdimensionierte* Brenner)

e) Zu hoher Falschlufteintrag, entweder aufgrund zu vieler Ofenundichtigkeiten oder ei-
nem Ofenbetrieb bei zu hohem Ofenzug

Punkt a), b) und e) kénnen vom Anlagenpersonal beeinflusst werden, c) liegt in der Verant-
wortung des Ofenbauers bei der Ofenauslegung. Hierbei werden die Luftkandle so ausge-
legt, dass sich die Luft moglichst auf alle Brenner gleichverteilt. Meist fuhrt das dazu, dass
Luftkanale unterschiedliche Querschnittsflachen entlang der Luftkandle aufweisen. Unter
anderem werden hierfir computerbasierte (z.B. CFD) oder physische Modellierungen be-
nutzt. Doch auch unter Benutzung von solchen Hilfsmitteln kennt der Betreiber in der Regel
die tatséchliche Verteilung spater in der Praxis nicht — weil sie praktisch (bisher) nie gemes-

sen wurde.

Ofenanlagen in Erdolraffinerien werden normalerweise so konzipiert, dass sich die Warme
gleichmaRig innerhalb des Ofens auf das zu erwdrmende Produkt Ubertragt. Daflr ist es er-
forderlich, dass alle Brenner jeweils die gleiche auf dessen max. FWL bezogene Leistung
feuern. Ist das gewahrleistet, muss daruiber hinaus die entsprechende Luftmenge zugegeben
werden, so dass die Flamme bzw. die Rauchgase eines jeden Brenners die gleiche Flam-
mentemperatur und damit &hnliche Emissionen (z.B. NOx) ergeben.

Wahrend bei Naturzugbrennern die Einstellung des Luftiberschusses lediglich tiber Verstel-
len der Brennerluftklappen erfolgen sollte [3],[4],[5], erfolgt die Einstellung des Gesamtluft-
Uberschusses bei Zwangsluft betriebenen Brennern zunéachst bei sonst voll gedffneten Bren-
nerluftklappen mittels einer Brennstoff-/Luft Verhaltnisregelung fiir die Gesamtluft. Dies wird
in der Regel vom Prozessleitsystem (PLS) automatisch geregelt, die Gesamtsauer-
stoffmessung greift, wenn uberhaupt, nur noch bei Abweichungen ein.

Bei Naturzugbrennern versucht man gleiche Luftmengen zu jedem Brenner dadurch zu er-
zielen, indem man die Brennerluftklappen auf die gleiche Klappenstellung einstellt. Problem
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hier ist, dass die Klappen mechanisch gesehen selten identisch sind und man von der &uf3er-
lich erkennbaren Position nicht einschatzen kann, ob die Luftmengen tatséchlich gleich sind.
Bei Zwangsluftbrennern ergibt sich, wie bereits beschrieben, zusétzlich die Schwierigkeit
einer haufig anzutreffenden Ungleichverteilung der Luft innerhalb der Luftkandle und als

Konsequenz unterschiedliche Brennstoff- / Luftverhaltnisse (Beispiel: siehe Grafik 0).

Cepem]
[EE

0000060
%

(e

=

000000

202-50nde 202 sonde

Y CO> 100 mg/Nm3

Bild 0: Beispiel fir unterschiedliche O2 & NOx Konzentrationen im Feuerraum in Folge

ungleicher Luftverteilung bei einem Mehr-Brenner-System mit 6 Einzelbrennern

Das von uns vorgeschlagenen Messsystem kann das Problem fur beide Brennertypen (Na-
turzug- und Zwangsluftbrenner) I6sen und zwar durch indirekte Messung und direkten Ver-

gleich der Luftmengen eines jeden einzelnen Brenners.

3. Messsystem “EVEN” zur reprasentativeren Messung

EE Emission Engineering GmbH setzt seit ca. 1 Jahr bereits an mehreren Ofen von Raffine-
rien ein neuartiges kontinuierliches Messsystem ein, das es erlaubt die Luftmengen bei
Brennern industrieller Ofenanlagen gleichméRig einzustellen, so dass das Brennstoff- / Luft-
verhaltnis an allen Brennern gleich ist. Das ist auch mdoglich fur Brenner die mit unterschied-
lichen FWL befeuert werden (vorausgesetzt, es ist bekannt wie unterschiedlich). Grundséatz-
lich kommen nicht nur Ofen von Erdélraffinerien fiir dieses Verfahren in Betracht, sondern
ebenfalls Ofen anderer Industrien, wie z.B. Athylenspaltéfen (Petrochemie), Glaswannen
(Glas), BrammenstoR6fen (Stahl), Schmelzéfen (Aluminium). Voraussetzung fur die An-
wendbarkeit ist, dass es sich bei den Brennern um solche handelt, die einen Uber die Zeit
gesehenen konstanten luftseitigen Druckverlust haben. Das ist in modernen Erdélraffinerien
zu >98% der Fall.

Wie in [3] behandelt sollten Brenner ca. 90% des spezifizierten luftseitigen Druckverlustes
bei voll gedffneter Brennerluftklappe verursachen. Von diesen 90% sollen ca. 75% nur Uber
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den “Brennerhals” erfolgen. Auch wenn in [4] von dieser Forderung zu Gunsten der Entwick-
lung von sogenannten ,Ultra-Low-NOx-Brenner” in den letzten 5 Jahren abgeruickt wurde,
ergeben sich aus dem luftseitigen Druckverlust eines Brenners wichtige Konsequenzen fir
den Brennerbetrieb. In Graphik 1 sei der luftseitige Druckverlust eines Zwangsluftbrenners

als Beispiel dargestellt.

Fur einen Naturzugbrenner sieht das ahnlich (wie in Grafik 1) aus, nur dass dort der Ge-
samtdruckverlust deutlich niedriger ausfallt (in der Regel nur 6 bis 15 mm WS), was die

Messaufgabe etwas anspruchsvoller gestaltet.

Misst man also an allen Brennern den Anteil des luftseitigen Druckverlustes Uber den “Bren-
nerhals” zeitgleich, muss man die einzelnen Messwerte der Brenner nur miteinander verglei-

chen um zu sehen, bei welchen Brennern mehr oder weniger Luft die Brenner durchstromt.

Ofenzug zB. —— Ofenzug z.B
= 10mm Wi = -10mm W
AP ~__ Brennkammer 1 I 31\
(Druckverlust tber \ )
den Brennerhals) ~ = //
Brennerhals’ 7 L T ;
AP Pas/
Brennerstein 2 / /
— — 1500~
Beschleunigung der. / !
Verbrennungsluft 150 140
Brennergehause ——— 120 130
i P
= t [ miteven
Verbrennungs. mi P
luft | gemessen
i H mit EVEN
: : 10
Luftkanal  Brenneriuft- Strom- 10“ 1 Laufweg Laufweg
Klappe faden Strom- 0 Strom-
[ faden 10 faden
ied I "
hiedrigere — , Luftkanal # | Brenner-4  Ofen bzw.
Luftgeschwindigkeit Luftkanzl i
Brenne | oren baw. gehsuse | Brennkammer
Brenner |gehause | grennkammer Brenner-
hahere lufteinlass Iufteinlass
Luftgeschwindigkelt Brenner- Brenner-  Brenner

.Brenner
luftklappe ~ _hals* luftklappe  -hals*

Bild 1: Zwangsluftbrenner mit 150 mm WS (WasserSéule) luftseitigem Druckverlust

Bei Zwangsluftbrennern ist es ublich, dass der Brennerlieferant diesen Druckverlust in Form
einer ,Leistungskurve* oder ,Luftkurve* dokumentiert. Fir das obige Beispiel und einen
Brenner mit max. FWL von z.B. 2 MW und einem AP, von 150mm WS, séhe diese Kurve

dann in etwas so wie Grafik 2a oder/und Grafik 2b aus:
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Leistungskurve bzw. Luftkurve

Leistungskurve bzw. Luftkurve
{bei 3 Voi% 03)

(bei 3 Vol% 02)
28 2500
; spezifischer Luftbedarf beil=1
<2 = 2000 2.8. 1000 Nm3 Luft je MW FWL
» <
3 g
15 = 1500
E )
- S 1000
E &
S0 3 wo bei 2335 Nm3/h > AP=150 mmWG
g 0 0
e 0 m 40 60 &0 00 120 140 ] 20 40 60 80 100 120 140
luftseitiger Druckveriust [mm WS5] luftseitiger Druckverlust [mm WS]
Bild 2a Bild 2b

Der ,Brennerhals* wird also quasi als Messblende fir den luftseitigen Druckverlust eines
Brenners benutzt und erlaubt somit indirekt die Luftmenge Uber jeden Brenner zu bestim-
men, wenn auch nicht als Absolut-Wert, sondern als Relativ-Wert. Werden alle Brenner also
mit gleicher Brennstoffzufuhr bzw. FWL betrieben, muss man einfach an allen Brennern den

gleichen Druckverlust, Uber Betatigung der Brennerluftklappen, einstellen.

In Grafik 3 sieht man ein Ofensystem mit 4 Zwangsluftbrennern und jeweils einer Luftklappe
pro Brenner. Das Konzept von ,EVEN" sieht vor, dass alle Druckverluste in einem zentralen
Punkt angezeigt werden, damit die Luftverteilung auf einen Blick sichtbar ist.
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Brennerluftklappen ersten Anderung einer Anderung mehrerer Reduzierung der Luft erfolgt
ganz offen sind ersten Luftklappe unter Luftklappen unter dann automatisch iiber das
EVEN PLS.
Situation 1 Situation 2 Situation 3 Situation 4

Bild 3: Aufbau von “EVEN?" fiir vier Brenner mit gleicher FWL
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In Grafik 3 sieht man beispielsweise in einer ersten ,Situation 1, dass der Brenner N°4 trotz
gleicher Klappenstellung wie alle anderen Brenner (namlich voll, also ,100%", gedffnet) ei-
nen hoheren Druckverlust hat als die anderen Brenner, d.h. die Luftmenge von Brenner N°4
ist hdher. Um dies auszugleichen kann man nun die Brennerluftklappe von Brenner N°4 et-
was schlieBen und leicht zeitverzogert (<1s) stellen sich an allen Brennern andere Driicke
ein. Die Driicke der Brenner N°1 bis 3 gehen hoch wahrend N°4 erwartungsgeman abnimmt
— siehe ,Situation 2“. Die Driicke der Brenner N° 1 bis 3 steigen an, weil die Gesamtluft-
menge zu allen Brennern vom PLS normalerweise konstant gehalten wird. Fihrt man in ana-
loger Weise die Anderung der Klappenstellungen fort, gelangt man zu einer ,Situation 3 in
der alle gemessenen Druckverluste gleich sind — dann liegt eine Gleichverteilung der Luft
vor. Ein weiterer Vorteil dieser Messeinrichtung ist, dass der Anlagenfahrer nicht mehr auf
die meist ohnehin nicht einfach ablesbare Brennerklappenanzeige achten muss, sondern nur
noch diese Messungen beobachtet. Im Anschluss findet die eigentliche Reduzierung des
Luftiberschusses statt (siehe ,Situation 4). Im Beispiel ist die Druck&nderung zu sehen, die
erfolgt bei Reduktion des O2 Gehaltes von 3Vol% (,Situation 1“ bis ,3") auf 2,0, 1,0 bzw. 0,5
Vol% O2. In der Praxis dirften O2 Werte von 2 Vol% eventuell 1,5 Vol% dauerhaft méglich
sein. Jegliche Ofenoptimierung, ob Absenkung des Luftiberschusses zur Brennstoffabsen-
kung oder Minderung von NOx Emissionen, macht Gberhaupt nur dann Sinn, wenn dieser
erste Schritt der Gleichverteilung der Luft erfolgreich durchgefthrt wurde !! Alle anderen Me-
thoden fihren wenn Uberhaupt nur zu Zufallserfolgen, die daran zu erkennen sind, dass die
Verbrennungsparameter (02, CO, NOx,..) zeitlich gesehen nicht konstant gehalten werden

kénnen und mehr oder weniger schwanken, trotz sich sonst nicht &ndernder Bedingungen.

Werden Brenner bei unterschiedlichen aber bekannten FWL betrieben, wie in Grafik 4 zu
sehen, so kann man Uber den Zusammenhang AP ~V? (fur Mach<<1)

wobei V = V4 proportional zur FWL ist, Vi ~ FWL

den Sollwert fir einen zu messenden Druckverlust leicht ermitteln. Unterschiedliche FWL
treten vor allem dann auf wenn es mehr als einen Brennstoff je Brenner (z.B. Raffineriegas
und schweres Heizdl) gibt. Bei bekannter FWL je Brenner lasst sich, wie in Grafik 4 darge-
stellt, ein Sollwert fir den Druckverlust APsoyne4, rwiz = APsonnea, pwis * (FWLZIFWLl)2 voraus-
berechnen. Fur Brenner N°4 ist das beispielsweise APsgjnes, 24w = 150 * (2,4 / 2)2 =216 mm
WS. Durch Verstellen der Brennluftklappen veréndert man dann die Ist-Werte, bis Sie den
Soll-Werten entsprechen (APsoine12,3.4 N ,Situation 1* = AP ne1.2,3.4 iN ,Situation 3%). In ,Situa-

tion 3" sind dann an allen vier Brennern gleiche Brennstoff- / Luftverhaltnisse vorhanden,
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obwohl die FWL und damit auch die absoluten Luftmengen unterschiedlich sind (im Beispiel:
Brenner N°4 = 2802 Nm3/h, N°1,2,3 aber nur 2335 Nm3/h Luft).
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ituation wenn alle ersten Anderung einer Anderung mehrerer
Brennerluflkla_vne" ersten Luftklappe unter Luftklappen unter
ganz offen sind Verwendung von EVEN Verwendung von EVEN

Situation 1 Situation 2 Situation 3

Bild 4: Aufbau von “EVEN?" fur vier Brenner und unterschiedlicher FWL

Sogenannte Low-NOx Brenner mit Luftstufung und meistens auch Kombinationsbrenner
(z.B. Brenner fur gasformige und flissige Brennstoffe) haben je Brenner h&ufig zwei (selten
auch drei) Brennerluftklappen. Auch dann ist das Verfahren anwendbar nur die Anzahl der
notigen Messungen verdoppelt (verdreifacht) sich. In diesem Fall sieht das Messsystem wie
in Grafik 5 dargestellt aus. Zwar scheint auf den ersten Blick die Tatsache, dass zwei Bren-
nerklappen vorhanden sind, die Einstellung der Luftklappen ,schwieriger* bzw. ,aufwendiger”
zu machen. Das ist jedoch kaum zutreffend, der Vorteil von zwei Luftklappen ist, dass sich
NOx Emissionen reduzieren lassen. Das ist bei nur einer Luftklappe nicht méglich. In Grafik
5 ist in einer ,Situation 1“ bei 100% geoffneten Luftklappen (Primér- und auch Sekundérluft)
eine Ungleichverteilung der Luft unter den Brennern zu erkennen. Bei gleicher Vorgehens-
weise, wie bereits fur Brenner mit nur einer Luftklappe beschrieben, kann man dann durch
Verstellen verschiedener Brennerluftklappen z.B. zu einer ,Situation 2“ gelangen, in der alle
gemessenen Druckverluste gleich sind und die Primar- und Sekundarluft dann einem Ver-
haltnis entspricht (z.B. 30% Priméar- und 70% Sekundarluft), die der Brennerlieferant fur die
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Brennerauslegung vorgesehen hat (dem Betreiber ist dieses Verhaltnis in der Regel nicht
bekannt). Speziell bei Kombibrennern mit schwerem Heiz6l kann man durch systematische

Drosselung der Primérluft die NOx Emissionen absenken.
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Bild 5: Messsystem “EVEN?" fiir vier Brenner mit zwei Luftklappen (und gleicher FWL)

Wird z.B. das Offnungsverhaltnis des Brenners fir Primar- / Sekundéarluftmenge von z.B.
40% /60% durch die Betatigung der beiden Luftklappen in Richtung 30%/70% verschoben,
reduziert man so die lokale Luftzufuhr zu dem Teil der Flamme, wo das Schwerdl verbrannt
wird. Das fiihrt meist zu einer Verlangerung der Olflamme, was wiederum die Temperatur-
spitzen senkt und letztendlich zu einer NOx Reduktion fihren kann. Um wieviel die NOx
Emission reduziert werden kann, héngt von vielen Faktoren (wie z.B. N-Gehalt des Ols,
Brennertyp) ab und muss in aller Regel wahrend verschiedener Tests (im laufenden Betrieb)
herausgefunden werden. Emission Engineering selbst konnte wéhrend einer solchen Opti-
mierung NOx Emissionen (bezogen auf 3 Vol% O2,tr.) um bis zu 20% reduzieren und das
wohlgemerkt ohne physische Anderungen am Ofen oder der Brenner (vom Anschluss der
Messeinrichtung und Verstellen der Brennerluftklappen abgesehen). Grafik 6 zeigt den Ver-
lauf der NOx Emissionen wahrend dieser Messreihe an einem Rohdoldestillationsofen [6], mit
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Luftvorwarmung und zwei Brennkammer aber gemeinsamer Konvektionszone. Es handelte
sich um brennstoffgestufte Low-NOx Kombinations-Brenner (Brennstoffe: Raffineriegas und

schweres Heizdl) mit zwei Luftklappen je Brenner.

NOx Emissionsverlauf bei Anderungen der
Primaérluftklappenstellung

(Z1=Zelle 1, 72=Zelle 2)
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Bild 6: Messreihe zur NOx Minderung

Zum Zeitpunkt der Messungen waren alle Brenner gleichermaen mit beiden Brennstoffen
im Betrieb. Nach VergleichméaRigung der Luftmenge mit dem EVEN Messsystem, erfolgte in
einem ersten Schritt (siehe roter Pfeil ,1%), das Androsseln aller Primarluftklappen. Dadurch
wurde die Luftzufuhr zur Olflamme gedrosselt. Als Reaktion darauf vielen die NOx Emissio-
nen ab. In einem zweiten Schritt (siehe roter Pfeil ,2) wurden dann alle Priméarluftklappen
noch etwas weiter geschlossen, worauf die Emissionen ein weiteres Mal absanken. Die
Flammenlange der Olflammen im Feuerraum verlangerte sich spiirbar, war aber noch inner-
halb der Ublichen Toleranzen (ca. 2/3 der Hohe der Strahlungszone). Um den Effekt zu
Uberprifen wurde dann auf die urspriingliche Luftklappenstellung zuriickgegangen (roter
Pfeil ,3“) und die NOx Emissionen pendelten sich in Folge dessen wieder ungefahr auf die
Ausgangswerte ein. Die Gesamtsauerstoffkonzentration blieb, wie zu erwarten war, weitest-

gehend konstant. Das liegt am bereits beschriebenen Regelkreis fir die Gesamtluft.
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4. Kommerzielle Aspekte von Emissionseinhaltung und Energieeinsparpotentiale

Die Einhaltung von Emissionen (NOx, CO, Unverbrannte,...) ist in der Regel eine zwingend
einzuhaltende Bedingung fur das Betreiben von Prozessoéfen in Raffinerien. Geringe zeitliche
Abweichungen von den Vorgaben werden seitens der Behdrden meist zugestanden (z.B.
sogenannte ,Glockenlésungen® oder , Tagesmittelwerte®), werden bei hdufigeren oder langer-
fristigen Uberschreitungen aber zu einem ernsthaften Problem. U.U. missen teure Emissi-
onsminderungsmafnahmen nachgertstet werden. Im schlimmsten Falle kann sogar der
Entzug der Betriebsgenehmigung drohen. Die wirtschaftlichen Folgen sind hier serids nicht
pauschal abzuschétzen und missen von Fall zu Fall betrachtet werden.

Um wie viel man die Effizienz einer Ofenanlage steigern, bzw. wieviel Brennstoffkosten man
durch die Absenkung des Luftiiberschusses mit dem neuen Verfahren einsparen kann, hangt
im Wesentlichen vom bereits real gefahrenen O2 Gehalt im Rauchgas und der eingesetzten
FWL ab. Daher sind die Einsparungen individuell fiir jeden Ofen zu ermitteln. Die folgende
Grafik 7 gibt einen Orientierungswert tber die moglichen Einsparpotentiale in €uro auf kom-

plette Raffinerien bezogen an.

Wie Grafik 7 zeigt, sind Einsparungen von mehreren Mio. €uro pro Jahr (!) fur die meisten
Raffinerien im Bereich des Moéglichen. Geringe Investitionskosten fur das Messsystem selbst
und die Verkiirzung des Zeitaufwandes fir die Brennerklappeneinstellung erlauben eine ext-
rem kurze Amortisationszeit in der GréRBenordnung von wenigen Monaten u.U. sogar Wo-
chen. Weitere positive Effekte, wie a) Vermeidung von ,hot spots* an den Einsatzrohren und
dadurch b) verringerte Abnutzung bzw. Verzunderung, c) geringere Verkokungsneigung der
Einsatze, d) erhéhte Anlagensicherheit sind bei der ékonomischen Betrachtung noch gar
nicht bertcksichtigt.

Das Messsystem EVEN ist seit August 2015 kommerziell erhéltlich und bereits an mehreren
Ofen sehr erfolgreich im kontinuierlichen Einsatz.
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Einsparpotential in Mio.€/Jahr fiir unterschiedliche Raffinerien
Basis: Die Gesamt FWL sind kalkuliert auf der Basis der CO2 Emissionen, Lufttemperatur=Umgebung,
Rauchgasaustrittstempeatur =350°C, Brennstoffkosten =0,4€/Nm3 Gas, Hug,. =35 MIJ/Nm3, kont.
Betrieb 365 Tage/a

grossere Raffinerie
ap angenommene Raffineriegaszusammen-

setzung: 45%H2, 25%CH4, 15% C2H6, 10% ?issmz\ﬂgzmegrw e
C3H8, 5% N2) i

. kY

fir einige wenige
Ofenerzielbar

fiir einige Ofen

erzielbar kleinere Raffinerie

Gesamt FWL =700 MW
° fur die meisten 1,14 Mio.t CO2 pro Jahr
Ofen erzielbar

Einsparpotential in Mio.€/lahr

Absenkung des Luftiiberschusses in %

Bild 7: Brennstoffkosten-Einsparpotentiale fur Raffinerien unterschiedlicher Gro3e

5. Zusammenfassung

Im Vergleich zu einem Ein-Brenner-System treten in Mehrbrennersystemen zusétzliche
Schwierigkeiten bei der Einstellung des Brennstoff- / Luftverhaltnisses und verschiedener
Emission auf. Diese lassen sich mit Hilfe des vorgeschlagenen Messsystems EVEN an na-
hezu allen Ofenanlagen von Erddlraffinerien ausraumen, indem man dafir sorgt, dass das
Brennstoff- / Luftverhéltnis an allen Brennern gleichméRig eingestellt wird. Dadurch werden
die Flammen bzw. Rauchgastemperaturen aller Brenner vergleichméaRigt, was wiederrum zu
einem gleichmafigeren Emissionsprofil im Ofen und zu einer ausgeglichenen Warmeuber-
tragung auf das Einsatzprodukt fiihrt. Weitere positive Folgen sind eine geringere Koksbil-
dung, geringerer Rohrabtrag (bzw. Verzunderung) und/oder verléangerte Laufzeiten. Das in
der Praxis bewéahrte Messsystem EVEN ist ein leicht zu verstehendes und anwendbares
Hilfsmittel fUr den Betrieb von Prozessofen. Brennerluftklappen lassen sich damit sehr ein-
fach einstellen. Das spart Zeit fur das Anlagenpersonal und hebt die Effizienz der Verbren-
nung durch niedrigere Gesamtluftiberschusse, ohne dass zu hohe z.B. CO Emissionen den

Betrieb bzw. eine weitere Luftabsenkung erschweren. Die Anlagensicherheit ist verbessert,
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indem sich zum ersten Mal in Echtzeit messen lasst, ob das Brennstoff- /Luftverhaltnis an

jedem Brenner im richtigen Bereich gefahren wird.
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