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Lésungsmoglichkeiten bei der Uberwachung von
stationaren Verbrennungsmotoranlagen

Dr. techn. Michael Url, Dipl.-Ing. Friedhelm Hillen,
INNIO Jenbacher GmbH & Co. OG, Jenbach, Osterreich

Kurzfassung

Bisher galten flir Verbrennungsmotoranlagen je nach Feuerungswarmeleistung der Anlage die
TA-Luft-2002 und bei gréReren Anlagen zusatzlich die 13. BImSchV.

Mit der in Juni 2019 eingefiihrten neuen Verbrennungsanlagenverordnung (44. BImSchV) wer-
den neben den EU-MCP-Richtlinie weitere Emissionsgréfen und Uberwachungsanforderun-
gen reguliert. Bei GroRanlagen steht die Implementierung der EU-BVT-Merkblatter in der 13.
BImSchV bevor, die ebenfalls Verscharfungen und die Regulierung zusatzlicher Emissions-
gréRen erwarten lasst.

In diesem Beitrag werden typische Verbrennungsmotoranlagen (BHKW und Spitzenlastkraft-
werke) mit dem Stand der Technik der Emissionsreduktion, primér innermotorisch und sekun-
dar durch verschiedene Abgasnachbehandlungstechnologien, vorgestellt.

Anhand des unléngst veréffentlichen VDMA-Einheitsblattes-6299 werden einfache und kos-
teneffiziente Uberwachungskonzepte erlautert.

Die bei GroRanlagen &fters geforderte kontinuierliche Uberwachung inkl. der Start-/Stopp-
Emissionen flhrt in der Praxis, aufgrund der physikalischen Besonderheiten des Anfahrvor-
gangs von aufgeladenen Verbrennungsmotoren, zu Fehleinschatzung bei der Gerateauswahl
und der Klassierung der Messdaten. Es werden typische Szenarien dargestellt, Optimierungs-
konzepte auf Seiten des Motors und der Abgasnachbehandlung beleuchtet und Vorschlage
zur risikoarmen Uberwachung von mehreren Motoren mit einem System unterbreitet.

Eine konsequente Uberwachung kann aus den bereits am Motor und in der Abgasreinigung
verbauten Technologien und Sensoren in Kombination mit den Uberpriifungsmessungen der
Servicebefugten und den in Zukunft jahrlichen Messungen durch nach §29 BImSchG benann-
ten Stellen dargestellt werden.

1. Motivation

Mit Einfuhrung der 44. BImSchV [1] wurde die europaische MCP Richtlinie [2] in ein nationales
Gesetz Uberfihrt, die seit 2002 geltenden Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft (kurz
TA Luft) [3] regelt nur noch Prifstande.
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Durch die 44. BImSchV &ndern sich gerade fir Verbrennungsmotoranlagen nicht nur die
Grenzwerte flr die wesentlichen Luftschadstoffe selbst, sondern auch die Anforderung an die
Uberwachung der Grenzwerte. Die Neuregelung der Uberwachung betrifft nicht nur Neuanla-
gen sondern auch Bestandsmotoren, die entsprechend nachgeristet werden mussen. In nach-
folgender Grafik (Bild 1) sind die wesentlichen Unterschiede der Emissionsgrenzwerte fiir NOx
und Gesamtkohlenstoff fiir Verbrennungsmotoranlagen (gasbetriebene Neuanlangen) darge-

stellt, die je nach Gasart (Biogas/Erdgas) ein unterschiedliches Einfilhrungsdatum haben.
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Bild 1: Auszug der Anderungen, Emissionsgrenzwerte fiir fremdgeziindete Motoren

GroRanlagen (>50MWth) werden durch die 13. BImSchV [5] geregelt, die innerhalb der nachs-
ten 1-2 Jahre novelliert wird, um der in der europadischen IED Richtlinie [6] enthaltenden
,Beste-Verfligbare-Technologie-Regelung® [7], in nationales Recht zu uberflihren. Hier wird
unter anderem ebenfalls eine Verscharfung der NOx-Grenzwerte (von aktuell 75 mg/Nm?
@15%02 auf bis zu 20mg/Nm?® @15%02) erwartet, wodurch nach aktuellem Stand der Tech-
nik auf jeden Fall ein SCR Katalysator flr eine NOx-Reduktion notwendig wird.

Eine Besonderheit der derzeitigen 13. BImSchV im Vergleich zur 44. BImSchV ist, dass Mo-
torstarts (Anfahrvorgénge) nicht explizit ausgenommen sind. Daraus folgengerade in den Ge-
nehmigungsphasen eine Vielzahl an Diskussionen und Unklarheiten, da schnellstartfahige

Verbrennungsmotoren wahrend des Motorstarts (Drehzahlhochlauf und Niedriglastphase) fir

* INNIO, Jenbacher und LEANOX sind Trademarks.
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eine kurze Zeit, gegentber dem Regelbetrieb, deutlich héhere NOx-Konzentration generieren.
Kombiniert mit einer kalten Abgasnachbehandlungseinrichtung, die bis zu einer bestimmten
Katalysatortemperatur nicht oder nur geringfiigig aktiv ist, liegt das Emissionskonzentrations-
niveau teilweise deutlich Uber dem des Regelbetriebs. Die Startemissionen selbst hangen
malRgeblich von der vorgegeben Startzeit bis zum Solllastpunkt sowie der Lange der Still-
standszeiten der Anlage ab, d.h. die Zeit in der die relevanten Motorkomponenten (u.a. Ab-
gasturbolader) und das gesamten Abgassystems bzw. Abgasnachbehandlungssystems (Ka-
talysatoren) auskihlen kann.

Durch die Flexibilisierung des Strommarktes und Erhéhung der Anteile an erneuerbaren Ener-
gien, wird die Schnellstartfahigkeit von hocheffizienten Gasmotoren immer wichtiger und daher
werden auch die Anzahl der Starts dieser flexiblen Stromerzeugungseinheiten steigen, um das
Stromnetz in einem stabilen Zustand zu halten. Gasmotoren von INNIO Jenbacher mit Leis-
tungen zwischen 0,3 bis 10,5 MW und mit elektrischen Wirkungsgraden von bis zu 49%, bei
Gesamtwirkungsgraden von bis zu Uiber 95% sind daflir sehr gut geeignet. Wie bereits ein-
gangs erwahnt sind die Emissionspeaks nur von kurzer Dauer und fallen auch, im Vergleich
zum Nennbetriebspunkt, bei einem deutlich geringerem Abgasmassenstrom an, wodurch die
eigentliche Emissionsfracht fir den Motorhochlauf ebenfalls vergleichsweise niedrig ausfallt.
Die Kurzeitmittelwerte (in der Regel als Halbstundenmittelwerte) berlcksichtigen jedoch nicht
den Massenstrom, sondern nur die Konzentration, wodurch diese deutlich héher ausfallen
koénnen, als die in der 13. BImSchV festgelegten Grenzwerte fiir den Tagesmittelwert, sofern
die Startemissionen zur Ganze mitbetrachtet werden (vgl. Kapitel 4). Daher ist es sinnvoll die
Startvorgange getrennt zu bewerten (Sonderklasse) und nicht in einen Tagesmittelwert mit-
aufzunehmen, wie auch in der Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der Emissio-

nen [8] zum Beispiel unter B 2.10 erwahnt wird.

2. Emissionsregelung — Innermotorisch und SCR- & Oxidationskatalysator

Die Emissionsregelung bei Jenbacher* Gasmotoren von INNIO* geschieht iber innermotori-
sche MalRnahmen gekoppelt mit einer Abgasnachbehandlungsregelung (SCR- & Oxidations-
katalysator).

Jenbacher Gasmotoren von INNIO sind derart optimiert, um insbesondere im Volllastbetrieb
niedrigste Abgasemissionswerte bereits im Rohabgas zu erreichen. Um dieses optimierte Ab-
gasverhalten zu erzielen, miissen Gasmagermotoren neben einem optimierten Verbrennungs-

konzept (Brennraumgeometrie, Ladungswechsel und Entflammung / Ziindung) mit der richti-
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gen Luftiiberschusszahl (Luftverhéltnis) betrieben werden. Dabei wird der direkte Zusammen-
hang zwischen den NOx-Emissionen und der Luftiiberschusszahl wahrend der Verbrennung
ausgenutzt, um minimale Abgasemissionswerte zu erreichen.

Basis des patentierten LEANOX*-Reglers ist die Tatsache, dass zwischen der Luftiberschuss-
zahl und den EinflussgréRen Leistung, Ladedruck und Gemischtemperatur eine lineare Bezie-
hung besteht. Eine Regelung auf dieser Grundlage hat den groRen Vorteil, dass diese Ein-
flussgréRen einfach und sicher zu messen sind und das Luftverhéltnis exakt bestimmt werden
kann.

Aufgabe des LEANOX-Reglers ist es, den fiir die momentan abgegebene elektrische Leistung
und die momentane Gemischtemperatur den optimalen Ladedruck auszuregeln. Die lineare
Funktion, mit der die EinflussgréRen in Zusammenhang stehen, wird nach dem Abspeichern
zweier Betriebspunkte bei der Inbetriebnahme und wiederholt bei vorgegebenen Wartungs-
schritten von der Motorsteuerung automatisch berechnet. Der LEANOX-Regler schaltet sich
automatisch nach Uberschreiten einer definierten Ist-Leistung (ca. 30 % der Gesamtleistung)
zu und ist in allen stationaren Betriebszustéanden tiber 30 % der Nennleistung aktiv.

Bei der aktuellsten Motorgeneration wird die LEANOX-Funktion mit einem am Motoraustritt
installiertem NOx Sensor dahingehend erweitert, dass etwaige geringfligige Abweichungen
(bedingt durch Gasqualitdtsanderung, Luftfeuchtednderung, etc.) automatisch kompensiert
werden, wodurch die NOx-Motorrohemissionen in allen Lastpunkten konstant gehalten werden
kénnen.

Dieser NOx-Sensor wird des Weiteren auch in der Motorsteuerung integrierten Nachbehand-
lungsregelung (SCR) verwendet, um zusammen mit dem berechneten Abgasmassenstrom
unter Beriicksichtigung des verwendeten Katalysatortyps (NOx-Umsatzeigenschaften) einen
notwendigen Reduktionsmittelmassenstrom (in der Regel eine wassrige Harnstofflésung) zu
bestimmen. Mit einem weiteren NOx-Sensor, der nach dem Katalysator platziert wird, kann
eine Feinregelung bzw. ein geschlossener Regelkreis gebildet werden, um auch kleine Emis-
sionsabweichungen zeitnah ausregeln zu konnen. Mit dieser Konstellation erhalt man eine
sehr robuste SCR-Regelung, die z.B. auch bei einem Sensorausfall weiter in Betrieb bleibt,
und auch bei transienten Vorgangen (Lastanderungen) eine sehr schnelle Ausregelung der
NOXx-Emissionen bewirkt.

Dem SCR nachgeschalten ist ein Oxidationskatalysator, der Kohlenmonoxid, Formaldehyd
und ggf. auch Ammoniak oxidiert. Ammoniak nach dem SCR Teil des Katalysators wird bei-
spielsweise durch eine etwaige Uberdosierung des Reduktionsmittels verursacht, die automa-

tisch von der Motorsteuerung erkannt und entsprechend kompensiert wird.

* INNIO, Jenbacher und LEANOX sind Trademarks.
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Durch die in der Jenbacher Motorsteuerung von INNIO integrierte Emissionslésung ist es wei-
terhin moglich, gerade bei GroRmotoren (>5MW), gezielt Einfluss auf Startemissionen zu neh-
men. Unter anderem werden die Motoremissionen, solange die Mindestkatalysatortemperatur
nicht erreicht ist, reduziert und mehr Abgasenthalpie zur Verfliigung gestellt, um eine schnel-
lere Katalysatoraufheizung zu erzielen. Dadurch I3sst sich die Kataufheizzeit verkiirzen und

der Normalbetrieb schneller erreichen.

3. Umsetzung VDMA Einheitsblatt 6299 fiir 44. BImSchV

Fir in der unter § 24 der 44. BImSchV beschriebenen UberwachungsmaRnahmen kann das
VDMA Einheitsblatt 6299 [9] herangezogen werden. Darin werden Konzepte zur ,Uberwa-
chung des dauerhaft emissionsseitig konformen Betrieb“ vorgegeben. Konkret wird fir die
Uberwachung der Stickoxide (NOx) Emissionen ein NOx-Sensor eingesetzt, der bereits wie
unter Kapitel 2 beschrieben fir die innermotorische und abgasnachbehandlungsseitige Rege-
lung verwendet wird. Der NOx-Sensor selbst gibt ein NOx und Sauerstoffsignals aus und ist
seit vielen Jahren im PKW und LKW Anwendungen erfolgreich im Einsatz. Auch bei INNIO
Jenbacher wurde er seit einigen Jahren erfolgreich erprobt. Aufgrund der geringen Abmalfie
des Sensors im Vergleich zum Querschnitt des Abgaskanals (~250 mm bis 1400 mm) wurde
bei INNIO Jenbacher ein Adapter entwickelt, um eine einfache anlagenseitige Integration zu

ermdglichen (siehe Bild 2).
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Isolierung

Bild 2: a) NOx Sensor (Quelle: Continental Automotive GmbH),
b) Jenbacher Strémungsadapter von INNIO

Dieser nutzt das Staudruckprinzip, um Abgas Uber das nur wenige Zentimeter grofte Senso-
relement zu fuhren. Dadurch kann Abgas aus der ,Kernstrémung“ entnommen werden und
gleichzeitig die thermische Belastung des Sensors reduziert werden, die bei typischer anla-
genseitiger Isolierung ein géngiges Problem darstellen kann. Nach derzeitigen Erkenntnissen
kann der NOx-Sensor in den Hauptanwendungsféllen im Erd- und Biogasbetrieb ohne War-
tungs- oder Kalibrierarbeiten fir Gber 6000 Betriebsstunden betrieben werden.

Mit der Temperatur- und Differenzdruckiberwachung gibt es bei Jenbacher Gasmotoren von
INNIO fiir Abgasnachbehandlungseinrichtungen (Oxidations- und/oder SCR-Katalysator) eine
weitere standardmaRig verfiigbare Uberwachungsfunktion. Wobei erstere vor allem eine fiir
die Katalysatoren schadliche Ubertemperatur erfasst und zweitere einen unzulassig starken
Druckverlustzuwachs detektiert, der wiederum ein Zeichen flr einen gealterten oder teilweise
blockierten Katalysator darstellt. Im Falle eines SCR Katalysators werden die Ein- und Aus-
trittstemperaturen auch zur Bestimmung des Reduktionsmitteldosierstarts herangezogen.
Neben dem NOx- und Katalysatormonitoring sind bereits weitere Anforderungen des VDMA
Einheitsblatts 6299 in die Motorsteuerung von INNIO Jenbacher integriert, die Anforderungen

an ein ganzheitliches Emissionsiiberwachungssystem werden somit erfllt.

* INNIO, Jenbacher und LEANOX sind Trademarks.
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Vervollstandigt wird das System noch durch entsprechend im Wartungsplan enthaltenen War-
tungsschritte, sowie Uberpriifungsmessungen vor allem nach Austausch von Komponenten,
sowie die jahrlichen Emissionsmessungen durch zugelassene Messtellen.

Durch diese engmaschige Kontrolle durch automatisierte Systeme, geschultes Service- und
Bedienpersonal sowie die unabhangigen Messstellen ist ein dauerhaft emissionsseitig konfor-

mer Betrieb bereits sichergestellt.

4. Kontinuierliche Uberwachung bei 13. BImSchV

Bei GroRkraftwerken (Mehrmotorenanlangen mit einer Feuerungswarmeleistung > 50 MW)
fordern lokale Behorden fiir Gasmotoren haufig kontinuierliche Emissionsiiberwachungen von
Stickoxiden (NOx) und Kohlenmonoxid (CO), seit ein paar Jahren zusétzlich auch von Ammo-
niak (NH3) und Formaldehyd (CH20). Die Uberwachung von NH3 ist bei kombinierten
SCR+Oxikat-Systemen nach Gasmotoranlagen eigentlich entbehrlich, da in den dem SCR-
Kat nachgeschalteten Oxi- oder Ammoniakschlupfkat NH3 entweder in NOx oxidiert oder se-
lektiv in N2 und H20 reduziert wird. Ebenso erscheint der Aufwand fir eine kontinuierliche

CH20-Messung vergleichsweise hoch, die wiederkehrende Messung sollte ausreichen.

Wahrend der Auswahl der Messbereiche sollte aus Sicht von INNIO Jenbacher vorwiegend
auf die stationaren Zielemissionen (Tagesmittelwerte) Wert gelegt werden, um hier eine mog-
lichst kleine Messunsicherheit zu erhalten. Wie bereits in Kapitel 1 erwahnt, sind die Konzent-
rationsspitzen wahrend des Motorstarts um ein Vielfaches héher als im ausgeregelten Zustand
mit aktivem Abgasnachbehandlungssystem. Wirden diese Spitzen wahrend des Starts fir die
Bestimmung des Messbereichs verwendet werden, wére eine deutlich héhere Messunsicher-
heit im Regelbetrieb zu erwarten, was gerade bei sehr niedrigen Emissionskonzentrationen
problematisch werden kann. In der nachfolgenden Grafik (Bild 3) sind Emissionsverlaufe von
Motortests (Prifstandsmessung) gezeigt die das Problem der hohen Konzentrationsspitzen
und niedrigen Massenstromen im Vergleich der Massenfrachten aufzeigt. Der Test zeigt eine
Motornahe Messung, das bedeutet, dass durch grofe Abgassystemvolumina und der behérd-
lichen Messstelle Nahe des Kamins, sich entsprechend langere Totzeiten gerade bei niedrigen

Massenstromen einstellen.
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Start Uberwachungspflichtiger Betrieb Abgasreinigung in Betrieb

CO nach KAT [ppm,tr] — NOx nach KAT [ppm,tr]

CO0-Mase om [kg/h10] = = = NOx-M strom [kg/h*10]

Summe

.l — Summe-NDx [kg]

Zeit [min]

Bild 3: Beispielhafter Emissionsverlauf wahrend eines Motorschnellstart mit kaltem

Abgas-reinigungssystems (Prifstandsmessung)

Die Anforderung an die komplette Messkette wahrend des hoch transienten Ereignisses ist
enorm, vor allem die unterschiedlichen Totzeiten der einzelnen Analysentechniken, allen vo-
ran O2, kann bereits einen groflen Messfehler durch die Referenz-Sauerstoffkorrektur verur-
sachen. Daher wird wie in der Bundeseinheitlichen Praxis bei der Uberwachung der Emissio-
nen [8] unter 4.7.3 angefiihrt, ein Uberwachungspflichtiger Betrieb ab einer Sauerstoffkonzent-
ration von £16 Vol-% angesetzt. Zusatzlich dazu wurde in zuletzt unterstiitzen Genehmigun-
gen auch die Bedingung erganzt, dass der Generatorschalter des Gasmotoraggregats ge-
schlossen sein muss. Mit diesen beiden Bedingungen werden die duferst kurzen (in der Regel
deutlich unter einer Minute), hochst instationéren und emissionstechnisch schwer zu bestim-
menden Bereiche ausgeklammert, um keine ,fehlerhaften® Messwerte in den Gberwachungs-
pflichtigen Betrieb einflieRen zu lassen. Zusatzlich ist auch die Emissionsfracht, wie bereits
erwahnt (siehe auch Bild 3), durch die niedrige Drehzahl und quasi nicht vorhandenen Last,
vergleichsweise gering.

Selbst mit diesen Bedingungen liegt im Allgemeinen der Halbstundenmittelmittelwert nach Mo-

torstart fur einige Emissionsspezies, allen voran NOx, haufig iber dem zweifachen der festge-

* INNIO, Jenbacher und LEANOX sind Trademarks.
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legten Emissionsbegrenzung. Dies gilt vor allem bei einer erwarteten Verscharfung des Grenz-
wertes in Richtung 20 mg/Nm?, bei 15% Referenzsauerstoff und bei Anwendung der 2/3-Regel
zur Klassierung der Halbstundenmittelwerte (vgl. [8]). An dieser Stelle ist nochmals zu erwah-
nen, dass aus diesen Griinden der Halbstundenmittelwert nach Motorstart in eine Sonder-
klasse einzuordnen ist und nicht fir die Tagesmittelwertberechnung herangezogen werden
sollte. Ein typischer Emissionsverlauf fiir NOx und CO nach einem Motorstart mit kalten Ab-
gasnachbehandlungssystems von einer Referenzanlage mit einer Gasmotoreneinzelleistung

von rund 10MW ist im nachfolgenden Bild 4 gezeigt.

CO (30 min Mittelwert), 5% 02, tr A NOx (30 min Mittelwert), 5% 02, tr
Katalysator Temperatur Motorleistung
X 02
1000 % 20

o 900 18 —

28 =
=5 800 16 =
£ & 700 A 14 4
= C
S & 600 = 12 32
2 E X 4, x X % g
= ¢ 500 ' A, 10 ¢
o - » A, -
S 5 400 A, 8 <)
£ % 300 L4 6 5
3o Ahasa, S

> A =
=& 200 4 =

£ 100 AAAA 2 ©

0 0
09:00:00 09:10:00 09:20:00 09:30:00

Zeit [hh:mm:ss]

Bild 4: Beispiel fir gleitende Halbstundenmittelwerte nach einem Motorstart mit

kaltem Katalysator in der Motorleistungsklasse von 10MW

Auch hier ist deutlich zu erkennen, dass die Emissionswerte nach Motorstart deutlich héher
sind, als im eingeschwungenen Zustand. Der gezeigte gleitende Halbstundenmittelwert wird
in dem Beispiel vom Emissionsrechner jede halbe Stunde neu gestartet, was an dem Sprung
der Konzentrationen nach 09:30 Uhr zu erkennen ist. Hier wird nochmals verdeutlicht, dass
der NOx Halbstundenmittelwert nach Motorstart Uber dem zweifachen Tagesmittelwert (in dem
Bsp. 100 mg/Nm?, 5%02) liegt und auch in einer Sonderklasse fir Anfahrbetrieb erfasst wird.
Auch ist deutlich zu sehen, dass das Sauerstoffsignal erst nachdem der Motor Last aufnimmt
unter die 16% fallt, wodurch, zusammen mit der Statusmeldung des geschlossenen Genera-

torschalters, der Uberwachungspflichtige Bereich startet.

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

10 VDI-Berichte Nr. 2359, 2019

Als Erganzung sei noch erwahnt, dass sich die Emissionswerte von Gasmotoranlagen im Re-
gelbetrieb sehr konstant verhalten. In vielen Léandern ist daher, unter der Berlcksichtigung der
beschriebenen Regel- und Uberwachungsvorgange, der Einsatz von Messstellenumschaltun-

gen zur Erfassung mehrerer Motoren mit einem kontinuierlichen Messsystem zulassig.

* INNIO, Jenbacher und LEANOX sind Trademarks.
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Sind die Bandbreiten aus den BVT-Schlussfolgerungen
noch kontinuierlich liberwachbar?

Michael Kein, Sick Vertriebs-GmbH, Diisseldorf
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1. Einleitung

Der aktuelle Stand der BAT Merkblatter zur Abfallverbrennung und fiir GroR3feue-
rungsanlagen sieht bei einigen Schadstoffen erhebliche Reduzierungen der Emissi-
onsbandbreiten vor. Wahrend die Diskussion in Deutschland sich bisher fast aus-
schlief3lich auf die groRen Themenkomplexe Quecksilber- und Stickoxydminderung
beschrankt, scheint vollig Ubersehen zu werden, dass bei anderen Schadstoffen vol-
lig unklar ist, wie mit vorhandener Messtechnik die unteren Grenzen der Bandbreiten
Uberwacht werden sollen. Hier sind besonders zu nennen CO, SO2, HCI| und NH3.

Die marktiblichen zertifizierten Mehrkomponentenmesssysteme bilden dies zum jet-
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zigen Stand der Technik nicht anndhernd ab und werden auch kurz- und mittelfristig

keine Zertifizierung fiir solche bendtigten kleinen Messbereiche erlangen kénnen.

Ebenso ist nicht klar, ob alle Referenzmethoden zur Kalibrierung der kontinuierlichen
Messsysteme geeignet sind, diese kleinen Werte mit hinreichender Genauigkeit zu
validieren. Diese Diskussion ist, wie schon seit einiger Zeit bei den Quecksilber-

grenzwerten auch fir andere Schadstoffe zu fihren.

2. Exkurs kontinuierlich arbeitende Messsysteme

Die Anforderungen aus den Miillverbrennungsanlagen fihrten vor Gber 25 Jahren zur
Entwicklung und erfolgreichen Einfihrung heiextraktiver Mehrkomponentenmess-
systeme mit Infrarottechnologie fiir alle mit Grenzwerten belegten Schadstoffkompo-
nenten. Es begann mit Filterfotometern und wurde spater um die FTIR Technologie
erweitert. Beide Methoden existieren seit vielen Jahren gleichwertig nebeneinander
und decken in der Regel alle Schadstoffkomponenten aufler Gesamtstaub und

Quecksilber ab.

Fir die Anlagenbetreiber bringen diese Systeme einige wesentliche Vorteile mit. War
es bis dahin ein Mix aus verschiedenen Geratetechnologien auf kaltextraktiver IR-
Basis und nasschemischen Verfahren, die groBe Messrdaume beanspruchten, redu-
zierte sich dies auf einen kompakten Analysenschrank mit nur einer Entnahmesonde
am Kamin. Ebenso konnte der Wartungsaufwand erheblich reduziert werden und die

komplette Messaufgabe wurde durch nur noch einen Hersteller abgedeckt.

Mit den erweiterten Anforderungen fanden diese Systeme auch Einzug in die Kraft-

werksbranche.

3. Eignungspriifung und Zertifizierung

Kontinuierlich arbeitende Messsysteme zur Uberwachung der Emissionen bediirfen
in Deutschland einer Eignungspriifung und Zertifizierung nach DIN EN 15267-1 bis 3

[1] und der Verdffentlichung im Bundesanzeiger. Die erteilten Zertifikate haben eine
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Glltigkeit von 5 Jahren und kénnen bei Erflillung von diversen qualitatssichernden

MaRnahmen jeweils um weitere 5 Jahre verlangert werden.

Bei der Neuentwicklung von Messsystemen lehnt sich der Hersteller in der Regel an
die zu erwartenden gesetzlichen Anforderungen der nachsten 10 Jahre an und rich-
tet die messtechnischen Eigenschaften auf die existierenden bzw. bevorstehenden

Grenzwerte aus.

Die Eignungsprifungen berlcksichtigen die existierenden Grenzwerte sowie die

Méoglichkeiten der Referenzverfahren.

Der Produktlebenszyklus eines Mehrkomponentensystems liegt seitens der Herstel-
ler bei ca. 15 Jahren, bis seitens der Hersteller eine komplette Uberarbeitung oder
Neuentwicklung erfolgt. Grundlegende Anderungen an zertifizierten Systemen sind
nicht moglich, ohne eine neue Eignungsprifung mit allen zeitlichen und finanziellen
Risiken durchzufiihren. Somit fiihrt das restriktive Regelwerk der Zertifizierung und
Qualitatssicherung von kontinuierlich arbeitenden Messsystemen dazu, dass nur we-
nige Moglichkeiten fur die Geratehersteller bestehen, kurzfristig auf schnelle Veran-

derungen der Emissionsgrenzwerte zu reagieren.

4. Einfluss des Berichtswesens auf die in BVT Schlussfolgerungen ermittelten

Bandbreiten

Die Realitét:
= Bericht der Anlagenemissionen auf Basis von Jahresemissionen
= Nicht alle Anlagen werden erfasst
= Basis und Methoden zur Ermittlung der Daten oft unklar

= Anlagen, die weit oberhalb giiltiger Grenzwerte agieren, finden sich sehr sel-

ten in den Berichten
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4.1. Das Dilemma:

Die berichteten Jahresmittelwerte werden aus validierten Tagesmittelwerten ermittelt,

soweit sie denn Uberhaupt aus kontinuierlichen Messungen stammen

Auf Basis der berichteten Werte wird das beste Drittel der gemeldeten Anlagen zur
Benennung der neuen Bandbreiten herangezogen. In diesem Bereich finden sich bei
genauer Uberpriifung haufig Anlagen ohne kontinuierliche Erfassung der Emissio-

nen.

5 | "
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>
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e = potential range to conclude on BAT |
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need to improve installations installations

Quelle: Harald Schoenberger: Integrated pollution prevention and control in large industrial installations on the basis of best
available techniques — The Sevilla Process; Journal of Cleaner Production 17 (2009) 15261529

Bild 1 zeigt das Prinzip des berichteten besten Drittels der Emissionen

Auslegung der Messbereiche und der Messunsicherheiten zertifizierter Mess-

einrichtungen

= Die Zertifizierungsbereiche von Messeinrichtungen richten sich nach den

Grenzwerten fiir die Tagesmittelwerte

= Diese sind oft bedeutend héher als die daraus abzuleitenden Jahresmittelwer-

te

= Der Jahresmittelwert wird aus den validierten Tagesmittelwerten gebildet
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Was bedeutet das nun fiir die Auslegung des Analysators?

Fir Anlagen, die der 17. BImSchV [2] unterliegen, betragt der Messbereich des
Analysensystems in der Regel das 1,5fache des Tagesgrenzwerts, bei Anlagen nach
13.BImSchV [3] das 2,5 fache des Tagesgrenzwerts.

4.2. Beispiel Quecksilber fiir bisher existierende Grenzwerte fiir Anlagen nach
17. BImSchV

Jahresgrenzwert: 0,01mg/m?3
Tagesgrenzwert: 0,03 mg/m?3

Der Messbereich und damit notwendige Zertifizierungsbereich des Analysators be-
tragt 0.045 mg/m?

Die zulassige Gesamtunsicherheit des Messsystems betragt gemafR den Prufkriterien
der DIN EN 15267-3 [1] fur Quecksilber 40% vom Tagesgrenzwert. FUr das Zertifikat
werden noch einmal 25% davon abgezogen. Dies ergibt fiir diesen Fall eine zulassi-

ge Gesamtunsicherheit der Messeinrichtung von 0,009 mg/m?

Im ungiinstigsten Fall (Vergleichsmessung nutzt die volle Fehlertoleranz) werden
beim validierten Tagesmittelwert diese 0,009 mg/m?® vom durch den Analysator er-

mittelten Wert abgezogen.

Sollte also bei einer MVA im Betrieb ein Wert von 0,008 mg/m® angezeigt werden,

so konnte der fiir den Jahresmittelwert erfasste Tageswert -0,001 mg/m3 betragen.

Allerdings sind bei der Quecksilbermessung die tatsachlichen Unsicherheiten erheb-
lich kleiner, wenn durch das Prufinstitut eine hochwertige Vergleichsmessung durch-
gefiihrt wird. Die Grenzen des Standardreferenzverfahrens liegen bei gut arbeiten-
den Instituten bei +/- 0,003 mg/m?, die Analysatoren der neuen Generation weisen
erheblich kleinere Unsicherheiten auf. Dennoch wird auch dann ein sehr viel kleine-
rer Wert als der angezeigte Messwert zur Ermittlung des Jahresmittelwerts herange-

zogen.
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Daher wére es wichtig, die Qualitdt der Daten zu hinterfragen, die zur Ermittlung von
Emissionsbandbreiten herangezogen werden. Das Beispiel hat gezeigt, dass es
moglich ist, null Emissionen als Jahresmittelwert zu berichten, ohne irgend eine Re-

gelverletzung begangen zu haben.

Die Methodik des berichteten besten Drittels fiihrt zu einer Spirale von immer niedri-
geren berichteten Werten und somit in Folge auch zu Bandbreiten, die mit gangigen

Messmethoden kaum mehr Gberwacht werden konnen.

5. Neue Bandbreiten im Vergleich zu den existierenden kleinsten zertifizierten

Messbereichen

In der Diskussion um das Quecksilber wurde von vielen bersehen, dass es formal
und auch technisch Schwierigkeiten bei mehreren anderen vermeintlich einfach zu
Uberwachenden Schadstoffkomponenten gibt. Als Beispiel dienen hier einige Werte

fiir Bereiche der Abfallverbrennung

Tabelle 1 zeigt die vorgesehenen Bandbreiten fiir die Tagesmittelwerte aus dem ,Formal

Draft* der BVT Schlussfolgerungen fiir Abfallverbrennungsanlagen

Komponente | Bandbreite BVT Kleinster zertifizierter Sonderfall
Tagesmittelwert Messbereich aller
Mehrkomponentengerite
CO 10-50 Ts)
HCI 2-6 (8) 15
S0, 5 -30 (40) 75

NH, 2-10 5 (10) Ein Hersteller 5
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Der Messbereich des Analysators wird normativ folgendermaRen festgelegt:
1,5 x Tagesgrenzwert

Dies bedeutet, dass die untere Grenze der Bandbreiten bei keiner der genannten

Komponenten von einem heiflextraktiven Mehrkomponentensystem formal erfullt

werden kann.

Fir HCI und SOz2 sind auch die oberen Grenzen formal nicht mehr durch zertifizierte

heilBextraktive Messeinrichtungen abgedeckt.

5.1. Alternativen zu existierenden Mehrkomponentenmesssystemen

Fir einen der zuvor genannten “Problemfalle” ist alternativ abhangig vom finalen
Grenzwert durch ein anderes zusétzliches Messverfahren eine zertifizierte Messung

umsetzbar
= SO:2 mittels kaltextraktiver Systeme mit UV basierter Messtechnik

Fir NH3 bleibt abhangig vom finalen Grenzwert nur noch ein (oder auch kein) Her-

steller

Far HCI und CO finden sich in der aktuellen Zertifizierungsliste keine Messsystem,

dass auch nur anndhernd in den Bereich der unteren Grenze kommt.
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6. Fazit:

= Je nachdem, wie die Bandbreiten in die 13. Und 17. BImSchV [3] [2] einflie-
Ren, wird es erhebliche Probleme geben, formal einwandfrei eine kontinuierli-

che Uberwachung der Emissionen darzustellen.

= Es wird fiir die Betreiber viele Diskussionen mit ihren zustéandigen Behdrden

geben, wenn formale Anforderungen in der Realitat nicht umsetzbar sind

= Alle relevanten Mehrkomponentenmesssysteme sind (bis auf eine Ausnahme)
erst seit wenigen Jahren (<3) zertifiziert auf dem Markt erhaltlich und stehen

noch am Beginn ihrer Produktlebensdauer von 10 bis 15 Jahren

= Das Finden pragmatischer Lésungen wird fiir die nachsten Jahre die Uberwa-

chung der Emissionen bestimmen missen

= Es muss Uber alternative Messverfahren nachgedacht werden, die bisher nicht
in der gesetzlichen und normativen Welt wie der DIN EN 14181 [4] abgebildet

werden kénnen (Beispiel: Partikelzahler statt konventioneller Staubmessung)

= Eine generelle Uberarbeitung vieler Standardreferenzmethoden ist notwendig,
um die tatsachlichen Potenziale moderner Messeinrichtungen nutzbar zu ma-

chen
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Quellen:

[1

2]

131

4

Luftbeschaffenheit — Zertifizierung von automatischen Messeinrichtungen —

Teil 1: Grundlagen; Deutsche Fassung EN 15267-1:2009

Teil 2: Erstmalige Beurteilung des Qualitdtsmanagementsystems des Herstellers und
Uberwachung des Herstellungsprozesses nach der Zertifizierung; Deutsche Fassung
EN 15267-2:2009

Teil 3: Mindestanforderungen und Prifprozeduren fir automatische

Messeinrichtungen zur Uberwachung von Emissionen aus stationéren

Quellen; Deutsche Fassung EN 15267-3:2007

Siebzehnte Verordnung zur Durchfiihrung des Bundes- Immissionsschutzgesetzes.
Verordnung Uber die Verbrennung und die Mitverbrennung von Abféllen vom 2. Mai
2013 (BGBI. 1 S. 1021, 1044, 3754)

Dreizehnte Verordnung zur Durchfihrung des Bundes- Immissionsschutzgesetzes.
Verordnung Uber GrofRfeuerungs-, Gasturbinen- und Verbrennungsmotoranlagen vom
2. Mai 2013 (BGBI. | Seite 1021, 1023, 3754), die durch Artikel 1 der Verordnung vom
19. Dezember 2017 (BGBI. | Seite 4007) gedndert worden ist.

Emissionen aus stationaren Quellen — Qualitatssicherung fir automatische Messein-
richtungen; Deutsche Fassung EN 14181:2014, Februar 2015
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Stand der europaischen Normung zur
Formaldehyd-Messung an Abgasen

Apl. Prof. Dr.-Ing. Giinter Baumbach,

Institut fir Feuerungs- und Kraftwerkstechnik,
Abt. Reinhaltung der Luft, Universitat Stuttgart,
Obmann der CEN TC 264 WG 40

.Messen von Formaldehyd-Emissionen®

1. Ausgangslage

Formaldehyd ist besonders durch Innenraum-Luftverunreinigungen bekannt. In Abgasen
kommt Formaldehyd bei Verbrennungsprozessen als Zwischenprodukt vor. Verlauft die Ver-
brennung unvollstdndig kann dieses Zwischenprodukt mit den Abgasen emittiert werden.
Emissionsquellen fir Formaldehyd sind z.B. mit Bio-, Klar- und Deponiegasen betriebene Gas-
motoren, Holzfeuerungen, Raucheranlagen, GieRereien, Vulkanisieranlagen, Anlagen zur For-
maldehydproduktion und Anlagen zur Spanplattenherstellung. Basierend auf der europai-
schen ,Industrial Emissions Directive 2010/75/EU (IED)" hat das Sevilla Joint Research Center
der Europaischen Kommission ein ,Best Available Techniques Reference Document — BREF*
zur Production of Wood-based Panals ausgearbeitet (BAT 14). Dementsprechend werden flr
verschiedene Prozessschritte z.B. mittlere Formaldehydkonzentrationen in Abgasen von < 5
— 20 bzw. < 5 — 15 mg/ m® genannt. Fir Blockheizkraftwerke (BHKW) gibt es einen vom Lan-
der-Arbeitskreis Immissionsschutz (LAI) festgelegten Emissionsminimierungsbonus. Damit
diese weiterhin diesen Bonus erhalten, gelten ab dem 1. Juli 2018 die Grenzwerte des neuen
LAI-Beschlusses Formaldehyd. Damit wird der Emissionswert von Formaldehyd ab 2020 fur
Neuanlagen von bisher 40 mg/m? auf 20mg/m? abgesenkt. Einmal im Jahr muss der Betreiber
messen und bestatigen lassen, dass das BHKW diese Werte im Dauerbetrieb einhélt. Zudem
mussen Messunsicherheiten in den Grenzwert von 20mg/m?® mit eingerechnet werden. Im TA
Luft- Entwurf von 2018 dirfen generell die Emissionen an Formaldehyd im Abgas den Mas-

senstrom 12,5 g/h oder die Massenkonzentration 5 mg/m? nicht iberschreiten.

Um die Grenzwerte zu Uberwachen, sind einheitliche Messverfahren erforderlich. In Deutsch-
land sind die Formaldhyd-Emissionsmessverfahren in der Richtlinienreihe VDI 3862 beschrie-
ben. Da aber gemaR IED die Grenzwerte bei allen Anlagen in der EU einzuhalten sind, ist eine
europaische Normung der Messverfahren erforderlich.
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2. Existierende Messverfahren

In Deutschland existieren acht VDI-Richtlinien der Reihe VDI 3862 zur Messung von Formal-
dehyd bzw. Gesamt-Aldehyden. Dabei ist nicht jedes Messverfahren fiir jedes Abgas geeignet.
In UK wird bisher nach US-amerikanischen EPA-Guidelines gemessen, in Frankreich gibt es
z.B. eine eigene Messanweisung. Eine Ubersicht, die keinen Anspruch auf Vollstindigkeit er-
hebt, gibt Tabelle 1.

Tabelle 1: Ubersicht {iber Richtlinien zur Formaldehyd-Messung
Land Bezeichnung Bezeichnung Manuell/Konti. Messprinzip
DE VDI 3862 -1 MBTH manuell Waschflaschen Spektrophotometrie
DE VDI 3862 -2 DNPH - manuell Waschflaschen HPLC-Analyse
DE VDI 3862 -3 DNPH manuell, Kartuschen HPLC-Analyse
DE VDI 3862 - 4 AHMT manuell Waschflaschen Spektrophotometrie
DE VDI 3862 -5 2-HMP manuell Waschflaschen GC-Analyse
DE VDI 3862 - 6 Acetylaceton manuell Waschflaschen Spektrophotometrie
DE VDI 3862 - 7 DNPH — Tetra manuell Waschflaschen HPLC
DE VDI 3861 - 8 FTIR kontinuierlich
USA EPA Method 323 | Acetyl Aceton manuell Waschflaschen Spektrophotometrie
USA EPA Method 316 | Pararosaniline manuell Waschflaschen Spektrophotometrie
USA EPA Method 318 | FTIR kontinuierlich
F Guideline (TS) Bestimmung von Verfah- FTIR u.a. optische
renskenngréRen automati- | Verfahren
scher Methoden

3. Europdische Normung

Die europaische Normung der Formaldehyd-Messverfahren findet im CEN TC 264, WG 40
statt, beginnend mit der ersten Sitzung im Dezember 2015 in Dusseldorf. Vertreter aus folgen-
den Landern sind beteiligt: Belgien, Deutschland, Frankreich, Italien, Osterreich und UK. Im
ersten Work Item wurde sich die Beschreibung eines manuellen Verfahrens vorgenommen.
Da es bei Messkampagnen bei Anwendung unterschiedlicher Messverfahren keine einheitli-
chen Ergebnisse gab, wird eine Validierung der Messverfahren als erforderlich angesehen,
bevor das Messverfahren als Norm verabschiedet werden kann. Aus diesem Grund wird z. Zt.
eine Technical Specification erarbeitet, die dann als Grundlage fir Validierungsmessungen

dienen soll. Der Titel lautet:
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LStationary source emissions — Determination of the mass concentration of formaldehyde —

Manual method*

Als Hauptunsicherheitspunkte werden
- die Kalibrierung der Messverfahren mit einheitlichen Standards und
- die Probenahme isokinetisch oder nicht-isokinetisch

angesehen.

Die Abgasprobenahme erfolgt einheitlich mit Waschflaschen in Wasser, entweder mit nicht-
isokinetischer Probenahme, s. Bild 1, oder bei Anwesenheit von Wassertropfchen im Abgas

mit isokinetischer Probenahme, s. Bild 2.

Bild 1: Beispiel fir ein Sammelsystem mit nicht-isokinetischer Probenahme
(entsprechend TS-Entwurf)

1
.JI : :’T“;Z : —_M_Nﬁ

~ )

Bild 2: Beispiel fiir ein Isokinetisches Sammelsystem mit Probenahme im Seitenstrom
(entsprechend TS-Entwurf)
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Die Probenahme wird im TS-Entwurf genau beschrieben.

Fir die Analyse werden vier verschiedene Laborverfahren beschrieben:
¢ Methode A (AHMT Methode; Photometrie)
e Methode B (Pararosaniline Methode; Photometrie)
e Methode C (Acetylaceton Methode; Photometrie)
¢ Methode D (DNPH Methode; HPLC, nicht Kartuschen)

Die Methoden werden beschrieben und auf entsprechende Analysen-Normen hingewiesen.

Es werden Hinweise gegeben, fir welche Abgase welche Methode, je nach Verfligbarkeit,
bevorzugt anzuwenden ist. Jeweilige Querempfindlichkeiten werden genannt. Einzelne Ver-
fahrenskenngréRen, wie z.B. Standzeiten, liegen zwar vor, sollen aber durch eine Validierung

noch abgesichert werden.

Fir die Kalibrierung wird die Herstellung einer Formaldehyd-Standardlésung genau beschrie-
ben. Wenn Standard-Referenzmaterial vorhanden ist, kann auch dieses eingesetzt werden.

4. Vorgeschlagenes Validierungsprogramm
Bei der EU-Kommission wurde das Mandat zur Erstellung der Norm zwar beantragt, aber bis
jetzt noch nicht erteilt. Zur Validierung sollen EU-Férdermittel beantragt werden; der Antrag

setzt aber die Erteilung des Mandats voraus.

In der Arbeitsgruppe wurde schon ein Programm zur Validierung entworfen. Diese besteht aus
folgenden drei Stufen:

1. Validierung der analytischen Methode durch Verschicken von Formaldehyd-Testpro-
ben zur Analyse bei den beteiligten Instituten. Ziel: Vergleichbarkeit der beschriebenen
Analysenmethoden einschlieRlich der verwendeten Standards und Bestimmung der
Streuung zwischen verschiedenen Laboren. Ggf Ermittlung systematischer Abwei-
chungen > Verlasslichkeit des Referenzmaterials bzw. der Herstellung und Uberprii-
fung der Formaldehyd-Standardlésung.

2. Vergleichsmessungen mit mehreren Laboren an einer Ringgasleitung mit verschiede-
nen Priifgas-Zusammensetzungen und auch realen Abgasen. Ziel: Test der gesamten

Methode bei Variation verschiedener Einflisse, u.a. Stérkomponenten.
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3. Mit den beteiligten Laboren Feldtests-Validierung an verschiedenen industriellen Pro-
zessen mit isokinetischer und nicht-isokinetischer Probenahme, je nach Abgasbedin-
gungen. Ziel: Bestimmung der Eignung der Methoden unter realen Bedingungen,Ver-

gleichbarkeit der Methoden und Bestimmung der Streuung zwischen Laboren.

Das Validierungsprogramm steht in den Startléchern.

4. Weitere Schritte

Zunachst soll auf Basis der Technical Specification die Validierung erfolgen, deren Finanzie-
rung aus EU-Mitteln angestrebt wird. Die Erkenntnisse aus den Validierungsuntersuchungen
werden dann in die Norm eingearbeitet. Wenn mdglich soll danach entsprechend dem ,Vienna
Agreement” eine gemeinsame ISO-EN-Norm entstehen. AuRereuropaische ISO-Mitgliedslan-
der haben hieran Interesse bekundet, da in ihren Landern die Messung von Formaldehyd-

Emissionen ebenso ein Thema ist.

Ein neues Arbeitspaket (New Work Item) zur Normung kontinuierlicher Formaldehyd-Messun-
gen wird gerade in der Arbeitsgruppe diskutiert und soll dann zur Implementierung in den Gre-

mien vorgestellt werden.
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Rechtssichere Bestimmung von niedrigen
Quecksilberkonzentrationen in Rauchgasen

Aktueller Stand der Messtechnik

Dipl.-Ing. Thorsten Noll, TUV Rheinland Energy GmbH, KdIn

4 ‘

Durch das Uberarbeitete BVT-Merkblatt ,GroRfeuerungsanlagen“ und die Umsetzung in

Kurzfassung

nationales Recht sind zukiinftig strengere Emissionsgrenzwerte insbesondere fiir Quecksilber
zu erwarten.

Zur Uberwachung der Emissionen von Quecksilber kommen ublicherweise eignungsgepriifte
und nach der DIN EN 15267 Richtlinienreihe =zertifizierte  kontinuierliche
Emissionsmesseinrichtungen zum Einsatz. Durch eine Verscharfung der Grenzwerte werden
Hersteller von automatischen Emissionsmesseinrichtungen aufgefordert neue Messtechnik
und neue Messverfahren zu entwickeln, die den gednderten Anforderungen entsprechen.

Die Qualitatssicherung der ermittelten Messdaten erfolgt durch eine in festgelegten Intervallen
(ublicherweise im 3-jahres Zyklus) durchzufihrende Kalibrierung (QAL2), eine jahrlich
durchzufithrende Funktionspriifung (AST), sowie die regelmaRige Uberwachung der Qualitét
der Messergebnisse wahrend des laufenden Betriebes der Anlage mittels regelmaRiger
Uberpriifung von Null- und Referenzpunktdrift (QAL3). Im Rahmen der Funktionspriifung und
Kalibrierung sind  Vergleichsmessungen mit einem Standardreferenzmessverfahren
durchzufthren. Die eingesetzten Messverfahren missen die vorgegebenen Anforderungen an
die Nachweisgrenze (<10 % der zu Uberwachenden Emissionsbegrenzung fir den
Tagesmittelwert) erfillen. Um die Anforderungen im Hinblick auf die verschéarften Grenzwerte
einzuhalten, wird eine Uberpriifung und ggf. Anderung des Standardreferenzmessverfahrens
als notwendig erachtet.
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1. Gesetzliche Anforderungen an die Uberwachung von Quecksilberemissionen

Die Richtlinie 2010/75/EU vom 24. November 2010 uber Industrieemissionen stellt das
zentrale europaische Regelwerk fir die Genehmigung und den Betrieb von Industrieanlagen in
Europa dar. Hauptziel der Richtlinie ist es Umweltstandards zu setzen und in den
Mitgliedsstaaten in Europa anzugleichen und dadurch gerechtere Wettbewerbsbedingungen
zu schaffen. Um dieses Ziel zu erreichen wurde erstmals eine verbindlichere Anwendung der
in den BVT-Merkblattern und BREF Dokumenten aufgefiihrten besten verfligbaren Techniken
gefordert.

Zentrales Element der BVT-Merkblatter sind die BVT-SchluRfolgerungen, welche bei der
Festlegung von Genehmigungsanforderungen und Grenzwerten als Referenzdokumente
dienen sollen. GemaR der Richtlinie, soll die Umsetzung in nationales Recht innerhalb eines
Jahres, sowie an den Anlagen innerhalb von vier Jahren nach der Verdéffentlichung im EU
Amtsblatt erfolgen. Eine Uberarbeitung der BVT-Merkblatter hat spatestens acht Jahre nach
der Verdffentlichung der Vorgangerversion im EU Amtsblatt zu erfolgen.

Am 17. August 2017 wurde das Uberarbeitete BVT-Merkblatt ,GroRRfeuerungsanlagen” im EU
Amtsblatt verdffentlicht. Ein wesentlicher Inhalt sind die im BVT-Merkblatt assoziierten
jahrlichen Quecksilber Emissionswerte von <10 pg/m? die im Vergleich zu den aktuell
glltigen Emissionsgrenzwerten der 13. BImSchV vom 02.05.2013 deutlich geringer sind.

Bei der nationalen Umsetzung des BVT-Merkblattes in Bezug auf die Festsetzung von
Emissionsgrenzwerten sind diese so festzulegen, dass sich Betriebswerte, innerhalb oder
unter dem von der Schlussfolgerung bei Anwendung von BVT festgelegten

Emissionsbandbreiten einstellen.

Tabelle 1: Emissionsbandbreiten der BVT Schlussfolgerung fiir Jahresmittelwerte vom
31.07.2017 fiur Quecksilber bei der Verbrennung von Stein- und/oder

Braunkohle'

BVT-assoziierte Emissionswerte (pg/Nm")
Fenerungswirmeleistung (MW} Jahresmittelwert oder Mittelwert der im Verlauf eines Jahres gewonnenen Proben
er Feuerungsanlage Neue Anlage Bestehende Anlage ()
Braunkolibe Steinkohle Eraunkohle

< 300 < 1-3 < 1.5 <19 < 1-10

2 300 <1-2 <1-4 <1-4 <1-7

{1} Das untere Ende dieses Werehereichs BVT-assozfierter Emissionswerte kann mit spezifischen Techniken zur Quecksilber-
minderung erreicht werden,

Quelle:  Durchfiihrungsbeschluss (EU) 2017/1442 der Kommission vom 31.Juli 2017 iiber Schlussfolgerungen zu den besten
verfiigbaren Techniken (BVT) gemaR der Richtlinie 2010/75/EU des Europédischen Parlaments und des Rates fiir

GroBfeuerungsanlagen
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2. Quecksilberemissionen aus Rauchgasen

Die behérdlich geforderte Uberwachung der Quecksilberemissionen kann zum einen mit
zertifizierten automatischen Emissionsmesseinrichtungen (kontinuierlich) oder durch manuelle
Einzelmessungen (diskontinuierlich) mit einem Standardreferenzmessverfahren erfolgen. Der
Nachteil von manuellen Einzelmessungen liegt jedoch darin, dass das Emissionsverhalten nur
stichprobenartig ermittelt und beurteilt werden kann, wohingegen durch die kontinuierliche
Emissionsiiberwachung eine sténdige Uberwachung des Emissionsverhaltens méglich wird.
Daher werden kontinuierliche Emissionsmesseinrichtungen oftmals auch zur Steuerung von

Rauchgasreinigungseinrichtungen eingesetzt (z.B. Steuerung der Aktivkohle Zudosierung in

den Rauchgaskanal).

Bild 1: kontinuierliche Emissionsmesseinrichtung mit extraktiver Probenahme?

Quecksilber liegt in Rauchgasen von Industrieanlagen in unterschiedlichen Bindungsformen
vor:

« ionisierte Quecksilberverbindungen (Hg?*), z.B. HgClz, HgBr

o elementares Quecksilber (HgP)
Der Uberwiegende Anteil liegt Ublicherweise in oxidierter Form vor, wobei das Verhaltnis
zwischen oxidiertem und elementarem Quecksilber nicht konstant, sondern schwankend und
prozessabhangig ist.
Da handelsubliche Emissionsmesseinrichtungen Quecksilber nur in seiner elementaren Form
messen kénnen ist fir die kontinuierliche Uberwachung der Quecksilberemissionen eine
Konvertierung von oxidiertem in elementares Quecksilber unentbehrlich.

2 Quelle: Sick AG; Emissionsmesstechnik — Technologien und Lésungen aus einer Hand
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Dies kann beispielweise durch:
e Thermokatalysator

¢ Hochtemperaturkonvertierung

erfolgen.
Hg-Verbindung  Reduktions- Hg
oder Hg® einheit clementar [ notometer

|

mfl_ﬁ ~-@—Hl-())

Katalysator oder
nasschemischer Reduktionsreaktor
oder Hochtemperaturzelle

Bild 2: Schema der Konvertierung von ionisiertem zu elementarem Quecksilber®

Fir eine prazise kontinuierliche Gesamtquecksilbermessung ist daher eine vollstdndige
Umsetzung von dem im Rauchgas befindlichen Quecksilber zu Hg® unentbehrlich. Die
regelmaRige Uberpriifung der Konvertierung ist daher ein wichtiger Bestandteil der regelméRig

durchzufthrenden QAL3 Prufungen.

3 Quelle:  Verein Deutscher Zementwerke e.V.; Erste Messergebnisse mit der Sorbent Trap-Methode im Vergleich zum
Standardreferenzverfahren nach DIN EN 13211 sowie MERCEM 300Z; 21.09.2017
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3. Qualitatssicherung bei der kontinuierlichen Quecksilbermessung

Die Qualitatssicherung bei der kontinuierlichen Emissionsiiberwachung wurde mit dem
Erscheinen der DIN EN 14181 im Jahr 2004 erstmals europaweit geregelt. Diese Norm legt
ein Verfahren mit verschiedenen Qualitatssicherungsstufen (QAL1, QAL2, AST, QAL3) zur
Aufrechterhaltung und Sicherstellung der geforderten Qualitat von kontinuierlich ermittelten

Emissionen, die mittels automatischen Emissionsmesseinrichtungen erfasst werden, fest.

e Erste Qualitatssicherungsstufe (QAL1):
Prifung hinsichtlich der Eignung einer automatischen Emissionsmesseinrichtung
(Zertifizierung) fir die Messaufgabe in der ersten Qualitétssicherungsstufe (QAL1)
nach dem in der Richtlinie DIN EN 15267 Blatt 1 bis 4 festgelegten Verfahren.

e Einbaubescheinigung nach VDI 3950 (in Deutschland):
Einbaubescheinigung der Emissionsmesseinrichtung durch eine Uberpriifung der
Konformitdt der eingebauten Emissionsmesseinrichtung mit der zertifizierten
Gerateversion (gesamtes Messsystem inkl. Probenahmesonde, Probenahmeleitung
etc.), sowie des Aufstellungsortes mit den Anforderungen / Empfehlungen der DIN EN
15259 (Abgasfiihrung, Zuganglichkeit der Probennahmestelle, Vorhandensein von
Messoffnungen etc.)

e Zweite Qualitatssicherungsstufe (QAL2):
Kalibrierung (QAL2) und Ermittlung der Variabilitdt der mittels kontinuierlichen
Emissionsmesseinrichtungen  bestimmten Messwerte um die Eignung der
Emissionsmesseinrichtung fiir inre Anwendung nach dem Einbau nachzuweisen. Dies
erfolgt durch die Durchfiihrung von mindestens 15 Vergleichsmessungen mit einem
Standardreferenzmessverfahren und die  Ermittlung einer  Kalibrierfunktion
(y = a + b*x).

e Jahrliche Funktionspriifung (AST):
Jahrliche Funktionspriifung (AST) der automatischen Messeinrichtung zur Uberpriifung
der richtigen Funktionsweise des AMS (d.h. die Ermittlung der Unsicherheit der AMS
Werte und Abgleich mit den gesetzlichen Anforderungen), die Kalibrierfunktion
weiterhin Giltigkeit besitzt und die Variabilitit den zuvor ermittelten Kenngréen

entsprechen.
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o Dritte Qualitatssicherungsstufe (QAL3):
Die Aufrechterhaltung und Feststellung der geforderten Qualitédt der Messergebnisse
wahrend des normalen Betriebs einer automatischen Messeinrichtung ist durch
regelmaRige Kontrollen der Null- und Referenzpunktdrift im Wartungsintervall zu

Uberprifen und zu dokumentieren.
Hinweis:

Das Wartungsintervall wird in Abhéngigkeit vom Driftverhalten und sonstigen Wartungsarbeiten in der QAL1 ermittelt.

Im Rahmen der Zertifizierung (QAL1) wird u.a. Uberprift, ob die Emissionsmesseinrichtungen
die in den jeweiligen rechtlichen Regelungen festgelegten Anforderungen an die
Messunsicherheit einhalten. Fur Quecksilber betrégt diese gemafl 13. BImSchV 40 % vom
glltigen Tagesgrenzwert (30 ug/m®). Die Gesamtunsicherheit, die sich aus der
Eignungspriifung nach der DIN EN 15267 ergibt, sollte um mindestens 25 % unter der
maximal zuldssigen Unsicherheit, die in der 13. BImSchV gefordert wird, liegen. Dies
entspricht bei einer aktuellen Emissionsbegrenzung fir den Tagesmittelwert von 30 pg/m?
maximal 9 ug/m3.

Tabelle 2: Nach DIN EN 15267 zertifizierte Emissionsmesseinrichtungen

Tvp T der Eignungsprﬁf::;
MERCEM 300 Sick AG Hochtemperaturkonvertierung | 0 - 10 g/ 3 Monate 2,3%)
Mercury Freedom System | Thermo Fisher Scientic Thermokatalysator 0- 30 pg/m® 4 Wochen 7,6%)
M4 Mercury GmbH 0-30 ygim® 4 Wochen 8.4%"
HM 1400 TRX Durag GmbH Thermokatalysator 0- 45 ug/m’ 3 Monate 8.4%"
HM 1400 TRX2 Durag GmbH Thermokatalysator 0-tspgme | [mmm:a‘/’/vv‘;f/:’;e/mnq 3 Honate) 17,2%")
CcMM Gasmet jies Oy 0-5 pg/m? 3 Monate 15,6%"
AR 602Z/NHg Opsis AB Thermokatalysator 0-45 yg/m® 2 Nonate 10,7%")

*) bezogen auf einen Grenzwert von 30 pg/m®
**) bezogen auf einen Grenzwert von 2 pg/m®
**4) bezogen auf einen Grenzwert von 6 pg/m*

Im Rahmen der Eignungsprifung wird der  Zertifizierungsbereich einer
Emissionsmesseinrichtung festgelegt. Der Zertifizierungsbereich ist der Bereich, indem das
AMS gepriift und hinsichtlich der Einhaltung der relevanten Mindestanforderungen der DIN EN
15267 zertifiziert wird. An Anlagen der 13. BImSchV betrégt dieser den Bereich von Null bis
maximal dem 2,5-fachen des Tagesgrenzwertes.

Bedingt durch die nationale Umsetzung des BVT-Merkblattes, sind aktuell die Geratehersteller
aufgefordert neue Messeinrichtungen zu entwickeln und zertifizieren zu lassen, die die
Mindestanforderungen der DIN EN 15267 erfillen und Quecksilberkonzentration in einem
Bereich von <10 pg/m® (Zertifizierbereich < 25 pg/m®) quantitativ sicher messtechnisch

Uberwachen kénnen.
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4. Bestimmung der Quecksilberemissionen nach DIN EN 13211

Die gesetzlich geforderte Ermittlung der Quecksilberemissionen mittels diskontinuierlichen
Einzelmessungen oder im Rahmen der jahrlichen Funktionsprifung und Kalibrierung
durchzufiihrenden Vergleichsmessungen erfolgt mit dem in der DIN EN 13211 vom Juni 2001
beschriebenen Standardreferenzmessverfahren. Dieses Verfahren wurde fur die Bestimmung
der Gesamtquecksilberkonzentration in Rauchgasen einer Millverbrennungsanlage fiir einen
Konzentrationsbereich von 0,0001 mg/m?® bis 0,5 mg/m? validiert, ist aber auch fur andere
Einsatzbereiche anwendbar.
In Abhangigkeit vom Prozess und des Aufbaus von Rauchgasreinigungseinrichtungen liegt
Quecksilber in Rauchgasen von Verbrennungsprozessen in der Regel gasférmig vor, kann
aber auch (z.B. beim Einsatz von Nassabscheidern) an Partikel oder an Tropfchen gebunden
vorliegen. Fur die Bestimmung der Gesamtquecksilberkonzentration ist daher eine
isokinetische Teilstromentnahme aus dem Rauchgas und die Abscheidung des
partikelférmigen Quecksilbers erforderlich. Die Absorption des filtergangigen Quecksilbers
erfolgt im Anschluss in zwei hintereinander geschaltete, mit jeweils 30ml 2%tiger KMnOs-
H>SO4 Losung gefiillte Absorber (z.B. Frittenwaschflaschen).
Als Absorptionsldsung kénnen wahlweise:

¢ Kaliumpermangganat — Schwefelsdure-Lésung

o Kaliumdichromat — Salpetersédure-L6sung
eingesetzt werden.
Wenn die Summe des Anteils an partikelférmigen Quecksilber (Staub oder Trépfchen) kleiner
als 1 ug/m? ist, kann auf die isokinetische Probenahme und Bestimmung des partikelférmigen

Anteils verzichtet werden.

~ ,’ | i ‘:h\‘ .

Bild 3: Manuelle Quecksilbermessung nach DIN EN 13211
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Standardreferenzmessverfahren missen die vorgegebenen Anforderungen an die
Nachweisgrenze (<10% der zu Uberwachenden Emissionsbegrenzung fir den
Tagesmittelwert) erflllen, wobei die Nachweisgrenze den Wert angibt, bis zu dem die
MessgroRe qualitativ noch zuverlassig nachgewiesen werden kann.

In nachfolgender Tabelle ist die ermittelte Nachweisgrenze des derzeit anzuwendenden
Standradreferenzmessverfahrens der DIN EN 13211 mit der geforderten Nachweisgrenze an
das Standardreferenzmessverfahren aufgefiihrt.

Tabelle 3: Verfahrenskenngréen der DIN EN 13211

geforderte Nachweisgrenze
DIN EN 13211 (10% vom TGW)
Nachweisgrenze 2,6 pg/m? 3,0 yg/m?
Die aufgefiihrten VerfahrenskenngréRen zeigen, dass das aktuelle

Standardreferenzmessverfahren geeignet ist und die Anforderungen hinsichtlich der
Nachweisgrenze in Bezug auf den aktuell glltigen Grenzwert erfillt wird. Die Nachweisgrenze
héngt sehr stark von der Qualitdt der verwendeten Absorptionsidsung, dem
Probengasvolumen und dem Analyseverfahren ab. Da sich der Stand der Technik und die
Qualitdt in den letzten Jahren verbessert hat, kdnnen heutzutage deutlich bessere
Nachweisgrenzen als die in der DIN EN 13211 genannte erzielt werden. Daher ist eine
erneute Bestimmung der VerfahrenskenngréfRen fur das aktuell glltige Standardreferenz-
messverfahren durchaus empfehlenswert. Aktuell kann man aber davon ausgehen, dass das
Verfahren nach DIN EN 13211 im Hinblick auf verscharfte Emissionsgrenzwerte die
Anforderungen an die Nachweisgrenze erflllt und somit auch, unter Berlicksichtigung einer
héheren Messunsicherheit, zukinftig als Standardreferenzmessverfahren als geeignet

erscheint.
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5. Alternative Moglichkeiten der Quecksilbermessung

Eine alternative Mdglichkeit stellt die Langzeitprobenahme (Sorbent Trap Methode) von
Quecksilber dar. Dabei erfolgt eine Teilstromentnahme und Sammlung des ionisierten und
elementaren Quecksilbers auf zwei unmittelbar im Rauchgaskanal, parallel angeordneten
Adsorptionsréhrchen.

Bild 4: Langzeitprobenahame von Quecksilber*

Die Adsorptionsréhrchen sind zum Zweck der Qualitatssicherung in drei Sektionen eingeteilt:
o Sektion 1: Probenahme-Sektion

* Sektion 2: Durchbruch-Sektion

o Sektion 3: Spike-Sektion

Bild 5: Aufbau der Sorbent Trap Réhrchen®

Durch die direkte Anordnung der Adsorptionsréhrchen im Rauchgaskanal kénnen im
Gegensatz zu Emissionsmesseinrichtungen mit Probenahmeleitungen Verluste in den

Leitungen quasi ausgeschlossen werden.

Quelle:  Paul Gothe GmbH; Quecksilber-MTP-Sonde nach US EPA PS 12B und 30B; https://www.paulgothe.com/Quecksilber-
MTP-Sonde; 17.02.2018

Quelle:  Verein Deutscher Zementwerke e.V.; Erste Messergebnisse mit der Sorbent Trap-Methode im Vergleich zum
Standardreferenzverfahren nach DIN EN 13211 sowie MERCEM 300Z; 21.09.2017
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Auch bei diesem Verfahren kommt der Qualitatssicherung der ermittelten Messdaten eine
grof’e Bedeutung zu. So ist z.B. eine Messung nur giiltig, wenn die Mindestanforderungen an
den Durchbruch, an die Doppelbestimmung und die Wiederfindung eingehalten werden.

Mit diesem Verfahren kénnen Kurzzeit- und Langzeitprobenahmen von wenigen Stunden bis
hin zu mehreren Tagen umgesetzt werden. Dariber hinaus besitzt dieses Verfahren im
Vergleich zum Standardreferenzmessverfahren je nach Anwendungsbereich eine deutlich
bessere Nachweis- und Bestimmungsgrenze. Der Grund hierfiir liegt, dass bei der Sorbent
Trap Methode im Gegensatz zum Verfahren nach DIN EN 13211, wo nur ein Aliquot der
Gesamtprobe analysiert wird, das gesamte Adsorptionsrohrchen analyisert wird. Ein Einsatz
als  zuklnftiges  Standardreferenzmessverfahren  im  Hinblick auf  abgesenkte
Emissionsgrenzwerte ist nach Vorlage von ausreichenden, belastbaren Vergleichs- bzw.
Validierungsmessungen durchaus denkbar.

Allerdings liefert dieses Verfahren kein kontinuierliches Signal und stellt somit aufgrund der
aktuell gesetzlich geforderten Uberwachung von Halbstunden- und Tagesmittelwerten bisher
keine Alternative zur kontinuierlichen Uberwachung von Emissionsgrenzwerten und zur
Steuerung von Rauchgasreinigungsanlagen dar.

Entsprechend dem BVT-Merkblatt ,GroRfeuerungsanlagen* muss zukiinftig die Uberwachung
der Quecksilberemissionen an Anlagen die Stein- oder Braunkohle als Brennstoff einsetzen
und eine Feuerungswéarmeleistung von =300 MW haben nicht ausschlieBlich mit einer
kontinuierlichen Emissionsmesseinrichtung erfolgen. Sondern als weitere Méglichkeit wird
erstmals eine kontinuierliche Probenahme mit haufigen Analysen zeitintegrierter Proben
(Langzeitprobenahme) aufgefiihrt. Ob und wie dies bei der nationalen Umsetzung erhalten
bleibt, bleibt jedoch abzuwarten.
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Messen von Quecksilberemissionen mit Sorbent
Traps im Vergleich zum Standardreferenzverfahren
nach DIN EN 13211

Dr.-Ing. Ute Zunzer, Umweltmessstelle FIT GmbH, Disseldorf;
M.Sc. Johannes Pfingsten, VDZ GmbH, Dusseldorf

Vor dem Hintergrund sehr niedriger Grenzwerte fiir Quecksilberemissionen ist eine nachweis-
starke und zuverlassige Analytik notwendig, um die Einhaltung der Grenzwerte zu belegen. Im
Allgemeinen sollte die Nachweisgrenze maximal 10 % des Grenzwertes betragen, damit das
Ergebnis zur Konformitatsbewertung herangezogen werden kann. Unter der Nachweisgrenze
versteht man die Konzentration, ab der eine Substanz qualitativ nachgewiesen werden kann.
Bei einem Grenzwert von 30 ug/m? darf die Nachweisgrenze demnach nicht tber 3,0 ug/m?

liegen.

Im europaischen Referenzverfahren nach DIN EN 13211 wird eine Nachweisgrenze von
2,6 ug/m?® angegeben, sodass diese Bedingung nur sehr knapp eingehalten wird. Um die Be-
lastbarkeit der Ergebnisse zu erhéhen und die Einhaltung auch bei zukinftig ggf. sinkenden
Grenzwerten nachweisen zu konnen, sind weitere Entwicklungen und ggf. neue Verfahren
notwendig. Ein viel versprechendes Verfahren, das auf der Probenahme mit Quecksilberab-
sorbern, sogenannten ,Sorbent-Traps®, beruht, wird aktuell auf seine Anwendbarkeit unter-

sucht.

In der Praxis werden Quecksilberemissionen in der Industrie kontinuierlich iberwacht. Hierzu
muss neben elementarem Quecksilber Hg(0) auch die oxidierte Form Hg(ll) erfasst werden.
Da die fiir die kontinuierliche Uberwachung verfiigbaren UV-Photometer Quecksilber nur in
elementarer Form detektieren, ist eine gut funktionierende Reduktionseinheit notwendig, die
regelmafig und sorgfaltig geprift werden muss. Die Kalibrierung dieser Gerate nach DIN EN

14181 erfolgt unter Verwendung des europaischen Referenzverfahrens nach DIN EN 13211.

Bei diesem Verfahren wird das Quecksilber in einer oxidierenden Absorptionsidsung aufge-

fangen und anschlielend mittels Kaltdampf-AAS (Atomabsorptionsspektrometrie) analysiert.
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Hierbei wird ein relativ kleines Teilvolumen der Absorptionsldsung analysiert, sodass sehr ge-
ringe absolute Quecksilbergehalte detektiert werden mussen. Dadurch sind sehr niedrige
Nachweis- und Bestimmungsgrenzen erforderlich, um die oben genannten Anforderungen zu

erfillen.

Bei Verwendung der Sorbent-Traps wird das Quecksilber an iodierter Aktivkohle adsorbiert.
Die Probenahme kann hierbei Uber kurze Zeitraume wie z. B. 30 min. erfolgen, aber auch
Langzeitprobenahmen sollen mit dieser Methode mdglich sein. Im Anschluss wird das ge-
samte Quecksilber thermisch desorbiert und direkt in einer AAS-Messzelle analysiert. Da nicht
nur eine Teilprobe, sondern das gesamte Sorptionsmittel in der Analyse betrachtet wird, sind

deutlich niedrigere Nachweisgrenzen in einer Gréfenordnung von 0,02 pg/m?® zu erwarten.

Die Anwendbarkeit des Verfahrens wird aktuell im Vergleich zu der Referenzmethode DIN EN
13211 untersucht. Es wurde zudem auf européischer Ebene eine Technischen Spezifikation
zum ,Sorbent-Trap“-Verfahren erarbeitet. In den USA wird dieses Verfahren bereits als Refe-
renzmethode fiir Quecksilberkalibrierungen (US EPA 30B) sowie als quasi-kontinuierliches
Verfahren zur Uberwachung niedriger Emissionsgrenzwerte (US EPA 12B) eingesetzt.

Die Sorbent-Traps bestehen aus mindestens zwei voneinander getrennten Schichten. Die
erste Schicht dient zur Absorption des zu messenden Quecksilbers. Mit der zweiten Schicht
wird nachgewiesen, dass das gesamte Quecksilber in der ersten Schicht sorbiert wurde und
kein Durchbruch vorliegt. Zu Qualitatskontrollzwecken kénnen Sorbent-Traps mit einer dritten
Schicht verwendet werden, in der eine bekannte Konzentration an Quecksilber vorliegt, sodass
einerseits die analytische Bestimmung geprift und andererseits Verluste wahrend der Proben-
ahme ausgeschlossen werden kénnen. Die Probenahme erfolgt parallel in zwei Sorbent-

Traps, um eine Doppelbestimmung zu erreichen. Dies ist beispielhaft in Bild 1 gezeigt.

Da die Analyseneinheit fir Quecksilber mobil ist, kann das Verfahren — sofern keine kontinu-
ierlich arbeitende Quecksilbermessung betrieben wird - auch ,vor Ort* eingesetzt werden, so-
dass die Ergebnisse unmittelbar vorliegen. Dies ermdglicht auch Untersuchungen zu Pro-

zessoptimierungen und deren Auswirkung auf die Emission von Quecksilber.

Erste Ergebnisse zum Vergleich des Referenzverfahrens und der Sorbent-Trap-Methode lie-

gen bereits vor und sind in Bild 2 dargestellt. Die Ergebnisse der beiden Methoden liegen in
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der gleichen GroRenordnung, jedoch ist die Anzahl der Vergleichsmessungen noch sehr ge-
ring, sodass die Ergebnisse lediglich als Vorausschau zu verstehen sind. Weitere Vergleichs-
messungen werden aktuell durchgefihrt, um einen belastbaren Vergleich der Methoden zu

erhalten.

= Schicht 1 sammeltdas Quecksilber aus demProbengasstrom
= Schicht 2 dient der Durchbruchskontrolle
= Schicht 3 istgespikedund dientzur Laborkontrolle
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Regelung und Optimierung der Rauchgasreinigung durch
anlagenbezogene Messungen

Dr.-Ing. Diethelm Walter, Dipl.-Ing. Martin Sindram,
Lhoist Germany/Rheinkalk GmbH, Wilfrath

Kurzfassung
Die Entwicklung der Rauchgasreinigung ist gekennzeichnet durch stetig steigende Anforde-
rungen. Dies gilt sowohl fir die darzustellenden Abscheidegrade als auch fir die Anzahl der
relevanten Gaskomponenten. Hinzu kommt ein starker Kostendruck auch fiir den Betrieb der
Rauchgasreinigung. Mit steigender Tendenz werden hier trockene Prozesse eingesetzt. In
diesen werden pulverférmige Sorbentien zur Adsorption und Absorption verwendet. Im Einzel-
nen sind dies Kalkhydrat, Natriumhydrogencarbonat und Aktivkohle, Aktivkoks oder Minerali-
sche Sorbentien Die Verwendung dieser Sorbentien mufl sowohl Kosten- als auch Mengen-
optimiert erfolgen.
Im Folgenden werden Konzepte vorgestellt wie durch Nutzung von Gasmessungen die Ab-
scheidung in einer Rauchgasreinigung erhoht, auf das Auftreten bisher nicht relevanter Gas-
komponenten reagiert, aber auch der Einsatz der notwendigen Betriebsmittel optimiert werden
kann.
Folgende Themen werden an Hand von Beispielen aus der Praxis behandelt:
e Regelung trockener Rauchgasreinigungsanlagen durch Rein- und Rohgasmessungen
von HCl und SOx.
e HF Peaks in MVA und deren Erkennung und Abscheidung.
e Nutzung von kontinuierlichen Hg-Gasmessungen zur gezielten Abscheidung von Hg-
Spitzen.

e Abstimmung mehrstufigen Rauchgasreinigungen zur Optimierung des Betriebes.

Die Nutzung der Messung emissionsrelevanter Gaskomponenten zur Regelung im Betrieb ist
in neu errichteten Anlagen aber auch zur Verbesserung existierender Anlagen sinnvoll. Die
Ausnutzung der verwendeten Betriebsmittel und deren Einsatz kdnnen hierdurch gezielt ver-

bessert werden.
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1. Einleitung:

Aufgrund hoher Industrialisierung und Bevolkerungsdichte vor allem in den Ballungsgebieten
wurden in Deutschland schon relativ friih Anstrengungen unternommen, den Ausstof} von Luft-
schadstoffen (,Emissionen‘) aus industriellen Produktionsanlagen zu vermindern, um den Ein-
trag dieser Schadstoffe in die Umgebung (,Immissionen‘) zu minimieren. So erschien ein erster
Vorlaufer der heutigen TA Luft bereits im Jahr 1964 und wurde in den darauffolgenden Jahren
regelmafig aktualisiert und erganzt (1974, 1983, 1988, 2002, Novellierung im Gange). In den
70er und vor allem 80er Jahren kamen eigene Emissionsverordnungen fiir Millverbrennungs-
anlagen, Kraftwerke und Industrieprozesse hinzu und wurden im Laufe der Jahre ebenfalls
aktualisiert (z.B. 17. BImSchV: 1990, 2003, 2013 / Anpassung IED). Kennzeichnend fiir die
Mehrzahl der Aktualisierungen war die Aufnahme von Grenzwerten fir ,neue’ Schadstoffe so-
wie die kontinuierliche Absenkung bestehender Grenzwerte; in Tabelle 1 ist diese Entwicklung
beispielhaft fir Millverbrennungsanlagen dargestellt (17. BImSchV).

Tabelle 1: Entwicklung der Grenzwerte Thermischer Abfallverbrennungsanlagen

Grenzwert 17. BImSchv. | 17. BImSchv
TA Luft 1974 TA Luft 1
(T fmgimy | T4 T WM 1988 | (199012003) | Gteneen 2089
Gesamtstaub 100 30 10 10
Cgesamt - 20 10 10
HCI 100 50 10 10
HF 5 2 1 1
SOx (als SO,) - 100 50 50
NOx - 500 200 150 (100 )
NH3 - - - 10
Hg, Cd, As, Ni, Hg, Cd, Ti: Cd, Ti: Cd, Ti:
,Spurenelemente’ | Pb, Cu, Cr, V:
2:20 2:0,2 $:0,05 ¥: 0,05
Vo P b, h, | SbAsPbCr | Sb, As, b, Cr,
V. Sn CN: Cu, Mn,. Ni, V, Sn: | Cu, Mn, Ni, V, Sn:
505 2:05 50,5
Quecksilber Hg 0,05 0,03 (0,012)
PCDD/PCDF 01
[ng/Nm?® TEQ] )

(1): fir Neuanlagen

(2): Jahresmittelwert
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Die relevanten Luftschadstoffe lassen sich dabei vereinfacht in folgende Gruppen einteilen:

- Partikelformige Emissionen (Staub, Feinstaub); die Reinigung erfolgt durch Filtration,
meist an Gewebefiltern oder Elektrostatischen Abscheidern (E-Filter)

- Saure Schadgaskomponenten (v.a. Schwefeldioxid SO,/ Schefeltrioxid SOs, Salzsaure
HCI, Flurwasserstoff HF); die Abreinigung erfolgt durch Neutralisation bzw. Chemisorption
(Absorption an der Oberflache mit anschlieBender Neutralisation) unter Bildung der entspre-
chenden Reaktionssalze. Hierfiir werden meistens Calcium-basierte Sorbentien (Kalkstein-
mehl CaCOs, Branntkalk CaO, Kalkhydrat Ca(OH),) aber auch Natrium-basierte Verbindun-
gen (Natronlauge NaOH, Natriumhydrogencarbonat NaHCOs, Natriumcarbonat/Soda
Na>COs) verwendet.

- Okotoxische Spurenelemente; hierzu zahlen organische Spurenstoffe (z.B. Dio-
xine/Furane) und (v.a. leichtflichtige) Schwermetalle (z.B. Quecksilber); die Abscheidung
erfolgt durch physikalische Adsorption an oberflachenreichen Materialien wie Aktivkohle,
Aktivkoks oder bestimmten mineralischen Stoffen (z.B. Zeolithe oder spezielle Schichtmine-
rale).

- Klimarelevante Bestandteile; z.B. NOx; die Stickoxid-Minderung wird durch sog. SNCR-
oder SCR-Verfahren (Reduktion von NOx zu N2 durch Eindusung von NHa) realisiert. Zur
Zeit wird daran gearbeitet, das ebenfalls klimarelevante CO, durch sog. CCS- und CCU-
Verfahren (Carbon Capture and Storage, Carbon Capture and Utilization) abzuscheiden und
in verflussigter Form untertégig zu lagern bzw. ,wiederzuverwerten‘ (z.B. Herstellung von
Methan mit Hilfe von solar erzeugtem Ha; Produktion synthetischer Kohlenwasserstoffe als
,Grundbaustein® fir Kunststoffe oder als Kraftstoff in Form von ,e-Gas' oder ,e-Diesel‘).

Die Abscheidung der verschiedenen Luftschadstoffe erfolgt mit Hilfe von nassen (z.B. Gaswa-

scher mit Kalksteinmehl oder Natronlauge), quasitrockenen (z.B. Spriihabsober mit Kalkmilch)

oder trockene Rauchgasreinigungsverfahren (mit Kalkhydrat oder Natriumhydrogencarbonat).

In den letzten Jahren haben sich dabei die trockenen Verfahren in vielen Bereichen durchge-

setzt, da sie dem Verwender entscheidende Vorteile bieten [1]. Neben der sicheren Einhaltung

der vorgeschriebenen Grenzwerte und der hohen Flexibilitat Giberzeugen sie durch

- geringe Investitions- und Betriebskosten

- geringer Personalaufwand firr Betrieb und Instandhaltung

- einfache Konzeption und platzsparende Bauweise

- trockene, pulverformige Reaktionsprodukte.

Die Emissionsgrenzwerte der verschiedenen Schadstoffe werden in Deutschland systema-

tisch kontrolliert und hoheitlich Giberwacht. Emissionsmessungen bilden hierbei das zentrale
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Element fiir die Uberwachung und Kontrolle der Einhaltung der Grenzwerte. Hierzu ist es not-
wendig, geeignete Messgerate zu betrieben, die nicht nur den jeweiligen Schadstoff sondern
auch zusatzliche, zur genauen Konzentrationsberechnung notwendige Parameter (z.B. Volu-
menstrom, Sauerstoff-Gehalt, Temperatur) erfassen. Es ist daher naheliegend und zweckma-
Rig, diese Messgerate und deren gemessene Parameter auch zur Regelung der Rauchgas-
reinigung und zur Dosierung der notwendigen Adsorbentien einzusetzen.

Nach einer kurzen Einfiihrung in die trockene Rauchgasreinigung sowie der dabei eingesetz-
ten Sorbentien und deren Reaktionsmechanismen werden im Folgenden Konzepte vorgestellt,
wie durch Nutzung von Gasmessungen die Abscheidung in trockenen Rauchgasreinigungs-
anlagen erhoht, auf das Auftreten bisher nicht relevanter Gaskomponenten reagiert, aber auch

der Einsatz der notwendigen Betriebsmittel optimiert werden kann.

1. Verfahren zur Trockenen Rauchgasreinigung

Trockene Rauchgasreinigungsverfahren werden vor allem zur Abscheidung saurer Schadgas-
komponenten sowie 6kotoxischer Spurenelemente eingesetzt. Prinzipiell handelt es sich hier
immer um das gleiche Arbeitsprinzip:

. Schadstoffe werden mit Hilfe pulverférmiger Sorbentien von der Gasphase in einen
feststoffgebundenen Zustand Uberfiihrt.

Dabei neutralisieren alkalische Additive die gasférmigen Saurebildner (v.a. HF, HCI, SOx) zu
pulverférmigen Reaktionsprodukten; gleichzeitig lagern sich gasférmige Spurenelemente (z.B.
Dioxine oder Hg) ohne stoffliche Verdanderung an der Oberflache des Adsorbens (Aktivkohle,
Aktivkoks, spez. Minerale) an. In beiden Fallen dient das Filtermedium zur Gas-Feststoff-Tren-
nung und bildet an seiner Oberflaiche den Reaktionsraum; die Einbindung der Schadstoffe

erfolgt sowohl in der Flugphase als auch in der Filterschicht am Filtermedium.
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B Abscheidung durch Sorbentien + Filtration
B Abscheidung durch SCR/SNCR
B Abscheidung durch Filtration

HCI

HF

SO0,

Hg
PCDD/DF
Schwermetalle

Cges

Bild 1: Abscheidung emissionsrelevante Schadstoffe in trockenen

Rauchgasreinigungsanlagen

2.1. Additive zur Abscheidung 6kotoxischer Spurenelemente

Okotoxische organische oder metallische Spurenelemente werden in der Regel mit Hilfe der
Adsorption aus dem Abgas entfernt; diese Adsorptionsprozesse werden meist im Temperatur-
bereich von ca. 80 bis etwa 180°C durchgefiihrt; dabei haufig verwendete Adsorbentien sind
Aktivkohle (AK), Aktivkoks / Herdofenkoks (HOK®) oder oberflachenreiche mineralische Sub-
stanzen.

Fir Einsatzfalle, in denen sowohl Ad- als auch Absorption gefordert ist, werden speziell auf
die Anforderung angepasste Mischprodukte auf Basis von hochoberflachigem Kalkhydrat (z.B.
Sorbacal® SP), herkémmlichem Kalkhydrat und Kalksteinmehl oder Trass geliefert. Die fiir die-
sen Verwendungszweck von vielen Herstellern angebotenen Mischprodukte bieten im Ver-
gleich zu reinem Kohlenstoff eine héhere inharente Sicherheit. Sie lassen sich ohne zusatzli-
chen apparativen und personellen Aufwand bei Bedarf einsetzen. Neue Entwicklungen stellen
hier nicht brennbare mineralische Sorbentien wie z.B. Minsorb® oder die Verwendung von
Tonmineralien dar.

Aufgrund der sehr geringen Konzentration der 6kotoxischen Spurenelemente (ug/Nm? bzw.
ng/Nm?®) werden die oberflachenreichen Adsorbentien volumenbezogen dosiert; es wird eine
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vom zu behandelten Abgasvolumen abhéngige, in der Regel konstante Dosiermenge zugege-
ben, um eine ausreichende statistische Trefferwahrscheinlichkeit fiir eine sichere Abscheidung
darzustellen; je nach abzuscheidender Komponente, der Art des eingesetzten Adsorbens so-
wie den spezifischen ProzefRbedingungen liegen diese spezifischen Dosierraten bei Einsatz
in Verbindung mit Gewebefiltern lblicherweise im Bereich von etwa 50 bis 300 mg/Nm? Abgas

2]

2.2. Additive zur Abscheidung saurer Gaskomponenten

Zur Abscheidung gasférmiger Saurebildner (v.a. HF, HCI, SOx) in trockenen Rauchgasreini-
gungsanlagen wird vor allem Kalkhydrat Ca(OH). oder auch Natriumhydrogencarbonat
NaHCOs verwendet.

Die Effizienz der Abscheidung saurer Schadgaskomponenten (in der Regel der Verbrauch an
Sorbens zur Erreichung des geforderten Abscheidegrades) ist von einer Vielzahl von Einfluss-
faktoren abhangig; neben einer Reihe prozelspezifischer Parameter wie Rauchgastemperatur
und - feuchte, Ausgangskonzentration des abzuscheidenden Stoffes und erforderlicher Ab-
scheidegrad, Verweilzeit des Additivs im Rauchgas, Durchmischung Additiv/Rauchgas spielen
dariber hinaus spezifische Stoffeigenschaften des eingesetzten Additives eine wichtige Rolle;
hierzu zahlen die Reaktionsaffinitat gegentber der abzuscheidenden Komponente, die chemi-
sche Reinheit oder auch physikalische Parameter wie KorngréRenverteilung oder spezifische
Oberflache.

2.2.1 Calcium-basierte Sorbentien

Bei Einsatz von Kalkhydrat Ca(OH). werden die im Abgas enthaltenen gasférmigen Saurebild-
ner zunachst an der Oberflache der stark basischen Ca(OH).-Partikel absorbiert und anschlie-
Rend unter Bildung der entsprechenden festen Calcium-Salze neutralisiert; vereinfacht laufen

dabei folgende Brutto-Reaktionen ab:

(1) Ca(OH). + SO3 = CaSO0;+ H,0
(2) Ca(OH), + SO, = CaSO0s + H0
(3) Ca(OH), + SO2 + % O, = CaSO, + H.0
(4) Ca(OH), + 2 HF = CaF;+2H,0
(5) Ca(OH), + 2 HCI = CaClz + 2 H:0

Dariber hinaus ist es moglich, auch andere saure Gasbestandteile, wie z.B. HBr oder gasfor-

mige Selenverbindungen (z.B. SeO.) abzuscheiden.
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In gewissen Umfang reagiert Ca(OH), zusatzlich mit CO; unter Bildung von CaCOs; diese
Nebenreaktion (Carbonatisierung) lauft nach folgender Gleichung ab:

(6) Ca(OH)2 + CO2 = CaCOs + H20

Bei einer (theoretischen) Stochiometrie von 1,0 werden zur Neutralisation von 1 kg SO, geman
Gleichung (2) 1,16 kg Ca(OH). bendtigt, fiir die Neutralisation von 1 kg HCI sind nach Glei-
chung (5) 1,01 kg Ca(OH). notwendig.

Durch die im allgemeinen schnell ablaufende Absorption saurer Gasbestandteile und der an-
schlieRenden Ca-Salzbildung werden die Ca(OH),-Partikeloberflachen belegt; die weitere Re-
aktionsgeschwindigkeit wird in der Praxis durch die Diffusion der zu absorbierenden gasférmi-
gen Komponenten durch diese Grenzschicht bestimmt; unter den in quasitrockenen und tro-
ckenen Rauchgasreinigungsverfahren vorliegenden Bedingungen verbleibt so ein noch reak-
tionsfahiger Ca(OH).-Kern. Das eingesetzte Ca(OH). wird daher nicht vollstdndig umgesetzt,
so dass fur die Erreichung der geforderten Abscheideleistung immer ein gewisser Sorbens-
Uberschufl notwendig ist. Je nach Konzentration und Art der abzuscheidenden sauren Gas-
komponenten (Reaktivitatsreihenfolge des Ca(OH).), den Reaktionsbedingungen (Einflul von
Temperatur und Feuchte des Abgases, Durchmischung Sorbens/Abgas, Verweilzeit, Rezirku-
lationsrate, geforderter Abscheidegrad) und Eigenschaften des eingesetzten Kalkhydrates
(Ca(OH),-Gehalt, PartikelgroRe, spezif. Oberflache, Porositét) liegt dieser UberschuR in den
meisten Fallen im Bereich des 1,6 bis Uiber 3-fachen der stdchiometrisch notwendigen Menge;
in thermischen Abfallverbrennungsanlagen typischerweise im Bereich 1,6 — 2,5.

Die Reaktionen (1) — (6) laufen gemaR der Reaktionsaffinitdt des Ca(OH). zu den verschiede-
nen Komponenten (SO3 > HF > HCI >> SO, >>> CO,) ab; diese Reaktionsreihenfolge folgt der
Starke des jeweiligen Saurebildners und ,harmoniert’ mit den Grenzwerten der verschiedenen
sauren Gaskomponenten (Prinzip: Je starker die Saure, desto geringer die zulassige Emis-
sion; z.B. 17. BImSchV: HF: 1 mg/Nm?; HCI: 10 mg/Nm3; SO,: 50 mg/Nm?, jeweils Tagesmit-
telwerte).

In der Gberwiegenden Anzahl von Anwendungsfallen missen HCI oder HF mit dem hdéchsten
Abscheidegrad neutralisiert werden; durch die darauf ,abgestimmte’ Reaktivitat sind in der Pra-
xis Rauchgasreinigungsprozesse mit Kalkhydrat einfach in der Regelung; das Sorbens wird
haufig nur nach einer Komponente, z.B. nach HCI-Reingas-Sollwert geregelt zudosiert. Ein
Wechsel der LeitgroRRe z.B. auf SO: ist in modernen Regelkonzepten vorgesehen. Hierdurch
wird ein UbermaRiger Verbrauch durch nicht notwendige Abscheidung weit unter den gelten-
den Grenzwert (z.B. von SO; bei Mitverbrennung von Ersatzbrennstoffen oder in Prozessen

wie der Glasherstellung) vermieden.
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In quasitrockenen und trockenen Rauchgasreinigungsverfahren, die im Temperaturbereich
von 65 bis > 180 °C arbeiten, werden die Neutralisationsreaktionen (1) — (6) von hoher Rauch-
gasfeuchte und niedriger Rauchgastemperatur begunstigt; im Temperaturbereich von 350 —
400°C (in Kombination mit E-Filtern, z.B. in der Glasherstellung) begiinstigt die thermische
Aktivierung des Ca(OH). und die dadurch beschleunigte Reaktion die Neutralisation.
Neben der Gas/Feststoff- Kontaktwahrscheinlichkeit sowie der Reaktionsaffinitat ist die Fest-
stoff-Oberflache des eingesetzten Kalkhydrates (Ca(OH)z) entscheidend fiir die Abscheidung
saurer Gaskomponenten.
Durch die Weiterentwicklung von normalen Kalkhydraten hinsichtlich der physikalischen Para-
meter

- PartikelgréBenverteilung

- Porengréfie und -volumen
kann die Spezifische Oberflache entscheidend erhoht werden; dadurch lassen sich signifikante
Verbesserungen im Abscheidevermdgen sowie eine Minimierung des Reststoffanfalls errei-
chen /1/.
Rheinkalk, ein Unternehmen der Lhoist-Gruppe, hat seit Mitte der 80er Jahre die Weiterent-
wicklung solcher Materialien fir den Einsatz insbesondere in trockenen Verfahren vorange-
trieben (WULFRAsorp®A, DSP, Spongiacal®, jetzt Sorbacal® A bzw. SP, SPS).
Ergebnis dieser intensiven Forschung war das erste hochoberflachige Kalkhydrat Sorbacal®
A. Wahrend herkémmliches Weillkalkhydrat ublicherweise eine spezifische Oberflache von
ca. 18 m?/g (nach BET) besitzt, weist Sorbacal® A ca. 35 - 38 m?g auf. Hierdurch steht fiir die
Gas-Feststoff-Reaktionen im Trockensorptionsprozess prinzipiell eine mehr als verdoppelte
Oberflache zur Verfiigung. Weiterhin ist die Partikelanzahl und Dispergierbarkeit durch die
Feinteiligkeit des Produktes (dso ca. 3 ym gegeniiber 6 um bei handelstblichen Kalkhydraten)
deutlich erhéht.
Fir die Praxis bedeutet dies, dal tiberall dort wo schnell ablaufende Reaktionen auftreten, z.
B. bei der Bindung von HF oder HCI oder im Mittel- und Hochtemperaturbereich, mit diesen
Sorbentien in der Regel deutlich effektiver als mit herkémmlichem Kalkhydrat gearbeitet wer-

den kann.

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

VDI-Berichte Nr. 2359, 2019 53

I

*1. Entwicklungsstufe (Sorbacal® A): WeiRkalkhydrat mit hoherer Oberflaiche
(~ 35 m?/g) durch feinere Partikel ohne wesentliche Anderungen der kristallinen Matrix

Bild 3a: Entwicklung von Hochoberflachigen Kalkhydraten — Feinere Partikel.

Die intensive Weiterentwicklung zur Verbesserung des herkdmmlichen Weiltkalkhydrates
durch die Lhoist-Forschung fiihrte zu dem Produkt Sorbacal® SP; hier gelang es neben der
weiteren Erhéhung der spezifischen Oberflache auf > 40 m? (aktuell ca. 45 m?/g) insbeson-
dere, das flr die SO,-Abschei-dung wesentliche Porenvolumen entscheidend zu vergréfiern.
Wahrend herkdmmliches Weillkalkhydrat ein Porenvolumen von ca. 0,08 cm®/g besitzt, weist
Sorbacal® SP zwischen 0,21-0,25 cm®/g auf (BJH, N2-Desorption).

_— L

*2. Entwicklungsstufe (Sorbacal® SP):
Kalkhydrat mit hoher Oberflache (> 40 m?/g) und hoher Beladekapazitat durch
gezielte Beeinflussung der Porositat und der Schaffung von Poren im nutzbaren

Bereich

Bild 3b: Entwicklung von Hochreaktiven Kalkhydraten — Hohere Porositat.
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Fur den Betreiber bieten diese Sorbentien den Vorteil, eine sehr hohe Beladung mit Schad-
stoffen realisieren zu kdnnen, bevor die verfligbare Feststoffoberfliche durch Reaktionspro-
dukte verschlossen ist. Auch diese Materialien werden aktuell weiterentwickelt, wobei hier das
Ziel eine Aktivierung der im offenen Porensystem verfligbaren Oberflache ist. Diese Aktivie-
rung bewirkt eine von den bislang notwendigen Reaktionsbedingungen wie z. B. Abgastem-
peratur oder —Feuchte weitgehend entkoppelte Einbindung von SO2 , HCI, oder HF.

’ {g.-‘

s @)

0
Y
I

*3. Entwicklungsstufe (Sorbacal SPS):
Beeinflussung der Oberflachenaktivitdit von Kalkhydraten mit
hoher Oberfldche und Porositéat

-

Bild 3c: Derzeitige Entwicklung von Hochreaktiven Kalkhydraten — Hohere Aktivitat.

Die Aktivierung dieser Sorbentien ermdglicht hohe Abscheideleistungen insbesondere im
Temperaturbereich von 160 bis 260°C. In der nachstehenden Abbildung ist die im Labor er-
mittelte Charakteristik der SO.-Abscheidung von Sorbacal® SPS dargestellt. Sorbacal® SPS
weist Uber den gesamten Bereich eine konstant steigende SO. — Abscheideleistung auf. Die-

ser Effekt wird in der praktischen Anwendung bestatigt.
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_| SPS hat ab ca. 150°C bis

| | ca. 350°C eine stetig stei- |
gende Leistung in der SO2-
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= ! I (/ — Sorbacal” SPS
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Bild 4: SO, —Abscheidung mit Sorbacal® SPS in Abhangigkeit von der Gastemperatur.

2.2.2 Natrium-basierte Sorbentien

Neben den Calciumbasierten Sorbentien werden zur Abscheidung saurer Gasbestandteile
auch basische Natrium-Verbindungen eingesetzt; in trockenen Verfahren sind dies aktuell Nat-
riumhydrogencarbonat (NaHCOz3) sowie vereinzelt Natriumcarbonat (Na>COs, ,Soda’).
Natriumhydrogencarbonat (NaHCOs, ,Natriumbicarbonat’) entsteht als Zwischenprodukt im
sog. Solvay-Prozely zur Soda-Herstellung. NaHCOs3 zersetzt sich bei Temperaturen > 60 °C
unter CO2- und H2O-Abspaltung in Na,CO3 gemafR Reaktion (7)

(7): 2 NaHCOs = NaxCO3 + COz + H20

Durch das Austreiben von CO. und H»O (diese werden gasférmig liber den Kamin abgeleitet)
entsteht dabei ein oberflachenreiches und reaktives Na,COs, welches die sauren Schadgas-
bestandteile (v.a. HCI, SO, SO3, HF) zunachst an der Oberflache absorbiert und unter Bildung

entsprechender Natriumsalze neutralisiert; dabei laufen folgende Reaktionen ab:

(8) NaxCOs + SO; 2 Na,S04+ CO, + H,0
(9) NayCOjs + SO, 2 Na,S0s; + CO;, + H,0

(10) Na;COs + SO, + % 0, & NaySO4 + CO; + H,0

(11) NaxCOs + 2 HF > 2NaF +CO, + 2 H;0

(12) NaxCOs + 2 HCI 2 2NaCl + CO, + 2 H,0
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Bei einer (theoretischen) Stochiometrie von 1,0 werden zur Neutralisation von 1 kg SO» geman
Gleichung (7) und (9) 2,63 kg NaHCOs3 bendtigt, fir die Neutralisation von 1 kg HCI sind nach
Gleichung (7) und (12) 2,30 kg NaHCOs3 notwendig.

Wegen seiner hohen Reaktivitat gegeniiber den sauren Gasbestandteilen sind bei Verwen-
dung von NaHCOs in Trockensorptionsverfahren nur relativ geringe tiberstéchiometrische Sor-
bensmengen notwendig. Je nach Abgastemperatur, Mabhlfeinheit, Durchmischung Sor-
bens/Abgas, Verweilzeit und geforderter Abscheidegrad liegt der erforderliche iberstdchio-
metrische Faktor in der Praxis im Bereich von 1,1 bis etwa 1,7 [3, 4, 5].

Die Reaktionen (8) — (12) laufen aufgrund der hohen Reaktivitat vor allem gegeniiber SOx und
HCI mit der Reaktionsabfolge (SOx = HCI >> HF) ab. In Rauchgasreinigungsanlagen der
Glasherstellung kann dies bei gleichzeitigem Vorliegen relativ hoher SO,-Gehalte zu einer nur
ungenigenden HF-Abscheidung fiihren [6]. Neuere Berichte aus MVA's, die mit kontinuierli-
chen HF-Gasmessgeraten ausgestattet sind, bestétigen eine nur schlechte HF-Abscheidung
[7, 8] ; siehe dazu auch Kapitel 5.

Zur Sicherstellung eines schnellen Zerfalls und guter Reaktionsbedingungen gegeniiber den
sauren Gaskomponenten wird NaHCOs in Trockensorptionsverfahren mit Abgastemperaturen
oberhalb 140°C (meist bei 170 — 200°C) eingesetzt.

Um Anbackungsprobleme aufgrund seines leicht hygroskopischen Verhaltens zu vermeiden,
wird Natriumhydrogencarbonat durch eine Muhle unmittelbar vor der EindUlsestelle auf die er-
forderliche Feinheit (Zielwert dso: ca. 10 — 15 um) vermahlen.

In einigen kleineren Trockensorptionsanlagen wird zur Abscheidung der sauren Gasbestand-
teile auch NaCOs (in Form von sog. ,leichter Soda’) verwendet; bei der Neutralisation der
sauren Gasbestandteile laufen prinzipiell die gleichen Reaktionen wie bei Verwendung von
NaHCOs ab (Gleichung 8 — 12); da bei Einsatz von Na>CO3 jedoch keine Aktivierung durch
das heilRe Abgas stattfindet, ist die Reaktivitat besonders gegeniiber SO, deutlich geringer.

3. Regelung trockener Rauchgasreinigungsanlagen durch Rein- und
Rohgasmessungen von SO; und HCI

Trockene Rauchgasreinigungen werden modular an das Profil des Betreibers angepasst. Der

einfachste Aufbau besteht aus einem als Sorptionsfilter ausgelegten Gewebefilter und einer

Dosier-, Forder-, und Injektionseinrichtung. Der Rauchgaskanal wird als Reaktor genutzt. Die
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Reaktion erfolgt im Gasstrom und in der Filterschicht. Mit diesem Aufbau ist schon eine effek-
tive trockene Rauchgasreinigung maoglich. Alle weiteren Module dienen hauptsachlich der

Steigerung der Effektivitat.

Feuerung  Vorabscheidung Quench Reaktor Rezikulation Gewebefilter Reingas
Kessel f(Zriom Efiter] 140-180° C  zum Kamin

Brennstofie: padiad = - E-Filter
zB _ alkmilch (bis ~ 400° C)
Altholz A1-Ad4
oder A1-A2 b o Sollwert
Abfille, .... A : ,U
Rostfeuerung | E i
Wirbelschicht e - '
: o Poigen H [ i aietnc . Reaktionsprodukte
v i
A = I
H W Reingas

Grenzwerte (8. 17. BimSchV)
-HF < 1 mgim®
{ b - HCI < 10 mgim® ;,
1 \ -850, < 50 mg/m®y
ol -PCDDIDF < 0,1 ngim?y,

-Hg < 30 pgim®y

Bild 2: Module der (Quasi) Trockenen Rauchgasreinigung mit einfachem Regelkreis

Eine Vorentstaubung, z. B. Uber einen Zyklon oder ein E-Filter bietet eine einfache und kos-
tenglinstige Mdglichkeit Flugstaub aus der Feuerung separat zu verwerten und die Staubbe-
ladung in der Sorptionsstufe zu senken. Uber die Konditionierung mit Wasser in einer Quench
kann die Gastemperatur abgesenkt und der Feuchtegehalt im Abgas angehoben werden. In
diesem Falle spricht man von der konditionierten Trockensorption. Beides dient der Verbesse-
rung der Reaktionsbedingungen. Ein Reaktor bietet die Moglichkeit einer gezielten Verlange-
rung der fiir die Reaktion mit den Gaskomponenten verfiigbaren Zeit. Uber eine Rezirkulation
kann die Beladung des Sorbens erhéht werden. In der Praxis haben sich z.B. Rezirkulations-
raten von 3 — 5, — bezogen auf die Frischadditivmenge —, bewahrt.

Die homogene Verteilung des Sorbens im Abgas ist grundlegende Voraussetzung fiir die Ef-
fektivitat des Trockenen Prozesses. Bereits am Injektionspunkt muss das Ab- und/oder Adsor-
bens durch ein angepasstes Injektionslanzensystem oder durch turbulente Durchmischung mit
dem Abgas (z.B. in einem statischen Mixer) homogen verteilt werden. Jedes Sorbens kann
nur dort wirken, wo es mit dem Abgas in Kontakt ist. Eine mangelhafte Verteilung kann auch

in der Filterschicht eines Gewebefilters nicht kompensiert werden.
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Fir die Uberwachung und Kontrolle der Einhaltung der jeweiligen Emissionsgrenzwerte miis-
sen im Reingas der Rauchgasreinigungsanlage geeignete Messgerate betrieben werden, die
nicht nur den jeweiligen Schadstoff sondern auch zusétzliche, zur genauen Konzentrationsbe-
rechnung notwendige Parameter des Abgases (z.B. Volumenstrom, Sauerstoff-Gehalt, Tem-
peratur, Feuchte) erfassen. Es ist daher naheliegend und zweckmaRig, diese Messgerate und
deren gemessene Parameter auch zur Regelung und Dosierung der notwendigen Sorbentien

einzusetzen.

3.1. Regelung der Rauchgasreinigung durch HCI- und SO»-Reingasmessung

Im einfachsten Fall, z.B. bei Vorliegen kontinuierlicher Reingas-Messwerte fir HCI und/oder
SOy, kann fir diese RegelgroRen ein jeweils einzuhaltender Maximalwert als Sollwert vorge-
geben werden; dieser Sollwert liegt unterhalb des individuell zulassigen Grenzwertes. Bei Re-
gelabweichungen, d.h. bei Uber- bzw. Unterschreiten eines oder beider Sollwerte, wird die
Sorbens-Dosiermenge z.B. durch eine Veranderung der Drehzahl der Dosierschnecke ent-
sprechend angepasst. Die Auswirkungen auf die HCI- und SO,-Messwerte sind naturgemaf
umso deutlicher, je reaktiver das eingesetzte Sorbens ist; der Einsatz hochreaktive Additive
(hochoberflachige Kalkhydrate oder Na-Hydrogencarbonat) bietet deshalb deutliche Vorteile
bei der Umsetzung von Regelkonzepten und Iasst eine wesentlich genauere Einhaltung der
Sollwerte (und damit auch der Grenzwerte) zu.

Hauptstorgrole dieses einfachen Regelkreises ist die Uber das Rohgas eingetragene (und bei
fehlender Rohgasmessung unbekannte) Fracht an sauren Gaskomponenten; es ist auch bei
relativ stabilen Rohgaskonzentrationen vorteilhaft, diese Rohgasfracht in etwa zu kennen um
eine realistische Mindestdosiermenge fiir das basische Sorbens einstellen zu kénnen. Zumin-
dest jahrlich vorgenommene, diskontinuierliche Rohgasmessungen kénnen in Verbindung mit
dem Abgasvolumen benutzt werden, um die zu neutralisierende HCI- und SO»-Menge zu be-
stimmen und mit Hilfe eines realistischen Stochiometriefaktors einen angemessenen Bereich

als Mindestdosiermenge vorzuwahlen.
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Fir das in Abbildung 3 dargestellte Beispiel ergibt sich bei Rohgasgehalten im Bereich von
etwa 400 — 450 mg/Nm? HCI und gleichzeitig ca. 500 — 550 mg/Nm?* SOz bei einem Rauchgas-

volumen von 70.000 Nm 3/h schon bei einer (nur theoretisch méglichen) Stéchiometrie von 1,0

eine Ca(OH).-Menge von etwa 75 kg/h. Die Mindestdosiermenge sollte unter diesen Bedin-

gungen daher nicht unter diesem Wert liegen, um das in Abbildung 4 dargestellte Schwin-

gungsverhalten des Regelkreises zu vermeiden.
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Bild 4: Mégliches Schwingungsverhalten bei zu geringer Mindest-Dosiermenge

In der Praxis wird das Sorbens haufig nur nach einer Komponente, z.B. nach HCI-Sollwert,
geregelt zudosiert; in modernen Regelkonzepten ist ein bedarfsweiser Wechsel der LeitgroRRe
z.B. auf SO vorgesehen.

Bei Einsatz reaktiver Additive (im Beispiel in Bild 5: hochoberflachiges Kalkhydrat) ist auch bei
schwierigen Rohgasverhaltnissen mit stark wechselnden HCI- und/oder SO2-Konzentrationen
wie z.B. in der Hausmiillverbrennung, eine nur Uber Reingaswerte gefiihrte Regelung in der

Lage, die Emissionsgrenzwerte genau einzuhalten.
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Bild 5: Dosierverlauf reingasgeregelte Trockensorption in einer Hausmdllverbrennungsanlage

Da selbst bei Einsatz reaktiver Additive die Hauptstorgrofe, die Giber das Rohgas eingetragene
HCI- und SO2-Fracht, der reingasgeflihrten Regelung nicht bekannt ist, finden Anpassungen
der Dosiermengen erst bei Anderungen der Reingaswerte statt. Durch die Pufferwirkung des
in der Filterschicht befindlichen noch reaktiven Sorbens wirken sich die Anderungen auf die
Reingaswerte erst mit einer gewissen Verzégerung aus und bewirken eine dem Rohgasprofil
,nachlaufende’ Anderung der Dosiermenge. Dieser ,Nachlauf’ ist umso kleiner je reaktiver das

eingesetzte Sorbens gegenuber den abzuscheidenden Schadgaskomponenten ist.

3.2. Regelung der Rauchgasreinigung durch HCI- und SO2-Roh- & Reingasmessung
Kontinuierliche Messung der HCI- und SO»-Rohgaskonzentrationen zur Ermittlung der in die
Rauchgasreinigung eingetragenen Fracht an sauren Bestandteilen sind in den meisten ab ca.
2005 errichteten Millverbrennungs- bzw. Ersatzbrennstoff (EBS)-Kraftwerken Stand der Tech-
nik. In einigen Fallen wurden &altere Anlagen nachgerustet, teilweise auch zur Kontrolle des
HCI- und Schwefelanteiles des angelieferten Brennstoffes.

Aus den kontinuierlich gemessenen HCI- und SO2-Rohgasdaten wird mit Hilfe weiterer Abgas-
daten (z.B. das aktuelle Rauchgasvolumen) und eines stochiometrischen ,Grundfaktors’ zu-

nachst die theoretisch erforderliche Sorbensmenge errechnet und in die Rauchgasreinigungs-
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anlage eingedust. Weichen die gemessenen HCI- und SO,-Reingaswerte von den einzuhal-
tenden Sollwerten ab, erfolgt eine Anpassung der eingesetzten Sorbensmenge; dies geschieht
entweder durch eine schrittweise Veranderung der Sorbensmenge (analog zu Anlagen ohne
Rohgasmessungen) oder durch eine Veranderung des stéchiometrischen Grundfaktors. Ent-
sprechende Grundwerte lassen sich in Form von dynamischen Gleichungen im Leitsystem
hinterlegen.

Rauchgasreinigungsanlagen mit einstufiger Trockensorption und hochreaktivem Additiv (z.B.
Na-hydrogencarbonat) kdnnen so auf plétzliche Veranderungen im Rohgas gezielter reagie-
ren; Uberschreitungen der vorgegebenen Reingas-Sollwerte und der ,Nachlauf der Dosier-
menge werden minimiert.

In sogenannten ,Dichtstrom‘-Anlagen (kalkbasiertes Trockensorptionsverfahren mit hoher Re-
zirkulationsrate (50 bis zu > 100 fach) und interner Befeuchtung des Rezirkulates) kénnen
durch die Befeuchtung sowie die relative lange Verweilzeit im Umlauf sehr hohe Ausnutzungs-
grade des eingesetzten Kalkhydrates realisiert werden. In der Regel fangt das groRe verfiig-
bare Ca(OH)z-Inventar auch hohe Schadstoff-Spitzen sicher ab ohne dass es zunachst zu
merklichen Veranderungen der Reingaswerte kommt. Ist der umlaufende Ca(OH).-Puffer da-
gegen verbraucht, kann auf steigende Reingaswerte durch eine Anpassung der ,Frisch-Sor-
bensmenge‘ nur langsam reagiert werden. Rohgasmessungen in Dichtstromanlagen dienen
deshalb vornehmlich dazu, die durch die Neutralisation der ins System eingetragenen HCI-
und SO»-Fracht verbrauchte Kalkhydratmenge zu ersetzen. Im Bereich der Mill- und EBS-
Verbrennung ist in diesen Rauchgasreinigungsanlagen meistens HCI die LeitgroRe; SOz wird
in der Regel auf Werte deutlich unter den Grenzwert abgeschieden; in der Praxis werden St6-

chiometrie-Werte < 2,0 erreicht [9].
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Bild 6: Schema Dichtstromverfahren (Quelle: Hitachi Zoosen Inova)

4. Beherrschung von Hg-Peaks in der Thermischen Abfallverwertung

In der thermischen Abfallverwertung werden seit langerem verschiedene Verfahren zur Hg-
Abscheidung (z.B. Zugabe von Fallungsmittel in den Wascher, Einsatz kohlenstoffbasierter
Sorbentien zur Hg-Adsorption) eingesetzt. Neben der Abscheidung einer relativ geringen ,Hg-
Grundlast' (ca. 50 - 300 ug/Nm?) spielt hier zunehmend auch die sichere Abreinigung plétzlich
auftretender Hg-Peaks eine Rolle. Diese Hg-Peaks werden z.B. durch unsachgemaf ent-
sorgte Batterien, Halbleiter oder Queck-silberhaltige elektronische Bauteile ,in haushaltsibli-
chen Mengen* hervorgerufen (die vereinzelt vorkommenden massiven Uberfrachtungen der
Rauchgasreinigung einzelner Abfallverbrennungs-anlagen durch die unrechtmafige Anliefe-
rung Hg-haltigen Abfalls in ,industriellen Mengen' sind hier nicht Thema). Die aktuelle Vorgabe
und Umsetzung zum Betrieb kontinuierlicher Hg-Messgerate im Reingas filhren dabei zu einer
verbesserten Detektierung dieser Hg-Peaks und kénnen die Betreiber vor die Aufgabe stellen,

die installierte Rauchgasreinigung entsprechend zu optimieren.
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Eine Mdglichkeit zur Optimierung besteht im Einsatz von impragnierten Aktivkohlen; durch die
Impréagnierung (z.B. mit Schwefelsdure H.SO4, Salzsaure HCI, Brom, etc.) wird die Hg-Bela-
dung der Aktivkohle gesteigert; die Hg-Abscheidung erfolgt hier nicht nur durch physikalische
Adsorption sondern zusatzlich auch durch eine chemische Reaktion des Quecksilbers mit der
Saure (,Chemiesorption®).

Bei Einsatz einer H.SO4-impragnierten Aktivkohle laufen dabei folgende Reaktionen ab (aus
114/):

2Hg + 2H,SO4 — Hg»SO4 + 2H,0 + SO,

bei Saureuberschul} weiter zu:

Hg2S04 + 2H2SOs «  2HgSO4 + 2H20 + SO»

Nachfolgend wird an 2 Praxis-Beispielen die Einbindung einer zusatzlichen Trockensorptions-
stufe mit impragnierter Aktivkohle vorgestellt; in beiden Fallen erfolgt die Abscheidung der ,Hg-
Grundlast® Uber ein relativ preisgiinstiges Adsorbens (hier: mahlaktivierter Herdofenkoks
HOK®).

4.1. Hg-Peakabscheidung durch reingasgeregelte Eindiisung impragnierter Aktivkohle

Die thermische Abfallverwertungsanlage verfugt Gber 2 Verbrennungslinien; die Abgasreini-
gung besteht linienweise aus einer SNCR; die Abscheidung saurer Gasbestandteile erfolgt
Uber eine mit Kalkmilch betriebe Spriithabsorption sowie einer nachgeschalteten Trockensorp-
tionsstufe mit hochreaktivem Kalkhydrat (sog. MKT-Verfahren, siehe Kap. 6). Flugasche, Re-
aktionsprodukte und unverbrauchtes Adsorbens werden an einem Gewebefilter abgeschie-
den. Vor Gewebefilter erfolgt die kontinuierliche Eindiisung von HOK® zur PCDD/DF- und ,Hg-
Grundlast-Abscheidung. Seit Anfang 2018 wird zuséatzlich eine separate Dosieranlage fir die
Eindisung H2SOg4-impragnierter Aktivkohle betrieben. Die Hg-Reingasemissionen werden
kontinuierlich gemessen (L1: Gesamt-Quecksilber-Analysator Hg CEM von Seefelder; L2: HM
1400 TR von DURAG). Das Anlagenschema dieser MVA mit der Einbindung des Booster-Silos
fur impragnierte Aktivkohle befindet sich in Abbildung 7.
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Bild 7: Anlagenschema MVA mit Einbindung ,Booster-Silo*

Der Einsatz der imprégnierten Aktivkohle erfolgt bei Uberschreitung eines aktuellen (unkorri-

gierten) Hg-Reingasmesswertes von 15 ug/Nm?3; in diesem Fall wird zun&chst automatisch fir

15 Minuten eine Menge von etwa 40 kg/h eingedist (aktuelle Werte; frei einstellbar). Bei Be-

darf wird dann manuell fir weitere 15 Minuten eingedust, falls erforderlich mit erhohter Dosier-
menge (max. 100 kg/h). Nach Unter-schreiten des Hg-Eingreifwertes von 15 pg/Nm? wird der
Einsatz der impragnierten AK beendet; Abbildung 8 zeigt beispielhaft den Einsatz der imprag-
nierten AK zur Abscheidung eines Hg-Peaks.
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Bild 8: Hg-Abscheidung bei Einsatz impragnierter Aktivkohle [15]

4.2. Hg-Peakabscheidung mit impragnierter Aktivkohle durch Detektion im Rohgas

An der im folgenden beschriebenen MVA wurden in 2012 Versuche zur gezielten Abscheidung
von Hg-Peaks unter Nutzung einer Hg-Rohgasmessung nach Kessel und einer ebenfalls dort
installierten Zusatzdosierung von dotierter Aktivkohle gefahren [10]. Die Anlage ist mit einer
mehrstufigen Rauchgasreinigung mit SNCR, Gewebefilter und 2-stufiger Nasswasche auf Ba-
sis von Kalkmilch ausgeristet. Vor dem Gewebefilter wird kontinuierlich HOK® (200 mg/m?3Ntr.)
zur Abscheidung von Hg zudosiert. Hierdurch wird Hg im Gewebefilter adsorbiert und vor den
Waschern abgeschieden. Das ist insofern wichtig, da aus den Waschern HCI und Gips ge-
wonnen werden. Dieses Verfahren funktioniert einwandfrei, wenn es nicht durch zu hohe Hg-
Peaklasten im Rohgas iiberfrachtet wird. Uberschreitungen des Grenzwertes im Reingas tra-

ten bis dahin vereinzelt auf.
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Bild 9: Anlagenschema der MVA mit Hg-Rohgasmessung und Einsatz von impragnierter AK

Die Anlage war urspriinglich nur mit einer kontinuierlichen Hg Messung im Reingas ausgestat-
tet (Opsis, Modell AR 602 Z, feste Kompensation des Hg (ion.), mit 10 % Anteil). Eine Hg-
Uberfrachtung wurde im Reingas erst detektiert, wenn das im System vorhandene Adsorbens
weitgehend aufgebraucht war. Dann Ubersteigt der Hg-Reingaswert innerhalb kurzer Zeit (Mi-
nuten) den Grenzwert. Eine Absenkung auf ein grenzwertgerechtes Niveau konnte dann hau-
fig erst nach Stunden erreicht werden.

Fir die Versuche zur Abscheidung von Hg-Peaks wurde eine kontinuierliche Rohgasmessung
zwischen 3. und 4. Kesselzug installiert. Es wurde das gleiche Messgerat der Fa. Opsis wie
im Reingas verwendet.Der zeitliche Verlauf der Hg-Konzentrationen im Roh- und Reingas
ohne zusatzlichen Einsatz von impragnierter Aktivkohle ist beispielhaft in Abbildung 10 darge-
stellt.

Darin ist zu sehen, dass der Hg-Peak im Rohgas bereits um 13:30 einen Wert von 50 ug/m3Ntr.
Uberschreitet. Dann wird das System bis ca. 22:00 Uber ca. 8,5 h Uberfrachtet. Ein neuerlicher
Peak Uiber 50 ug/m3Ntr. im Rohgas ab ca. 00:15 fiihrt zu einem Anstieg auf > 50 ug/m3Ntr. im
Reingas ab ca. 01:30, der dann Uber ca. 2 h > 50 ug/m®Ntr. aufweist und erst nach 4h auf <
30 ug/meNtr. absinkt. Es wird geschétzt, dass ein Eintrag von > 1 kg Hg zu einer Uberfrachtung
des Systems fiihrt.
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Bild 10: Zeitlicher Verlauf der Hg-Werte im Roh- und Reingas ohne Einsatz von impragnierter
Aktivkohle (Bsp.) [aus 10]

Mit einer Zusatzdosierung von impragnierter Aktivkohle wurden daraufhin Versuche zur ge-
zielten Abscheidung von Hg-Peaks geregelt nach Hg-Werten im Rohgas gefahren. Die Zu-
satzdosierung erfolgte Gber 1m® Container mit 10 bis 100 kg/h Dosierleistung je Linie. Die mit
Schwefelsaure impragnierte Aktivkohle wurde in den Rauchgaskanal vor Gewebefilter einge-
dust. Ein Anstieg des Hg im Rohgas wurde durch gezielte Zufihrung von bis zu 500 g Hg
erreicht. Rechnerisch ergab sich ein Anstieg von ca. 100 ug/Nm3;. Die Dosierung der imprag-
nierten Aktivkohle wurde zunachst vor Zugabe des Hg, dann nach Auftreten des ersten Peaks
im Rohgas durchgeflhrt. Der zeitliche Verlauf der Hg-Werte im Roh- und Reingas ist in Abbil-
dung 11 dargestellt.
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Bild 11 : Versuch mit Dosierung von impragnierter AK nach Rohgasmessung [aus 10].

Der gemessene Anstieg von Hg im Rohgas entsprach dem erwarteten Niveau. Die Zudosie-
rung der impragnierten AK erfolgte nach dem ersten gemessenen Hg-Peak im Rohgas, also
bevor im Reingas eine Veranderung feststellbar war. Der durch den kontrollierten Eintrag von
500 g Hg in die Feuerung provozierte Hg-Peak von > 100 pg/m?*® wurde mit Hilfe der Rohgas-
messung ohne messbare Auswirkung auf das Hg-Reingasniveau beherrscht.

5. Erkennung und Abscheidung von Fluorwasserstoff (HF) in der Thermischen
Abfallverwertung

In der thermischen Abfallverwertung entstehen organische Schadstoffe, einige Schwermetalle
und saurebildende Schadstoffe gasférmig in der Feuerung. Neben den allgemein bekannten
und vielfach besprochenen Komponenten Chlorwasserstoff (HCI) und Schwefeldioxid (SOz)
wird auch Fluorwasserstoff (HF) gebildet. HF galt lange als nachrangig im Massenstrom und
wurde als irrelevant fuir eine kontinuierliche Emissionsmessung betrachtet. Da HF mit Kalkpro-
dukten oder in wassriger Losung sehr schnell reagiert, werden die Emissionswerte fiir HF an
MVA die mit kalkbasierten Verfahren oder Nasswaschern arbeiten sicher eingehalten, wenn
die Grenzwerte fiir HCI und SO: eingehalten werden. Insbesondere Kalkhydrat (Ca(OH)2) re-
agiert spontan mit HF unter Bildung von FluRspat und Wasser:
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2 HF + Ca(OH)2 => CaF; + H20
Natriumhydrogencarbonat (,Natriumbicarbonat’, NB) reagiert vereinfacht in folgender Weise
mit HF:

HF + NaHCO3;=> NaF + H20 + CO-
Dabei weisen beide Sorbentien die schon in Kap. 2.2 beschrieben Reihenfolge der Reaktivitat
auf:

Kalkhydrat: SOs3 > HF > HCI >> SO, >>> CO;

Natriumbicarbonat: SOx = HCI >> HF
Bei trockenen Rauchgasreinigungen, die mit Natriumbicarbonat (NB) betrieben werden, ist die
Abscheidung von HF auf Grund der geringen Reaktivitdt des NB mit HF schwierig. Ein Um-
stand der schon seit langem bekannt ist [6] und an den mit Natriumbicarbonat betriebenen
Anlagen der Thermischen Abfallverwertung, die mit kontinuierlichen MeRgeraten fir HF aus-
gerustet sind, ,bestatigt’ wird. Mdglichkeiten, die schwierige HF-Abscheidung bei alleinigen
Einsatz von NB zu optimieren, wurden z.B. am MHKW Krefeld in intensiven Versuchsreihen
untersucht [7].
Der im April 2011 in Betrieb genommenen Ersatzkessel K2 (25 t/h Mill; Vgas: 120.000 Nm3/h)
des MHKW Krefeld ist mit einer trockenen Rauchgasreinigung (RRA4) ausgestattet; die Ab-
scheidung der sauren Gaskomponenten (HCI, SO, und HF; alle kontinuierlich Uberwacht) er-
folgt durch den Einsatz von Natriumbicarbonat, zur Abscheidung von Quecksilber, Dioxinen
und Furanen wird Aktivkohle in das Rauchgas eingeblasen. Die Anlage wird gemaR den An-
forderungen der 17. BImSchV betrieben (Grenzwerte im Reingas (jeweils TMW): SO2: 50 /
HCI: 10 / HF: 1 mg/Nm?3, Hg: 30 ug/Nm?*,, PCDD/DF: 0,1 ng/Nm?; TEQ; jeweils TMWs)
Natriumbicarbonat wird direkt vor der Eindiisung (vor Gewebéefilter, ca. 200°C) vermahlen; ins-
gesamt sind 3 Muhlen installiert, die einen Dosierbereich von 130 — 3900 kg/h NB ermdglichen.
Die Aktivkohle-Dosierung erfolgt konstant und wird bei Veranderungen des kontinuierlich ge-
messenen Hg-Reingaswertes entsprechend angepasst (AK-Dosiermenge 5 — 55 kg/h). Eine
Ubersicht des Kessels K2 mit der trockenen Rauchgasreinigung zeigt Abbildung 12.
Die Verweilzeit des Rauchgases im Rauchgaskanal, - d. h. zwischen Kesselaustritt und Ge-
webefilter-eintritt -, betragt bei Nennlast rund 4,7 s. In diesem Betriebszustand verbleiben nach
Zugabe des NB 3,7 s Sorptions- und Reaktionszeit. Im Teillastbetrieb kann der Kessel bis auf
60 % der Nennlast abgesenkt werden. Dementsprechend verringert sich der Rauchgasvolu-
menstrom und verlangert sich die Reaktionszeit. Mit der Abscheidung der bei der Neutralisa-
tion der sauren Rauchgasbestandteile entstehenden Reaktionsprodukte (NaCl, Na>S04 und

NaF sowie des Uberschissigen Natriumcarbonat), der Aktivkohle incl. der adsorbierten Gas-
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komponenten sowie des Flugstaubes im Gewebefilter ist die Reinigung der Rauchgase abge-
schlossen. Im Reingas am Kamin werden alle drei sauren Schadstoffe (HCI, SO, HF) konti-

nuierlich gemessen. Im Rohgas am Kesselaustritt wurden zunachst nur HCl und SOz gemes-

sen.
+ Naturumiaufkessel *Lange: B8 m + Filtarh - 8 * Radialgeblése mit + Doppelmantsl-
» max. Millidurchsatz * Durchmesser: 2400 mm *F : 19 T schomstein
5bh =Verweizeit ca. 4,73 (100% Last) | | - Fitsrschiuch * Hhe 70m
* Heizwertbereich « Rauchgasvolumenstrom je Reihe: 14 (korst. Dvehzahl)
Ml (100% Last)  Filterschiguche » Melomannisiszng
7-14 Mg i+ Hauptantrish: 200 KW ¢ "
20 E29m'hiB gesamt. 2128 180 -185°C
» Rostbreite: Tm sl Schisuchdurch- Trudelmotor . 18 kW
1 YhiN * . :
+ Rostlénge: 14,82 m 20000 LN messer. 145 mm :";’5'5:;‘\",9"“‘"9-
» Feuerungswiarme= » gesamie Filter- . "
leistung T8 4MW ¢ Pl D flache: 5346 m* = Wirkungsgrad: 53 8%
» Dampfleistung: 90 th s R «Ri g Unurdru:l_‘
3,7 s Bicarbonal <10 mg/m? LN iE_l:\de 1. Kesselzug):
je—— 355 AKohie 1.2mbar
(e
K2 h L ug-
H { ) L P> Kamin

Silo
110t
NaHCO,

130 - 3900 kp'h

Bild 12: Ubersicht Ersatzkessel 2 und RRA 4 und Betriebsdaten [7].

Die Regelung der Dosiermenge des NB erfolgt Giber die kontinuierlichen Messungen im Roh-
und Reingas. Hierbei kommt die stark unterschiedliche Reaktivitdt des NB gegeniiber den ein-
zelnen sauren Gaskomponenten zum Tragen. Unter den normalen Bedingungen der thermi-
schen Abfallverwertung wird SO. Uber das geforderte Mal} hinaus abgeschieden. Als Leit-
gréRe fiir die Dosierung des NB dient in der Regel HCI. Ubliche Dosiermengen fiir NB in ther-
mischen Abfallverbrennungsanlagen in Deutschland liegen im Mittel zwischen 25 und 35 kg/t
Abfall. In einzelnen Anlagen mit EBS-Einsatz auch mit Verbrduchen von 51,7 bzw. 62,7 kg/t
Abfall im Mittel weit darliber [3], [5]. In der trockenen Rauchgasreinigung ist der Verbrauch ein
erheblicher Kostenfaktor.

Nach Einfahren des Kessels 2 (Phase 1) wurden im Regelbetrieb (Phase 2) der Verbrauch an
NB und die erzielten Reingaswerte optimiert. In Phase 1 wurde das NB generell Uberdosiert,

da die Regelparameter und der Mihlenbetrieb noch nicht optimiert waren. Der Mittelwert der
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HCI-Reingaskonzentration betrug 3,7 mg/m*Ntr. (Tagesmittel-Grenzwert (TMGW): 10,0
mg/Nm?;). Die mittlere HF-Reingaskonzentration, lag infolge der stark tberstdchiometrischen
Zugabe von Natriumbicarbonat, im Mittel bei 0,43 mg/Nm?; (Grenzwert: 1,0 mg/Nm?). Mit
zunehmenden Betriebsstunden traten wiederholt HF-Reingaskonzentrationen von bis zu 7
mg/Nm?; im Reingas auf. Hierauf musste mit der Inbetriebnahme aller drei Natriumbicarbon-
atmuhlen zur Dosierung der maximalen Natriumbicarbonatmenge reagiert werden, um so die
Einhaltung des HF- Rastergrenzwertes von 4 mg/m? i.N.tr. gewahrleisten zu kdnnen. Damit
ging ein erheblicher Verbrauch einher (3.900 kg/h). In Phase 2, dem Regelbetrieb wurde die
Ursache dieser im Reingas festgestellten HF-Werte untersucht. Dazu wurde eine kontinuierli-
che HF-Rohgasmessung (Laserspektrometer) nachgeristet; dabei zeigten sich erhebliche

HF-Rohgasspitzen ( > 200 mg/Nm?, Messbereichsende) liber mehrere Stunden.

b
2
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Ein Punkt entspricht einem Halbstundenmittelwert (HMW)

=i+ HCI Rohgas e Natriumbicarbonast == HF Rohgas == HF-TMW == HF Reingas

Bild13: HF Rohgaswerte und deren Auswirkung auf den NB Verbrauch [aus 7].

Dabei wurden folgende Charakteristika fiir HF-Spitzen beobachtet [7]:
o HF-Spitzen traten schlagartig und sporadisch auf.
o HF-Spitzen wiesen eine Rohgaskonzentration von >200 mg/Nm?; auf (Ende Messbe-
reich).

e HF-Rohgaspeaks > 200 mg/Nm?3. hielten teilweise liber sechs Stunden an.
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 HF-Rohgaskonzentrationen lagen im ,Normalbetrieb“ ohne Spitzenlasten bei ~ 15-25
mg/Nm?3;.

Die Einhaltung der geltenden HF Grenzwerte war nur mit Natriumbikarbonat nicht sicher dar-
zustellen. Daher wurde zuséatzlich Kalkhydrat Uber eine separate Dosieranlage in den Rauch-
gaskanal vor der Injektionsstelle des NB mit konstanten Mengen dosiert.
Eine Menge von 30 kg/h Kalkhydrat (ca. 1,2 kg/t Abfall) erwies sich als geeignet, um den
GroRteil der HF-Rohgasspitzen ,selektiv‘ abzuscheiden. Bei langanhaltenden HF-Spitzen (>
4 h) wurde zur ,selektiven* HF-Abscheidung mit einer Dosiermenge von bis zu 150 kg/h
Kalkhydrat gefahren. Es wurden sowohl herkémmliches Kalkhydrat (spez. Oberflache: ca. ca.
18 m?/g BET) als auch Kalkhydrat hoher Oberflache (Sorbacal® SPS, > 40m?/g BET) getestet.
Zur alleinigen Beherrschung der HF-Peaks war das herkdmmliche Kalkhydrat geeignet, jedoch
wirkte das hochoberflachige Kalkhydrat deutlich besser und mit deutlich geringerem Ver-
brauch. Daher wurden die Versuche mit dem hochoberflachigen Kalkhydrat weitergefiihrt; das
hochoberflachige Kalkhydrat wird seit diesen Versuchen dauerhaft an dieser Linie zusammen

mit Natriumbicarbonat eingesetzt (,Co-Injektion’).
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g

HF-Abscheidung ohne Kalkhydrat

i

g

8
HF -Reingas [mg/Nm’,tr]

HF-Rohgas [mg/Nm®.tr]
8 2

MNoWw s @

3

5
Zeit[h]
==mHF Rohgas =—HF Reingas

HF-Abscheidung mit Kalkhydrat
Kalkhydrat 150 kg/h ]

HF-Reingas [mg/MNm? tr]

HF -Rohgas [mg/Nm®.tr]

[ JE TP IR W TP W VS IR T )

1} 2 4 6 8 10
Zeit [h]
=—HF Rohgas ——HF Reingas

Bild 14: HF-Reingaskonzentrationen ohne/mit Kalkhydratdosierung [aus 7]

Fazit:

e Die mittlere Reingaskonzentration bei der Abscheidung von HF-Rohgasspitzen > 100
mg/Nm?:. konnte durch Co-Injektion von hochoberflachigem Kalkhydrat von 1,3 auf 0,6
mg/Nm?3;. gesenkt werden.

e Die Gesamtkosten der trockenen Rauchgasreinigung kénnen durch Co-Injektion deutlich
verringert werden, da das Kalkhydrat neben HF gleichzeitig auch HCI und SO: einbindet und

so eine deutliche Reduktion des Natriumbicarbonat-Bedarfs ermdoglicht.

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

VDI-Berichte Nr. 2359, 2019 15

6. Abstimmung mehrstufiger Rauchgasreinigungen zur Optimierung des Betriebes
Viele MVA- und EBS-Anlagen in Deutschland arbeiten mit einer Kombination aus Spriih- und
Trocken-sorption, dem so genannten MKT-Verfahren (Modifizierte Konditionierte Tro-
ckensorption). Hier wird die Effektivitat der Sprithsorption im Grundlastbereich mit der Flexibi-
litdt und Leistungsfahigkeit der Trockensorption kombiniert. Dieses Verfahren wurde auch in
einigen EBS-Kraftwerken realisiert /13/.

100 -

2. Stufe (trocken)
geforderte Abscheidung

90

80 -

70 -

Abscheidung 2. Stufe

60 -

Verbrauch 2. Stufe

50
[¢— Einsparung (20 - 40 %) =
40

Abscheidung [%]

30 -

1. Stufe (Spriihsorption)
20 -

10 -

Verbrauch 2-stufig Verbrauch 1-stufig

Additiv-Verbrauch =y

Bild 15: Prinzip des zweistufigen MKT-Verfahrens

Der Grundgedanke dieses kombinierten Verfahrens ist, eine hohe Leistung bei gleichzeitiger
Einsparung von Betriebsmitteln zu erreichen. Die Trockene Stufe wird quasi auf die Leistungs-
kurve der Spriihsorption aufgesetzt. Sie dient der Feinabreinigung im Normalbetrieb und dem
Abfangen von Schadstoffspitzen. In der Regel wird hier ein hochoberflachiges Kalkhydrat (z.B.
Sorbacal® SP) eingesetzt. Gegenliber dem 1-stufigen Betrieb konnen so Einsparungen im Be-
reich von 20 bis 40 % erreicht werden.

Die Abstimmung der beiden Stufen aufeinander sowie das jeweilige Optimum flir den Betrieb
hinsichtlich Leistung und Wirtschaftlichkeit ist fir jede Anlage individuell. Insbesondere bei
stark schwankenden oder wechselnden Rohgaskonzentrationen von HCI und SOx bieten sich

daher erhebliche Vorteile im Betrieb der Rauchgasreinigung. Die Spriihsorption sollte die
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Grundlast der Abscheidung leisten und daher idealerweise in einem mdoglichst konstanten
Leistungsbereich arbeiten. Die trockene Stufe dient der Feinabreinigung und dem Abfangen
von Schadstoffspitzen bei Bedarf.

6.1 Einbindung einer nachgeristeten Trockensorptionsstufe in das Regelkonzept einer MVA
mit urspriinglich einstufiger Spriihsorption

In der MVA werden jahrlich ca. 120 000 t Mill in einer Verbrennungslinie verbrannt. Die Rauch-
gasreinigungsanlage bestand urspriinglich aus einer Spriihsorption mit aus Weil3feinkalk ge-
I6schter Kalkmilch; zur Abscheidung 6kotoxischer Bestandteile (Dioxine/Furane, Hg) wird se-
parat Herdofenkoks vor dem Gewebefilter eingedist. Zusatzlich zu den Grenzwerten der 17.
BImSchV muss in dieser MVA ein SO,-Jahresmittelwert von 30 mg/Nm? eingehalten werden.
Die MVA verflgt tUber eine kontinuierliche HCI- und SO2-Rohgasmessung; aus den Rohgas-
daten wird mit Hilfe eines stdchiometrischen ,Grundfaktors’ zunachst die theoretisch erforder-
liche Kalkmenge zur HCI- und SO2-Abscheidung errechnet und als entsprechende Kalkmilch-
menge im Spriihabsorber eingedist. Weichen die gemessenen HCI- und SO»-Reingaswerte
von den einzuhaltenden Sollwerten ab, erfolgt eine Anpassung der eingesetzten Kalkmilch-
menge durch eine Veranderung dieses stéchiometrischen Grundfaktors.

Die Rohgaskonzentrationen lagen in den Jahren 2005 und 2006 bei durchschnittlich 1.600
mg/Nm? HCI und etwa 300 mg/Nm? SO, (TMW); der spezifische Verbrauch der zu dieser Zeit
als reine Spriihsorption arbeitende Rauchgasreinigung lag im Jahresmittel bei etwa 20 kg CaO
je Tonne Mull, die durchschnittliche Gesamtstéchiometrie bei 2,1. Seit 2007 kam es bei anna-
hernd konstanten SO,-Werten zu einem allmahlichen Anstieg der HCI-Rohgaskonzentrationen
auf nunmehr Werte um 2000 mg/Nm? (Monatsmittelwerte); vereinzelte HCI-Tagesmittelwerte
lagen bei bis zu 2.500 mg/Nm?3. Zur Beherrschung dieser Schadgasspitzen wurde Ende 2007
eine zusatzliche Trockensorptionsstufe mit hochoberflachigem Kalkhydrat (Sorbacal® SP)
nachgeriistet und bei Bedarf manuell zugeschaltet; ,Uberdosierungen’ nach Abklingen einzel-
ner Spitzenlastfélle entstanden dabei nicht, da die Regelung bei Unterschreiten des Reingas-
Sollwertes die Kalkmilchmenge automatisch zurticknimmt.

Durch das veranderte Rohgasniveau ergaben sich Sorbensverbrauche von etwa 21 kg CaO
sowie zusatzlich 1 kg Sorbacal® SP je Tonne Miill. Die Gesamtstochiometrie der Anlage lag
im Mittel bei 1,9.

Ab 2010 wurde das Rohgasniveau zunehmend ,unruhiger’; Zeitrdume mit hohen HCI- (~ 2000
mg/Nm?® TMW) und relativ niedrigen SO,-Werten (250 — 300 mg/Nm*® TMW) wechselten mit
Zeitraumen hdherer SO2- (400 — 600 mg/Nm? TMW) und geringerer HCI- (1200 — 1500 mg/Nm?
TMW) Rohgasfrachten.
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Da die Trockensorptionsstufe nach wie vor ,manuell’ zugeschaltet wurde (d.h. erst bei Errei-
chen bzw. Uberschreiten der HCI- & SO,-Reingas-Sollwerte), kam es speziell im letztgenann-
ten Fall zu deutlich hdheren Kalkmilch- und Sorbacal® SP- Verbrauchen (im Jahresmittel: 22
kg CaO und 2,2 kg Sorbacal® SP je Tonne Mdill). Dies fiihrte ab Mitte 2011 zur Einbindung der
Trockenstufe in die bestehende Regelung. Die Kalkmilchzugabe wurde auf einen durch die
Spriihsorption gut beherrschbaren Grundlastbereich (in dieser MVA erfahrungsgemafl Roh-
gaswerte bis ca. 3000 mg/Nm*® HCI und/oder 350 mg/Nm? SO, als 5-min-MW) beschréankt;
dariiber hinausgehende Rohgasfrachten werden durch die Trockensorptionsstufe abgereinigt.
Dazu erfolgt zunachst die Zugabe der rechnerisch ermittelten Sorbacal® SP-Menge; zusatzlich
wird diese Zugabemenge je nach Unter- bzw. Uberschreitung der Reingas-Sollwerte korrigiert.
Die Einbindung der Trockenstufe in das Regelkonzept fiihrte zu deutlichen Veranderungen der
spezifischen Additiv-Verbrauche; der Sorbacal® SP Bedarf stieg auf 4,9 kg/t Miill, der CaO-
Bedarf ging auf 17,6 kg/t Mull zurlck; gleichzeitig verringerte sich der Reststoffanfall (inkl.
Flugstaub) von etwa 77 auf 71 kg/t Mull (jeweils JMW).

Die augenscheinlich nur geringe Veranderung des Reststoffanfalles entspricht bei Entsor-
gungskosten von 120 €/t und einer jahrlichen Millmenge von 120.000 t etwa 87 k€/a. Der
hauptsachliche Betrieb im Grundlastbereich flihrte zusatzlich zu einem deutlichen Riickgang

der Wartungs- und Reparaturkosten des Spriihabsorbers.

Eeuen]lng Sprilhabsorber
cang Reingas
16 th Mall I Kalkmilch & Zusatzwasser | Gewebefilter 24 Kamin
Rostfeuerung 140°C

Hugelreakior

HOKI Sorbacal® SP. ,(]
K/ A-LD—‘ Reingasdatan
—

(HC1, S0,, )

Rohgasdaten

{HCI, S0, ..} | < Grundiast | | >.GfurldlﬂSI'| Reaktionsprodukte
, S04, ..

Rohgas [TMW)

@ HCI: 1

——1{Regelung |

Sperzifischer Verbrauch bzw. Anfall (Jahresmittel):

2. Stufe ‘manuell’ 2.Stufe geregelt
WeiRfeinkalk: 22,0 kgt Ml 17,8 kgit Ml
Sorbacal® SP: 2,2 kg/t Ml 4.9 kg/t Mill
Reststoffanfall: 77 kgit Ml 71 kgit Ml

Bild 16: Einbindung der nachgeristeten Trockenstufe in das Regelkonzept einer MVA
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6.2 Neuronales Netzwerk zur Steuerung einer 2-stufigen Rauchgasreinigungsanlage an einer
MVA

Die MVA verflgt Gber vier Verbrennungslinien (je 10 t/h Mdll); die aktuelle jahrliche Verbren-
nungsmenge liegt bei 295.000 t Mull. Die Rauchgasreinigung besteht je Linie aus einer
Spriihsorption mit aus WeiRfeinkalk geléschter Kalkmilch sowie einer nachgeschalteten Tro-
ckensorptionsstufe (MKT-Verfahren). An der Trockensorptionsstufe wurde zum Zeitpunkt des
Betriebsversuches ein Mischprodukt aus 95% hochoberflachigem Kalkhydrat und 5% Aktiv-
kohle (Handelsname: Sorbacal® AC SP 5) eingesetzt. Die MVA verfligt nicht Gber eine Roh-
gasmessung fir HCI und SO,. Die Grenzwerte der 17. BImSchV werden sicher eingehalten.
In einem Pilotversuch wurde an einer der vier Verbrennungslinien eine neuartige Regelung auf
Basis eines selbstlernenden, neuronalen Netzwerkes (damalige interne Bezeichnung: ,Smart-
Box’) getestet. Hauptziel war die wirtschaftliche Optimierung der Abgasreinigung unter gleich-
zeitig sicherer Einhaltung der geforderten Grenzwerte.

|

) &I

» Rauchgas: + Kalkmilch: + Rauchgas: « Filter: + Reingas:
- Temperatur - Menge - Temperatur - Temperatur - Temperatur
- Feuchte - Konzentration - Feuchte -Ap -80,,HCI, Hg
- Volumen -+ Zusatzwasser - Volumen - Feuchte
+ Sorbacal AC SP 5:
1 - Menge
|_. Smart Box —!
Optional: Optional:
+ Mal: hr” . * Reststoff:
- Menge 3 % - Menge FS
- Heizsverl C@ ¢

Bild 17: Neuronales Netzwerk zur Regelung einer 2-stufigen Rauchgasreinigung

Die ,SmartBox’ iiberwacht und wertet sténdig die fur den Betrieb der Rauchgasreinigung rele-
vanten Anlagenparameter aus und erstellt daraus das vorgegebene Optimierungsziel. Im Ge-
gensatz zu anderen Regelkonzepten ist bei der ,.SmartBox’ keine feste Regelcharakteristik
oder Formel hinterlegt; es existiert jedoch eine Art ,Rahmen’ (z.B. Reingas-Sollwerte, Grenz-
temperatur am Gewebefilter, etc), in dem die ,SmartBox’ sich frei bewegen kann. Diese Art der
Regelung bertiicksichtigt also kontinuierlich und selbstandig den aktuellen Betriebszustand der

Anlage und kann so den jeweils optimalen Betriebspunkt erreichen.
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Die Ergebnisse eines 9-monatigen Betriebszeitraumes wurden auf Basis von Tagesmittelwer-
ten ausgewertet und sind als Mittelwerte (ber den mehrmonatigen Versuchszeitraum in Ta-
belle 2 zusammengefasst:

Tabelle 2: Durchschnittswerte (April — Dezember) der Linien 1 & 2:

Spezif. Verbrauch [kg/t Mull] Reingaswerte [mg/Nm?]
Linie / Betriebsart Sorbacal® AC SP

Weilfeinkalk HCI SO,
Linie 1/ ohne ,SmartBox’ | 18,6 6,4 5,3 38,2
Linie 2 / ohne ,SmartBox’ | 16,1 6,9 53 35,9
Linie 2 / mit ,SmartBox’ | 17,7 5,0 3,7 29,2

Ein Vergleich der Linie 1 (ohne ,SmartBox’) mit der Linie 2 im ,SmartBox’-Betrieb zeigte im
betrachteten Zeitraum deutliche Einsparungen an Sorbacal® AC SP 5 (- 22% !) bei gleichzeitig
geringfligig niedrigerem WeilRfeinkalkverbrauch (- 5%).

Werden die Zeitrdume der Linie 2 ohne ,SmartBox’-Betrieb (insgesamt ca. 6 Wochen) mit de-
nen des ,SmartBox’-Betriebes verglichen, ergeben sich Einsparungen an Sorbacal® AC SP 5
in Hohe von etwa 28% bei einem gleichzeitigem Mehrverbrauch an Weilfeinkalk von etwa
10%. In allen untersuchten Zeitrdumen wurden neben den erzielten Einsparungen zuséatzlich
deutlich niedrigere Reingaswerte erreicht.

Die erzielten Einsparungen beruhten im Wesentlichen auf das konsequente Anfahren und Ein-
halten ,optimaler’ Betriebspunkte im ,SmartBox’ — Betrieb; fiir den Einsatz kalkstammiger Sor-
bentien in der RGR sind dies z.B. eine mdglichst niedrige Temperatur sowie eine méglichst
hohe Feuchte des Rauchgases oder auch eine ,schonendere‘ Abreinigung des Gewebefilters
zur Gewabhrleistung einer minimalen Restschichtdicke auf dem Filtergewebe; der Einsatz einer

,SmartBox' ermdglichte so eine Betriebsweise ndher am Optimum.
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Optimum

Betriebsgrenzen Betriebsbereich

Neuronales Netz

Komfortzone
Bediener

b /

Bild 18: Vergleich der Betriebsbereiche bei manuellem und ,Smart-Box‘ — Betrieb [nach 16]
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Eignungspriifung und Zertifizierung von
Messeinrichtungen

Dr. Peter Wilbring, TUV Rheinland Energy GmbH, Kdin

Anwendungsbereiche der Eignungsprifung nach EN 15267

= Kontinuierliche Emissionsmessung ‘

= Kontinuierliche Immissionsmessgerate ‘

= Systeme zur Erfassung und Verarbeitung -
von Messdaten (DAHS)

= Mobile Messgeréte fiir kontinuierliche
Emissionsmessung

= Systeme flr Emissionsprognosen (PEMS)
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QAL1, EN 15267
Kontext und rechtliche Grundlagen

= Anforderungen an die Genauigkeit von kontinuierlichen Messeinrichtungen zur
Uberwachung gesetzlich vorgegebener Grenzwerte aktuell formuliert in

QAL1, EN 15267
Kontext und rechtliche Grundlagen

= Fachliche Untersetzung

- EN 14181: 2015 Qualitatssicherung fir AMS

| > Glltig fur alle Anlagen die durch EU-Recht geregelt sind!

EX] 3950 fur Anlagen der TA Luft

und fr

- Richtlinie 2003/87/EG , Treibhausgasemissionszertifikate*
| - Monitoring Richtlinie Nr. 601/2012 EU fur Treibhausgase
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QAL1, EN 15267
Inhalt

ol EN 15267-1 Juli 2009
Grundlagen

EN 15267-2 Juli 2009

Erstmalige Beurteilung des Qualitdtsmanagementsystems des Herstellers
und Uberwachung des Herstellungsprozesses nach der Zertifizierung

N EN 15267-3 Mérz 2008

Mindestanforderungen und Prufprozeduren fir automatische
Messeinrichtungen zur Uberwachung von Emissionen aus stationaren
Quellen

EN 15267 Teil 1
Grundlagen, Anwendungsbereich

DIN EN 15267 Teil 1 legt die Grundlagen zur Zertifizierung von
automatischen Messeinrichtungen (AMS) zur Uberwachung von

Emissionen aus stationaren Quellen und von Immissionen fest.

Sie besteht aus folgenden sequentiellen Stufen

Eignungspriifung einer AMS

Erstmalige Beurteilung des Qualititsmanagementsystems des
Herstellers der AMS

Zertifizierung
Produktiiberwachung nach der Zertifizierung
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EN 15267 Teil 1 Grundlagen
Zertifizierung einer AMS

» Das Zertifikat bildet dann die Grundlage fir die gegenseitige Anerkennung
zwischen den zustandigen Stellen in den EU-Mitgliedsstaaten.

» Gegenseitige Anerkennung soll einfach und kostengiinstig sein.

# Es sollen nationale und/oder europaische Zentralregister aufgebaut
werden in denen alle zertifizierten automatischen Messeinrichtungen
enthalten sind.

EN 15267 Teil 2, QM System und Audit
Anwendungsbereich

EN 15267 Teil 2 legt die Anforderungen fest fiir:

— das Qualitittsmanagementsystems des Herstellers,

—> die erstmalige Beurteilung der Produktionsiiberwachung des
Herstellers

— die Uberwachung von Einfliissen auf die Leistungsfahigkeit der
zertifizierten automatischen Messeinrichtung, die durch spéatere
bauliche Anderungen an Hard- oder Software hervorgerufen
werden.
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EN 15267 Teil 2, QM System und Audit
Gerateadnderungen

Wenn der Hersteller bauliche Anderungen vornimmt, muss er das

Prifinstitut und die zusténdige Stelle informieren

Es gibt drei Typen von Anderungen:
Typ 0:  Anderungen, ohne messbaren Einfluss auf die Leistungsfahigkeit der AMS
Typ 1:  Anderungen, die einen Einfluss haben kénnen; durch
interne Priifungen wird belegt, dass der Einfluss nicht signifikant ist
Typ 2:  Anderungen mit signifikanten Einfluss auf die AMS

» Nachprifungen / Erganzungsprifungen werden zwingend erforderlich
Allgemein gilt:

» Beim jahrlichen Audit sind die Bewertungen nachvollziehbar zu belegen
» Stimmt der Auditor der Bewertung nicht zu, sind weitere MaBnahmen

erforderlich

EN 15267 Teil 2, QM System und Audit
Gerateanderungen

HESBIE — Pt ———» loowerel |

/v bewertet
zustandige Stelle
\ veroffentlicht im BAnz

Mégliche Konsequenzen fir Geréte mit nicht gemeldeten Anderungen:
===p Einbaubescheinigung bei Neuinstallation wird nicht erteilt

===p Eingebaute Systeme fallen bei AST und QAL2 auf

=p Zertifikat und Bekanntgabe wird entzogen
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EN 15267 Teil 3
Mindestanforderungen und Prifprozeduren

EN 15267 Teil 3 legt Mindestanforderungen und Priifprozeduren fur
Messeinrichtungen zur kontinuierlichen Messung fest, von =

EN 15267 Teil 3
Wichtige Begriffe

Zu einer vollstandigen Messeinrichtung gehéren mindestens:

= Beheizte / unbeheizte Probenahmesonde einschlieBlich Filtern
= Heizleitung von der Sonde zur Gasaufbereitung

* Pumpe

= Gasaufbereitung, z.B. Kiihler

= Analysator

= Messwert- und Statussignal- Ausgange

= Handbiicher

= Spezielles Prifequipment fiir AST und QAL3

= Referenzstandards (Ausnahme zertifizierte Priifgase)
= Eignungspriifungsbericht

= Briefe / Bescheinigungen Uber akzeptierte Gerate&dnderungen
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EN 15267 Teil 3
Ablauf einer Eignungsprifung

Festlegung der Anwendungs- und

: Beauftragung des Priifinstituts e

Ubergabe von mind. 2 vollstandigen
| Messeinrichtungen

| . Typische Dauer:
Labortest:
> Beit-4 Komponenten 4- 8 Wochen

m —» Typische Dauer: > 3 Monate

Berichterstattung und Zertifizierung =P Typische Dauer: 1- 4 Wochen

Opt Feldtest zur Wartungsintervall-
P 9 —» Minimum 3 Monate

verlangerung

EN 15267 Teil 3
Mindestanforderungen Labortest

Vollstandige Messeinrichtung . Lack-of-Fit (Linearitét)
CE-Kennzeichnung . Nullpunkt- und Referenzpunktdrift
Unbefugtes Verstellen . Einfluss der Umgebungstemperatur
Anzeigebereiche und . Einfluss des Probengasdrucks

Nullpunktslage . Einfluss des Probengas-
Zusiitzliche Messwertausgéinge volumenstroms fur extraktive AMS

. . Einfluss der Netzspannun
Anzeige von Statussignalen b 9

) . Einfluss von Schwingungen
Vermeidung oder Kompensation

der Verschmutzung optischer Sl il 1
= 9 op . Auswandern des Messstrahls bei In-
Grenzflachen situ AMS

Schutzarten durch Gehause . Konverterwirkungsgrad fiir AMS zur
Einstellzeit Messung von NO-
Wiederholstandardabweichung am . Responsefaktoren fir FID
Nullpunkt

Wiederholstandardabweichung am

Referenzpunkt
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EN 15267 Teil 3

.Lack—of -fit (Linearitat)

Wartungsintervall

.Verﬁ]gbarkeit

.Vergleichsprézision

Mindestanforderungen Feldtest

Nullpunkt- und Referenzpunktdrift

.Verschmutzungskontrolle bei in-situ-AMS

Ermittlung der Gesamtunsicherheit aus Labor- und Feldtest

EN 15267 Teil 3
Ablauf eines Feldtests

Einbaupriifung
1. Funktionspriifung
1. Kalibrierung

Einbau der beiden Messein-
richtungen durch den Hersteller

Voruntersuchungen durch den
Hersteller

| Ubergabe an das Priifinstitut:

Waochentliche Driftuntersuchungen
sonstige Feldtestuntersuchungen

2. Funktionspriifung

2. Kalibrierung ¥
Wartungsintervallverlangerung
Monatlicher Driftuntersuchung

|—p Typische Dauer: 1 Woche
—» Typische Dauer: 2 Wochen
—» Typische Dauer: 1 Tag

A

v

Typische Dauer: 1 Woche

-L Zeitraum fiir die Berechnung des Wartungsintervalls

—» Typische Dauer: 10 Wochen je 1 Tag

—p Typische Dauer: 1 Woche

Mindestens: 3 Monate
v Maximal: 24 Monate
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EN 15267 Teil 3
Gesamtmessunsicherheit

+ Vorgabe der Gesamtmessunsicherheit in den jeweiligen EU Richtlinien

« Fir nicht genannte Komponenten werden Gesamtmessunsicherheiten
festgelegt

« In der Eignungsprifung darf nur des Budgets genutzt werden
. prazisiert das alte Berechnungsverfahren der

« Berlicksichtig werden Labor- und Feldtest

« Im Einzelfall kann trotz Bestehen aller Mindestanforderungen die
Gesamtmessunsicherheit nicht eingehalten werden
» Besondere Problemkomponenten:- Kohlenmonoxid
- Gesamtkohlenstoff
- Sauerstoff (Verfligbarkeit)

EN 15267 Teil 4
Mindestanforderungen an P-AMS (P = portabel)

Der Einsatz einer portablen automatischen M inrichtung basiert auf:

= Festlegung des Standardreferenzverfahrens (SRM) und Validierung des SRM
= Festlegung des Alternativverfahrens (AM), falls die P-AMS auf einem AM basiert

= Zertifizierung der P-AMS nach EN 15267-1, EN 15267-2 und 15267-4 einschlieBlich
des Nachweises der Gleichwertigkeit mit dem SRM im Feld, falls die P-AMS auf einem
AM basiert

= Fortlaufendes Qualitatsmanagement durch den Anwender der P-AMS in
Ubereinstimmung mit der EN ISO/IEC 17025 und Validierung des SRM
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Erwerb und Aufrechterhaltung des Zertifikats

= Eignungsprifung der Messeinrichtung
- Labortest
- Feldtest
- Erstellung des Eignungsprifungsberichtes

= Erstmalige Beurteilung des Qualititsmanagementsystems des Herstellers
- Auditierung des Herstellers
- Erstellung des Erstauditberichtes

= Zertifizierung der AMS
- Eignungsprifungsbericht - Fachgespréch Priifberichte
Erstauditbericht - Fachgesprach Prifberichte
- Erstellung eines Vorschlages zur Bekanntgabe und Ubergabe an den LWV
- Entscheidung des LWV
- Veroffentlichung im Bundesanzeiger durch das UBA
- Ausstellung des QAL1 Zertifikates durch das Prifinstitut und das UBA
- Verdffentlichung des QAL1 Zertifikats auf QAL1.de
= Uberwachung des Herstellprozesses nach der Zertifizierung
- Jéhrliches Audit
- Prifung der Auditberichte durch das Fachgesprach Prifberichte
- Zertifikat wird aufrechterhalten oder entzogen

QAL1, EN 15267 und EN 14181:2015
Welche Messeinrichtungen erfiillen die Anforderungen

Mit Veréffentlichung der EN 14181:2015 haben sich die Randbedingungen zur Nutzung
von eignungsgepriften Messeinrichtungen zur Uberwachung von behérdlich geforderten
Grenzwerten in Europa préazisiert.

Betroffen sind alle Anlagen die européischen Regelungen unterliegen.

Fir den Geltungsbereich der Richtlinien EN 14181 und EN 15267 mit Ausnahme von
Deutschland nicht wirklich etwas geandert.

Es gilt weiter hin:

Neue Messeinrichtungen dirfen flir Anlagen die der IED unterliegen
nur eingebaut werden wenn:
> fir Europa, ohne GroBbritannien und Deutschland
Ein gultiges Zertifikat nach EN 15267
von UBA/TUV oder SIRA/Mcerts vorliegt
> fir GroBbritannien
Ein gultiges Zertifikat nach EN 15267
von SIRA/Mcerts vorliegt
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QAL1, EN 15267 und EN 14181:2015
Welche Messeinrichtungen erfiillen die Anforderungen

Seit Februar 2015, (deutsche Fassung der DIN EN 14181:2015-2) gilt

> fir Deutschland
Ein giltiges Zertifikat nach EN 15267
von UBA/TUV vorliegt und
die Messeinrichtung im Bundesanzeiger bekannt gegeben ist.

> Flr Anlagen, bei denen aus Griinden der VerhaltnisméaBigkeit
die DIN EN 14181 nicht vollstandig angewandt werden soll,
sind die Anforderungen der VDI 3950 zu beachten.

Betroffen sind hiervon Anlagen der 1., 27. und 31. BImSchV, sowie
sonstige genehmigungsbeddrftige Anlagen nach 4. BImSchV
die nicht européischen Regelungen unterliegen.

QAL1, EN 15267 und EN 14181:2015
Welche Messeinrichtungen erfiillen die Anforderungen
Sonstige wichtige Sachverhalte fir Messeinrichtungen

die im Bundeanzeiger bekannt gegeben sind,
aber nicht nach EN 15267 zertifiziert sind:

Diese Messeinrichtungen diirfen ab sofort nicht mehr neu eingebaut werden.

Diese Messeinrichtungen diirfen weiter benutzt werden, so lange sie
die Anforderungen zum Messbereich,
zur jahrlichen AST und
zur Kalibrierung

erfullen (Verfahren nach H.2).

Diese Messeinrichtungen diirfen ohne Absprache mit der zustédndigen Behérde nach
einer umfangreichen Reparatur nicht weiter genutzt werden, wenn beim
Wiedereinbau eine Neukalibrierung erforderlich wird, da es sich hier um eine
Neuinstallation handeln kann. Insoweit ist auch kein 1:1 Austausch zul&ssig.

Bei installierten Messeinrichtungen, die die Anforderungen an den Emissionsgrenzwert
oder die Gesamtmessunsicherheit nicht einhalten muss einzeln gepriift werden, ob
die weitere Verwendung méglich ist (Verfahren nach H.2).
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EN 15267

QAL1 Zertifikat - Veréffentlichung

= s N
Erteilung des QAL1 Zertifikats
S B oo nach erfolgreichem Abschluss des
CERTIFICATE Prifverfahrens nach EN 15267.
::’/./ﬂ/ 1 Prostuct Canburmty €GALE]
'{é’/ Nur Messgerate mit gliltigem
,ﬁ% Fr)]gl_r:]ezt:giltfékat werden auf der
E
=z
=
Z www.gali.de
7
Gt e i verdffentlicht!
- I

EN 15267
Zusammenfassung

Mit der EN 15267 sollte erstmals ein einheitliches Zertifizier-
und Priifschema fiir kontinuierliche Emissionsmesseinrichtungen
fur ,,ganz” Europa verbindlich werden!

Zukunftig reicht eine Prifung und ein Zertifikat!

Stimmt leider nicht ganz!

Handlungsbedarf:

- Uberarbeitung der Richtlinienreihe EN 15267
- Blatt 1; Zertifizierstellen

- Blatt 2; Umsetzung der aktuellen ISO 9001

- Blatt 3; Fehler beheben und Anforderungen anpassen / vereinfachen

- Blatt 4; Wenn méglich mit Blatt 3 zusammenfassen
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Auswirkungen der zukiinftigen DIN EN 17255 1-3
auf die Emissionsauswertung

Maik Nestler, DURAG DATA SYSTEMS GmbH, Hamburg

1 Einfiihrung

Zur behordlichen Emissionsdatenerfassung und Auswertung flir genehmigungsbedurftige An-
lagen gibt es in der Europaischen Union sehr unterschiedliche Anséatze, spezielle nationale
Anforderungen und demzufolge unterschiedliche Umsetzungen der Qualitatsrichtlinien durch
dedizierte Losungen. Diese Normierungen und Gesetzlichkeiten richten sich nach den jeweili-
gen Anforderungen des entsprechenden europaischen Landes oder der betroffenen Region.
Fir den Anspruch der behérdlichen Emissionsdatenerfassung und Auswertung haben sich
beispielsweise in Deutschland unterschiedliche Regulierungen etabliert, welche in diesem Ar-
tikel mit den zugehdrigen Schwerpunkten naher benannt werden. Die nationalen Regularien
sind jedoch in Bezug auf die unterschiedlichen europaischen Anforderungen begrenzt an-
wendbar, daher wird die Etablierung einer tbergreifenden Regulierung zur einheitlichen Qua-
litdtssicherung und Mindestanforderung an behérdliche Emissionserfassungs- und Auswer-

teeinrichtung innerhalb der Européischen Union absolut notwendig.

Die Norm DIN EN 17255, regelt den einheitlichen Qualitatssicherungsprozess von Daten, die
durch eine Datenerfassungs- und Auswerteeinrichtung (DAHS, Data Acquisition and Handling
Systems) von automatischen Messeinrichtungen (AMS) bereitgestellt werden [5]. Diese Daten
werden zur Uberwachung von Emissionen aus (iberwachungspflichtigen Anlagen verwendet.
Die Norm EN 17255 stellt die europaischen Mindestanforderungen an ein DAHS hinsichtlich
der Datenerfassung, Datenverarbeitung, Datenspeicherung, Datenausgabe, Berichterstel-
lung, Systemfunktionen, Datensicherheit, Dokumentation und Zertifizierung einheitlich dar.
Nach aktueller Planung der CEN/TC 264/WG 9 wird diese Norm drei Teile umfassen, zwei

Teile liegen bereits in der Entwurfsfassung vor.
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2 Uberblick der aktuellen nationalen Normierung

Die aktuellen Grundlagen zur kontinuierlichen behdérdlichen Emissionserfassung und -auswer-
tung sind in Deutschland in der Bundeseinheitlichen Praxis bei der Uberwachung der Emissi-
onen geregelt [1]. Ergdnzend zu dieser Ausfihrung sind im Dokument ,Kontinuierliche Emis-
sionsuberwachung Statuskennung und Klassierung* [2] enthaltene Prazisierungen und Ergan-
zungen zusammengefasst und in den Komplex der behoérdlichen Emissionsauswertung einge-
flossen. Beide grundlegende Ansétze werden durch die EFU-Schnittstellendefinition [3] er-
ganzt. Die EFU-Schnittstellendefinition ist die Basis fiir Auswertesysteme zur Anbindung an
die Behérden zur Uberwachung der Emissionen. Die Entwurfsfassung der VDI 4204 Blatt 1
(s.u.) erganzt die Darstellung von Daten entsprechend der Bundeseinheitlichen Praxis hin-
sichtlich der Ermittlung von KenngréRen und dem Grenzwertvergleich oder anderen Bewer-

tungsmafstaben [4].

2.1 Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der Emissionen

Die Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der Emissionen ist in der aktuellen Fas-
sung vom 23.1.2017 (i.F.: BEP-2017) giiltig. Die Verdffentlichung erfolgte Gber das Bundesmi-
nisterium fir Umwelt, Naturschutz, Bau und Reaktorsicherheit im gemeinsamen Ministerial-
blatt RdSchr. d. BMUB v. 23.1.2017 — IG | 2 —-45053/5. Durch diese Veréffentlichung wird die
Richtlinie vom 13.6.2005 mit der Ergédnzung vom 4.8.2010 aufgehoben. [1] Die aktuelle Richt-
linie umfasst folgende Anwendungsbereiche:

¢ die Eignungspriifung von Mess- und Auswerteeinrichtungen fir kontinuierliche Emissi-
onsmessungen und die kontinuierliche Erfassung von Bezugs- bzw. Betriebsgréflen
und zur fortlaufenden Uberwachung der Emissionen besonderer Stoffe

¢ die besonderen Anforderungen an Langzeitprobenahmesysteme

o die fir die Eignungsprifung in Betracht kommenden Prifinstitute

e das Verfahren der Bekanntgabe geeigneter Messeinrichtungen

e Hinweise fiir den Einbau, die Kalibrierung, die Funktionsprifung, den Einsatz und die
Wartung von Messeinrichtungen fiir kontinuierliche Emissionsmessungen, von Aus-
werteeinrichtungen und von Systemen zur Emissionsdatenferniibertragung sowie die

Uberpriifung von Verbrennungsbedingungen

Die gesetzlichen Grundlagen zur Anwendung dieser Richtlinie werden in den einzelnen Blm-

SchV (Verordnung zur Durchfiihrung des Bundes-Immissionsschutzgesetzes) bei der Anwen-
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dung von genehmigungsbedurftigen Anlagen reguliert. Dabei wird vorgeschrieben, dass Anla-
gen mit Einrichtungen zur kontinuierlichen Ermittlung, Auswertung und Beurteilung der Emis-
sionen sowie mit Einrichtungen zur Beurteilung der fiir den ordnungsgeméfien Betrieb erfor-
derlichen Betriebsgroen auszurlsten sind. Weiterhin wird festgelegt, dass die Messergeb-
nisse fortlaufend registriert, automatisch ausgewertet und ggf. telemetrisch tibertragen werden

mussen. [1]

Im Abschnitt 2.3 der Bundeseinheitlichen Praxis werden die allgemeinen Anforderungen an

Auswerteeinrichtungen beschrieben. Dies betrifft unter anderem folgende Schwerpunkte:

o Die Auswerteeinrichtung muss die Erfassung und Registrierung, die Mittelwertbildung,
Normierung, Validierung, Rundung und Klassierung sowie die Speicherung und Daten-
ausgabe nach den Anhangen vollstédndig ausfiihren.

e Soll die Auswerteeinrichtung die Emissionsdatenauswertung fiir Treibhausgas-Emissi-
onen vornehmen, so sind zusatzlich die Anforderungen nach Anhang J zu beriicksich-
tigen.

¢ Die Parametrierung der Auswerteeinrichtung ist in einem Ubersichtlichen und nachvoll-
ziehbaren Parameterprotokoll zu dokumentieren.

e Die Speicherung aller Werte, Daten und Dokumente ist Uber einen Zeitraum von 5-
Jahren durchzufiihren.

¢ Die Auswerteeinrichtung muss die Daten auf einem redundanten Datentrager abspei-
chern.

¢ Die Verfligbarkeit der Auswerteeinrichtung muss mindestens 99 % betragen

¢ Die Auswerteeinrichtung muss Uber geeignete Mess- und Statussignaleingange verfu-
gen. Dies beschreibt insbesondere 0-20mA Eingénge oder geeignete digitale Schnitt-
stelle entsprechend VDI-4201.

e Eine Ausstattung der Einrichtung mittels DCF-77 Funkuhr inkl. Quarzuhr ist sicherzu-
stellen.

o Festlegung des Betriebszustandes sowie der Betriebsarten mittels Statussignalen und
eines bestimmten Sauerstoffgehaltes im Abgas

¢ Einhaltung der EFU-Schnittstellendefinition in der jeweils giiltigen Fassung

Die genannten Anforderungen fiir Auswertesysteme werden im Verlauf der Bundeseinheitli-
chen Praxis im Abschnitt 4.7 mit dem ,Einsatz der Auswerteeinrichtung“ weiter konkretisiert.
Die darauf folgenden Abschnitte beschreiben z.B. den ausschliellichen Nutzen der Auswer-

teeinrichtung fir die Belange der Emissionsiiberwachung und Datenfernlibertragung. Dariiber

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

98 VDI-Berichte Nr. 2359, 2019

hinaus ist in Abstimmung mit der Behdrde die Festlegung uber einen Giberwachungspflichtigen
und beurteilungspflichtigen Betrieb mit unterschiedlichen Betriebsarten zu treffen. Die jeweili-
gen Kriterien sind mittels eindeutiger, vom Auswertesystem zu erfassender Parameter festzu-
legen. Diese Forderung wird im Dokument Statuskennung und Klassierung (Abk.: SKK) detail-
liert behandelt. Die SKK spiegelt sehr genau die Anforderungen an Betriebsphasen sowie -
arten und deren Dokumentation in Form von Anlagenstatus- und Messwertstatus-Informatio-
nen wider. Dabei sind insbesondere die An- und ggf. Abfahrvorgange zu beriicksichtigen. Wei-

tere Betriebszustande sind durch eindeutige Parameter zu charakterisieren.

Im Anhang A der Bundeseinheitlichen Praxis werden Definitionen, Abkirzungen und Status-
signale im Kontext mit dieser Regulierung detailliert beschrieben. Besondere Definitionen und

deren Merkmale sind in Tabelle 1 auszugsweise aufgestellt. [1]

Tabelle 1: Auszug der BEP-2017, Begriffe und Definitionen

Begriff Definition

anlagenbezogene Statusdaten Statussignale der zu Giberwachenden An-
lage im Zeitraster der Rohwerte

Betriebsart der Anlage Durch eindeutige Signale und/oder Kenn-
gréRen gekennzeichneter Betriebszustand
der Anlage, der bei der Auswertung der
kontinuierlichen Emissionsmessungen von

Bedeutung ist.

beurteilungspflichtiger Betrieb der Anlage Der beurteilungspflichtige Betrieb entspricht
dem Zeitraum, in dem festgelegte Emissi-
onsbegrenzungen oder sonstige Anforde-
rungen zur Vorsorge gegen schadliche Um-
welteinwirkungen durch Luftverunreinigun-

gen auf Einhaltung zu Giberwachen sind.

Uberwachungspflichtiger Betrieb Der Uberwachungspflichtige Betrieb
entspricht dem Zeitraum, in dem die Anlage
in Betrieb, insbesondere in einem emissi-
onsrelevanten Betrieb, ist. Das betrifft auch
die Emission von Treibhausgasen bei Anla-
gen im Anwendungsbereich des TEHG.
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Rohwert

Wert einer Messgrofle, der von der AMS
stammend durch die Auswerteeinrichtung
erfasst wird. Der Rohwert kann ein Mittelwert
der Messsignale im Zeitraster < 5 s sein.
Zum Rohwert gehéren ein Zeitbezug und die

messgréflenbezogene Statuskennung.

Kurzzeitmittelwert

arithmetisches Mittel der Giber die Mittelungs-
zeit gemittelten giiltigen Rohwerte. Ubliche
Mittelungszeiten fiir Kurzzeitmittelwerte sind
3 min, 10 min, 30 minund 1 h.

validierter Kurzzeitmittelwert

Kurzzeitmittelwert, der durch Abziehen der
bei der Kalibrierung nach DIN EN 14181
(Ausgabe Februar 2015) ermittelten Stan-
dardabweichung (Standardunsicherheit)
vom normierten Kurzzeitmittelwert berech-

net wird

gerundeter Kurzzeit- oder Langzeitmittelwert

entsprechend TA Luft Nummer 2.9 gerunde-
ter Kurzzeit- oder Langzeitmittelwert. Der ge-
rundete Kurzzeit- oder Langzeitmittelwert ist
i. d. R. validiert. Zum gerundeten Kurzzeit- o-
der Langzeitmittelwert gehéren ein Zeitbe-

zug und die Statuskennung.

Langzeitmittelwert

In der Regel arithmetisches Mittel der Uber
die Mittelungszeit gemittelten gultigen Kurz-
zeitmittelwerte, ausgenommen nicht beurtei-
lungspflichtige Kurzzeitmittelwerte. Ubliche
Mittelungszeiten fiir Langzeitmittelwerte sind

ein Tag, ein Monat und ein Jahr.

redundantes Datenspeicherungssystem

Zweites unabhangiges und raumlich ge-

trenntes Datenspeicherungssystem.

Weitere Definitionen der Anlage A sind die Statuskennungen der Roh-, Kurzzeit-, und Lang-

zeitmittelwerte. Diese Darstellung ist abhangig von unterschiedlichen Parametern des jeweili-

gen Zeitintervalls. Die folgenden Tabellen 2 bis 6 beschreiben dies auszugsweise.
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Die Statuskennung der Rohwerte wird aus Messsignalen und den messgréfRenbezogenen Sta-
tussignalen abgeleitet. Die Dokumentation des Rohwertestatus erfolgt im Auswertesystem je-
weils durch einen Buchstaben. Die Auswahl des zutreffenden Status erfolgt im Rahmen des

zugehorigen Intervalls und fallweise in Abhangigkeit der festgelegten Prioritat.

Tabelle 2: Entsprechend A 3.1 der BEP-2017, Statuskennung der Rohwerte

Zeichen Bedeutung Prioritat
21/2
w unglltig wegen Wartung 1
S unglltig wegen Stdrung 2
X keine Messsignale 3
G glltig 4

Die Zuordnung der Statuskennung fir die jeweiligen Kurzzeitmittelwerte erfolgt durch den An-
lagenstatus (AS), den Messwertstatus 1 (MWS1) und den Messwertstatus 2 (MWS2). Die Sta-
tuskennung der Kurzzeitmittelwerte wird aus insgesamt drei Buchstaben ausgegeben, z.B.
XNN. Erganzt wird die Statuskennung des Kurzzeitmittelwertes durch eine Ziffer, welche die
Betriebsart der Anlage in der zugehérigen Betriebsphase dokumentiert. Fiir die Betriebsart
kommt die 2/3-Regel nicht zur Anwendung. Es wird diejenige Betriebsart ausgewiesen, die am

langsten im Mittelungszeitraum vorliegt.

Tabelle 3: Entsprechend A 3.2 der BEP-2017, Statuskennung der Kurzzeitmittelwerte,
Anlagenstatus (AS)

Zeichen Bedeutung Prioritat
G Anlage im Gberwachungspflichtigen Betrieb 1
X Anlage auler Betrieb 2
U unklarer Betriebszustand 3
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Tabelle 4: Entsprechend A 3.2 der BEP-2017, Statuskennung der Kurzzeitmittelwerte,
Messwertstatus 1 (MWS1)

Zeichen Bedeutung Prioritat
> 2/3 <2/3
nicht beurteilungspflichtig 1
K glltig, auRerhalb des glltigen Kalibrierbereichs 2
E glltig, mit Ersatzwert fir BezugsgréRe berech- 3
net
G gultig 4
S ungultig wegen Stérung der Messeinrichtung 5 1*
W unglltig wegen Wartung der Messeinrichtung 6 2*
U ungultig wegen unklarem Zustand 7 -
I unglltig aus sonstigen Griinden 8 3

* Die Statusinformationen fir Wartung oder Stérung werden nur vergeben, wenn = 2/3

+Anlage im beurteilungs-pflichtigen Betrieb sind.

Tabelle 5: Entsprechend A 3.2 der BEP-2017, Statuskennung der Kurzzeitmittelwerte,
Messwertstatus 2 (MWS2)

Zeichen Bedeutung Prioritat
>2/3 <2/3
A An- / Abfahren 1 1
N nicht beurteilungspflichtig 2
R ARE-Ausfall 3
B Normaler Betrieb 4 2
X Keine Angabe / unklar 5

Aufgrund der 0.g. Messwertstatusinformationen kénnen begriindete Kombinationen im Aus-
wertesystem dokumentiert werden. Diese Kombinationen sind im Anhang A der Bundesein-

heitlichen Praxis detailliert ausgefiihrt.
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Tabelle 6: Entsprechend A 3.2 der BEP-2017, Statuskennung der Langzeitmittelwerte

Zeichen Bedeutung
G gliltig, Verfligbarkeit eingehalten
\% glltig, Verfligbarkeit nicht eingehalten
U ungultig, Verfugbarkeit nicht eingehalten
F unglltig, Verfligbarkeit eingehalten

Im Anhang B werden die Erfassung, die Registrierung, die Mittelwertbildung, die Klassierung
und die geforderte Datenausgabe behandelt. Die nachstehenden Schwerpunkte sind dabei

von besonderer Bedeutung:

e Die Rohwerte sind mit Zeitbezug und Statuskennung abzuspeichern.

¢ Bei MessgroRen, die auf Grenzwerteinhaltung zu tiberwachen sind, sind aus den nor-
mierten Kurzzeitmittelwerten durch Abziehen der bei der Kalibrierung nach DIN EN
14181 ermittelten Standardabweichung die validierten Kurzzeitmittelwerte zu ermitteln.
Negative validierte Mittelwerte sind auf Null zu setzen.

e Zur Bestimmung von Emissionsfrachten (z. B. Emission in kg/a) kommen immer die
nicht validierten Mittelwerte zur Berechnung.

e Alle Kurzzeitmittelwerte entsprechend Grenzwerteinhaltung (B 1.7 bzw. B 1.9) sind
nach TA-Luft Nummer 2.9 zu runden.

o Die daraus gebildeten Kurzzeitmittelwerte sind zu klassieren mit dem zugehdrigen Zeit-
punkt (Datum, Uhrzeit), dem jeweiligen Status (AS, MWS1, MWS2) sowie der Kenn-
groRe flr die Betriebsart der Anlage abzuspeichern.

e Bei gultigen Kurzzeitmittelwerten ist fortlaufend eine Auswertung der nicht validierten
Kurzzeitmittelwerte beziiglich der Einhaltung des gtiltigen Kalibrierbereiches entspre-
chend Kapitel 6.5 der DIN EN 14181 (Ausgabe Februar 2015) vorzunehmen.

¢ Die Langzeitmittelwerte sind als arithmetische Mittelwerte i. d. R. aus den nicht gerun-
deten, gultig validierten Kurzzeitmittelwerten zu berechnen. Bei bestimmten Langzeit-
mittelwerten bzw. Anlagen (TA Luft, 13. BImSchV, 17. BImSchV, 30. BImSchV) gibt
es spezielle Festlegungen.

e Alle Langzeitmittelwerte, welche auf Grenzwerteinhaltung zu iberwachen sind, sind

entsprechend TA Luft Nummer 2.9 zu runden.

Im weiteren Verlauf regelt die Bundeseinheitliche Praxis die notwendige Datenausgabe zum
Auswertesystem. Dabei unterteilt sich die Datenausgabe in:
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e Manuelle Datenausgabe
e Tagliche Datenausgabe
e Monatliche Datenausgabe

e Jahrliche Datenausgabe

In den jeweiligen Forderungen soll die Ausgabe der Daten automatisch als digitales Textdo-

kument in Ubersichtlicher Form erfolgen.

2.2 SKK Statuskennung und Klassierung

Das Dokument Statuskennung und Klassierung auch SKK genannt, existiert in der aktuellen
Fassung vom 18.06.2018. Die Erstausgabe erfolgte am 14.12.2010. Es dient der Darstellung
und gibt ergdnzende Informationen zur Anwendung der BEP 2017 sowohl fiir Hersteller von
elektronischen Auswertesystemen, fiir Prifinstitute zur Eignungspriifung, fir Anlagenbetreiber
beim praktischen Einsatz, fiir nach § 29b BImSchG bekanntgegebenen Mess- und Prifinstitu-
ten zur Kontrolle des ordnungsgemafRen Einbaus und der jahrlichen Funktionspriifung sowie
fiir Genehmigungs- und Uberwachungsbehérden. Das Dokument stellt die Anforderungen der
Bundeseinheitlichen Praxis dar und ist damit erganzend zum Nachschlagen von Detailinfor-
mationen sehr gut geeignet. Das gesamte Dokument ist in 14 Anlagen gegliedert, welche den
gesamten Komplex der behérdlichen elektronischen Emissionsauswertung entsprechend
Bundeseinheitlicher Praxis in Deutschland darstellen. Auszugsweise ist nachstehend die Glie-

derung des Dokumentes in Anlagen dargestellt. [2]

¢ Anlage 1: Definition der Statuskennung der Rohwerte

¢ Anlage 2: Definition der Statuskennung der Kurzzeitmittelwerte

e Anlage 3: Definition der Statuskennung der Langzeitmittelwerte

e Anlage 4: Definition der Klassen, Meldungen und Datenspeicherung

e Anlage 5: Ubersicht der Klassierung der Kurzzeitmittelwerte sowie der Bildung und
Klassierung der Tagesmittelwerte

¢ Anlage 6: Ubersicht der Bildung und Klassierung spezieller Langzeitmittelwerte

e Anlage 7: Hinweise zur Charakteristik der Klassen

e Anlage 8: Kurzdarstellung von Rundung und Klassierung gultiger Mittelwerte

e Anlage 9: Beispiele fir die Bildung der oberen Klassengrenzen

e Anlage 10: Ubersicht der digitalen Speicherung und Ausgabe von Mittelwerten und
Daten
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e Anlage 11: Statuskennung und Klassierung am Beispiel eines Braunkohle-HKW (13.
BImSchV)

e Anlage 12: Statuskennung und Klassierung am Beispiel einer Millverbrennungsanlage
(17. BImSchV)

¢ Anlage 13: Exemplarische Prifung der SKK

e Anlage 14: Abklrzungen

2.3 Emissionsferniibertragung

Die Daten eines Emissionsauswertesystems kénnen mittels EFU (Emissionsferniibertragung)
vom Betreibersystem an das zustadndige Gewerbeaufsichtsamt Ubertragen werden. Die
Schnittstelle der Ubertragung ist standardisiert in der aktuell gliltigen Definition (April 2017)
der Uberarbeiteten Fassung des Beschlusses des LAl vom 28.09.2005. [3] In Deutschland
haben sich in den letzten Jahren drei Systeme zur Emissionsdateniibermittlung etabliert. Die
Ubertragung der Emissionswerte kann per EFU-klassisch (Modem), per EFU-IP und
EFUE.www genutzt werden. Die Merkmale der einzelnen EFU-Systeme sind:

EFU-klassisch ist eine einfache Ubertragung der aktuellen Parametrierung sowie der Halb-
stundenmittelwerte Gber Telefonmodem in einem vorgegebenen Zeitfenster. Die Verrechnung
und Klassierung der Kurz- und Langzeitmittelwerte erfolgt auf einem Behdrdenrechner parallel
zur Emissionsauswertung des Betreibers. Die Behorde verfligt Gber die Mdglichkeit Sofortmel-

dungen zu empfangen und aktuelle Daten bei Bedarf aktiv abzufragen.

EFU-IP: Dabei erfolgt die Ubertragung der Daten (ber eine FTPES-Verbindung mit ,AUTH
TLS* und ,PROT P*“ Kommandos mit selbstsignierten Zertifikaten tber das Internet. Die Aus-

wertung der Daten erfolgt analog der klassischen EFU-Definition.

EFUE.www. Auf passwortgeschitzten HTML-Seiten im Internet sind die Kurz- und Langzeit-
mittelwerte in Liniendiagrammen aktuell und historisch verfligbar und werden, wie auch die
originalen Klassierungsprotokolle aus dem Emissionsrechner des Betreibers, als Tabellen im
pdf-Format bereitgestellt. Die Aktualisierung der Werte erfolgt nach Bildung der jeweiligen
Kurzzeitmittelwerte. Uber die Funktion Sofortmeldung kénnen aktuelle Ereignisse automati-
siert auf der Internetplattform dargestellt werden. Die Datenlbertragung vom Betreiber zum
Portalserver erfolgt mittels sFTP. Der Zugriff auf die Daten ist (iber Benutzername und Pass-

wort gesichert.
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2.4 VDI 4204 Blatt 1 Entwurf

Die Norm VDI 4204 Blatt 1 im Entwurf ergénzt die Anforderungen BEP hinsichtlich der Ermitt-
lung von KenngréRen bei der kontinuierlichen Emissionsiiberwachung und dem Vergleich von
berechneten Werten mit Grenzwerten oder anderen Beurteilungsmafstaben. Sie ist damit die
Basis fir die Prifung von Auswertesystemen entsprechend der Qualitatssicherungsstufe
(QALT1). [4] Diese Richtlinie behandelt die Ermittlung der folgenden KenngréRen:

e normierte Kurzzeitmittelwerte (SSTA)

o auf Sauerstoff normierte Kurzzeitmittelwerte (OSSTA)
o validierte Kurzzeitmittelwerte (VSTA)

e gerundete validierte Kurzzeitmittelwerte (RVSTA)

e Langzeitmittelwerte (LTA)

e gerundete Langzeitmittelwerte (RLTA)

Diese Norm behandelt den Umgang mit Basisdaten, mit der Rundung von berechneten Wer-
ten, den Grenzwertvergleich von Kurz- und Langzeitmittelwerten, die Berechnung des Mas-
senstroms, die Berechnung von Sonderkomponenten sowie die Nutzung und Berechnung von
Prognosebetrachtungen. Durch die Behandlung der o0.g. Kenngréf3en in Verbindung mit den
genannten englischen Begriffen ist der eindeutige Bezug zur EN 17255 auf Basis der Kenn-
gréBendefinition hergestellt. Ergdnzend dazu bedarf es einer weiteren Adaption der Vorgaben
aus der europaischen Richtlinie EN 17255.

3 Uberblick zur EN 17255

Die Norm EN 17255 ,Emissionen aus stationdren Quellen - Datenerfassungs- und Auswer-
teeinrichtungen* teilt sich aktuell in drei Teile auf, welche vom Europaischen Komitee fiir Nor-
mung (CEN) in der Arbeitsgruppe WG 9 erarbeitet werden. Zustandiges europaisches Arbeits-
gremium fiir diese Norm ist CEN/TC 264 ,Air Quality“/WG 9, ,Emissionen - Qualitatssicherung
fir automatische Messeinrichtungen“. Das zustandige nationale Spiegelgremium ist der Un-
terausschuss NA 134-04-03-10 UA ,Emissionsermittiung mit automatischen Einrichtungen®
der VDI/DIN-Kommission Reinhaltung der Luft (KRdL). Die Norm beschreibt die europaischen
Mindestanforderungen fir Emissionsauswertesysteme (DAHS, Data Acquisition and Handling
Systems). Im Entwurf sind die Teile 1 und 2 bereits veréffentlicht. Inhalt dieser Normenreihe

ist ,Emissionen aus stationdren Quellen —Datenerfassungs- und Auswerteeinrichtungen,,. [5]
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Die derzeit benannten drei Teile sind:
Teil 1: Festlegung von Anforderungen an die Handhabung und den Bericht von Daten
Teil 2: Festlegung von Anforderungen an Datenerfassungs- und Auswerteeinrichtungen

Teil 3: Festlegung von Anforderungen an die Eignungsprifung und Zertifizierung von Daten-

erfassungs- und Auswerteeinrichtungen

In der Norm werden standardisierte Begriffe und Abkiirzungen fiir Daten verwendet. Die Ta-

belle 7 beschreibt die Begriffe, Abklrzungen und erganzende Erlduterungen auszugsweise.
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Tabelle 7: Begriffe, Abkiirzungen und Erlauterungen

Bezeichnung

Abklrzung

Erlauterung

Basisdaten

FLD (first level data)

Rohdaten oder aus Rohdaten berechnete
Mittelwerte, beide einschlieBlich Statussig-
nale

normierte Basisda-
ten

SFLD (standardised
first level data)

Basisdaten, die kalibriert und mithilfe von
Basisdaten der Bezugsgréen auf Norm-
bedingungen umgerechnet werden

Kurzzeitmittelwert

STA (short-term
average)

Mittelwert in Bezug auf den kiirzesten Zeit-
raum, der fur die Berichterstattung ver-
wendet wird. Aufgrund von Varianten in
unterschiedlichen EU-Richtlinien kann der
kiirzeste Zeitraum abhangig von der Art
und Verwendung der Anlage 10 min, 30
min oder 1 h betragen.

normierter Kurzzeit-
mittelwert

SSTA (standardised
short-term average)

Kurzzeitmittelwert, der mithilfe von Kurz-
zeitmittelwerten von BezugsgréRen in
Normbedingungen umgerechnet wird

validierter Kurzzeit-
mittelwert

VSTA (validated
short-term average)

normierter Kurzzeitmittelwert, von dem der
relevante Vertrauensbereich abgezogen
wird, damit er den Berichtsanforderungen
der EU-Richtlinie entspricht

kumulierter nor-
mierter Kurzzeitmit-
telwert

CSSTA (cumulative
standardised short-
term average)

Wert, der auf Basis der Berechnung fiir ei-
nen normierten Kurzzeitmittelwert be-
stimmt wird, wobei die Berechnung aber
als akkumulierender Mittelwert Gber einen
kiirzeren Zeitraum erfolgt

Langzeitmittelwert

LTA (long-term
average)

Mittelwert, der auf Basis von Kurzzeitmit-
telwerten Uber einen bestimmten Zeitraum
berechnet wird

Zeitstempel

UTC (universal time
coordinated)

UTC oder UTC plus einer festen Abwei-
chung Uber das gesamte Jahr hinweg
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Die primare Funktion einer DAHS ist die Erfassung, Speicherung und Bearbeitung von AMS-
Daten, um daraus Emissionsmessergebnisse zur Beurteilung in Ubereinstimmung mit der gel-
tenden Gesetzgebung zu erzeugen. In dieser Europaischen Norm werden drei Arten an Daten
definiert:

. Basisdaten (FLD, First Level Data)
. Emissionsberichtsdaten
. beschreibende Berichtsdaten

Fur die Berechnung von Daten stellt nachstehende Zeichnung beispielhaft die Methoden der
Norm dar.

Autzeichnung max. 10 sek Mitteiung Mitteiung Mitetung Mittefung

Miltsiwort % mn 110,30, 62 min 110, 30, 60 min 1, 10, 30, 60 min

24148 Sunden

Cuartal
Monat, sahr Manat, Jar
BURAL  uamen
Kalsnerung Reterenzwerte Vaicierung
[mach QALT) 0. T,PF (mach QALZ)
: l
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X admA  —— ¥ mgh' © my/N? T g nach t
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Bild 1: Beispielhafte Wertermittiung

Die Anpassung an die Anforderung der Qualitatsstufe 3 (QAL3) fir automatische Messeinrich-
tungen ist ebenfalls in der Norm festgelegt und stellt eine besondere Herausforderung dar. Die
Anforderung beschreibt, dass die AMS Uber fortlaufende Qualitatskontrollen nachweisen
muss, dass sich die ermittelten Werte der Drift und Prazision innerhalb der festgelegten Gren-
zen befinden. Falls sich die AMS aulRerhalb der definierten Grenzen befindet, missen die FLD
(Basisdaten) entsprechend gekennzeichnet werden, bis die AMS repariert oder justiert wurde.
Dies fuhrt zu drei Arten der Implementierung der QAL3-Verfahren durch die DAHS, welche in
der Norm detailliert beschrieben sind.
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Im Teil 2 der Norm sind die Umsetzung der festgelegten Berechnungen sowie die Anforderun-
gen an die Funktionalitdten der DAHS festgelegt. Der Teil beinhaltet die Schwerpunkte der
Datenerfassung, Datenverarbeitung, Datenspeicherung, Datenausgabe, Berichterstellung,
Systemfunktionen, Datensicherheit, Dokumentation. Die DAHS muss Uber analoge und digi-
tale Baugruppen verfligen, welche festgelegte Anforderungen hinsichtlich Genauigkeit und
Auflésung erfiillen muss. Gleichfalls werden Anforderungen an digitale Kommunikationsproto-
kolle wie z.B. Modbus oder Profibus genannt. Die Abtastrate fir Rohwerte ist mit maximal 10
Sekunden gegeben. Es soll darauf geachtet werden, dass eine ausreichend hohe Abtastrate
zur Anwendung gelangt, so dass kein Informationsverlust entstehen kann. Dartiber hinaus soll
die DAHS in der Lage sein, manuelle Eingaben fiir Bezugsgréendaten bereitzustellen. Es ist
maoglich, entfernte Datenlogger als Teil des DAHS einzusetzen. Im Teil der Datenspeicherung
ist geregelt, dass alle Daten einer DAHS fiir mindestens flinf Jahre abgespeichert werden
mussen. Die Art und Weise der Speicherung wird in der Norm unter Punkt 6.6 detailliert dar-
gestellt. Zur Datensicherung muss ein entferntes Datenbackup als separates Laufwerk zur
Verfiigung stehen. Die Daten miissen mindestens einmal taglich aktualisiert werden. Fur die
Dokumentation dem Endanwender gegeniiber sind festgelegte Punkte einzuhalten, dies be-
trifft insbesondere:

o Zertifizierung der DAHS

« Hardwarekonfiguration einschlieRBlich einer Beschreibung der geeigneten Schnittstel-
len

e Betriebshandbuch und Schulungsanforderungen

e Liste von Ein- und Ausgéangen

e Datenflussdiagramm

o Liste aller Berechnungen, Korrekturen und anderer relevanter Algorithmen

e Liste aller implementierter Warnungen, Alarme und Uberschreitungen einschlieRlich
Klassifizierung, Kriterien, relevanter zeitlicher Mittelwerte und Zeitrdume

o Softwareaktualisierungsverfahren

e Verfahren zur Wiederherstellung nach Hardwarestérung oder Systemstillstand

e Backupverfahren, einschlieRlich Validierung und Wiederherstellung

e Verfahren zur Uberpriifung der Integritat des permanenten Datenspeichers und mégli-

cher Reparatur
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Validierung eines Messverfahrens zur Bestimmung diffuser
Emissionen fliichtiger organischer Verbindungen (VOC) aus
industriellen Quellen

Prof. Dr. Christian Ehrlich, Hochschule Merseburg, Merseburg;
Dr. Norbert Hofert, VDI, Dusseldorf

Kurzfassung

Die Validierung von Messverfahren im Rahmen der europaischen Standardisierung wird im
CEN-Guide 13 beschrieben. Die Ergebnisse der Validierungsexperimente aus den Jahren
2016/2017 dienen als Grundlage fir die Standardisierung der Messmethoden zur Ermittlung
diffuser VOC-Emissionen. In einer ersten Messkampagne im September 2016 in
Sidfrankreich wurden die Messmethoden an einer kiinstlichen Quellkonfiguration in einer
stillgelegten Raffinerie validiert. Die diffusen Emissionen wurden mit definierten VOC-
Freisetzungen in unterschiedlichen Hohen Uber ein Gerlst simuliert. Der zweite Teil des
Untersuchungsprogramms wurde im Juni 2017 an einer industriellen GroRanlage (Raffinerie)
in den Niederlanden durchgefiihrt. Die Validierungsuntersuchungen umfassten folgende
Bestimmungsmethoden: DIAL (Differential Absorption Lidar), SOF (Solar Occultation Flux),
OGI (Optical Gas Imaging), TCT (Tracer Correlation Technique), RDM (Reverse Dispersion
Modelling) — Kombination von Modellierung und Messung. Diese Methoden sollen in einer

Europaischen Norm (EN) als verbindliche Standardmethoden festgelegt werden.

Der erste Feldtest bestand darin, die kontrollierte Freisetzung von Propan in verschiedenen
Quellanordnungen innerhalb einer Prozesseinheit einer stillgelegten Raffinerie messtechnisch
zu erfassen. Die Freisetzungen erfolgten ,blind“, d. h., die teilnehmenden Messteams mussten
ihre Ergebnisse Ubermitteln, bevor die Emissionsraten veréffentlicht wurden. Die
Fernmesstechniken (DIAL und SOF) wurden genutzt, um die diffusen Quellen zu identifizieren
und die Quellstérken abzuschéatzen. Die Freisetzungsraten bewegten sich zwischen 0,8 und
18 kg/h. Diese Werte sind reprasentativ fir kleinere Lecks, die mit der zu entwickelnden
Standardmethode nachgewiesen werden sollten. Unter den gegebenen meteorologischen

Bedingungen und mit den Zugangsbegrenzungen einer realen Industrieanlage konnte gezeigt
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werden, dass die Messtechniken DIAL, SOF und TCT in der Lage sind, fiir den vollen Bereich
der typischen Emissionsquellen die Quellstarken zu bestimmen, die den freigesetzten
Massenstromen entsprechen. Mit der OGI-Methode konnte jeder Emissionstest
nachgewiesen und qualitativ bewertet werden. Mit der RDM-Technik konnten unter den
gegebenen Randbedingungen Emissionen unter 5 kg/h nicht nachgewiesen werden.
Hintergrundkonzentrationen kdénnen die jeweiligen Ergebnisse beeinflussen und missen

ermittelt und beriicksichtigt werden (Hintergrundkorrektur).

Die zweite Feldmesskampagne fand in einer in Betrieb befindlichen Raffinerie statt. Hier sollte
die Leistungsfahigkeit der o.g. Methoden unter industriellen Bedingungen nachgewiesen
werden. Jedes Messteam arbeitete nach dem Entwurf der jeweiligen Messmethoden-
beschreibung ("protocols"). Danach wurden die Ergebnisse diskutiert. Dabei wurde auch auf
die Bedeutung der Einzelstoffbestimmung (Speziation) hingewiesen, da z.B. bei Cyclohexan
andere Messsignale entstehen, als bei aliphatischen Kohlenwasserstoffen. Wichtig fur die
Erarbeitung der Européischen Norm sind auch Fragen der Anzahl und Zeitdauer der
Einzelprobenahmen und Einzelmessungen sowie die Frage der Bestimmung der

Messunsicherheit fiir den Emissionsmassenstrom.

1. Validierung eines Messverfahrens nach CEN Guide 13

Die EU-Kommission erwartet vom Europaischen Komitee fiir Normung (CEN), dass validierte
Messmethoden entwickelt werden, die in Europaischen Normen (EN) beschrieben werden, um
die europdische Gesetzgebung zu unterstitzen. Unter Validierung versteht man die
Uberpriifung einer Methode auf Brauchbarkeit. Validierung ist der Nachweis und die
Dokumentation der Zuverlassigkeit einer Methode [1]. Der CEN GUIDE 13 “Validation of
environmental test methods” [2] fordert, dass eine Messmethode als EN-Standard publiziert
werden kann, wenn sie vollstandig validiert worden ist (z.B. mit EU-Finanzmitteln). Validierung
bedeutet Leistungsfahigkeitstests  (robustness tests) und Ringversuchsfeldtests
(Wiederholbarkeit und Reproduzierbarkeit) sowie Evaluierung der Messunsicherheit. Wenn
keine Validierungsergebnisse vorliegen soll ein vorliegender Normentwurf als CEN/TS oder
CEN/TR veroéffentlicht werden. Dieser kann spater, wenn ausreichend Daten zur Validierung

vorliegen, in eine Europaische Norm (EN) tUberfihrt werden.

Der CEN Guide 13 aus dem Jahr 2008 beschreibt die Grundsatze der Entwicklung und
Validierung europaischer Normen, wie sie im Technischen Komitee CEN/TC 264 ,Air Quality*

schon seit den 1990er Jahren durchgefiihrt werden, auch als Anforderung fiir andere
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messtechnische Normen im Umweltbereich. Die Validierung von Umweltmessmethoden ist
wichtig, weil diese Methoden haufig zur Uberwachung von gesetzlichen Grenzwerten
herangezogen werden. Dabei spielt die Unsicherheit der Messergebnisse eine wichtige Rolle
bei der Beurteilung der Einhaltung oder Uberschreitung der Grenzwerte. Die Validierung der
Messverfahren soll eine solide Grundlage fir die Ermittlung der jeweiligen Messunsicherheiten
liefern. Die Validierung erfolgt in zwei Stufen als Labortest und Feldtest und umfasst den
gesamten messtechnischen Prozess: Messplanung, Probenahme, Probenlagerung und

Transport, Probenvorbehandlung, Analyse, Datenauswertung und Messbericht.
2. Ausgangspunkt

Ausgangspunkt fur das aktuell im CEN/TC 264 "Air quality" laufende Normungsprojekt
"Stationary source emissions — Standard method to determine fugitive and other diffuse
emissions of volatile organic compounds into the atmosphere" der Arbeitsgruppe WG 38 ist
das Best Available Techniques (BAT) Reference Document for the Refining of Mineral Oil and
Gas (754 Seiten, endgultige Version 2015 [3]). Darin befindet sich auch die folgende Tabelle,
in der Verfahren zusammenstellt sind, mit denen diffuse VOC-Emissionen aus derartigen
Anlagen nachgewiesen und/oder quantifiziert werden konnen. Aufgrund der GréRBe der
Anlagen und der verschiedenartigsten Emissionsquellen gibt es nicht die einzige Methode der
Wahl, sondern es muss — je nach Aufgabenstellung — ein Sortiment unterschiedlicher
Verfahren und Techniken angewendet werden, um ein Gesamtbild der diffusen Emissionen

fur einen ausgedehnten Industriekomplex, wie etwa eine Raffinerie, zu ermitteln.
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Tabelle 1: Ubersicht tiber Methoden zur Detektion und Quantifikation von VOC-Quellen [3]

Calculations Measurements
2 |Es i Ea | § oy
£ EXEA EEE |G| En|acx g
P sZzEoi §25 |a%| 8= |2E= ¥}
& eda Bl LS| 2| 59 |2EEQ E
P =i = e ¥ RS e oW b =]
Type of diffuse VOC source c2 EFys 207 |sw|l 3L |E2E! z
; E R |lgwxQ v |E2E| &= |2z o
v e Emm =S Tl TE | EE=< -
£82 |3 =S EF ~ 8 L= |2 = =
ED |83 F wEZE |(YE| E=|2FS| E
== |7z g= 7 =
Small individual equipment Q D/Q DY
(pumps, valves, flanges. etc.) )
-~ ] 1 O Py
Storage fanks Q) Q D) | DIQC) | DIQC)
Loading/unloading facilities Q DY) DIQ DQ
Water rreatment plants Q Q DQC) | DIQC) Q
Full scale unit/Whole site QM D/Q DIQ
\'B D = detection Q = quantification
( }The detection exhaustiveness regarding mass flow rate has to be confinmed
(*) Active area sources can be detected if they generate individual plumes that can be distinguished from the rest of |
the site. and if enussions occiir dunng the measurement
(*) Algorithms designed for annual emission quantification.
(*) Emission factors and algorithms cannot estimate the complete set of possible emissions sources and operating |
conditions (e.g. heat exchangers, defective floating roof seals. inaccessible leaking equipment).

In den verbindlichen BVT-Schlussfolgerungen (214/738/EU) [4] werden folgende

Anforderungen bezliglich der VOC-Emissionen genannt:

,BVT 6. Die BVT besteht in der Uberwachung diffuser VOC-Emissionen in die Luft am

gesamten Standort durch Anwendung aller folgenden Techniken:
i. Schnuffelverfahren assoziiert mit Korrelationskurven fiir wichtige Anlagenteile;
ii. Gasdetektion mittels optischer Bildgebung (Optical Gas Imaging);

iii. Berechnungen der kontinuierlichen Emissionen auf der Basis von Emissionsfaktoren, die
regelmafig (z. B. alle zwei Jahre) durch Messungen validiert werden.

Eine sinnvolle ergédnzende Technik ist das Screening und die Quantifizierung von
Anlagenemissionen durch absorptionsbasierte optische Verfahren, wie z. B. das differentielle
Absorptions-LIDAR (DIAL) oder ,Solar Occultation Flux* (SOF)."

3. EU-Mandat

Im Dezember 2012 hat die Europaische Kommission ein Mandat zur Erarbeitung einer
Europaischen Norm an CEN erteilt, in der die Ermittlung der fugitiven und anderen diffusen
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Emissionen aus industriellen Anlagen standardisiert beschrieben werden soll. Nach
Aufstellung des hierflr erforderlichen umfangreichen Arbeitsprogramms durch die WG 38
wurde dann im Juni 2015 der entsprechende Vertrag ("Specific Agreement") zwischen EU und
CEN uber dieses mit ca. 500.000 € ausgestattete Normungsprojekt unterzeichnet, gefolgt von
einer europaweiten Ausschreibung der folgenden 9 Arbeitspakete dieses Projekts durch das
Sekretariat des CEN/TC 264, die KRdL:

e Zusammenstellung erforderlicher Informationen

e Koordination des Messprogramms

e Meteorologische Messungen

e Einsatz der OGI-Kamera (Optical Gas Imaging) zum Aufspuren von Leckagen

e Einsatz der Fernmessverfahren DIAL (Differential Absorption Lidar) und SOF (Solar
Ocecultation Flux) sowie Tracer-Korrelation und RDM (Reverse Dispersion Modelling)
im Feld unter kontrollierten Bedingungen

e Einsatz derselben Methodik auf einem Raffineriegelande unter realen Bedingungen

e Auswertung der Ergebnisse

o Definition von Leistungsanforderungen fir die Verfahren

e Berichterstattung (Zwischen- und Abschlussbericht)

Folgende Institutionen waren an dem Projekt beteiligt:

e Bureau Veritas, Frankreich (Koordination, OGI)
o NPL, Vereinigtes Konigreich, (DIAL, Berichterstattung)
e FluxSense, Schweden (SOF, Tracer-Korrelation)

o INERIS, Frankreich (Meteorologische Messungen, Auswertung)

Normungstechnisch wird das Projekt durch die Arbeitsgruppe CEN/TC 264/WG 38
"Emissions — Diffuse VOC" begleitet.

4. Projektdurchfiihrung

Das Projekt musste vertragsgemall zwischen Juni 2016 und Juni 2018 durchgefiihrt und
abgeschlossen werden. Im Mittelpunkt standen die beiden Messprogramme, die an zwei
Standorten durchgefiihrt wurden: einem stillgelegten Raffineriegelande in Sudfrankreich unter
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kontrollierten Emissionsbedingungen (September 2016) sowie einer aktiven Raffinerie unter
realen Betriebsbedingungen (Juni 2017). Die Messungen sind abgeschlossen, derzeit laufen
die abschliefenden Auswertungen der Messprogramme. Der Zwischenbericht [5] wurde im
Januar 2017 publiziert, der Abschlussbericht im Juni 2018 fertiggestellt und an die
Europaische Kommission tbermittelt.

4.1. Erster Feldtest mit kiinstlicher Quellkonfiguration (kontrollierte VOC-Freisetzung)

Im ersten Feldtest wurden kontrollierte Freisetzungen von VOC in unterschiedlicher Hohe in
einer komplexen geometrischen Konfiguration im Gelénde einer stillgelegten Raffinerie
realisiert. Damit sollte eine mdglichst realistische Emissionssituation mit diffusen Quellen
nachgebildet werden. Die VOC-Emissionsraten waren den Teilnehmern des Feldtestes nicht
bekannt. Jedes der beteiligten Messteams sollte mit seiner Methode (DIAL, SOF, TC, OGlI,
RDM) die Emissionsquellen identifizieren und die Emissionsraten bestimmen. Als Testgas
wurde Propan (91%) verwendet. Insgesamt wurden fiinf Emissionsquellen in unterschiedlicher
Kombination verwendet. Dafir diente eine spezielle und erprobte Vorrichtung des NPL.

B g8 SOUTH of PLAT Unit

e 30 WIEST pd PLAT UNTT

Bild 1: Experimenteller Aufbau fiir die kontrollierte VOC-Freisetzung in einer Industrieanlage.
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Es gab insgesamt 20 Freisetzungsexperimente mit Emissionsraten von Propan (0,78 bis 18,9
kg/h, jeweils Uber 90 Minuten). Diese Randbedingungen entsprechen den aktuellen
Ergebnissen von LDAR (leak detection and repair) Programmen in Raffinerien.

Tabelle 2: VOC (Propan)-Freisetzungen in kg/h

Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
A 887 739 | 1.80 | 165 4.63
B 14.85 1.656 4.63
c | 7.21 165 | 8.87 4.63
=] 5.07 1.85 1.65 463
E 9.75 11.62

Total: | 507 | 1485 | 887 | 975 | 924 | 901 | 659 | 887 | 11.62 | 18.51
Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test | Test
11 12 13 14 15 16 17 18 19 20

A 1.93 739 | 1886 | 165 | 3.14
B 7.71 9.75 165 | 3.14
c 165 | 3.14
D 1.85 165 | 3.14
E 14.74 | 16.61 | 477 | 0.78

Total: | 964 | 9.75 | 14.74 | 1661 | 477 | 0.78 | 9.24 | 18.86 | 6.59 | 12.55

4.1.1 Ergebnisse der DIAL-Methode

Differenzielles Absorptions-LIDAR (DIAL): DIAL ist eine laserbasierte Technik und verwendet
den differentiellen Adsorptions-LIDAR (Light Detection And Ranging), der das optische
Pendant zum (radiowellenbasierten) RADAR ist. Diese Technik arbeitet mit Laserstrahl-
Impulsen, die von atmospharischen Aerosolen zurlickgestreut werden, worauf das von einem
Teleskop erfasste, reflektierte Licht auf seine Spektraleigenschaften analysiert wird [4].
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Bild 2: Korrelation der DIAL-Ergebnisse (in kg/h) mit den kontrollierten Freisetzungsraten
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Bild 3: Ergebnisse bei Freisetzung von 10 kg/h VOC bei verschiedenen Quellkonfigurationen

4.1.2 Ergebnisse der OGIl-Methode

Optische Gasdetektion: Bei der Gasdetektion durch optische Bildgebung (Optical Gas
Imaging) wird eine kleine Infrarot-Handkamera verwendet, die eine Echtzeit-Visualisierung von
Gaslecks gestattet, die auf Videoaufnahmen als ,Rauch” erscheinen, wahrend gleichzeitig das
normale Bild des betreffenden Bauteils zu sehen ist, so dass sich erhebliche VOC-Leckagen

schnell und leicht lokalisieren lassen. Aktive Systeme erzeugen ein Bild mit einem vom Bauteil
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und dessen Umgebung zuriickgestreuten Laserlicht. Passive Systeme basieren auf der
naturlichen Infrarotstrahlung der Anlagetechnik und ihrer Umgebung [4]. Mit der OGI-Methode
konnten alle Quellen identifiziert werden. Ein trainierter Messtechniker arbeitete mit der
Kamera im high sensitivity mode (HSM) in 2 m bis zu 20 m Entfernung. Fir alle untersuchten
Quellen wurde ein Video aufgezeichnet. Eine Massenstrombestimmung ist mit der Methode
nicht mdglich, jedoch kann ein erfahrener Messtechniker Aussagen Uber die Art und Grélle
der Freisetzung machen. Geringe Windgeschwindigkeiten erlaubten auch die Identifikation

kleinerer Lecks.
Zusammenfassend zur OGI-Methode:

e Alle Emissionsquellen wurden gefunden.

e Die Massenstréome aus einer Quelle konnten in ihrer GréRe relativ zueinander richtig
eingeordnet werden.

e Die relative Einordnung der Massenstrome aus verschiedenen Quellen war
schwieriger.

e Ein erfahrener Messtechniker kann Aussagen Uber die Art und GroRe der Freisetzung

machen.

4.1.3 Ergebnisse der RDM-Methode

Reverse Dispersion Modelling (RDM) besteht darin, dass das Abwindkonzentrationsprofil
einer diffusen Quellkonfiguration vorausberechnet wird. Dafiir wird ein geometrisches Modell
der Anlage bendétigt. Die Ergebnisse werden mit den VOC-Konzentrationen verglichen und
angepasst, die durch rédumlich verteilte Probenahme (z.B. mit einem tragbaren Analysator) im
Umfeld der Quelle gemessen werden (Abwind). Das Windfeld um die untersuchte Anlage wird
mit CFD-Methoden (Computational Fluid Dynamics) berechnet. Ein Lagrange-Ausbreitungs-
modell wird fur die Berechnung der Konzentrationen verwendet. Dafiir wird ein quasi-stabiler
Fluss angenommen. Fir sehr niedrige Windgeschwindigkeiten und instabile Windverhaltnisse
ist die Methode nicht geeignet (das trifft aber auch auf die anderen Methoden zu).
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Correlation between RDM and Release, U>2 m/s
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Bild 4: Ergebnisse der RDM-Methode

Mit der RDM-Methode konnten unter den gegebenen Randbedingungen nur Lecks gréRer

5 kg/h nachgewiesen werden.

4.1.4 Ergebnisse der SOF-Methode

Solar Occultation Flux (SOF): Bei dieser Methode wird ein Breitbandspektrum des
Sonnenlichts im Infrarot- oder ultravioletten/sichtbaren Bereich entlang einer gegebenen
geografischen Wegstrecke unter Kreuzen der Windrichtung und Durchschneiden von VOC-
Emissionsfahnen aufgezeichnet und mittels Fourier-Transformation analysiert [4]. Die SOF-
Methode bestimmt vertikal saulenintegrierte Konzentrationen von VOC unter Verwendung von
Spektralabsorptionsdaten mit der Sonne als Lichtquelle. Auf einem Fahrzeug montiert wird
das Spektrometer kontinuierlich betrieben und ermittelt Daten etwa alle 10 m bei einer
Fahrzeuggeschwindigkeit von ~30 km/h. Der Massenstrom wird aus der Windkomponente
senkrecht zur Fahrbahn berechnet. Die SOF-Spektralanalyse liefert Daten zu den einzelnen

Kohlenwasserstoffen (Speziation).
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Bild 5: Korrelation der SOF-Ergebnisse (in kg/h) mit den kontrollierten Freisetzungsraten
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Bild 6: SOF-Ergebnisse bei Freisetzung von 10 kg/h VOC bei verschiedenen

Quellkonfigurationen

4.1.5 Ergebnisse der TCT-Methode

Die Tracergas-Korrelations-Methode (TCT) besteht darin, eine mobile Tracergasquelle (z.B.
N20) neben einer zu bestimmenden VOC-Quelle zu platzieren. Dabei wird angenommen, dass

sich das Tracergas in der turbulenten atmosphérischen Dispersion genauso verhalt wie die zu
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bestimmenden VOC. Die gesuchte VOC-Emissionsrate erhalt man iber das Konzentrations-
verhaltnis zwischen VOC und dem Tracergas an einem Punkt im Abwind der untersuchten
Anlage und dem bekannten Tracergasmassenstrom. Diese Methode ist unabhangig von den
Windbedingungen.  Windmessungen werden bendtigt, um  einen  geeigneten

Probenahmepunkt im Abwind der Anlage zu finden.

Bild 7: Korrelation der TCT-Ergebnisse (in kg/h) mit den kontrollierten Freisetzungsraten

4.1.6 Gesamtauswertung

Die Korrelation aller vier untersuchten Methoden zeigt ein gutes Ergebnis.
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Bild 7: Korrelation zwischen den vier verschiedenen Methoden

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

VDI-Berichte Nr. 2359, 2019 123

4.2 Zweiter Feldtest an industrieller GroBanlage (reale Industriebedingungen)

Das Ziel des zweiten Feldtests war die Anwendung der getesteten Messmethoden unter
Industriebedingungen. Die Raffinerie wurde in neun Sektionen aufgeteilt, die uber
WerksstraRen zuganglich waren. Dort konnten die DIAL- und SOF-Techniken mit
Messfahrzeugen angewendet werden. Die OGI-Technik wurde dort angewendet, wo mit den
Fernmesstechniken Leckagen identifiziert worden waren. Die Tracer-Korrelations-Methode
wurde nur fir vier Quellen angewendet. Die RDM-Technik wurde nur an der

Abwasserbehandlungsanlage eingesetzt.

Fir die Massenstrombestimmungen sind die Windfeldermittiungen wichtig. Dafiir wurden drei
mobile meteorologische Stationen (10-m-Mast fur Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur und Feuchte) in der Raffinerie aufgebaut (Nord-West, Stid-West und Siid-Ost).
Zusatzlich wurde ein Wind-Lidar verwendet (Siid-Ost).

Tabelle 3: Ergebnisse der DIAL-Messungen

Time period | Validated scans | VOC mass flux (average) | 95% level of confidence
S (days) (number) kg (VOC)/h i (VOC)/h
Tl 1 4 35 08
12813 1 4 93 19
TAETS 1 4 94 33
1. East Tank Park =3 1 a 23 4L7 23
T7 1 5 69 16
T8 1 4 44 3.1
5 T9 West 1 4 18 08
PetroChemical |T10 1 3 33 7.1 16
Tank Park T11l 1 4 10 0.6
T12 1 4 14 04
3. Middle Tank |T13 1 [ 12 1500 16
Park T14 - Temp Source 1 4 130.0 59.9
L 1 4 75 15
2 WestTank |T16 1 4 (] 102 18
Park T17 1 4 103 20
P1 1 4 202 98
6. Main Process P2 1 4 16.2 545 43
P3 1 1 18.0 22
7 P4 1 4 5.7 1.7
PetroChemical |PS 1 4 98 480 71
Process ] 1 4 124 53
B WWwT WT 2 18 59 39 59
10. Vent Pipe |Stack SE Site Area - Temp Source 1 [ 67 67 19
e .Tm Truck Loading - Temp Source 1 5 1na n2 24
Loading Area
T9 Est - T603 & T614 Cyclohexane * 1 4 1011 1011 .7
Flare - Temp Source 1 4 0.7 10.7 14
Coker - Temp Source 1 4 2.1 2.1 73
Total, no temp sources :|  207.4 15.2
Total, including temp sources:|  395.1 5.0
Total, including cyel | ase2 =5
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m 1, East Tank Park

® 2, West Tank Park

u 3. Middle Tank Park

u 5. PetroChemical Tank
Park

m 6. Main Process

m 7. PetroChemical
Process

m 8. WWT

= 10. Vent Pipe

w 11. Truck Loading Area

Bild 8: Quellzuordnung der VOC-Emissionen mit der DIAL-Technik

Wind field vector - CFD Three sources dispersion - SLAM

Bild 9: RDM-Technik — Modellierung der Abwasseranlage
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Bild 10: DIAL-Technik — Beispiel aus der Messkampagne

Tabelle 4: Ubersicht Giber die Ergebnisse mit den verschiedenen Methoden

Refinery Area SOF DIAL TC (MeFTIR) RDM
median stdev mean stdev mean stdev mean stdev
kgh kgh | kgh [ kgn | ke | kgh [ kgm | kgm
1. East Tank Park 76 51 42
2. West Tank park 30 11 10
3. Middle Tank Park 316 296 150 60
5. Petrochemical Tank
park 61 30 108 80 43 23
6. Main Process Area 40 24 55
7. Petrochemical Process
Atea 37 25 48
8. Waste Water
Trastiisht 13 3 7 9 3 12 4
10. Vent Pipe 21 8 T 2 30 31
11. Truck Loading Area 1 12 11
Total (bottom up) 605 437
Total (top down) 694

Der vertrauliche Abschlussbericht wurde im Juni 2018 der Europaischen Kommission
vorgelegt. Eine Publikation ist in Vorbereitung. Alle betrachteten Messtechniken wurden
erfolgreich unter industriellen Bedingungen angewandt.
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Die ermittelten Gesamt-Emissionsraten (Summation der Einzelquellen) unterscheiden sich fiir
DIAL und SOF (um 38 %);

berlcksichtigt werden. Ein VOC-Emissions-Einfluss der benachbarten Raffineriebereiche ist

allerdings mussen dabei die ausgewiesen Unsicherheiten

auRerdem nicht ausgeschlossen.

Die OGIl-Kampagne war sehr erfolgreich. Wo die anderen Techniken die Wahrscheinlichkeit
des Auftretens einer Emissionsquelle anzeigten, wurde die Quelle fast immer gefunden. Der
Nachweis der Quellen aus einer Entfernung von 250 m war typisch fiir die gréten Emissionen.
Tankemissionen konnten sowohl entlang des Tankdaches, als auch von unten identifiziert
werden. Die Kombination der mobilen Fernmessmethoden, die mittels Messfahrzeugen relativ
schnell hdhere Konzentrationen feststellen kénnen (SOF oder DIAL) und nachfolgend die

genaue Quellidentifizierung mit OGI, wurden als sehr effizient beurteilt.

5. Leistungsanforderungen

In der folgenden Tabelle sind erste Ansatze fir Leistungsanforderungen formuliert, die sich
aus der praktischen Anwendung der Methoden ergeben haben. Die Diskussionen hierzu sind
noch nicht abgeschlossen, die abschlieRend in der Norm publizierte Tabelle wird ein anderes
Aussehen haben.

Tabelle 5: Leistungsanforderungen (Beispiel)

Method | DIAL [ oal | RDM [ SOF |
Main equipment ( 1 — 30m) emission source identification and guantlﬂcatlon
A few days,
with winds >
1 hour but 2mis, 1 hour but
measurements Quantification | measurements
Time period has to be i only but has to be A.h"f hours,
; our. . 5 x with winds >
to acmeve _repeated on | dentification identifi _r:ahon _fspeated on 0.5 m/s
required different days / onl during different days / Q ahﬁfcaiian
uncertainty or different Y measurement |  or different o onll
operating path. Needs operating ¥
conditions a perfect conditions
assessment
of source
30 =40 %
Not 30-40% dependingon | 30 %, need
Uncertainty 10-20% applicable with winds > obstruction to well know
20m/s and with winds | the source
> 1.5 m/s
Limit of Not .
quantification 1kgh applicable Ekghn Vhghi Tkghi
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6. Die Europaische Norm

Die zugehdrige Europaische Norm wird einen ganz eigenen Charakter haben, da nicht ein
definiertes, validiertes Messverfahren zugrunde gelegt ist, sondern ein Messkonzept,
bestehend aus unterschiedlichen Mess- und Auswerteverfahren, deren Ergebnisse sich zu
einem Gesamtbild erganzen. Fur diese Verfahren werden Leistungsanforderungen definiert
und QualitatssicherungsmafRnahmen beschrieben, die dafiir sorgen sollen, Ergebnisse mit
einer definierten Messunsicherheit zu erzielen. Mit dem Normentwurf ist im Jahr 2020 zu

rechnen.

In der weiteren Bearbeitung der Europdischen Norm geht es um die Beurteilung der
Datenqualitdt der Ergebnisse fir jede Messmethode, die Auswirkungen von VOC-
Hintergrundkonzentrationen und den Einfluss von Windrichtung und Windgeschwindigkeit auf
die Datenqualitat. Die Speziation (Einzelstoffbestimmung) der VOC ist jeweils zu beachten.
Die methodenspezifischen Ergebnisse der Feldtests sollen in die Methodenbeschreibungen
Eingang finden.

Die Ergebnisse der Valdierungsexperimente werden in einem informativen Anhang [6] auf
Grundlage des offentlich  zuganglichen  Validierungsberichtes (VDI — Webseite)

zusammenfassend dargestellt.

7. Schlussfolgerungen zur Uberwachung diffuser VOC-Emissionen

Ein umfassendes Screening und die Quantifizierung der Emissionen eines Standorts lassen
sich mit einer geeigneten Kombination einander erganzender Verfahren erreichen, z.B.
durch Messkampagnen mit SOF oder DIAL. Diese Ergebnisse lassen sich fiir eine zeitliche
Trendanalyse, Gegenprifung und Aktualisierung/Validierung des laufenden LDAR-
Programms verwenden. ( LDAR = Leak Detection And Repair)
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Messwertgestiitzte Lagrange-Riickrechnung zur
Lokalisierung und Charakterisierung von Emissionsquellen

Ralf Petrich, Axel Delan, IFU GmbH, Frankenberg/Sa.

Kurzfassung

Die in den vergangenen Jahren rasch fortgeschrittene Entwicklung von Rechentechnik und
Rechenmodellen zur Anwendung in der Umweltmeteorologie hat dazu gefiihrt, dass bei uns
im Unternehmen unter anderem eine neuartige Losung zur Rickrechnung von Immissions-
kenngréfRen hin zu Emissionsstéarken und zum Auffinden des Quellortes entstanden ist. Die-
ses Verfahren vereint modernste Modellanséatze in der Ausbreitungsrechnung (die dann re-
vers betrieben wird) auf Basis von Lagrange-Modellen nach VDI-Richtlinie 3945 Blatt 3 und
prognostischen Windfeldmodellen nach VDI-Richtlinie 3783 Blatt 7. Aufgrund dieser Model-
lansatze ist es moglich, Phanomene wie komplexes Gelande und Kaltluftabfliisse in die Un-
tersuchungen einzubeziehen. Als Ergebnis erhalt man den Ort und die Emissionsfracht einer
oder mehrerer Quellen, die vorher nicht bekannt sein missen.

Bislang wurden Rickrechnungen auf Emissionsstarken haufig so vorgenommen, dass fir
einen vorgegebenen Quellort die Quellstarke in einem iterativen Verfahren so lange modifi-
ziert wird, bis sich eine méglichst gute Ubereinstimmung zu den (h&ufig gemessenen) Im-
missionskenngroRen erreicht wird. Der zu erwartende Informationsgewinn bei diesem Ver-
fahren ist meist nicht besonders groRR, da man bei bekannter Quellgeometrie nur versucht,
wenigstens die Quellstérke zu ermitteln. Da bei Betrachtung von Gerlichen wahrend der
Ausbreitungsrechnung noch eine Perzentilbildung stattfindet, erschwert sich das Verfahren
weiterhin. Inzwischen wird auch versucht, mit ganzen Netzen von sogenannten ,Low-Cost-
Sensoren” rlickwarts zu modellieren, um Quellterme zu bestimmen. Auch bei diesen Verfah-
ren sind die Ergebnisse oft nicht belastbar, da die Messwerte nicht qualitatsgesichert sind.
Deshalb wurde nach neuen Anséatzen gesucht, um die Rickrechnung effektiver im Hinblick
auf die Informationsausbeute zu gestalten. Dazu gehoért, dass mehr Informationen in die Be-
rechnung einflieBen. Grundidee war deshalb, zeitaufgeloste Messwerte flr die Immissions-
konzentration in Kombination mit zeitaufgeldsten meteorologischen Parametern fiir die Riick-
rechnung zu verwenden.

Dazu wurde mit dem Programmsystem LASAT ein Verfahren der Lagrange-

Rickwartstrajektorien entwickelt. Dieses basiert darauf, dass die einzelnen Lagrange-
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Partikel wahrend ihrer Ausbreitung durch das Rechengebiet in jedem Zeittakt verfolgt werden
kénnen. Das stellt hinsichtlich der zu verarbeitenden Datenmenge enorme Anforderungen an
die Rechentechnik, was aber durchaus zu bewaltigen ist. Da im Vorfeld keine Annahmen
Uber die Lage der Quelle gemacht werden missen, kann mit diesem Verfahren auch ein a-
priori nicht bekannter Quellort ermittelt werden, nicht nur eine Emissionsstarke. Vorausset-
zung daflr ist eine hinreichend lange Beobachtung der Immissionskenngréf3e und eine aus-
reichend grofRe Varianz in der Windrichtung. Dann kann die neuentwickelte Ruckrechnung
nicht mehr nur eine Windrichtungsabhangigkeit ermitteln, sondern ist auch in der Lage, die
Entfernung zur Quelle mit einer gewissen Unschéarfe zu bestimmen und kann zwischen einer
weit entfernten starken Quelle und einer naheliegenden schwachen Quelle zu unterscheiden.
Somit ist die Auswertung der Riickwarts-Trajektorien bei der Lagrange-Ausbreitung ein gut

geeignetes Werkzeug, um Riickrechnungen dieser Art durchzufiihren.

1. Ausgangssituation
Herkémmliche Methoden zur Rickrechnung ermitteln meist mit Messtechnik oder bei Geru-

chen durch Begehung einen zeitlichen Mittelwert der betrachteten Kenngréf3e an einem oder
mehreren Aufpunkten im Rechengebiet.

Dann wird versucht, Gber Variationen der Quellstarke und iterativ wiederholten Ausbreitungs-
rechnungen solche Parameter zu finden, die bei durchgefiihrter Ausbreitungsrechnung die
an den Aufpunkten ermittelten KenngroBen maoglichst gut reproduzieren. Der zu erwartende
Informationsgewinn ist bei diesem Verfahren meist nicht besonders grof3, da man bei be-
kannter Lage und Quellgeometrie nur versucht, wenigstens die Quellstarke zu ermitteln.
Dass insbesondere bei Betrachtung von Gerlichen wahrend der Ausbreitungsrechnung noch
eine Perzentilbildung stattfindet, erschwert dieses Verfahren weiterhin.

Deshalb wurde nach neuen Anséatzen gesucht, um die Rickrechnung effektiver im Hinblick
auf die Informationsausbeute zu gestalten. Dazu gehdrt, dass man eine gréRere Menge an
Informationen in die Berechnung einflieen lasst. Grundidee war deshalb, méglichst hoch
zeitaufgel6ste Messwerte fir die Konzentration am Aufpunkt oder an mehreren Aufpunkten

und flr die Windparameter zu erheben und fir die Berechnung zu verwenden.

2. Losungsansatz
Als ein moglicher Ansatz zur Verbesserung der Effizienz bei Rickrechnungen wurde die

Rickverfolgung von Trajektorien bei der Lagrange-Ausbreitungsmodellierung untersucht.
Lagrange-Ausbreitungsmodelle (beispielsweise Austal 2000 [1], LASAT [2], GRAL [3]) beru-
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hen auf beweglichen Lagrange-Partikeln, die an den Quellpunkten starten und sich gefihrt
von Windfeld und Turbulenzfeld durch das Rechengebiet bewegen. Dabei wird angenom-
men, dass jedes Lagrange-Partikel eine definierte Masse an Luftbeimengung tragt, deren
Ausbreitung modelliert werden soll. Die Anzahl der pro Zeiteinheit emittierten Lagrange-
Partikel hat die Dimension Masse pro Sekunde, was dem Emissionsmassenstrom entspricht.
Zu jedem Zeitpunkt der modellierten Ausbreitung ist es dann méglich, die Anzahl von Lag-
range-Partikeln in einer Gitterzelle zu zahlen. Diese Anzahl pro Volumeneinheit hat die Di-
mension einer Konzentration, woraus uber die den Partikeln zugeordnete Masse auf die
Konzentration der Luftbeimengung in dieser Zelle zu schlielen ist.

Damit ergibt sich eine rdumliche (Uber die Gitterzellen) und zeitliche (lUber die Zeitschritte der
Ausbreitungsmodellierung) Verteilung der Konzentration der Luftbeimengung im ganzen Re-
chengebiet. Die Partikel konnen rechentechnisch mit einer Markierung versehen werden, um
zwischen verschiedenen Quellen oder verschiedenen Luftbeimengungen zu unterscheiden.
In Auswertung der Ausbreitungsrechnung werden fiir bestimmte Aufpunkte (Immissionsorte)
bzw. flachendeckend zeitliche Mittelwerte der Konzentration oder Perzentile ausgerechnet,
die den zu ermittelnden Kenngréf3en entsprechen.

Grundidee der hier vorgestellten Rickrechnung ist, dass die an einem Aufpunkt eintreffen-
den Lagrange-Partikel auf ihrer simulierten Flugbahn (Trajektorie) zurlickverfolgt werden
kénnen. Eine am Aufpunkt vorgefundene Konzentration (beispielsweise durch Messung be-
stimmt) muss sich im Kontext der Lagrange-Modellierung Uber Lagrange-Partikel abbilden
lassen, die zuvor am Ort einer Quelle emittiert wurden und sich hin zum Aufpunkt ausgebrei-
tet haben. Fiir den vereinfachten Fall einer einzigen Punktquelle bedeutet diese Uberlegung,
dass alle am Aufpunkt ankommenden Lagrange-Partikel am Ort dieser Punktquelle emittiert
worden sein mussen. Damit ist es durch Ruckverfolgung der Lagrange-Trajektorien mdglich,
ein Gebiet zu finden, in dem die Punktquelle liegt. Da fir die Auswertung mdglichst viele
Lagrange-Partikel statistisch betrachtet werden, ergibt sich fiir den gesuchten Quellort natiir-
lich nicht ein einziger Punkt, sondern eine Wahrscheinlichkeitswolke. Diese gibt an, mit wel-
cher Wahrscheinlichkeit der gesuchte Quellort an diesem Punkt im Rechengebiet liegt. Fur
eine stationar modellierte Ausbreitung, also bei als zeitlich konstant angenommenen Para-
metern fiir Windrichtung, Windgeschwindigkeit und Schichtung, entspricht diese Wahrschein-
lichkeitswolke dem Luv-Bereich vor dem Aufpunkt. Sie lasst sich als eine Art riickwarts ge-
richtete Fahne verstehen. Bild 1 verdeutlicht dies in einer vereinfachten Grafik.
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Rechengebiet

/ Wahrscheinlichkeitswolke

‘/ Aufpunkt
(o)

Bild 1: Wahrscheinlichkeitswolke im Luv des Aufpunktes dafir, dass die Quelle an diesem
Ort liegt

Allein durch diese Auswertung lasst sich zwar die ungefahre Richtung ermitteln, in der die
Quelle liegt, nicht jedoch die Entfernung. Dies ist verstandlich, da aus dieser Richtung tber
die gesamte Entfernung Lagrange-Partikel am Aufpunkt eintreffen.

Eine Bestimmung der Entfernung wird dariiber hinaus mdéglich, wenn man anstelle der stati-
onar modellierten Ausbreitung eine instationdre Modellierung durchfiihrt. Dies sei anhand
von zwei meteorologischen Situationen und Bild 2 erklart. Dabei werden die Wahrscheinlich-
keitswolken Uberlagert, die sich fiir jede der instationar modellierten Situationen ergeben. Fir
die erste Situation dreht der Wind im Laufe der Modellierung von West nach Nordwest, flr
die zweite Situation von Nord nach Nordwest. Das sich im Uberlappungsbereich der Wahr-
scheinlichkeitswolken ergebende lokale Maximum kann als Hinweis auf eine Quelle in die-

sem Bereich gewertet werden.
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Lokales Maximum der Rechengebiet

Wahrscheinlichkeit

Meteorologische
Situation 1

/ Aufpunkt

Meteorologische o
Situation 2

Bild 2: Schematische Darstellung von liberlagerten Wahrscheinlichkeiten bei zwei

instationar modellierten meteorologischen Stationen

Je mehr instationare Situationen in die Auswertung eingehen, umso bessere Ergebnisse
liefert die Statistik hinter diesem Verfahren. Dies setzt natlrlich voraus, dass auch die insta-
tionare Modellierung dieser Situationen mdglichst realitdtsnah erfolgt. Dies gelingt nur unter
Anwendung moderner prognostischer Windfeldmodelle, die eine instationdre Modellierung
erlauben und dabei numerisch stabil sind. Weiterhin ist es notwendig, Lagrange-Partikel im
gesamten Rechengebiet und sogar in allen Modellebenen zu emittieren, in denen Quellen
vermutet werden. Dies flhrt in der Praxis zu einem um Mehrfaches gréReren Rechenauf-
wand als eine Ausbreitungsrechnung mit fixierten Quellorten. Die Leistungsfahigkeit des Ver-
fahrens steigt, wenn an mehreren Orten gleichzeitig Konzentrationsmessungen durchgefiihrt
werden (mehrere Aufpunkte), wodurch sich die einzelnen Wahrscheinlichkeitswolken zu ei-
nem scharferen Maximum Uberlagern.

Die fur die hier vorgestellte Methodik notwendigen Voraussetzungen lassen sich folgender-

mafen zusammenfassen:
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= instationare prognostische Windfeldmodellierung und daran gekoppelte Lagrange-
Ausbreitungsrechnung mit Protokollierung der Partikel-Trajektorien und geniigend feinem
Zeitschritt (beispielsweise eine Minute), Emission von Lagrange-Partikeln im gesamten
Rechengebiet, oder dem Gebiet, in dem Quellen vermutet werden

= zeitlich aufgeldste Erfassung der Winddaten (Messung im Rechengebiet, Zeitauflésung
beispielsweise zehn Minuten, vektorielle Interpolation der Zwischenwerte)

= zeitlich aufgeldste Erfassung der Konzentration der betrachteten Luftbeimengung an ei-
nem oder mehreren Aufpunkten (passend zum Zeitschritt der Lagrange-
Ausbreitungsrechnung)

= genugend haufiges Auftreten von drehenden Winden und wechselnden meteorologi-
schen Situationen, im Zusammenhang mit einer ausreichend langen Messzeit (bei-

spielsweise Uber mehrere Wochen)

3. Praktische Umsetzung
Bisher wurden mehrere Projekte mit dem vorgestellten Verfahren bearbeitet, die dem Cha-

rakter nach sowohl Forschungsprojekte als auch konkrete Anwendungsfalle waren.

Die instationdre Windfeldmodellierung wurde mit dem prognostischen Windfeldmodell
GRAMM (Versionen 17.01 und 19.01) [3] durchgefiihrt, das sich dabei als ausreichend pra-
zise und numerisch stabil erwiesen hat. Darliber hinaus gab es Versuche, ebenfalls das
Windfeldmodell METRAS-PCL (Version 5.0) [4] zu verwenden, die aber nach einer Ent-
scheidung zur Verwendung von GRAMM nicht weiterverfolgt wurden.

Die Lagrange-Ausbreitungsmodellierung erfolgte mit LASAT (Version 3.4) [2]. Dabei wurde
auf eine Funktionalitdt in LASAT zurlickgegriffen, die es erlaubt, dass die einzelnen Lagran-
ge-Partikel wahrend ihrer Ausbreitung durch das Rechengebiet in jedem Zeittakt verfolgt
werden konnen. Dies stellt hinsichtlich der zu verarbeitenden Datenmenge enorme Anforde-
rungen an die Rechentechnik, was aber durchaus zu bewaltigen ist. Da im Vorfeld keine An-
nahmen uber die Lage der Quelle gemacht werden sollten, musste eine bodennahe Fla-
chenquelle Uber das gesamte Rechengebiet aufgespannt werden, um zu gewahrleisten,
dass Lagrange-Partikel von allen Gitterzellen im Rechengebiet starten. Durch diese MaRga-
be musste die Partikelanzahl im Rechenlauf entsprechend hoch gewahlt werden, was den
notwendigen Rechenaufwand weiter erhéhte.

Bild 3 zeigt beispielhaft ein Ergebnis fiir eine Rickrechnung mit Lagrange-Trajektorien. Die
zeitaufgel6sten Windmessungen wurden mit einem Ultraschallanemometer durchgefiihrt,
wobei ein Mittelungszeitraum von zehn Minuten angesetzt wurde. Die zeitaufgeldsten Kon-
zentrationsmessungen am Aufpunkt wurden mit einem Smellmaster-Geréat durchgefihrt, das
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fir jede einzelne Minute einen Konzentrationswert lieferte. Die Messungen wurden Uber drei

Monate durchgefiihrt.

/ Wahrscheinlichkeitswolke

y (m)
=

\ Aufpunkt

=1 000
-1000 500 500 1000

x (m)

Bild 3: Beispiel fur eine Rickrechnung mit Lagrange-Trajektorien

Zur prognostischen Windfeldmodellierung und fir die Lagrange-Ausbreitungsrechnung mit
Partikelverfolgung wurden mehrere Hochleistungsrechner (DELL Poweredge 930) mit insge-
samt 160 Intel-Rechenkernen eingesetzt. Als schnelle Speichermedien zur Zwischenspei-
cherung der Partikelpositionen und deren Auswertung dienten Disk-Stationen von Synology
mit zehn Gigabit-Netzwerk-Anbindung an die Hochleistungsrechner und einem gesamten

installierten Speicher von 120 Terabyte.

4. \Vorteile bei der Anwendung und Modellgrenzen
Es ist ersichtlich, dass die neuentwickelte Rickrechnung nicht mehr nur eine Windrichtung

ermittelt, in der die Quelle liegen kénnte, sondern auch in der Lage ist, die Entfernung zur
Quelle mit einer gewissen Unscharfe zu bestimmen. In gewissen Grenzen ist es damit mog-
lich, zwischen einer weit entfernten starken Quelle und einer naheliegenden schwachen

Quelle zu unterscheiden. Dieser Zugewinn an Information in der Riickrechnung ist offenbar
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erzielt worden, indem Uber die zeitaufgeldsten Messungen von Meteorologie und der Kon-
zentration am Aufpunkt zusatzliche Informationen ausgewertet werden konnten. Somit ist die
Auswertung der Rickwarts-Trajektorien bei der Lagrange-Ausbreitung offenbar ein gut ge-
eignetes Werkzeug, um Rickrechnungen dieser Art durchzufiihren.

Weiterhin ist zur Riickrechnung kein iterativer Ansatz notwendig, um Ergebnisse einer Aus-
breitungsrechnung nach und nach an gemessene Werte anzufitten. Vielmehr wird die L6-
sung, der vermutete Ort der Quelle und deren Quellstarke, in einem einzigen Rechengang
gefunden.

Da weder Kenntnis Uber Ort und Geometrie einer Quelle im Vorfeld notwendig sind, lassen
sich auch ausgedehnte und diffuse Quellen charakterisieren, wie beispielsweise ganze Ka-
nalnetze. Durch Netzschachtelung am Aufpunkt und in der Nahe der vermuteten Quelle, was
in LASAT mdglich ist, Iasst sich Genauigkeit und die Scharfe der Losungsfindung verbes-
sern.

Als nachteilig hat sich der enorme Rechenaufwand und die zur Speicherung der Zwischen-
ergebnisse (Lagrange-Trajektorien) notwendige Infrastruktur erwiesen. Dies sollte jedoch im
Zuge der sich derzeit rasant weiterentwickelnden Technik kein Hindernis flr die Anwendung
des Verfahrens darstellen. Letztlich wurden alle bisherigen Projekte mit handelsublicher PC-
Technik bearbeitet.

Als numerisches Problem beim vorgestellten Verfahren hat sich gezeigt, dass unvermeidlich
auch in unmittelbarer Nahe des Aufpunktes eine Uberlappung der Wahrscheinlichkeitswol-
ken stattfindet, ahnlich der Uberlappung an Orten, an denen tatséchlich eine Quelle ist.
Wenn sich aber um den Aufpunkt eine Quelle ausschlieRen lasst, kann dieser Bereich aus
den Betrachtungen ausgeklammert werden.

Schlief3lich muss eingerdumt werden, dass eine mdglichst realistische instationare prognos-
tische Windfeldmodellierung auf3erordentlich wichtig fir eine Brauchbarkeit der Ergebnisse
ist. Werden bei der Windfeldmodellierung systematische Fehler gemacht, beispielsweise bei
der Modellierung lokaler thermischer Effekte, so summieren sich diese in der statistischen
Auswertung der Trajektorien und fihren zu falschen Ergebnissen wie ,Geister-Quellen” an
Orten, wo in der Realitat keine Quellen sein kénnen. Eine Plausibilitatspriifung der Ergebnis-

se ist also sehr wichtig.
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5. Ausblick
Das vorgestellte Verfahren hat aufgrund seiner numerischen Eleganz verschiedene Méglich-

keiten einer Weiterentwicklung. Beispielsweise kénnen mehrere Aufpunkte festgelegt wer-
den, an denen die Konzentration gemessen wird. Damit erhdht sich die Gute und Schérfe
der Ergebnisse deutlich.

Weiterhin hat die zur Konzentrationsmessung verwendete Smellmaster-Technologie die
Mdglichkeit, an einem Aufpunkt nicht nur eine einzige, sondern mehrere Luftbeimengungen
unabhangig voneinander zu vermessen. So kdnnen beispielsweise in einer Gemengelage
mehrere Gerliche voneinander getrennt werden und es kann flr jedes einzelne Geruchs-
muster eine zugehorige Quelle lokalisiert werden.

Das zur Auswertung verwendete statistische Verfahren lasst es zu, bei bekannten zeitlich

variablen Emissionen auch diese Effekte einzubeziehen.

Die Arbeiten zu dieser Thematik in Kooperation mit dem Umweltforschungszentrum Leipzig
wurden im Rahmen der BMBF-FérdermalRnahme "Validierung des technologischen und ge-
sellschaftlichen Innovationspotenzials wissenschaftlicher Forschung - VIP+" bundesweit mit

einem dritten Preis ausgezeichnet.
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42. BImSchV - Anforderungen an die Untersuchungen und
Inspektionen

Dr. Detlef Wagner, Landesamt fur Natur, Umwelt und
Verbraucherschutz NRW, Recklinghausen
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Allgemeines

» Untersuchungen und Inspektionen nach 42. BImSchV
« Immissionsschutzrechtliche Regelungen

* Gesundheitsgefahren!

» Bedeutung der Kompetenz

» Akkreditierung als Kompetenznachweis

» Scope muss zur Untersuchungsaufgabe passen

» Weitere Unterlagen fir Behdrden Uber Akkreditierung
(Abweichungen, Begutachtungstiefe,....)

Mikrobiologische Untersuchungen

Was ist das?

» Aufgabe entsprechend 42. BImSchV
» Fachlich qualifizierte Probenahme
» Erfassung der Betriebsbedingungen
» Transfer ins mikrobiologische Labor
* Quantifizierung und ldentifizierung

» Berichterstattung als Grundlage fir MaBnahmen
durch den Betreiber!

=> behdrdliches Handeln: Uberwachung (§52 BImSchG)

=> Untersuchungen nach §26, 28 BImSchG
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Inspektionen mit Bewertungen

Vereidigte Sachverstandige oder akkreditierte Stelle

« EN 17020 (Typ A) <> EN 17024

» Unabhangigkeit/Unparteilichkeit?

» keine Anforderung an das Personal in der VO
* VO regelt was inspiziert wird

« Anforderungen an den Bericht?

» Schnittstelle Untersuchung : Inspektion

Fachliche Anforderungen in der VO (I)

» Laboruntersuchungen §3 Abs. 5 (Zusatzwasser)
» Laboruntersuchungen §3 Abs. 7 (Kihl- und Waschwasser)

- erste nach §4 Abs. 2: chemische, physikalische oder
mikrobiologische Untersuchung

- erste nach §4 Abs. 3: Parameter Legionellen

+ Unverzugliche Unterrichtung (Zuverlassigkeit!
» Laboruntersuchung und dafir erforderliche PN (§3 Abs.8)

- Jeweils durch akkreditiertes Pruflaboratorium (§2)

+ Nach genormten Verfahren

 Berulcksichtigung ggf. vorliegender UBA-Empfehlungen

—

s. §2)

~
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Exkurs: Akkreditierung als Kompetenznachweis

Akkreditierung nach DIN EN ISO/IEC 17025 (RL 765/2008 EG)
bzw. DIN EN ISO/IEC 17020

+ Genormte Verfahren
» Empfehlungen des UBA (2.6.2017)

+ Akkreditierung fir Nachweis von Legionellen in
Wassern nach ISO 11731:1998 und DIN EN ISO
11731-2:2008

+ Erfahrung mit Wassern mit hoher Begleitflora

» Probenehmerschulung & TFrinkwasser

+ Qualifikation gemaB Schulung rach-\DI-2047-2
» Probenahme: DIN 19458 (Abschnitt C)

+ Nachweis Legionellen: ISO 11731:2017

Exkurs: UBA-Empfehlung (2.6.2017)

In Uberarbeitung!

» Anforderungen an die Probenahme (DIN EN ISO 19458)
=> Betriebsbedingungen, Planung, PN-Protokoll

» Probentransport und Lagerung

=> Zeitvorgaben, Transport- und Lagerbedingungen,
Dokumentation

» Legionellennachweis und Typisierung
» Berichterstattung
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Fachliche Anforderungen in der VO (lI)

Untersuchungen Verdunstungskihlanlagen
» Laboruntersuchungen

+ §4 Abs. 1: Referenzwert Allgemeine Koloniezahl
+ Eintragung in Betriebstagebuch

+ §4 Abs. 2: Allgemeine Koloniezahl alle 3 Monate

* §4 Abs. 3: Parameter Legionellen alle 3 Monate

* §4 Abs. 4: keine Auffalligkeit => alle 6 Monate, 1 im
Sommer

+ betriebsinterne Uberpriifungen

+ §4 Abs. 2: chemische, physikalische oder
mikrobiologische Untersuchung alle 2 Wochen

Fachliche Anforderungen in der VO (lll)

Untersuchungen Kiihltiirme
» Laboruntersuchungen

+ §7 Abs. 2: Parameter Legionellen monatlich
+ §7 Abs. 3: keine Auffalligkeit => alle 2 Monate
« betriebsinterne Uberpriifungen

+ §7 Abs. 1: chemische, physikalische oder
mikrobiologische KenngrdBen alle 2 Wochen
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Fachliche Anforderungen in der VO (V)

Ergebnisse

» Unverzlgliche Unterrichtung (Zuverlassigkeit!)

» Dokumentation im Betriebstagebuch
« Veranlassung der Untersuchungen (intern und Labor)
« Ergebnisse der Untersuchungen (intern und Labor)

Fachliche Anforderungen in der VO (V)

Zusitzliche Untersuchungen (bei Uberschreitungen)
» Laboruntersuchungen

+ einmalig Legionellen (§6 Abs. 1)

» monatlich allgemeine Koloniezahl und Legionellen
(§6 Abs.2)

» Untersuchung zur Differenzierung der Legionellen
» Unverziglich (§9 Abs. 1 Nr. 1)

» Laboruntersuchung
+ Zusatzlich Legionellen (§9 Abs. 1 Nr. 3)
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Fachliche Anforderungen in der VO (VI)

Inspektionen, Uberpriifung der Anlagen nach §14

« Offentlich bestellter und vereidigter Sachverstandiger
oder

» Akkreditierte Inspektionsstelle Typ A (EN 17020)

« Uberpriifung des ordnungsgemaBen Anlagenbetriebs
» Bericht Uber das Ergebnis innerhalb von 4 Wochen

» Ergebnisse zeitgleich an Betreiber und Behdrde

« FOr genehmigungsbedurftige Anlagen ggf.
abweichende Anforderungen

=> Zuverlassigkeit? Unabhangigkeit? Unparteilichkeit?

Anforderungen an Personal (des Betreibers)

Hygienisch fachkundige Person

1 Schulung

DIN 2047 Blatt 2 (Januar 2015)

VDI 6022 Blatt 4 (August 2012)

Oder vergleichbare Schulung (interne Schulung?)

Fir Inbetriebnahme/Wiederinbetriebnahme durch
Betreiber (§3 Abs. 6)
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Akkreditierunq: Prifbereiche

(s.a. Anlage 1 des Fachmoduls ,42. BImSchV*)
» Tatigkeitsbereiche und Stoffbereiche
» Anforderungen aus anzuwendenden
» Rechtlichen Vorschriften
* Normen
 Richtlinien
» Unterauftragsvergabe
» Spezialisierung im Hinblick auf Auftragserteilung

Exkurs: ,.Unterauftragsvergabe‘

§ 3 Abs.8 der 42. BImSchV

Der Betreiber hat ...Laboruntersuchungen....und
Probenahmen jeweils von einem akkreditierten
Priflaboratorium durchfiihren zu lassen.

C

d.h.:
+ getrennte Vergabe PN, Analytik méglich (s. FM
» Unterauftragsvergabe nicht mdglich

~
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Anforderungen an das Personal ()

+ Fachkundiges Personal in ausreichendem Umfang
* Hauptberuflich mit Messungen/Analysen beschéftigt
» Fachlich Verantwortlicher und Stellvertreter
» Qualifikation von FV und StV (s.a. VDI 4220)
» Kenntnisse Rechts- und Verwaltungsvorschriften

+ Grundsatze des Immissionsschutzrechtes

+ BImSchG

* 42. BImSchV

» Fachmodul und dessen Sinn

Anforderungen an das Personal (Il)

» Kenntnisse der technischen Regeln
» Kenntnisse Untersuchungsverfahren
« Fortbildungen mit praktischen Ubungen
(Inhalte der Fortbildungen, Wirksamkeitskontrolle!)
» Erfahrungsaustausche

« Fachlich Verantwortlicher oder Stellvertreter an jedem
Standort

Alle Anforderungen gelten gleichermaBen flr fachlich
Verantwortliche und deren Stellvertreter
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Exkurs: Geeignete FortbildungsmaBnahmen

gesetzliche Grundlagen der 42. BImSchV
Normen und Vorschriften gemaB Fachmodul
Technik der dort genannten Anlagen

Probenahme (Planung, Vorbereitung, Durchfihrung und
Dokumentation)

vor-Ort-Messungen von chemisch-physikalischen
Parametern

Praktische Ubungen zu Probenahme und vor-Ort-Messung
mikrobiologischen Untersuchungen

Qualitatssicherungs- und —kontrollmaBnahmen
Teilnahmenachweis erfordert Wirksamkeitskontrolle

Anforderungen an die Ausstattunq

DIN EN ISO/IEC 17025

* GemanB Leistungsspektirum (Scope der Akkreditierung)
Entsprechend den Anforderungen der zitierten Normen
Entsprechend UBA-Empfehlungen
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Zuverlassigkeit (1)

* Regelung analog 41. BImSchV

» Persodnliche Eignung der Geschéaftsfiihrung, der fachlich
Verantwortlichen und des fachkundigen Personals

* Nur hauptberufliche Beschéaftigung von FV

» Keine rechtskraftige Verurteilung (Strafrecht, Umweltrecht,
Infektionsschutzrecht, Betdubungsmittelrecht)

» Keine Geldstrafe wg. Verletzung der Vorschriften
» Keine wiederholte Verletzung von Vorschriften
» Kein grob pflichtwidriger VerstoB gegen Vorschriften

Zuverlassigkeit (Il)

» Kein Einsatz von Personal ohne Fachkunde

» Keine wiederholt nicht bestandenen Ringversuche

» Untersuchungsergebnisse richtig/vollstdndig wiedergegeben
» Anforderungen des technischen Regelwerkes eingehalten

» Keine wiederholt erheblichen Mangel bei Berichten

» Keine Fristversaumnisse zur Vorlage der Berichte
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Unabhangigkeit
s.a. RL 768/2008 EG

* Regelung analog 41. BImSchV

» Fachlich Verantwortliche hauptberuflich beschéftigen

» Keine Herstellung oder Vertrieb von Einrichtungen zur
Verminderung der Last von Mikroorganismen

» Keine organisatorische, wirtschaftliche, personelle
kapitalmaBige Verflechtung mit Dritten, deren
Einflussnahme nicht auszuschlieBen ist (auch Anschein
ist auszuschlieBen)

=> Keine Verflechtungen mit Anlagenbetrieb

(Kompetenz)Nachweise (I)

Untersuchungsstellen

* Regelung ahnlich 41. BImSchV

» FV und StV nur bei einer Stelle beschaftigt

* Vollstdndige Messverfahren (Probenahme und Analytik)
» Untersuchungsberichte (praktische Erfahrungen)

» Referenzmessverfahren

» Teilnahme an anerkannten Ringversuchen (alle 2 Jahre)

Nachweise aus dem Bereich Trinkwasser/Badewasser
werden nicht akzeptiert!
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(Kompetenz)Nachweise (Il)

Inspektionsstellen

Regelungen

» Kenntnisse der fir den Betreiber vorgeschriebenen
Untersuchungen

* RegelméaBige Fortbildungen und Erfahrungsaustausche
 Inspektionsberichte (praktische Erfahrungen)

Nachweise aus dem Bereich Trinkwasser/Badewasser
werden nicht akzeptiert!

* Kenntnisse fachspezifischer immissionsschutzrechtlicher

Anforderungen an die Fachgutachter (DAkkS)

(s. a. Anlage 2 des Fachmoduls ,42. BImSchV*)

» gemaB Regeln zum Begutachterwesen der DAKkS
* 4 jahrige Berufserfahrung

* Nicht langer als 4 Jahre zuriickliegend

» Kenntnisse mind. wie fachlich Verantwortliche aber
breiter
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Weitere Regelwerke

» DIN-Normen zur Probenahme und mikrobiologischen
Untersuchung

» VDI-Richtlinien zum Anlagenbetrieb

+ Fachmodul 42. BImSchV (Kompetenzanforderungen
und —nachweise)

» VDI 4223:20xx (Anforderungen an Stellen....)
» UBA-Empfehlung (Neufassung 20XX)

Fazit

* Viele unklare Regeln

*  Wenige konkrete Normen

» Untersuchungen durch Betreiber und Dritte
(Praflabor und Inspektionsstelle)

* Anforderungen an Priflaboratorien prazisiert

=> Fachmodul 42. BImSchV (gemaB Immissionsschutzrecht)

» Akkreditierung probenehmende Stelle und Labor

» Akkreditierte Inspektionsstelle oder Sachverstandiger

» (Derzeit) Keine Notifizierung erforderlich

+ Qualitatskontrolle durch Uberwachungsbehérden

=> 42. BImSchV Uberarbeiten?
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Herausforderung der Bioaerosolmessung in der Praxis
Sammlung und Nachweis an Riickkiihlanlagen

M.Sc. Laura Welp, Dipl.-Ing. Achim Hugo,

Institut fir Energie- und Umwelttechnik (IUTA) e. V., Duisburg;
Dr. Andreas Nocker, IWW Rheinisch-Westfalisches Institut fur
Wasserforschung gGmbH, Milheim an der Ruhr

Kurzfassung

Mit dem Betrieb von Verdunstungskihlanalagen kann die Freisetzung von Mikroorganismen
in Form von Bioaerosolen verbunden sein, falls diese Bakterien im Kiihlwasser aufgrund giins-
tiger Lebensbedingungen (Warme, Feuchtigkeit und Nahrstoffe) hohe Konzentrationen errei-
chen und die Freisetzung von Aerosolen nicht ausreichend unterbunden wird. Die im Rahmen
der derzeitigen Uberwachungsstrategie gemaR 42. BImSchV ermittelten KBE-Werte der Legi-
onellenkonzentration im Umlaufwasser lassen sich nicht direkt mit Konzentrationswerten im
freigesetzten Aerosol der betreffenden Anlage korrelieren. Im Rahmen eines Forschungsvor-
habens wurde u. a. die Anwendungsmadglichkeit einschlagiger Richtlinien bei der Aerosolpro-
benahme an Rickkihlanalagen untersucht, mit dem Ziel, Grundlagen flr eine geeignete Pro-
benahmestrategie zu schaffen. Am Beispiel der lokalen Strémungsverhaltnisse werden Be-
sonderheiten des hier behandelten Anlagentyps aufgezeigt, welche eine reprasentative Pro-
benahme mafigeblich beeinflussen. Daraus werden Empfehlungen fir ein zur Erfassung des

emittierten Tropfenaerosols geeignetes Messprogramm abgeleitet.

1. Einleitung

Rickkihlwerke werden seit Jahrzehnten in vielen technischen Systemen zur Abfuhr von dort
anfallenden Warmelasten eingesetzt, beispielsweise bei Produktionsanlagen der Industrie, bei
Kraftwerken oder in raumlufttechnischen Anlagen. Die Kihlwirkung beruht auf der Verduns-
tung von versprihtem oder verrieseltem Wasser. Eine damit verbundene hygienische Konse-
quenz kann die Freisetzung von Mikroorganismen in Form von Bioaerosolen sein, falls diese
Bakterien im Kuhlwasser aufgrund gunstiger Lebensbedingungen (Warme, Feuchtigkeit und
Nahrstoffe) hohe Konzentrationen erreichen und die Freisetzung von Aerosolen nicht ausrei-
chend unterbunden wird. Bei inhalativer Aufnahme legionellenhaltiger Tropfenaerosole be-
steht insbesondere eine Infektionsgefahrdung hinsichtlich meldepflichtiger Erkrankungen wie

Legionellen-Pneumonie bzw. Pontiac-Fieber. In verschiedenen Fallen wurde insbesondere fiir
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Rickkuhlanlagen ein Zusammenhang zwischen anlagenbezogenen Emissionen und Legio-
nelloseerkrankungen hergestellt. In diesen Anlagen vorherrschende Bedingungen gelten als
gunstig fur eine Vermehrung von Legionellen. Hohe Tropfenfrachten in Kombination mit gré-
Reren Emissionshéhen dieses Anlagentyps ermdglichen nach Freisetzung einen atmosphari-
schen Transport iber grofe Reichweiten und stellen somit eine potentielle Gefahrdung dar.
Zur zuklnftigen Vermeidung von Legionellenepidemien wie in Warstein im Jahr 2013 oder Ulm
im Jahr 2010 werden seit 2017 gemal 42. Bundesimmissionsschutzverordnung Verduns-
tungskihlanlagen, Kihltirme und Nassabscheider [1] in einem Kataster erfasst und ihr hygie-
nischer Zustand Uberwacht. Demnach ist das Umlaufwasser der betreffenden Anlagen regel-
maRig zu beproben und auch durch akkreditierte Laboratorien auf eine mikrobielle Belastung
(KBE.ig. sowie KBEeq) zu untersuchen. In Abhangigkeit von den Untersuchungsergebnissen
sind geméaR 42. BImSchV ggf. differenzierte Uberwachungsstrategien festzulegen bzw. tech-
nische MaRnahmen zu ergreifen.

Im Rahmen der derzeitigen Uberwachungsstrategie ermittelte KBE-Werte der Legionellenkon-
zentration im Umlaufwasser lassen sich nicht direkt mit Konzentrationswerten im freigesetzten
Aerosol der betreffenden Anlage korrelieren [2]. Insbesondere liegen nur sehr eingeschrankte
Informationen zur (Bio-)Aerosolprobenahme an Riickkiihlanlagen vor bzw. sind nur in einge-
schranktem Umfang publiziert worden. Um diesbeziiglich ndhere Informationen zu erhalten,
erfolgte im Rahmen eines 6ffentlich geférderten Forschungsvorhabens die Beprobung mehre-
rer Verdunstungskihlanlagen und eine analytische Untersuchung der gewonnenen Proben.
Ziel des vom Umweltbundesamt geférderten UFO-Plan Vorhabens FZK 3716 62 209 0 war
es, ein geeignetes Probenahme- und Analyseverfahren zur Detektion von Legionellenaero-
solen aus Riickkiihlanlagen in Anlehnung an einschlagige Richtlinien und Normen zu erarbei-
ten und zu erproben [3]. In diesem Manuskript zum Vortrag werden einige der Ergebnisse

dargestellt.

2. Ubertragbarkeit der Legionellenkonzentration im Wasser auf die Konzentration im
Aerosol

Anhand technisch-konstruktiver Merkmale kdnnen unterschiedliche Typen von Rickkihlanla-
gen unterschieden werden. Bei den hier im Fokus stehenden Verdunstungskiihlanlagen wird
durch Verspriihen und Verdunstung eines Teils des aufgegebenen (Nutz-)Wassers Warme an
die durch die Anlage stromende Umgebungsluft abgegeben. Nicht verdunstetes Wasser lauft
groRtenteils nach unten ab und sammelt sich abgekihlt in der sogenannten Kihlturmtasse.

Zentrale Bauelemente innerhalb des Kuhlturmbauwerks sind Verrieselungs- oder Verreg-
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nungseinrichtungen fir das Nutzwasser sowie ein darunter befindlicher Rieselkérper als War-
meubertrager. Umgebungsluft tritt in der Regel im unteren Bereich in den Kihlturmkérper ein
und verlasst die Anlage wasserdampfgesattigt und erwarmt als Kihlturmschwaden an der
Oberseite. Konstruktive Unterscheidungsmerkmale betreffen insbesondere die treibende Kraft
des Luftzuges. Bei gréReren Baukdrpern erfolgt dies unter Ausnutzung der geodatischen Hohe
sich ausbildenden Naturzugs. Bei kleineren Anlagen reicht der Dichteunterschied zwischen
Umgebungsluft und durch die Ruckkuhlung aufgewarmte Luft im Inneren zum Lufttransport
durch ,natirliche Konvektion nicht aus. Die erforderliche Stromungsgeschwindigkeit wird da-
her per driickend oder saugend angeordnetem Ventilator realisiert.

Es gibt zahlreiche Einflussfaktoren auf die Konzentration bzw. Fracht emittierter Bioaerosole,
die bisher fir die verschiedenen Anlagentypen nicht abschlieRend untersucht wurden. Diese
Faktoren umfassen konstruktive Merkmale, verfahrenstechnische Kenngréf3en des Prozesses
sowie den grundsatzlichen Hygienezustand der Anlage. Hier sind insbesondere Tropfendyna-
mik, Gasgeschwindigkeit und Strémungsrichtung, Effizienz und Zustand des Tropfenabschei-
ders, Anordnung der Baueinheiten innerhalb des Kiihlturms und Biofilmbildung zu nennen.
Weitere Einflussfaktoren stellen Nahrstoffgehalt, Kiihiwassertemperatur und pH-Wert sowie
Lufttemperatur und Sonneneinstrahlung dar.

In Rickkuhlanlagen entstehen Tropfen durch die Verdisung des zu kuhlenden Wassers.
Kleine Tropfen, deren Sinkgeschwindigkeit geringer ist als die Geschwindigkeit der im Gegen-
strom aufstromenden Luft, werden mit der Strdmung nach oben getragen. Der GroRteil der
Tropfen wird im Tropfenabscheider abgeschieden. Ein kleinerer Teil kann den Tropfenabschei-
der allerdings passieren und so die Riickkihlanlage mit dem sogenannten Schwaden verlas-
sen. Auf dem Weg zwischen Verdlsung und Auslass kann es zu Wechselwirkungen zwischen
Tropfen und Wandungen oder Einbauten (wie Tropfenabscheider selbst oder Ventilatoren) und
einem sich dort gebildeten Biofilm kommen. Diese Wechselwirkungen fihren zu einer Veran-
derung des Tropfenspektrums und der Konzentration der Legionellen. Tropfen, die vom Ort
der Verdiisung bis zum Auslass der Kiihlanlage (Emissionspunkt) keine Oberflachen beriih-
ren, werden als Primartropfen bezeichnet; die Mikroorganismenkonzentration entspricht wei-
testgehend der Konzentration im Umlaufwasser. Uber die Freisetzung von Sekundartropfen,
also Tropfen, die mit Oberflachen interagieren, ist derzeit wenig bekannt. Es wird davon aus-
gegangen, dass sie eine wesentliche Rolle beim Austrag von Legionellen spielen. So kann die
Keimbeladung der Sekundartropfen10* - 108 KBE/ml groRer sein als die des Umlaufwassers
[4]. Der Biofilm bildet ein ideales Nahrmedium fir Legionellen und andere Mikroorganismen
und Amoben, durch das Ablésen oder den Mitriss kann es daher zur Konzentrationserhdhung
kommen. Dieser Anteil kann bei der Beprobung des Umlaufwassers (nach 42. BImSchV) nicht
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beriicksichtigt werden. Untersuchungen der Universitat Mainz haben gezeigt, dass bei Natur-
zugklhltirmen die Konzentration der Mikroorganismen nach Tropfenabscheider bis Auslass
konstant bleibt [5]. Bei einer Messung im Rahmen des UBA-Vorhabens wurde ein groRRer
Rundkuhlturm mit Saugventilator beprobt (Héhe 35 m). Gemessene Mikroorganismenzahlen
in einer begehbaren Ebene direkt oberhalb des Tropfenabscheiders unterschieden sich in ihrer
GréRenordnung nicht von den in der Auslassebene des Kiihlturms gemessenen Werten [3].

Fir kleinere Anlagen, beispielsweise Zellenkuhltirme oder kompakte Rickkulhlanlagen, ist al-
lerdings bekannt, dass sich das Tropfenspektrum auf dem Weg vom Tropfenabscheider zum
Auslass stark verandert [4, 6]. Vorliegende Erfahrungen zeigen zudem, dass insbesondere
diese kleineren Anlagen bei Infektionsereignissen von Bedeutung waren [7]. Eine Untersu-
chung der Freisetzungsbedingungen bzw. Messung der Konzentration im Aerosol erscheint

daher an kleinen Anlagen als sehr sinnvoll.

3. Entwicklung einer Probenahmestrategie in Anlehnung an die Anforderungen der
einschléagigen Normen zur Bioaerosolprobenahme
Wie eingangs erwahnt, gelangen Legionellen als Tropfenaerosol in die Umgebung. Diese le-
gionellenhaltigen Tropfen stellen ein in einer Gasstrémung aufwartsstromendes Bioaerosol
dar. Die Entwicklung einer Probenahmestrategie orientierte sich daher an den einschlagigen
Normen zur Staub- bzw. Aerosolprobenahme. In Richtlinie VDI 2066 Blatt 1 zur Staubproben-
ahme sowie den Richtlinien VDI 4257 Blatt 1 und Blatt 2 zur Bioaerosolmessung sind die all-
gemeine Vorgehensweise sowie die Anforderungen zur reprasentativen Probenahme be-
schrieben.
Als Voraussetzung flir die Reprasentativitdt der Probe sind unter anderem ein weitgehend
ungestortes Stromungsprofil sowie die Teilstromentnahme unter isokinetischen und isoaxialen
Bedingungen zur Vermeidung von Sammelverlusten genannt.
Bei der Probenahme am Auslass von Verdunstungskiihlanlagen sind die Anforderungen nur
bedingt umsetzbar. Insbesondere die grofien Dimensionen, die Zugénglichkeit der Messebene
und das haufig inhomogene Strémungsprofil sowie der grolRe Wassergehalt des Aerosols sind
zu berucksichtigen.
Die Probenahme lauft typischerweise nach dem folgenden Schema ab:

Festlegung der Radienmesspunkte zur Stromungscharakterisierung als Netzmessung

Erfassung der Strdmungsgeschwindigkeit und der Abgasrandbedingungen

Auswahl des Probenahmepunktes (i.d.R. Punkt der mittleren Geschwindigkeit)

Auswahl der passenden Dise und Bestimmung des Absaugvolumenstroms, zur Gewahr-

leistung der Isokinetik
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Probenahme

Riickgewinnung der Ablagerungen an den Wandungen mittels Spilung

Kulturelle oder mikrobielle Analyse der gesammelten Probe
Die Vorgehensweise ist im Rahmen des Projektes an mehreren industriellen Verdunstungs-
kihlanlagen umgesetzt worden. Dabei auftretende anlagenbezogene Anforderungen und Be-
sonderheiten sowie die Messergebnisse und ein Vergleich der verschiedenen Analyseverfah-
ren sind ausfihrlich in [11] bzw. [3] dargestellt.
Die Legionellenkonzentration im Aerosol ist oftmals eher gering: Bei Erreichen des MaRnah-
menwerts im Umlaufwasser (10.000 KBE/100ml) befinden sich rechnerisch, unter den Annah-
men, dass 0,2 g/m?® Tropfen ausgetragen werden [4] und dass die Legionellenkonzentration in
austretenden Tropfen der des Umlaufwassers entspricht, ca. 20 KBE/m?® Legionella spp. im
Aerosol (vgl. [11]). Um diese Konzentration messen zu kénnen, bedarf es daher einer hohen
biologischen und physikalischen Sammeleffizienz, der Sammlung eines groften Probenahme-

volumens und einer niedrigen Nachweisgrenze seitens der Analytik.

Probenahme mit einem Coriolis-p-Zyklonabscheider

Aus diesem Grund wurde der von [12] als fur die Probenahme von Legionella spp. geeignet
eingestufte Coriolis-y-Zyklonabscheider mit einem Sammelvolumenstrom von bis zu 300 I/min
eingesetzt. Damit kann in einer Sammelzeit von zehn Minuten ein Volumen von 3 m® beprobt
werden. Das ist ein wesentlicher Vorteil gegenliber anderen gangigen Verfahren, wie zum
Beispiel dem standardisierten Impingementverfahren zur Bioaerosolprobenahme, bei dem ein
deutlich kleineres Volumen in gleicher Zeit erfasst wird [13]. Ausgehend von bereits vorliegen-
den Erkenntnissen von [12] wurde das Sammelverfahren weiter charakterisiert, in der Praxis
untersucht und beurteilt, sowie darauf aufbauend Vorschlage fir ein praxisgerechtes Probe-
nahmeverfahren erarbeitet.

So wurde unter anderem die physikalische Sammeleffizienz des Gerats ermittelt und festge-
stellt, dass bei einem Volumenstrom ab 200 I/min Tropfen oberhalb 0,8 um zu 50 % und ab
ca. 2 ym nahezu vollstéandig im Probenahmesystem gesammelt werden [14]. Tropfen im Sub-
mikronbereich kdnnen Legionellen nicht transportieren [15]. Der kleinste Tropfendurchmesser,
in dem Bakterien transportiert werden, wird zwischen ein und zwei ym angenommen [16].
Dementsprechend wird die physikalische Sammeleffizienz des Coriolis u Abscheiders zur
Sammlung von legionellenhaltigem Aerosol als ausreichend angesehen.

Ein Coriolis-u-Zyklonabscheider in Originalausfiihrung saugt horizontal ab, der Gasstrom in
Verdunstungskihlanlagen tritt allerdings oftmals weitgehend vertikal aus. Um die Anforderun-

gen an eine richtungsgleiche (isoaxiale) Probenahme zu erflllen, wurde der Zyklonabscheider
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durch einen Ansaug-Krimmer erganzt. Durch die Umlenkung im Krimmer wirkt dieser aller-
dings als Vorabscheider fiir grof3e Tropfen bzw. Partikel. Beispielsweise werden Tropfen ober-
halb ca. 15 ym zu mindestens 50 % abgeschieden [3, 11]. Da diese Fraktion des Aerosols
einen maBgeblichen Anteil an den Gesamtemissionen besitzen kann, sollte diese bei einer
Probenahme (durch Spllung bzw. Auffangen in einer Abtropfrinne) zurlickgewonnen werden,
um einen Minderbefund zu vermeiden. Um bei einem konstanten Absaugvolumenstrom und
variabler Gasgeschwindigkeit eine Probe mit gleicher Geschwindigkeit wie die des Ursprung-
stroms anzusaugen (isokinetisch), wurde der Zyklonabscheider zudem um einem Satz An-
saugdisen mit unterschiedlichen Durchmessern erganzt. Eine genaue Kenntnis der Ge-
schwindigkeit am Probenahmepunkt ist insbesondere zur Bestimmung des idealen Probenah-
mepunktes und zur Berechnung der Emissionsfracht erforderlich.

Im Laufe des Projektes stellte sich die Frage, ob die Messung mit der Originalausfiihrung des
Coriolis-u-Zyklonabscheiders hinreichend genau ist, bzw. wie sensitiv das Ergebnis von der
Isokinetik und Isoaxialitat beeinflusst wird. Die Verwendung der Originalausfihrung kann die
Probenahmeprozedur deutlich verklrzen, da auf die ausfihrliche Geschwindigkeitsbestim-
mung sowie Auswahl der Dise etc. verzichtet werden kdnnte. Im Falle einer anisoaxialen Ab-
saugung kommt es beispielsweise zu Sammelverlusten, da Partikel mit einer groRen Tragheit

ihrer Ursprungsrichtung folgen und nicht in den Einlass eingesaugt werden, vgl. Bild 1.
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Bild 1: A: Sammeleffizienz bei Absaugung im Winkel von 90° zur Hauptstromungsrichtung
fur unterschiedliche Geschwindigkeiten der Hauptstrémung sowie Sammeleffizienz
bei isoaxialer Absaugung unter Verwendung eines Kriimmers (theoretische Berech-
nung nach [17]). Absaugvolumenstrom jeweils 300 I/min. Annahme einer isokineti-
schen Absaugung in den Krimmer;
B: Impaktion von Partikeln mit hoher Tragheit im Krimmer des modifizierten Zyklon-
abscheiders;

C: Coriolis y mit Originaleinlass

Diese Partikel werden bei groRer Tragheit gegebenenfalls auf der Einlassoberflache (vgl. Bild
1 C, Kennzeichnung E) impaktiert oder verbleiben im Gasstrom. Diese partikelgréRenabhan-
gige Sammeleffizienz bei einer anisoaxialen Absaugung von 90° und einer Einlassgeschwin-
digkeit von ca. 25 m/s (Berechnungsgrundlage fir diese Geschwindigkeit ist der in Bild 1 rechts
dargestellte schraffierte Querschnitt) zur Hauptstromungsrichtung sind in Bild 1 dargestellt. Es
handelt sich hierbei um eine theoretische Berechnung nach [17]. Der Teil der Partikel, die
sich an der Oberflache des Einlasses gesammelt haben, kénnen voraussichtlich durch Spu-

lung zurtickgewonnen werden. Dies wird in dieser Darstellung nicht berticksichtigt.
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Bei einer Geschwindigkeit der vertikalen Hauptstromungsrichtung (Ursprungsgeschwindigkeit)
von 10 m/s werden bei horizontaler Absaugung Partikel bzw. Tropfen mit Durchmessern ober-
halb 10 pm nur noch zu maximal 50 % gesammelt. Bei geringeren Ursprungsgeschwindigkei-
ten verschiebt sich die Kurve nach rechts, so werden bei einer Geschwindigkeit von 8 m/s
Tropfen mit einem Durchmesser von 10 ym beispielsweise zu maximal knapp 70 % gesam-
melt.

Vergleichend dazu ist die Sammeleffizienz bei Verwendung eines Kriimmers zur isoaxial-iso-
kinetischen Absaugung dargestellt. Im Krimmer werden Partikel ab einem Durchmesser von
15 uym zu 50 % vorabgeschieden. Diese mit Hilfe der bekannten Modelltheorie berechneten
Daten werden durch experimentelle Untersuchungen bestéatigt [3]. Wenn dieser Anteil nicht
durch Spllung zuriickgewonnen wird, lasst sich durch Verwendung der horizontalen Absau-
gung theoretisch eine vergleichbare Effizienz erreichen wie bei einer isoaxial-isokinetischen
Absaugung mit Krimmer. Wird die im Krimmer abgeschiedene Fraktion erfasst und der Probe
zugeschlagen, verbessert sich die Sammeleffizienz entsprechend.

Betrachtet man das typische Tropfenspektrum am Auslass des Kihlturms, wird die Bedeutung

der Erfassung auch groRerer Tropfen deutlich.

4. Gesammelte Erfahrungen aus bereits stattgefundenen Messkampagnen

Im Verlaufe des Projektes wurden insgesamt flinf Objekte beprobt. Dabei handelt es sich um
drei industrielle Zellenkuhltirme (in zwei Fallen mit einem saugenden Ventilator, einmal mit
einem driickenden Ventilator), eine kompakte Ruckklhlanlage und um einen gréeren Rund-
kiihlturm mit Saugventilator. Zellenkiihltirme haben in Hinblick auf die Probenahme im Ver-
gleich zu gréReren Anlagen den entscheidenden Vorteil, dass es in der Regel auslassnah eine
begehbare Ebene existiert, von der aus der Messquerschnitt gut erreichbar ist.

Im Hinblick auf die Erfiillung der Anforderung einer homogenen Strémung gemaf [10] (keine
inverse Stromung; Verhaltnis niedrigste zu héchste Geschwindigkeit <1:3; keine Drallstro-
mung, Winkel zwischen Mittelachse und Strémung max. 15°, fehlende Ein- und Auslaufstre-
cke) sind solche ,kleinen® Anlagen, insbesondere mit saugendem Ventilator, allerdings prob-
lematisch.

Insbesondere die Strdomungsrichtung kann bei derartigen Anlagen analgentypisch bzw. lokal
an verschiedenen Radienmesspunkten sehr stark variieren, so dass eine isoaxiale Proben-
ahme erschwert ist. Aufgrund dieser besonderen Gegebenheiten am Auslass von Verduns-
tungskihlanlagen wurden ergénzend zur Standardprozedur zusatzliche Messungen durchge-
fhrt, zum einen um die Inhomogenitat und die Richtung der Strémung aufzuzeigen und zum

anderen um das Tropfenspektrum zu ermitteln.
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Untersuchungen zum Stromungsprofil

Eine einfache Methode zur qualitativen Bestimmung der Strémungsrichtung und der Untersu-
chung auf Strémungs-Inhomogenitaten sowie das Vorhandensein einer Drallstromung ist der
Einsatz eines einfachen Strdmungsindikators in Form eines ,Féhnchens®. Damit lassen sich
beispielsweise auch durch Rotoren induzierte zeitliche Fluktuationen aufzeigen (Bild 2 A bis
E). Bild 2 A zeigt den Einsatz eines Fahnchens am Auslass eines Rohres, das sich ca. drei
Meter oberhalb eines Ventilators am Auslass einer kompakten Riickkiihlanlage befindet. Die
typische durch Ventilatoren induzierte Drallstrdmung lieR sich auch am Auslass in einiger Ent-
fernung oberhalb des Ventilators nachweisen. Die Strémung verlauft nahezu horizontal in
Drehrichtung des Ventilators. Im Randbereich ist die vertikale Strémungskomponente héher
als im Zentrum. Die Anforderung nach VDI Richtlinie 2066 an den Messquerschnitt, dass der
Winkel zwischen Hauptachse des Messobjekts und Hauptstromungsrichtung <15° sein sollte,
wird dementsprechend nicht erflillt. Eine isoaxiale Absaugung kann in einem solchen Fall nur
dann erfolgen, wenn der Krimmer im gleichen Winkel gegen die Strémung ausgerichtet wird.

Bild 2:  A: Sichtbarmachung der Strémungsrichtung mit einem einfachen Fahnchen:

Nahezu horizontale Strémung; B-E: Ventilatorinduzierte Fluktuation der Strémungs-
richtung

Bild 2 B bis E stellen zeitlich dicht aufeinanderfolgende Veranderungen der Strémungsrichtung
wahrend des Rotorblattdurchgangs unterhalb des Streifenfahnchens dar. Diese hochfrequente
Veranderung der Geschwindigkeit und Richtung beeinflusst die Probenahmeeffizienz bei un-

veranderter Position einer Probenahmesonde und muss bei der Bewertung der Probenahme-
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ergebnisse beriicksichtigt werden. Bei einer fluktuierenden Strdmung ist eine dauerhaft isoa-
xiale Absaugung quasi nicht mdglich, ein Absaugfehler ist bei 0.g. Messkonzept folglich un-
vermeidlich. Gegebenenfalls ist in einem solchen Fall der Originaleinlass (also die horizontale
Absaugung) zu wahlen (vgl. Bild 3).

Zur Feststellung des Vorhandenseins und Bestimmung der Richtung einer Drallstrémung kén-
nen gemafl ISO 10780 Staudrucksonden genutzt werden. Diese Methode wurde an einem
Zellenkuhlturm eingesetzt. Dabei wurden an mehreren Messpunkten die Winkel zwischen Mit-
telachse der Anlage und der jeweiligen lokalen Hauptstromungsrichtung bestimmt. Die Winkel
wurden ermittelt, in dem eine S-Pitot-Sonde mit den Offnungen senkrecht zur zentralen Achse
des Zellenkuhlturms ausgerichtet wurde und anschlielend durch Drehung der Sonde um die
eigene Hauptachse die Position der Sondendéffnung zur Hauptachse verandert wurde. Der bei
einem Differenzdruck von 0 Pa abzulesende Winkel steht genau senkrecht auf der Hauptstro-
mungsrichtung. In Bild 3 sind die Richtungen sowie die Hohe der vertikalen Geschwindigkeits-
komponente fir dieses Beispiel dargestellt.
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Bild 3:  Strémungsprofil an einem Zellenkihlturm, die Position der Pfeilspitzen geben den
Wert der Vertikalkomponente der Strémung an, die Richtung der Pfeile gibt die Re-
sultierende aus der vertikalen und tangentialen Strémungskomponente an (Winkel-

messung mit S-Pitot-Rohr)

Randnabh ist die vertikale Austrittsgeschwindigkeit deutlich hoher als in Richtung des Zentrums,
wo die Geschwindigkeit schlieflich ins Negative umschlagt. Die Pfeilrichtung zeigt die Stro-
mungsrichtung, resultierend aus der Uberlagerung der vertikalen mit einer durch den Ventilator
induzierten tangentialen Stromungskomponente, deren Intensitét stark positionsabhangig ist.
Insgesamt nimmt der Drall zur Mitte hin zu. Bei allen beprobten Anlagen mit saugendem Ven-

tilator konnte ein im Grundsatz vergleichbares Strémungsprofil aufgenommen werden.
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Tropfenmessung

An mehreren Anlagen wurden Tropfenmessungen mittels Tropfenmesssonden nach dem Im-
paktorprinzip (VDI 3679 Blatt 3) durchgefiihrt. Dadurch konnte das TropfengréRenspektrum
am Auslass fir Tropfen im Groenbereich 15 - 150 ym ermittelt werden. Zudem lasst sich aus
den Ergebnissen die Tropfenbeladung in mg/m? der austretenden Gasstromung am jeweiligen
Messpunkt berechnen. Bei der Tropfenmessung wird ein mit MgO-beschichtetes Glas fir eine
definierte Zeit in den Gasstrom exponiert. Tropfen, die auf diesem Impaktor auftreffen, bilden
Krater auf dem Glas. Diese Krater lassen sich unter einem Mikroskop auswerten. Uber den
Durchmesser und die Anzahl kann man dann, bei Kenntnis der Stromungsgeschwindigkeit an
dem Punkt, auf die Tropfenbeladung des Gases schlieBen. Bei zu hoher Tropfenbeladung
einer Platte tritt Koinzidenz auf, eine Platte ist damit nicht auswertbar. In einem solchen Fall,
oder wenn nur eine geringe Anzahl an Tropfen auf der Platte impaktiert sind (statistische Un-
sicherheit), wird die Expositionsdauer entsprechend angepasst. Wird an einem durch eine
Drallstromung gepragten Anlagenauslass gemessen, muss die Richtung des Impaktors ent-
sprechen Korrigiert werden, ansonsten Iasst sich die Probe nicht auswerten.

In Bild 4 A ist beispielhaft eine volumenspezifische Tropfengréfenverteilung am Auslass eines
ZellenkUhlturms mit saugendem Ventilator dargestellt.
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Bild 4: A: Volumenspezifische Tropfengréfenverteilung am Auslass eines Zellenkihlturms,

B: kumulierte Flussigkeitsbeladung

Bei der Beurteilung dieser Ergebnisse muss beriicksichtigt werden, dass die dargestellte Ver-
teilung sich ausschlieBlich auf einen Messpunkt im Austrittsquerschnitt bezieht. Um die Bela-
dung fiir den ganzen Querschnitt zu bestimmen, sollte neben der Geschwindigkeitsmessung
auch die Tropfenmessung als Netzmessung durchgefiihrt und die Ergebnisse Uber die Mess-

punkte gemittelt werden. Weiterhin wird darauf hingewiesen, dass sowohl kleinere Tropfen
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(unter 15 pm), die zwar aufgrund ihres geringen Volumens einen eher geringen Einfluss auf
den Flussigkeitsaustrag haben, in Summe aber doch einen Beitrag leisten kénnen. Man er-
kennt, dass bei der untersuchten Anlage Partikel zwischen 40 und 60 pm den gréten Einfluss
auf das austretende Tropfenvolumen haben. Die Luft im Schwaden ist mit Wasserdampf ge-
séttigt, beim Ubergang in die trockenere Atmosphare kénnen die Tropfen teilweise verdunsten.
Daher stellen auch diese groReren Partikel eine potentielle ,Bioaersol*-Gefahr dar. Der rechte
Bildteil in Bild 4 (B) zeigt die gleichen Ergebnisse als kumulierte gréRenspezifische Flissig-
keitsbeladung. Insgesamt ist die Beladung in diesem Beispiel mit ca. 6 mg/m? eher gering. An

einer anderen Anlage wurden im Vergleich dazu 40 mg/m?® Flussigkeitsaustrag ermittelt [3].

5. Schlussfolgerungen und Ausblick

Die Untersuchung auf Legionellen findet derzeit nur im Umlaufwasser statt. Um die Gefahr
einer Legionellenfreisetzung festzustellen und gezielt Malnahmen zur Minderung einzuleiten,
ist eine Kenntnis Uber die Konzentration im austretenden Aerosol von groRRer Bedeutung. Das
gilt insbesondere fiir Anlagen, bei denen sich das Tropfenspektrum und die Konzentration der
Mikroorganismen bzw. Legionellen durch Interaktion mit Oberflachen auf dem Weg vom Trop-
fenabscheider zum Auslass andert.

In [3] wurde ein Probenahmeverfahren mittels modifiziertem Coriolis-u-Zyklonabscheider in
Anlehnung an die einschlagigen Normen ausgearbeitet und erprobt. An kleinen Anlagen kon-
nen die Anforderung zur Bioaerosolprobenahme nach [10] an den Messquerschnitt in der Re-
gel nicht erfiillt werden. Dabei sind insbesondere die haufig anzutreffenden ventilatorinduzier-
ten Drallstrdmungen zu nennen. Um eine isoaxiale Probenahme zu ermdglichen, ist insbeson-
dere die Kenntnis der Hauptstrémungsrichtung im raumlich mehrdimensionalen Strémungs-
feld hilfreich. Insbesondere Tropfen mit einer grof3en Tragheit werden bei einer anisoaxialen
Probenahme nicht bzw. mit geringer Effizienz erfasst. Wenn die Probenahme mit dem Origi-
naleinlass des Zyklonabscheiders aus horizontaler Richtung erfolgt, kénnen in der Praxis bei
einer Probenahme in der Auslassebene Sammelverluste aufgrund der Anisoaxialitat auftreten.
Ebenfalls sollte die haufig im Zentrum am Auslass von Anlagen mit Saugventilatoren auftre-
tende inverse Strdomung bei der Bewertung der Analyseergebnisse beriicksichtigt werden.
Eine begleitende Tropfenmessung z. B. mittels MgO-Impaktorplatten wird als sehr sinnvoll ein-
geschatzt, da hiermit das Tropfenspektrum und die Tropfenbeladung des Abgasstroms ermit-
telt werden kdnnen. Diese Messung sollte als Netzmessung erfolgen, um den mittleren Trop-
fenaustrag tber den Querschnitt ermitteln zu kénnen. Vorangehen muss der Messung eine

Bestimmung des Geschwindigkeitsprofils inkl. Ermittlung der Hauptstromungsrichtung.
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Um ein gréReres Volumen zu beproben, damit sich mehr Legionellen in der Probe befinden,
die dann (in Hinblick auf die Nachweisgrenze) mit einer erhéhten Sicherheit nachgewiesen
werden kdnnen, kann die Sammelzeit oder der Volumenstrom erhdht werden. Welchen Ein-

fluss diese Mdglichkeiten auf die biologische Sammeleffizienz haben, ist derzeit noch offen.
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Kalibrierung von automatischen Messsystemen zur
Ermittlung von Treibhausgasemissionen — ein Problem?

Beispiele aus der Praxis

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

Kurzfassung

Im Rahmen des Treibhaushandels werden neben Berechnungsmethoden auch ,klassische®
Messverfahren zur Bestimmung der Treibhausgasemissionen eingesetzt. Da fiir beide
Anwendungen die gleichen (ambitionierten) Grenzen hinsichtlich der Messunsicherheiten
gelten, ist die messtechnische Ermittlung (insbesondere des Abgasvolumenstroms) nicht
unkompliziert.

Die seitens der Hersteller (Zertifizierung) angegebenen Schwankungsbreiten der AMS sind
im realen Feldbetrieb oft nur schwer verifizierbar. Hieraus ergeben sich bei der Kalibrierung
dieser AMS einige Probleme und Besonderheiten.

Der Vortrag zeigt diese Problematik auf und prasentiert Lésungsansatze. Anhand von
Beispielen aus der Praxis (Ermittlung von CO: und N0 in Verbindung mit der

Volumenstrommessung) wird die Vorgehensweise erlautert.

1. Ausgangssituation, Vorgaben

Wesentlicher Bestandteil der Regularien fir die Ermittlung der Treibhausgasemissionen
(THG) ist das Ebenenkonzept. Neben der Berechnung der Treibhausgasemissionen auf
Basis von diversen Eingangsdaten ( z.B. Brennstoffmengen und —zusammensetzung) ist
auch eine messtechnische Ermittlung moéglich. GemalR Amtsblatt der Europdischen Union fir
auf Messung beruhende Methodiken ist im Anhang VIII ausgefihrt:

Bild 1:

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

168 VDI-Berichte Nr. 2359, 2019

Auf Messung beruhende Methodiken (Artikel 41)

1. Ebenen fiir auf Messung beruhende Methodiken

Auf Messung beruhende Methodiken werden in Einklang mit Ebenen genehmigt, fiir die in Bezug auf die gemaR Abschnitt
3 Gleichung 2 dieses Anhangs berechneten durchschnittlichen jahrlichen Stundenemissionen die folgenden hochstzulas-
sigen Unsicherheiten gelten.

Tabelle 1

Ebenen fiir Systeme zur kontinuierlichen Emissionsmessung (hchstzulissige Unsicherheit je Ebene)

Ebene 1 Ebene 2 Ebene 3 Ebene 4
CO,-Emissionsquellen = 10% £ 7,5% £ 5% £25%
N,0- Emissionsquellen = 10% +7,5% £5% entfillt
CO,-Weiterleitung £ 10% £75% £ 5% £25%

Gleichung 2: Bestimmung des Stundenmittelwertes der Konzentrationen

THG-Konzentration g [g/Nm®] x Abgasstrom|[Nm® /h]
- £ 5 L |
Betriebsstrunden x 1 000

THG-Emissionen sd. ielw. [kg/h]

Dabei sind:
THG-Emissioneng,,genmirehver: = der jahtliche Stundenmittelwert der Emissionen (kg/h) aus der betreffenden Quelle;

THG-Konz i, = die stiindlichen Emissionskonzentrationen (g/Nm?) im Abgasstrom, gemessen wihrend des Betriebs
der Anlage;

Abgasstrom = der Abgasstrom (Nm’) je Stunde.

Im Leitfaden zur Erstellung von Uberwachungsplanen und Emissionsberichten fiir stationare
Anlagen in der 3. Handelsperiode (2013-2020) werden die Methoden zur Ermittlung der

THG-Emissionen naher beschrieben:

,Fur die kontinuierliche Emissionsmessung missen die Konzentrationen von relevanten
Komponenten des Gasstroms sowie das Volumen des Abgasstroms bestimmt werden. Im
Gegensatz zur ersten und zweiten Handelsperiode wird die Methode der kontinuierlichen
Emissionsmessung fiir die Bestimmung von CO.-Emissionsquellen als gleichwertig zu den
Berechnungsmethoden angesehen (vgl. Kapitel 13.3). Fir die Bestimmung von NO-

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

VDI-Berichte Nr. 2359, 2019 169

Emissionen gemaR Anhang IV Abs. 16 MVO, von an CCS-Anlagen weitergeleitetem CO
gemaf Art. 49 MVO und CO2-Emissionen bei der Regeneration katalytischer Cracker und
anderer Katalysatoren sowie Flexicokern ist die Anwendung kontinuierlicher
Emissionsmessungen verpflichtend. Eine flankierende Berechnung ist in diesen Féallen
entbehrlich.”

Und:

,Fur alle Emissionsquellen, die mehr als 5.000 t CO2-Aq pro Jahr oder mehr als 10 % der
jahrlichen Gesamtemissionen einer Anlage (der jeweils hohere Wert ist maRgebend)
beitragen, missen die héchsten Ebenen gemal Anhang VIII MVO eingehalten werden. D.h.
in diesen Fallen missen die CO2-Emissionen mit einer maximalen Gesamtunsicherheit von
2,5 % (Ebene 4) bestimmt werden.

Die Emissionsmesssysteme zur Ermittlung der jahrlichen CO2-Emissionsfrachten missen
unter fortlaufender Anwendung der QualitdtssicherungsmaRnahmen der DIN EN 14181
(Emissionen aus stationaren Quellen—Qualitatssicherung fir automatische
Messeinrichtungen) und der DIN EN 15259 (Luftbeschaffenheit — Messung von Emissionen
aus stationdren Quellen — Anforderungen an Messstrecken und an die Messaufgabe, den
Messplan und den Messbericht) betrieben werden. Die Kalibrierung nach DIN EN 14181 und
die Auswahl des Messpunktes (oder des Messquerschnittes) nach DIN EN 15259 sind
gemal der Anforderungen des Art. 42 Abs. 2 MVO durch Prif- und Kalibrierlaboratorien
vorzunehmen, die nach DIN EN ISO/IEC 17025 fir die betreffenden Prif- und
Kalibrierverfahren akkreditiert sind, oder als gleichwertig im Sinne des Art. 32 Abs. 2 und 3

MVO anzusehen sind.”

Bezuglich der Kalibrierung der verwendeten automatischen Messsysteme (AMS, hier KEMS

genannt) fuhrt der Leitfaden weiter aus:

,Fir die Kalibrierung der KEMS zur Uberwachung von CO2-Emissionen sind vorzugsweise
Prifverfahren entsprechend ISO 12039 (Emissionen aus stationdren Quellen — Bestimmung
von Kohlenmonoxid, Kohlendioxid und Sauerstoff — VerfahrenskenngréfRen und Kalibrieren
automatischer Messsysteme) einzusetzen. Fur die Kalibrierung des Parameters
Abgasvolumenstrom sind die Normen DIN EN ISO 16911-1 und 16911-2 (Emissionen aus

stationaren Quellen — Manuelle und automatische Bestimmung der Geschwindigkeit und des
Volumenstroms in Abgaskandlen, Teil 1 ,Manuelles Referenzverfahren“ und Teil 2

LKontinuierliche Messverfahren®) anzuwenden.*
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Die Ermittlung der Messunsicherheit ist ein wesentlicher Punkt bei der messtechnischen
Ermittlung der THG-Emissionen. Hierzu wird ausgefihrt:

LFur die Ermittlung der Gesamtunsicherheit des CO2-Massenstroms nach der
Berechnungsformel
Bild 2:

fem :
e — 172 2
U(,UA—_-'l-Ift:.'_t.'ensrrmn — \II UCOZ—KUHZ&.‘.‘?f."{{{‘ft!]? & Uz'l.’_u'__u'cesz.‘ofumr_-.'.'?

wurde sowohl fur die CO2-Konzentration als auch fiir den Abgasvolumenstrom

die Variabilitdt sD (ermittelte Standardabweichung) nach den Vorgaben der EN 14181
ermittelt,

der kv-Wert (Prifwert der Variabilitat) entsprechend der Anzahl der
Vergleichsmessungen angegeben

und

das 95% Konfidenzintervall eingehalten.

Die angegebene Gesamtunsicherheit fiir den CO2-Massenstrom basiert auf dem
Arbeitspunkt (d.h. jahresdurchschnittliche Konzentration und
Volumenstrom/Abgasgeschwindigkeit) und nicht auf dem Messbereichsendwert der
betreffenden Messeinrichtung fiir die zu betrachtende Komponente.

Die angegebene Gesamtunsicherheit fiir den CO2-Massenstrom bezieht sich

entsprechend der Vorgabe aus Nr. 6.6 der EN 14181 und gemaR Anhang VIII MVO
auf normierte Werte sowohl fiir die CO2-Konzentration als auch fiir den
Abgasvolumenstrom. Wird die Konzentration auf Basis von trockenem Abgas und der
Abgasvolumenstrom auf Basis von feuchtem Abgas in Normkubikmetern bestimmt,
ist die Unsicherheit der Korrekturgréfie Feuchte in die Unsicherheitsbetrachtung
einzubeziehen. Es muss ersichtlich sein, dass der Unsicherheitsbeitrag der
KorrekturgroRe Feuchte bei der Gesamtunsicherheitsbetrachtung des CO»-Massen-
stroms beriicksichtigt wurde.
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Damit ergibt sich folgende Vorgehensweise:
Bild 3:

112 &
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Beziehen sich die normierten Ergebnisse der Vergleichsmessungen auf feuchten und
trockenen Zustand, ist die Unsicherheit der KorrekturgréRe Feuchte in die
Unsicherheitsbetrachtung einzubeziehen.

Bild 4:

|
| 2 F
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Sp * 2 :
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p *

s 2
U — /(100% — Mittelwertr,ycnte)

Feuchte k
\Ef:

Der jeweilige Mittelwert ergibt sich aus allen giiltigen Messwerten (im Arbeitspunkt) Gber das
Berichtsjahr (ohne Ersatzwerte). Handelt es sich um eine Erstinstallation und liegen daher
noch keine Messwerte Uber das Jahr vor, kdnnen als Anhaltspunkt Auslegungsdaten des
Herstellers fir die Anlage oder den Prozess oder - wenn dies nicht moglich ist - der
Mittelwert aus den Vergleichsmesswerten verwenden werden. Fur den Parameter
Abgasvolumen kénnen die Messwerte auch genutzt werden, wenn bisher keine Erfiillung der
EN 16911 fur den Parameter Volumenstrom vorlag.

Der Unsicherheitsbeitrag der Bestimmung der CO-Konzentration muss bei der
Gesamtunsicherheit des CO>-Massenstroms nicht berlcksichtigt werden, wenn das

Verhaltnis von CO-Konzentration zur CO2-Konzentration weniger als 1% betragt.
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2. Beispiele aus der Praxis (Auszug)

Kohlendioxid
Einfluss des Volumenstroms auf die Berechnung der Unsicherheit des

Gesamtmassenstroms.

Anlage 1 (Heissdampfkessel) HDK 1

Gesamtunsicherheitsbetrachtung CO2 Massenstrom HDK 1
Einheit kv sD Mittelwert U

System A
RG-A Geschw. m/s 0,9761 0,06 4,0 0,0307
System B
RG-B Geschw. m/s 0,9761 0,12 4.1 0,0600
RG-A-Abgasvolumenstrom mi/h 0,9761 221 14030 0,0323
RG-B-Abgasvolumenstrom mi/h 0,9761 442 14030 0,0645
normierter Mittelwert RG-A/RG-B m*/h 0,9761 331 14030 0,0484
co2 Vol.-% 0,977 0,03 4,9 0,0125
Mittelwert der Treibhausgas-Volumenkonzentration der Messkomponente im Normzustand 4,9 Vol.-%
Unsicherheit der Treibhausgas-Volumenkonzentration der Messkomponenete 1,25 %
Mittelwert des Abgasvolumenstroms im Normzustand 14030 m¥h
Unsicherheit des Abgasvolumenstroms 4,84 %
Unsicherheit des Treibhaus: M. 1stroms 5,00 %
Zusammenfassende Bwertung|Die gemaR Art. 41 Abs. 1 in Verbindung mit Anhang VIII der Monitoring-Verordnung

(MVO) geforderte Ebene 4 mit einer maximal zuldssigen Unsicherheit von 2,5 % fiir

den Treibhausgas-Massenstrom wird nicht_eingehalten.

Anlage 2 (Heissdampfkessel) HDK 2

Gesamtunsicherheitsbetrachtung CO2 Massenstrom HDK 2
Einheit kv sD Mittelwert U

System A

RG-A Geschw. m/s 0,9791 0,20 9,5 0,0430
System B

RG-B Geschw. m/s 0,9791 0,09 9,4 0,0195
RG-A-Abgasvolumenstrom Nm?®h 0,9761 650 57922 0,0230
RG-B-Abgasvolumenstrom Nm3h 0,9761 293 57922 0,0104
normierter Mittelwert RG-A/RG-B**  Nm?h 0,9761 471 57922 0,0167
Cco2* Vol.-% 0,9803 0,03 6,0 0,0102
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Mittelwert der Treibhausgas-Volumenkonzentration der Messkomponente im Normzustand 6,0 Vol.-%
Unsicherheit der Treibhausgas-Volumenkonzentration der Messkomponenete 1,02 %
Mittelwert des Abgasvolumenstroms im Normzustand 57922 m*h
Unsicherheit des Abgasvolumenstroms 1,67 %
Unsicherheit des Treibh M 1stroms 1,96 %

Zusammenfassende Bewertung  [Die gemaR Art. 41 Abs. 1 in Verbindung mit Anhang VIII der Monitoring-Verordnung
(MVO) geforderte Ebene 4 mit einer maximal zulassigen Unsicherheit von 2,5 % fiir
den Treibhausgas-Massenstrom wird eingehalten.

Fazit:

Bei zwei fast baugleichen Kesselanlagen mit identischer Instrumentierung der Messgerate
und vergleichbaren Messunsicherheiten fiihren die unterschiedlichen Volumenstréme zu
einer Beurteilung Einhaltung bzw. nicht Einhaltung der max. zulassigen Unsicherheit.

Distickstoffmonoxid

Hier zeigt sich in der Praxis das die sachgerechte Anwendung des zu verwendende
Messverfahren (DIN EN ISO 21258) selbst schon hinsichtlich der zugelassenen
Messunsicherheit (evtl 2,5 % fir den Massenstrom) nicht unproblematisch ist.

Die DIN EN ISO 21258 fiihrt z.B.unter 6.3 aus:

,Fur die Detektion von N20 wird Ublicherweise die Absorption um 4,5 uym benutzt. Es ist
deshalb besonders auf die Stérung durch CO und CO2 zu achten, da CO bei 4,5 pym bis 4,7
Um und CO2 bei 4,3 uym absorbiert. Die Stérung durch CO kann durch Verwendung des
Konverters (siehe 6.2.8) ausgeschlossen werden. Die CO2-Empfindlichkeit muss mit CO2-
Priifgasen ermittelt werden. Wahrend des realen Betriebs muss CO2 zur automatischen
Korrektur der N20-Messwerte in Echtzeit gleichzeitig gemessen werden. Bei vielen Geraten
wird diese Korrektur automatisch tber einen CO2-Kanal durchgefiihrt. Da Wasserdampf die
Messung stéren und zu Kondensationen im Messgerat flihren kann, wird das im Probengas
enthaltene Wasser in einem Gaskiihler auskondensiert, bevor das Probengas in das
Messgerat gelangt. Da die Loslichkeit von N20 in Wasser 1,2 g/l betragt (bei 20 °C und
101,3 kPa), kann die Anwesenheit von Wassertropfchen die Analyse von N20O beeinflussen.”
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Im Anhang C der Norm sind LeistungskenngréRen aufgefihrt:

Bild 5:
Tabelle C.2 — Leistungskenngréfen
I | e | S o
Einstellzeit 200s 90s
Nachweisgrenze + 2 % des Bereichs +1,5 % des Bereichs
Abweichung von der Linearitat + 2 % des Bereichs + 2 % des Bereichs
Nullpunktdrift in 24 h + 2 % des Bereichs + 1 % des Bereichs
Spanpunktdrift in 24 h + 2 % des Bereichs + 1 % des Bereichs
Empfindlichkett gegentiber dem Proben- | 2 s, des Bereichs 1% des Bereichs
Empfindlichkeit gegeniiber dem Luftdruck | 2 % des Bereichs je 2 kPa 2 % des Bereichs je 2 kPa

Tabelle C.2 (fortgesetzt)

LeistungskenngraBe fiir das Ergebnisse der Priifungen im

NDIR-Verfahren Lelstungskriterium Laboratorium und im Feld
Empfindiichkeit gegeniiber der Umge- | 5 o\ yeq Bereichs je 10 K 1 % des Bereichs je 10 K
bungstemperatur
Empfindlichkeit gegeniiber der elek- | 5 o 400 Boreichs je 10V 1% des Bereichs je 10V

trischen Spannung beim Spanniveau

Summe < + 6 % des Bereichs | Summe = + 6 % des Bereichs

CO; 14% 2,8 %

. CO 300 mg/m’ 23%
Starkomponenten 5

NO, 40 mg/m 0.4 %

NO 320 mgim® 01%

S0; 200 mgim® 0,1 %

Veriust und Leckage in der
Probenahmeleitung und in der 2 % des Messwerts 2 % des Messwerls
Konditionierungseinrichtung

Standardabweichung bei der

Wiederholprazision im Laboratorium 1 % des Bereichs 0,2 % des Bereichs
bei null

Standardabweichung bei der

Wiederholprézision im Laboratorium 2 % des Bereichs 0,2 % des Bereichs

beim Spanniveau

Hier zeigt sich noch einmal die Problematik hinsichtlich der Einhaltung der vorgegebenen

Messunsicherheiten fiir die THG-Emissionen.
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Kontinuierliche Uberwachung der biogenen
CO; Emissionen

Ein Werkzeug zur Bestimmung des Anteils von griiner Energie

Dipl.-Phys. Jirgen Reinmann, ENVEA Deutschland, Bad Homburg

Kurzfassung

Die genaue Messung von Emissionen ist von wachsendem Interesse. Spezifisch die Be-
stimmung der Emissionen von Treibhausgasen (THG) ist sehr wichtig. Ein &ffentliches und
politisches Interesse ist dabei die Reduzierung der fossilen CO,-Emissionen und der Erhé-
hung des Anteils von erneuerbarer Energie der sogenannten "griinen Energie". Wenn Strom
oder Warme aus einem gemischten Brennstoff produziert wird, ist es schwer zu bestimmen:
was ist "grin" und was nicht?

Siedlungsabfalle, Sondermdll und Ersatzbrennstoff (EBS), verarbeitet aus festen Siedlungs-
abfallen und/oder Sondermdill, sind in der Regel eine unbekannte Mischung aus fossilen und
biogenen organischen Stoffen. Aufgrund von europaischen Vorschriften (z. B. die Richtlinie
zur Erzeugung von Strom aus erneuerbaren Energie Quellen 2009/28/EG") sind Behorden,
Hersteller und Betreiber von Mlllverbrennungsanlagen (MVA’s) und EBS-Anlagen an zuver-
lassige und kostenglinstige Methoden zur Bestimmung des fossilen und biogenen Anteils
des Abgases interessiert. Ziel ist es damit den griinen Energieanteil bzw. den CO,-Anteil,
welcher flr die Treibhausgasemission zur Kalkulation verwendet wird, genauer zu bestim-
men.

Es gibt gebrauchliche Methoden fir die Bestimmung der biogenen Anteile des Brennstoffs
durch die Untersuchung von ein paar Gramm des Brennstoffs. Diese Methoden sind jedoch
zeitintensiv und aufgrund des Charakters der Stichproben (Analyse von ein paar Gramm von
mehreren Tonnen Material) besitzen diese eine hdhere Unsicherheit aufgrund ihrer systema-
tischen Einschrankungen.

Mit der kontinuierlichen Probenahme eines Teils des Rauchgases auf ein CO, Adsorberma-
terial, ist es jedoch mdglich, den biogenen CO2-Anteil der emittierten Rauchgase in eine ein-
fache und prazise Weise zu Uiberwachen und genau zu bestimmen.

Diese Prasentation beschreibt die technischen Anforderungen der DIN EN ISO 13833 -
,LEmissionen aus stationaren Quellen - Bestimmung des Verhaltnisses von Kohlendioxid aus
Biomasse (biogen) und aus fossilen Quellen* und die Funktionsweise des Langzeitprobe-
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nahmesystems AMESA B zur CO.-Sammlung. Es werden Ergebnisse von Anwendungen in
MVA’s und EBS-Anlagen vorgestellt.

1. Rechtliche Anforderungen

Bezliglich der genauen Bestimmung der CO2-Emissionen von Verbrennungsanlagen und

hierbei insbesondere des biogenen Anteils der CO2-Emissionen, gibt es zwei unterschiedli-

che rechtliche Anforderungen:

1. Die Einhaltung der gesetzten Ziele der europaischen Richtlinie 2009/28/EG zur Forde-
rung der Nutzung von Energie aus erneuerbaren Quellen.

2. Die Erfullung der Anforderungen des Kyoto-Protokolls zur Reduzierung der Treibhaus-

gasemissionen (THG).

1.1 Erneuerbare Energie

In der Richtlinie 2009/28/EG ist unter (9) geschrieben, dass auf der Tagung des Europai-
schen Rates vom Marz 2007 ein verbindliches Ziel von 20 % fiir den Anteil von Energie aus
erneuerbaren Quellen am Gesamtenergieverbrauch in der Gemeinschaft bis 2020 gebilligt
wurde.

Zur Erreichung dieses Gesamtziels muss nicht jedes Mitgliedsland ein 20 %-Ziel auf nationa-
ler Ebene umsetzen. Laut Artikel 3 (1) muss jeder Mitgliedstaat dafiir sorgen, dass sein be-
rechneter Anteil von Energie aus erneuerbaren Quellen am Bruttoendenergieverbrauch im
Jahr 2020 mindestens seinem nationalen Gesamtziel, entsprechend der Tabelle in Anhang |
Teil A, entspricht. Der Zielwert von Deutschland fiir den Anteil von Energie aus erneuerbaren

Quellen am Bruttoendenergieverbrauch im Jahr 2020 ist entsprechend dieser Tabelle 18 %.
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Anteil erneuerbarer Energien am Bruttoendenergieverbrauch?

Vergleich der Entwicklung der b (nach g pt) mit dem Ziel der Bundesregierung
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B Ziel nach Energiekonzept der Bundesregierung  —O—Anteil der emeuverbaren Energlen am Bruttoendenergieverbrauch?

i beerechnet nach Energlekonzept des Bundesregienng
* varliufiger We

Bild 1: Anteil erneuerbarer Energie am Bruttoendenergieverbrauch

Im Jahr 2018 wurden in Deutschland insgesamt 428 Terawattstunden (TWh) aus erneuerba-
ren Energien bereitgestellt. Dies entspricht 16,7 % des Endenergieverbrauchs in Deutsch-
land? (Bild 1).

Laut Artikel 2 a) der Richtlinie bedeutet ,Energie aus erneuerbaren Quellen* Energie aus
erneuerbaren, nichtfossilen Energiequellen, wie unter anderem Biomasse. Fir den in einer
MVA und EBS-Anlage Ublicherweise eingesetzten Hausmdill / Siedlungsabfall wird sowohl im
Nationalen Inventarbericht als auch in der Nationalen Energiebilanz seit dem Jahr 2016 die
Annahme getroffen, dass er bezogen auf den Energiegehalt, zu 50% aus Biomasse besteht®.
In der Realitét wird der biogene Anteil der in einzelnen Anlagen eingesetzten Abfallfraktionen
erheblich schwanken. Insofern macht es Sinn, anlagenspezifische biogene Anteile zu ermit-
teln. Sollte dabei belegt werden, dass der biogene Anteil der aus MVAs und EBS-Anlagen
erzeugten Energie groRer ist als 50 %, ware dies eine zusatzliche Hilfe das angestrebte Ziel

von 18 % erneuerbarer Energie zu erreichen.
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1.1 Treibhausgasemissionen

In Deutschland hat das Bundeskabinett am 3. Dezember 2014 das Aktionsprogramm Klima-
schutz 2020* beschlossen. Damit wollte die Bundesregierung sicherstellen, dass Deutsch-
land seine Treibhausgasemissionen bis zum Jahr 2020 um 40 % gegeniber 1990 reduziert.
Die aktuellsten Treibhausgasemissionen sind im nationalen Inventarbericht zum Deutschen
Treibhausgasinventar veroffentlicht®. Im Jahr 2017 war die Reduzierung der gesamten
Treibhausgase im Vergleich zum Basisjahr 1990 lediglich 27,5 %. Ein Erreichen des Ziels
von einer Reduzierung von 40 % bis zum Jahr 2020 ist daher unméglich. Die Freisetzung
von Kohlendioxid ist auch 2017 mit einem Anteil von 88,0 % Hauptverursacher der Treib-
hausgasemissionen. MVAs und EBS-Anlagen sind zwar nach § 2 Abs. 5 TEHG® vom Emis-
sionsrechtehandel (ETS) ausgeschlossen, durch die Mitverbrennung von EBS in Kohlekraft-
oder Zementwerken lassen sich jedoch Zertifikate einsparen. Eine belegte Reduzierung der
CO2-Emissionen kann aber zum Erreichen der geforderten Reduzierung der Treibhaus-
gasemissionen helfen. Weiterhin besteht auch die Mdéglichkeit, dass die genannten Anlagen
zukinftig am Emissionshandel teilnehmen missen. In Schweden und Danemark ist dies be-
reits seit dem 1. Januar 2013 verpflichtend’.

Eine genauere Bestimmung des biogenen Anteils der Energieerzeugung und der Treibhaus-
gasemissionen von MVAs und EBS-Anlagen ist fiir die zwei erwahnten rechtlichen Themen

auf jeden Fall von Interesse.

2. Bestimmung des biogenen CO2-Anteils

Wie zuvor erlautert bestehen gemischte Abfalle, wie sie z.B. in MVAs und EBS-Anlagen ver-
wendet werden, aus einer Mischung aus fossilem und biogenem Kohlenstoff.

Der biogene Kohlenstoff ist in Brennmaterial enthalten, welches erst vor kurzem gewachsen
ist, wie z. B. Holz, Lebensmittel, Pflanzen, Papier usw. Das darin enthaltenen CO; ist Teil
eines natiirlichen Zyklus. Der fossile Kohlenstoff ist in Brennmaterial enthalten, welches vor
Millionen von Jahren entstanden ist, wie z.B. Kohle, Ol bzw. Materialien welche Komponen-
ten davon enthalten, wie z.B. in Kunststoff.

Es gibt gebrauchliche Methoden (manuelle Sortieranalyse, selektive Ausschlussmethode,
Radiokarbonmethode oder Bilanzmethode) fiir die Bestimmung der biogenen Anteile des
Brennstoffs. Diese Methoden sind sehr aufwendig und liefern mit den Mdllanlieferungen vari-
ierende Ergebnisse.

Bei der Radiokarbonmethode nutzt man den Fakt, dass die fossilen und biogenen Materia-
lien durch einen Marker der Kohlenstoffatome identifiziert werden kénnen. Das fossile Mate-

rial besteht aus 12C und biogenes Material besteht aus 14C. Diese Eigenschaft wir auch
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angewandt, bei der Untersuchung von ein paar Gramm des Brennstoffs. Diese Methode ist
jedoch zeitintensiv und aufgrund des Charakters der Stichproben (Analyse von ein paar
Gramm von mehreren Tonnen Material) besitzt diese Methode eine héhere Unsicherheit
aufgrund ihrer systematischen Einschréankungen.

Bei der Verbrennung des Brennstoffs wird der verschiedene Kohlenstoff mit dem CO; in die
Atmosphare emittiert. Biogenes CO2 wird dabei als CO2 neutral definiert, da das CO2, wel-
ches durch die Verbrennung freigesetzt wird erst vor kurzer Zeit von dem verbrannten Mate-
rial (sogenannte Biomasse) gebunden wurde. Nur der fossile CO, Anteil der Emission wird
als THG-Quelle definiert. Durch eine Bestimmung des 14C Anteils des Rauchgases ist es
moglich, den biogenen Anteil des Brennstoffs zu bestimmen.

Ein entsprechendes Verfahren ist in der DIN EN ISO 138338 beschrieben.

3. Funktionsprinzip

Das in dieser Prasentation verwendete Langzeitprobenahmesystem AMESA B arbeitet nach
der in der DIN EN ISO 13833 beschriebenen Probenahmemethode (Bild 2) und erfiillt die
Mindestanforderungen dieser Norm.

Zur Bestimmung des biogenen CO: Anteils extrahiert das AMESA B-System (Bild 3) einen

Teil des Rauchgases durch eine beheizte Entnahmesonde (1) unter volumen-proportionalen
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3 _ U

Bild 2 — Aufbau einer Probenahmeeginrichtung fir die verhiltnisgleiche Probenahme

Legende

1 Abgas 7 Wasserableitung 13 Volumenstrommessgerat (wahlfrei)
2  Sonde 8 Sekundarfilter 14 Apluft

3 Heizvorrichtung 9 Probenahmepumpe 15 Massendurchflussregler

4 Priméarfilter 10 Bypassventil 18 COx-Absorber

5  beheizte Probenleitung 11 zum (zu den) Analysegerat{en) 17 Pitot-Rohr

6  Entfeuchter 12 Verteiler 18 Wolumenstrommessgerat

Bild 2: Probenahmemethode nach DIN EN ISO 13833

Bedingungen. Am Sondeneingang ist ein Staubfilter (2) montiert, um ein Verstopfen der
Sonde und nachfolgender Bauteile zu verhindern. Nach der Sonde wird das Rauchgas durch
eine beheizte Leitung (3) zum Steuerschrank (4) gesaugt und nach Eintritt in den Schrank,
durch eine Abkihlung in einem Gaskuhler auf ca. 5 °C, getrocknet. Nach dem Kihler wird
das getrocknete Rauchgas einer Adsorberkartusche zugefiihrt, welche mit Ascarite oder
Natronkalk gefiillt ist. In der Adsorberkartusche wird das im Rauchgas enthaltene CO; ge-
sammelt. Zur Gewahrleistung der volumen-proportionalen Absaugung ist in die Probenah-
mesonde ein Pitotrohr integriert. Die Absaugrate wird mit Hilfe eines Massendurchflussreg-
lers geregelt.

Nach der Probenahmezeit von mehreren Stunden bis zu einem Monat wird die Kartusche in
ein Labor gesendet. In dem Labor wird Uber die C14 Methode der Anteil von 14C und 12C
Isotopen des gesammelten CO. bestimmt. Mit dem Analyseergebnis und der Information

tber
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den 14C-Anteil ist es moglich, den emittierten Anteil der fossilen und biogenen CO, Menge
zu bestimmen und den Anteil der griinen Energie zu berechnen.

3 Batwizte
Probenahmebeitung

Dptianale
Signalsusginge

1 Staubdimer L2 - Lestungslinge rwinchen
Probenal Steverschiank

Abga: 4, AMILSA B Steuerschrank

Bild 3: AMESA B Aufbau

Zur Bestimmung des Anteils an gruner Energie, muss nach der Ermittlung des biogenen
COz-Anteils im Rauchgas, eine Umrechnung in den energetischen Anteil durchgefiihrt wer-
den. Eine angewandte Methode ist in der italienischen Technischen Spezifikation UNI/TS
11461° beschrieben.

Der Anteil der erzeugten erneuerbaren Energie (Eio) wird durch die Anwendung der verein-

fachten Gleichung 1 berechnet:

_ AxC
Epio = B+[(A-B)xC] ™

mit

A: der Referenzwert des Heizwert/C-Verhaltnisses fiir den Biomasseanteil des Brennstoffs,
teilweise biologisch abbaubar,[MJ/kg];

B: der Referenzwert des Heizwert/C-Verhéltnisses flr den fossilen Anteil des Brennstoffs.
teilweise biologisch abbaubar,[MJ/kg];
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C: ist der erneuerbare Kohlenstoffanteil, bezogen auf den Gesamtkohlenstoffgehalt des

Rauchgases, bestimmt nach dem 14C Verfahren.

Im Falle eines teilweise biologisch abbaubaren Kraftstoffs, der aus Siedlungsabféllen oder
festem Sekundarbrennstoff besteht (produziert aus Siedlungsabfall) werden die folgenden
Referenzwerte angenommen:

Biomassefraktion (A): (0,371 + 0,018) MJ/kg

Fossile Fraktion (B): (0,472 + 0,028) MJ/kg

Diese Werte sind in Anhang B der genannten Norm unter Bezugnahme von Information aus
der Datenbank flr Biomasse und Abfall Phyllis2'°, berechnet worden. Im Fall von Siedlungs-
abféllen kann der Anteil der erneuerbaren Energie vereinfacht mit der Gleichung 2 berechnet

werden.

0,371xC
Ebio = 3772-01013C] )

0,472-0,101x C]

Bei Abfallen, die aus einer oder mehrerer spezifischer Fraktionen biogenen und/oder fossilen
Ursprungs bestehen, ist es mdglich, spezifische Heizwert/C-Referenzwerte anzuwenden.
In diesem Fall muss, entsprechend UNI/TS 11461 die verwendete Datenbank und das Ver-

fahren zur Ableitung des Referenzwertes im Prifbericht angegeben werden.

4. Anwendung und Ergebnisse

Es wurden mit dem AMESA B System Langzeitprobenahmen von bis zu 4 Wochen in drei
verschiedenen Millverbrennungsanlagen durchgefiihrt. Die Millzusammensetzung ist in den
drei Anlagen unterschiedlich. In Anlage A wird gemischter Hausmdill verbrannt, in Anlage B
wird Hausmdill und teilweise Industriemall verbrannt und in Anlage C wird Hausmdill und teil-
weise Klarschlamm verbrannt.

Die durchschnittlichen biogenen CO2-Anteile im Rauchgas waren Uber den gesamten Probe-
nahmezeitraum von mehreren Monaten in der Anlage A (Bild 4) 68,7 %, in der Anlage B (Bild
5) 53 % und in der Anlage C (Bild 6) 66,4 %. Alle Ergebnisse waren (iber den festgelegten
50 %, welche fiir die Bilanzierung der THG-Emissionen verwendet werden. Selbst fiir die
Anlage, welche teilweise Industriemill verbrennt, kdonnte hier bei einer Anerkennung der
Messwerte eine bessere Emissionsbilanz berichtet werden.

Mit der Anwendung der Gleichung 2 ergeben sich fir den durchschnittlichen Anteil der er-

zeugten grinen Energie fir Anlage A: 63,4 %, fir Anlage B: 47,0 % und flr Anlage C: 60,9
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%. Anhand der Ergebnisse ist ersichtlich, dass aufRer fiir Anlage B, welche Industriemill mit-
verbrennt, die Annahme von 50 % erneuerbarer Energie fir Mullverbrennungsanlagen zu
gering ist.

MVA A
100

0 | | I | | I | | I
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N w B w
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Bild 4: Biogener CO2-Anteil im Rauchgas Anlage A — Hausmlill

MVA B
100

0 1 I I I H I I I
1 2 3 4 5 6 7 8 9

Probenahmenummer

D N ® W
o © o o

Biogener / fossiler Anteil %
N W B U
o O O o

-
o

M Biogener Anteil (%) M Fossiler Anteil (%)

Bild 5: Biogener CO2-Anteil im Rauchgas Anlage B — Hausmiill / Industriemuill
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Bild 6: Biogener CO»-Anteil im Rauchgas Anlage B — Hausmdill / Klarschlamm

5. Diskussion der Ergebnisse

Die gefundenen Ergebnisse zeigen, dass der bisherige Ansatz 50 % der CO.-Emissionen
von MVAs und EBS-Anlagen als biogen anzunehmen zu einer Unterschatzung fiihren kann.
Der Nachweis von héheren biogenen CO.-Emissionen kann helfen die gewiinschte THG-
Reduzierung einfacher zu erreichen. Des Weiteren kann ein solcher Nachweis helfen, das
Ziel von 18 % erneuerbarer Energie im Jahr 2020 sicherer zu belegen.

Im Jahr 2018 wurden insgesamt 428 TWh aus erneuerbaren Energien bereitgestellt. Dies
entsprach 16,7 % des Endenergieverbrauchs in Deutschland mit insgesamt 2.562,9 TWh.
Der Anteil von erneuerbarer Energie im Stromsektor betrug im Jahr 2018 mit etwa 225,7
TWh Strom 37,8 % des Bruttostromverbrauchs (Bild 7). Aus Biomasse wurden im Jahr 2018
etwa 51,3 TWh Strom bereitgestellt, wobei 6,2 TWh durch die Verbrennung des biogenen
Anteils des Abfalls erzeugt wurden. Diese Zahl berechnet sich aus dem festgelegten Anteil
von 50 % biogener Abfall. Welchen Einfluss ein héherer Anteil von erneuerbarer Energie aus
Mullverbrennungs- und EBS-Anlagen haben kann soll die folgende Rechnung demonstrie-
ren.
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Annahme: gemessener Anteil von erneuerbarer Energie: 55 %.

Anteil erneuerbarer Energien am Bruttostromverbrauch, am Endenergieverbrauch fiir Warme und Kilte sowie
am Endenergieverbrauch im Verkehrssektor
Entwicklung von 1990 bis 2018

Prozent
&0 % - e
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30%
25%
0%
14,
15% 124% 12.9% —
D
10% S
f‘:f - 5.8% 574 60% 5o 54% som gon son 6%
N el LR ey . g
CrolAN TEE
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* vorillufige Werte Cuelbe: UrnwelflmimBesamt (UAA) anl Tk AGEE-Stat

Stamd

Bild 7: Anteil erneuerbarer Energien am Bruttostromverbrauch

Damit ergébe sich fur 2018 eine produzierte Leistung von 6,82 TWh (0,55 x 2 x 6,2 TWh)
Strom und somit rein rechnerisch eine Erhéhung von 0,62 TWh Strom aus erneuerbarer
Energie.

Die gleiche Rechnung kann auch fir die Warmeerzeugung durchgefiihrt werden. Der Anteil
von erneuerbarer Energie im Bereich der Warmeerzeugung betrug im Jahr 2018 mit etwa
171 TWh Warme 39,9 % des Bruttowarmeverbrauchs (Bild 8). Hiervon waren 7,4 % (=
12,65 TWh) aus biogenen Abféllen. Damit ergabe sich fir 2018 eine produzierte Leistung
von 13,92 TWh (0,55 x 2 x 12,65 TWh) Warme und somit rein rechnerisch eine Erhéhung
von 1,27 TWh Warme aus erneuerbarer Energie.

Mit der gemachten Annahme von 55 % biogenen energetischen Anteil bei der Abfallverbren-
nung ergabe sich somit, im Vergleich zu den im Moment angenommenen 50 %, eine gesam-
te Erhéhung von 1,89 TWh. Diese Leistung entspricht 0,074 % des Gesamtenergiever-
brauchs und wurde daher fur das Jahr 2018 den Anteil an erneuerbarer Energie von 16,7 %
auf fast 16,8 % erhohen. Dieser Anteil kdnnte daher einen interessanten Beitrag zur Errei-
chung des 18 % Ziels leisten.
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Ahnliche Rechnungen lassen sich auch bei der Betrachtung der THG-Emissionen durchfiih-

ren.

Warmeverbrauch aus erneuerbaren Energien im Jahr 2018*

Anteile in Prozent

oberfll h U L e %
tiefe Geothermie 0.7 %

biogene Festbrennstoffe (Haushalte) 37.4 %

Solarthermie 5.2 %

blogener Amteil des Abfalls 7.4 %
Blomethan 2,0 %

Deponi 1% — G
poniegas 0,1 3 Gesamt:
Klirgas 1,3 % 170,9 TWh?

Biogas 7.8%

blogena fllssige Brennstoffel 1,3 % ‘

bisgene Festhrennstalfe
AW HINY: 3,3 % s blogene Festbrennstofle (GHD) 10,2 %

biogene Festbrennstofle (Industrie)! 15,4 %

Cumiie: Usmesitbninebenacsnt (UBA) araf Banis AGEE. Stat, Standl 0207059

Bild 8: Warmeverbrauch aus erneuerbarer Energie

6.Zusammenfassung

Die hier vorgestellten Messergebnisse zeigen, dass die bisherige Vorgehensweise, den bio-
genen Anteil der CO».-Emissionen und der erzeugten Energie aus Millverbrennungs- und
EBS-Anlagen fest mit 50 % anzusetzen, zu einer Unterschatzung fiihren kann. Die damalige
Begrindung, dass die Bestimmung des biogenen Anteils zu kompliziert ist, kann bei der An-
wendung der hier vorgestellten Langzeitprobenahme-Methode mit dem AMESA B System,
nicht bestatigt werden. Eine breitere Einflihrung dieser Messmethode hat das Potential einen
Beitrag zu leisten, die nationalen Ziele, in Bezug auf die Erhéhung des Anteils von erneuer-
barer Energie als auch die Reduzierung der THG-Emissionen, zu erreichen.

Sollten zukinftig solche Anlagen, wie bereits in Danemark und Schweden, in den THG-
Zertifikatshandel mit aufgenommen werden, kann es fiir die Anlagenbetreiber finanziell von

Vorteil sein, wenn sie einen héheren biogenen Anteil als 50 % nachweisen kdnnen.
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1 Richtlinie 2009/28/EG des Europaischen Parlaments und des Rates vom 23. April 2009 zur
Foérderung der Nutzung von Energie aus erneuerbaren Quellen und zur Anderung und an-
schlieRenden Aufhebung der Richtlinien 2001/77/EG und 2003/30/EG (Text von Bedeutung
fir den EWR), http://data.europa.eu/eli/dir/2009/28/0j

2 https://www.umweltbundesamt.de/themen/klima-energie/erneuerbare-
energien/erneuerbare-energien-in-zahlen#statusquo

3 Emissionsbilanz erneuerbarer Energietrager Bestimmung der vermiedenen Emissionen im
Jahr 2016, UBA, Oktober 2017,
https://www.umweltbundesamt.de/sites/default/files/medien/378/publikationen/climate_chang
e 23 2016_nir_2016_berichterstattung_unter_der_klimarahmenkonvention.pdf

4 Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und nukleare Sicherheit,
http://www.bmub.bund.de/themen/klima-energie/klimaschutz/nationale-
klimapolitik/aktionsprogramm-klimaschutz/

5 Berichterstattung unter der Klimarahmenkonvention der Vereinten Nationen und dem Kyo-
to-Protokoll 2019, Nationaler Inventarbericht zum Deutschen Treibhausgasinventar 1990 —
2017, Umweltbundesamt — UNFCCC-Submission
https://lwww.umweltbundesamt.de/sites/default/files/medien/1410/publikationen/2019-05-

28 cc_23-2019_nir-2019_0.pdf

6 Bundesamt fiir Justiz und Verbraucherschutz, https://www.gesetze-im-
internet.de/tehg_2011/__2.html

7 Fuglsang, Radiocarbon measurement of fossil CO2 emissions from waste incineration
plants, CEM conference, Lisbon, 2016

8 DIN EN 1SO 13833, Juli 2013

9 UNI/TS 11461, 2012, Impianti di co-combustione, incenerimento e co-incenerimento - De-
terminazione della frazione di energia rinnovabile prodotta dall'impianto mediante la misura
del 14C, Englischer Titel: Co-combustion, incineration and co-incineration plants - Determi-
nation of the renewable energy fraction produced by plant with 14C method

0 Phyllis2, database for biomass and waste, https://phyllis.nl/, ECN.TNO
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Fortschritte bei der Uberwachung im
Treibhausgas-Emissionshandel

Aktuelle Erfahrungen und Ausblick auf die vierte Handelsperiode

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

Kurzfassung

Im europaischen Treibhausgas-Emissionshandelssystem (EU-ETS) haben Anlagenbetreiber,
Priifstellen und Behérden zahlreiche Erfahrungen mit der Uberwachung der Treibhaus-
gasemissionen nach den europaweit bindenden Vorgaben der Monitoring-Verordnung (MVO)
gesammelt. Dies betrifft insbesondere kontinuierliche Emissionsmesssysteme (KEMS), die mit
dem erweiterten Anwendungsbereich in der dritten Handelsperiode des EU-ETS ab 2013 im
Vergleich zu den vorherigen Handelsperioden 2005-2007 und 2008-2012 relativ haufig einge-

setzt werden.

Sowohl bei der Berechnung als auch bei der Messung der Emissionen hat die von der MVO
geforderte regelmaRige Prifung und Umsetzung von Verbesserungspotenzialen zu methodi-
schen und qualitativen Fortschritten bei der Uberwachung gefiihrt. Bei der Anwendung von
KEMS treten jedoch noch relativ oft Mangel auf. Diese betreffen insbesondere die Ausfiihrung,
die Kalibrierung und den praktischen Betrieb von Volumenstrommessungen sowie die Para-
metrierung der Auswerterechner.

Nach Untersuchung der Ursachen fiir typische Probleme bei KEMS-Anwendungen in zahlrei-
chen Prifungen von Emissionsberichten und zugehérigen Unterlagen hat die DEHSt daher
verschiedene Arbeitshilfen z.B. fiir die Unsicherheitsbewertung von KEMS entwickelt. Diese
wurden in die VDI-Richtlinie 3950 aufgenommen. Prazisierte Anforderungen an Auswerteein-
richtungen wurden auRerdem in die ,Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der
Emissionen® eingebracht. SchlieBlich konnten die gesammelten Erfahrungen und Lésungsan-
sétze auch in die Weiterentwicklung der MVO fiir die Uberwachung in der vierten Handelspe-
riode (ab dem Jahr 2021) einflieRen.

Disclaimer: Der Autor ist Mitarbeiter der Deutschen Emissionshandelsstelle (DEHSt) im Umweltbundes-
amt. Der vorliegende Beitrag gibt die personliche Auffassung des Verfassers wieder.

IP 216.73.216.36, am 18.01.2026, 10:56:27. Inhalt,
tersagt, m ‘mit, flir oder in Ki-Syster



https://doi.org/10.51202/9783181023594

190 VDI-Berichte Nr. 2359, 2019

1 Einleitung

Grundlegende Bedeutung fir ein wirksames Funktionieren des europaischen Treibhausgas-
Emissionshandelssystems (EU-ETS) und auch fiir das notwendige Vertrauen in das System
haben eine vollstindige, transparente und méglichst genaue Uberwachung und jahrliche Be-
richterstattung Uber Treibhausgasemissionen aus stationdren Anlagen als Hauptquelle der
Emissionen im EU-ETS.

Alle beteiligten Akteure im EU-ETS sollen sich darauf verlassen kénnen, dass die Emission
einer Tonne CO,-Aquivalent aus einer emissionshandelspflichtigen Anlage in die Atmosphare
auch zur Berichterstattung (iber eine Tonne CO,-Aquivalent fiihrt (Grundsatz: ,A tonne must
be a tonne“). Dieser Grundsatz wird durch die konsequente Anwendung der Prinzipien Voll-
standigkeit, Transparenz und Genauigkeit beim anlagenbezogenen Monitoring von Treibhaus-
gasen (THG) sichergestellt. Gleichzeitig ist bei der Uberwachung aber auch die wirtschaftliche
VerhaltnismaBigkeit zu berlicksichtigen. Abhangig von der Hohe der zu Giberwachenden Emis-
sionen soll der Aufwand flr die anzuwendenden Erfassungsmethoden in Bezug auf die spezi-

fische Anlagensituation vertretbar sein.

Seit der Reform der europaischen Emissionshandelsrichtlinie im Marz 2018 fur die vierte Han-
delsperiode des EU-ETS (2021-2030) sind die Zertifikatspreise deutlich gestiegen. So ist die
Emission einer Tonne CO2-Aquivalent, fiir die nach Abschluss eines Berichtsjahres jeweils ein
Emissionszertifikat abzugeben ist, bis zum Juli 2019 mit Giber 25 Euro im Vergleich zu weniger
als 10 Euro im Méarz 2018 mehr als doppelt so teuer geworden. Diese Entwicklung zeigt die
Bedeutung einer prazisen Berichterstattung liber THG-Emissionen. Sofern die Anforderungen
an die Unsicherheit nicht eingehalten werden, sind konservative Aufschlage auf die Emissio-

nen mit entsprechend hohen Zusatzkosten die Folge.

In der dritten Handelsperiode des EU-ETS, die sich auf die Jahre 2013 bis 2020 erstreckt,
haben sowohl Betreiber stationdrer Anlagen als auch Prifstellen und zustandige Behérden
zahlreiche Erfahrungen mit der Uberwachung der Treibhausgasemissionen gesammelt. Dies
gilt fir die beiden grundséatzlich verschiedenen Ansatze zur Ermittlung der Emissionen, der
Berechnung oder Bilanzierung der Emissionen anhand von Einsatzmengen, Heizwerten und
Emissionsfaktoren sowie der Messung der Emissionen mit kontinuierlichen Emissionsmess-
systemen (KEMS).
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2. Grundlagen der Uberwachung in der dritten Handelsperiode

Fur Betreiber von stationaren emissionshandelspflichtigen Anlagen gelten in der dritten Han-
delsperiode (2013-2020) die Vorgaben des geanderten Treibhausgas-Emissionshandelsge-
setzes (TEHG) und der EU Monitoring-Verordnung (MVO) zur Berichterstattung tber Treib-
hausgasemissionen [1, 2]. Falls flissige Biobrennstoffe eingesetzt werden, ist zusatzlich die
deutsche Emissionshandelsverordnung (EHV) zu beachten [3].

Die Ermittiung der Emissionen einer Anlage erfolgt auf Basis eines anlagenspezifischen Uber-
wachungsplans gemafl § 6 TEHG, welcher der Deutschen Emissionshandelsstelle (DEHSt)
im Umweltbundesamt vor Beginn des Berichtszeitraums zur Prifung und Genehmigung vor-
zulegen ist. Im Uberwachungsplan werden insbesondere die Methoden festgelegt, die zur
Uberwachung der Emissionen einer Anlage angewendet werden sollen. Nach Genehmigung
des Uberwachungsplans durch die DEHSt verfiigt der Anlagenbetreiber lber eine rechtssi-
chere Basis zur Uberwachung der Emissionen wahrend eines Berichtsjahres und zur anschlie-

Renden Berichterstattung liber diese Emissionen.

Vor Abgabe des Emissionsberichts gemalR § 5 TEHG bei der DEHSt ist dieser von einer
TEHG-Prufstelle nach den Vorgaben des Anhangs 3 zum TEHG und der europdischen Akkre-
ditierungs- und Verifizierungsverordnung [4] priifen und verifizieren zu lassen. Als unabhan-
gige 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 verifiziert an-

schlieRend die so ermittelten Emissionen.

Die DEHSt nimmt die endgultige Bewertung des vom Betreiber eingereichten Emissionsbe-
richts vor. Sofern dieser nicht bis zum 31. Méarz des Folgejahres eingereicht wurde oder der
Betreiber die Verpflichtung zur Abgabe einer den Gesamtemissionen der Anlage entsprechen-
den Menge von Zertifikaten nicht bis zum 30. April des Folgejahres erfullt hat, setzt die DEHSt
die genannten Betreiberpflichten geman §§ 29, 30 TEHG durch [5].

Im Zuge der regelméaRigen Uberpriifung des Uberwachungsplans nach Art. 14 MVO ergeben
sich Méglichkeiten zur Verbesserung und zur Anderung der Uberwachungsmethoden, die der
DEHSt gemaR Art. 15 MVO mitzuteilen sind. Nach Priifung der (ibermittelten Anderungen ge-
nehmigt die DEHSt die vorgenommenen Anderungen, ggf. auch unter Auflagen. Der geén-
derte Uberwachungsplan wird so erneut zur Basis fiir den néchsten Emissionsbericht.
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W Anlagenbetreiber
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Bild 1: EU Emissionshandel — ,Compliance Cycle* (DEHSt), Aufgaben und Akteure

Wie eingangs erwahnt, muss die Uberwachung der Treibhausgasemissionen fiir ein wirksam
funktionierendes EU-ETS immer vollstandig, konsistent und in der Zeitreihe vergleichbar sein.
Sie muss auch transparent dokumentiert und nachvollziehbar sowohl fir die verifizierende
Prifstelle als auch flr die DEHSt als zustandige Behorde durchgefiihrt werden. AuRerdem ist
bei der Uberwachung gréRtmégliche Genauigkeit anzustreben. Dies ist in Anbetracht der zu-
letzt deutlich gestiegenen Zertifikatspreise von besonderer Bedeutung. Eine Steigerung der
Genauigkeit ist jedoch im Grundsatz nur insoweit erforderlich, als dass dies verhaltnismaRig
bleibt. SchlieRlich sind die Uberwachungsmethoden auch fortlaufend zu verbessern, indem
u.a. die Empfehlungen der TEHG-Priifstellen aus der jahrlichen Prifung der Emissionsberichte
beriicksichtigt und in einem geanderten Uberwachungsplan umgesetzt werden (Kapitel 1, Ab-
schnitt 2 MVO).

Diese Grundsatze beziehen sich auf alle Methoden zur Ermittlung von Treibhausgasemissio-
nen, insofern werden die beiden grundsatzlich verschiedenen Ansatze Berechnung der Emis-
sionen (Bilanzierung anhand von Einsatzmengen, Heizwerten und Emissionsfaktoren) und
Messung der Emissionen mit KEMS (Messung der THG-Konzentration und des Volumen-
stroms im Abgaskanal) auch weitgehend gleichgestellt. Dies zeigt auch der folgende Vergleich
der Genauigkeitsanforderungen nach dem sogenannten Ebenenkonzept der MVO.
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Fur die Emissionsberechnung ist bei der Ermittlung der Einsatzmengen emissionsstarker
Stoffstrome (mit mehr als 10% der jahrlichen Gesamtemissionen) von Anlagen der Kategorien
B und C (dies sind Anlagen mit Jahresemissionen > 50.000 t CO24,) grundsatzlich eine Unsi-
cherheit von maximal 1,5% (Ebene 4) gefordert. Bei Anwendung von KEMS ist demgegeniiber
an jeder Quelle, aus der jahrlich mehr als 5.000 t CO24q oder mehr als 10% der jahrlichen
Gesamtemissionen einer Anlage emittiert werden, eine maximale Unsicherheit von 2,5%

(ebenso Ebene 4) einzuhalten, vgl. Tabellen 1 und 2.

Tabelle 1: Maximale Unsicherheiten fiir Tatigkeitsdaten/Brennstoffinput (Auszug)

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
Brennstoffe
Feste Brennstoffe 7.5% 5% 2,5% 1,5%

Tabelle 2: Maximale Unsicherheiten fiir die kontinuierliche Emissionsmessung (KEMS)

Ebene 1 Ebene 2 Ebene 3 Ebene 4
CO,-Emissions- 10% 7,5% 5% 2,5%
quellen
N20-Emissions- 10% 7,5% 5% -
quellen
CO2-Weiterleitung 10% 7,5% 5% 2,5%

Im direkten Vergleich der Schwellenwerte fiir die Unsicherheit erscheinen die Anforderungen
fir KEMS auf den ersten Blick zunachst weniger anspruchsvoll. Jedoch ist darauf hinzuweisen,
dass bei der Emissionsberechnung zusatzliche Unsicherheiten aus der Bestimmung der Heiz-
werte und Emissionsfaktoren der eingesetzten Stoffe hinzukommen. Die Unsicherheiten bei
der Erfassung der Gesamtemissionen liegen folglich fiir die beiden Verfahren doch in ver-
gleichbarer Hohe. In puncto Genauigkeitsanforderungen werden die Messung und die Berech-

nung entsprechend Erwagungsgrund 10 in der MVO somit gleichberechtigt behandelt.
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3. Wahl der Uberwachungsmethoden

Fuar die Ermittlung der CO2-Emissionen kénnen die Betreiber geman Art. 21 MVO sowohl fiir
die gesamte Anlage als auch fiir einzelne Emissionsquellen und Stoffstrome zwischen der
Berechnungsmethode und KEMS grundsétzlich frei wahlen, solange die jeweiligen Anforde-
rungen eingehalten werden. Bei dieser Wahl sind neben der Einhaltung der dargestellten Un-
sicherheitsanforderungen weitere Aspekte von entscheidender Bedeutung:

Ein deutlicher Vorteil des Einsatzes von kontinuierlicher iberwachender Messtechnik ist, dass
nur ein KEMS pro Emissionsquelle benétigt wird. Das heillt, dass dabei fiir die Emissionsbe-
richterstattung nur wenige Primardatenquellen ausgewertet werden missen. Durch die direkte
Anbindung der Messgerate an einen Emissionsauswerterechner kdnnen die Emissionsdaten
vollstandig automatisiert zum Rechner Ubertragen und fiir den jahrlichen Bericht direkt ausge-
geben werden. Demgegenuber ist bei der Berechnung von Emissionen davon auszugehen,
dass zahlreiche Probenahmen und Laboranalysen fur Einsatzstoffe oder Produkte nennens-
werten Zusatzaufwand bedeuten. Auflerdem sind Primardaten aus unterschiedlichen Quellen
(Mengenmessungen, Lagerbestandsbilanzen, Laboranalysen, Lieferantenangaben etc.) zu
verarbeiten, was inharente Risiken der Fehlbestimmung von Emissionen (z.B. durch Ubertra-

gungsfehler) nach sich zieht.

Fir KEMS gibt es daneben auch dezidierte normative Vorgaben zur Erfassung, Auswertung,
Qualitatssicherung und zur Dokumentation der Emissionsdaten. Fiir diese muss das Anlagen-
personal zwar zunachst gesondert geschult werden, die Vorgaben sind jedoch langerfristig
einfacher umsetzbar als verschiedenste individuelle Manahmen zur Qualitatssicherung, Da-

tenauswertung und Datenkontrolle bei der Emissionsberechnung.

Das hohere Risiko firr systematische Fehler bei KEMS, z.B. bei unsachgemafRer Bedienung
oder Wartung der Messgerate oder bei fehlerhafter Parametrierung des Auswerterechners, ist
dagegen ein klarer Nachteil bei der Anwendung von KEMS. Dieses Risiko ist fur die Emissi-
onsberechnung wegen der Aggregation von Einzelmessungen aus verschiedenen voneinan-

der unabhangigen Messgeraten zur Mengenerfassung als eher gering anzusehen.

Ein zentraler Aspekt fiir die Entscheidung zwischen den verschiedenen Uberwachungsmetho-
den liegt in den Kosten fir die Mess- und Analysengerate sowie die Auswerteeinheiten. Bei

KEMS sind oftmals Nachriistungen und Optimierungen der vorhandenen Messsysteme erfor-
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derlich. Fur die Emissionsberechnung ergeben sich dagegen haufig Synergien, weil Abrech-
nungs- und Energiedaten z.B. aus geeichten Messgeraten nach MessEG und MessEV mit
entsprechender Qualitat ohne Zusatzkosten bereits verfuigbar sind [6, 7]. Sofern solche ge-
eichten Messgerate zum Beispiel fur Erdgas als Brennstoff eingesetzt werden, ist die Berech-

nung der Emissionen als deutlich kosteneffizienter und weniger risikobehaftet anzusehen.

Wenn jedoch andere, weniger homogene Brennstoffe (z.B. Ersatzbrennstoffe) eingesetzt wer-
den und die Messgerate zur Erfassung der Einsatzmengen nicht geeicht sind, kénnen KEMS
kostenmaRig langfristig vorteilhaft sein. Dies ist vor allem bei Anlagen der Fall, die mit konti-
nuierlicher Messtechnik bereits die Erflillung emissionsbegrenzender Vorgaben wie z.B. von
Stickstoffoxid-Emissionsgrenzwerten (NOx) nachweisen mussen. In solchen Fallen ist die
Nachriistung von Messgeraten fiir die CO»2-Konzentration und fir den Abgasvolumenstrom
haufig weit weniger aufwandig als die Installation eines komplett neuen Messsystems.

Unabhangig von den genannten Vor- und Nachteilen ist grundsétzlich darauf hinzuweisen,
dass eine ,gegenseitige Validierung“ der beiden Ansatze zur Bestimmung der CO2-Emissio-

nen durch den Einsatz von zwei unabhangigen Erfassungssystemen immer moglich ist.

Bei der Wahl von KEMS ist diese Validierung als flankierende Emissionsberechnung ohne
spezifische Genauigkeitsanforderungen geman Art. 46 MVO auch verpflichtend anzuwenden.
Bei regelmaRiger (z.B. monatlicher) Anwendung ist sie ein wichtiges Instrument zur Plausibili-
sierung der Emissionsdaten und auch zur Identifizierung von Fehlfunktionen der Messgerate.
So kdnnen potenzielle Fehler im Emissionsbericht durch regelmaRigen Vergleich zwischen
Messung und Berechnung frihzeitig identifiziert und oft auch beseitigt werden.

Zusammenfassend ist flir die Wahl der anzuwendenden Uberwachungsmethode festzuhalten,
dass die Emissionsberechnung meistens kosteneffizienter ist beim Einsatz von Brennstoffen
wie Erdgas oder Heizél EL, deren Einsatzmengen und Stoffparameter mit geeichten Messge-
raten bestimmt werden bzw. als Standardwerte (Heizwert, CO,-Emissionsfaktor) festgelegt
sind. Demgegeniiber kann der Einsatz von KEMS bei der Verbrennung von Kohlen oder Er-
satzbrennstoffen giinstiger sein, insbesondere dann, wenn die Brennstoffe zwischengelagert
werden und die notwendige jahrliche Lagerbestandsbilanz erhebliche Unsicherheiten bei der

Bestimmung des Brennstoffeinsatzes nach sich zieht.
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Auch bei einer Vielzahl von zu iberwachenden, teilweise inhomogenen Stoffstrémen einer
Verbrennungsanlage zeigen sich Vorteile fir den Einsatz von KEMS, denn die resultierenden
COz-Emissionen konnen in solchen Fallen durch ein zusammenhé&ngendes automatisches
Messsystem in der Regel weniger risikobehaftet, nachvollziehbarer und langfristig auch kos-

tenglinstiger ermittelt werden, vgl. Bild 2.

_\,/ KEMS

Kalkstein
Steinkohlen l
—
Abfalle (fest
Erdgas -
Industrie-Abgase =4
Abfalle (filssig)
Abgasreinigung Emissionsquelle
Dampfkessel (Kamin)

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

Fur die dritte Handelsperiode haben sich im européischen Vergleich relativ viele deutsche An-
lagenbetreiber fiir die kontinuierliche Uberwachung der CO.-Emissionen anstatt einer Emissi-
onsberechnung entschieden. Neben den schon seit Beginn des Emissionshandels im Jahr
2004 eingesetzten Anwendungen im Abgas der Regeneration von Katalysatoren (v.a. in Raf-
finerien) war dabei ein deutlicher Trend zum Einsatz von KEMS bei chemischen Produktions-
anlagen und deren nachgelagerten Verbrennungseinrichtungen (wie TNV oder RTO) sowie
beim Einsatz von inhomogenen Ersatzbrennstoffen in konventionellen Kraftwerken und Heiz-

kraftwerken zu verzeichnen.

Daneben sind ab dem Jahr 2013 mit der Aufnahme von Anlagen zur Herstellung von Salpe-
tersdure oder Adipinsdure in das EU-ETS relativ viele KEMS-Anwendungen flr Distickstof-
foxid-Emissionen (N2O) hinzugekommen. Fir diese Anlagen ist der Einsatz von KEMS ver-
pflichtend, denn die hier entstehenden und durch Abgasreinigung geminderten N>O-Emissio-

nen kdénnen nicht durch stéchiometrische Berechnungen hergeleitet werden.

Die Gesamtmenge der mit KEMS-Anwendungen an deutschen Anlagen erfassten THG-Emis-

sionen betragt ungefahr 13 Mio. Tonnen COaz.4q pro Jahr [8]. Bei einem Zertifikatspreis von
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aktuell ca. 25 Euro pro Tonne COz.4q entspricht das einem Gegenwert von jahrlich mehr als
300 Millionen Euro. Diese Hochrechnung unterstreicht deutlich die notwendige mdglichst ge-
naue, vollstandige und verlassliche Erfassung der Emissionen im reformierten EU-ETS.

4. Anforderungen an die kontinuierliche Treibhausgas-Emissionsmessung
Gemal Anforderung des Art. 42 MVO mdssen fiir alle Emissionsmessungen einheitliche Qua-
litdtssicherungsmaRnahmen nach den Vorgaben der EN 14181 [9], der EN 16911-2 [10] und

der EN 15259 [11] vorgenommen werden.

Die Qualitatssicherung nach EN 14181 bzw. EN 16911-2 fordert zunachst, dass nur automa-
tische Messeinrichtungen (AMS) eingesetzt werden, die erfolgreich eine Eignungspriifung fiir
die spezifische Messaufgabe durchlaufen haben (QAL1). Die Eignungsprifungen werden von
fir diese Tétigkeit zugelassenen Instituten durchgefiihrt und fiihren bei erfolgreichem Ab-
schluss zur Vergabe eines QAL1-Zertifikates. Eine nach MessgroRen (Komponenten) und
Herstellern gegliederte Ubersicht der zertifizierten Messgerate findet sich zum Beispiel unter
dem Internetlink www.qal1.de der fiir die Eignungsprifung akkreditierten Priflabore und des

Umweltbundesamtes.

Nach Einbau der AMS an der Anlage und spater regelmaRig oder auch nach wesentlichen
Anderungen an der AMS (z.B. nach vollstandigem Austausch der AMS) sind weiterhin Funkti-
onskontrollen und Kalibrierungen nach den Vorgaben aus QAL2 der EN 14181 durch bekannt

gegebene Stellen nach § 29b BImSchG vorzunehmen.

Die bei der Variabilitatsprifung innerhalb der QAL2 erhobene Standardabweichung liefert un-
ter anderem die Basis fiir weitere Berechnungen zur Gesamtunsicherheit des Treibhausgas-
massenstroms flr den Vergleich mit den Unsicherheitsanforderungen nach Anhang VIII MVO.
Das anzuwendende vereinfachte Verfahren zur Unsicherheitsbewertung nach den Vorgaben
der MVO ist in Abschnitt 9 zu KEMS im DEHSt-Leitfaden zur Erstellung von Uberwachungs-
planen und Emissionsberichten [5] detailliert beschrieben. Nach Abstimmung mit den beteilig-
ten Kreisen wurde es zur Dokumentation der QAL2 durch die § 29b BImSchG-Stellen auch in
die mafigebliche VDI-Richtlinie 3950, Blatt 2 eingebracht [12].
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Zur vollstéandigen Erfillung der Anforderungen der EN 14181 gehéren weiterhin die in Verant-
wortung des Anlagenbetreibers durchzufiihrende laufende Qualitatssicherung beim Betrieb
(QAL3) und jahrliche Funktionsprifungen (AST) durch die bekannt gegebenen Stellen.

Eignungsprifung/ QAL 1 » Akkreditiertes Priflabor
Zertifizierung

Priifung des Einbaus

Kalibrierung
(einschlieRlich QAL 2 » Stelle nach § 29b BImSchG
Funktionskontrolle) | - - - o e o
Funktionskontrolle

Laufende QS QAL 3 » Anlagenbetreiber
beim Betrieb
AST
Jibiche | o .- - » Stelle nach § 29b BImSchG

: = Funktionskontrolle,
Funktionsprifung R :
Giiltigkeitsprifung

Bild 3: Qualitatssicherungssystem der EN 14181 — Priifungen und Akteure

Um eine zuverldssige und reprasentative Erfassung der Emissionen mit KEMS zu gewabhrleis-
ten, sind auch die Anforderungen der ebenso wichtigen EN 15259 an die Durchfiihrung von
Untersuchungen zur Identifikation eines geeigneten Messpunktes oder Messquerschnitts zu

erflllen.

Nicht nur die Qualitat der Messungen im Abgaskanal, sondern auch die Auswertung der erho-
benen Emissionsdaten ist von besonderer Bedeutung fiir die Gite der kontinuierlichen THG-

Emissionsmessung. Die Auswertevorschriften der Art. 43 bis 45 MVO werden (blicherweise
in Emissionsauswerterechnern umgesetzt. Sie unterscheiden sich aber deutlich von den im-
missionsschutzrechtlichen 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 glltige Werte ohne weitere Berechnungen fiir den jahrlichen Emissionsbericht verwendbar,

wenn mindestens 80% der maximal moglichen Einzelmessungen wahrend der Stunde verfug-
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bar waren, ohne dass das Messgerat, gestort, auBerhalb des Messbereichs oder aufier Be-
trieb war. Wurde mindestens eines der genannten Ausschlusskriterien wahrend mehr als 20%

der maximal méglichen Einzelmessungen erflillt, sind Ersatzwerte zu bilden.

Auch fur Stundenmittelwerte, die auBerhalb des bei der QAL2 definierten gultigen Kalibrierbe-
reichs einer AMS liegen, sind Ersatzwerte zu bilden, denn diese weisen eine gegenuber der
Kalibrierung hohere, aber nicht naher bestimmte Unsicherheit auf. Liegt eine groRere Zahl
solcher Stundenmittelwerte vor, ist die Einhaltung der genehmigten Ebene fiir die betreffende
Emissionsquelle fraglich. Insofern werden solche Stundenmittelwerte von der DEHSt ebenfalls
als ungultige Daten angesehen. Eine individuelle Nachweisfiihrung Uber die Einhaltung der
Ebene am Ende des Berichtsjahres ist fir betroffene Anlagenbetreiber in diesen Fallen sehr
aufwandig. Deshalb sind Ersatzwerte auch fiir Stundenmittelwerte auRerhalb des giiltigen Ka-

librierbereichs zu bilden.

Die Ersatzwertbildung nach Art. 45 i.V.m. Anhang VIII MVO zieht z.T. konservative Aufschlage
auf die Messwerte in Abhangigkeit vom Betriebszustand der Anlage nach sich, damit sicher-
gestellt wird, dass die Emissionen nicht unterschatzt werden. Die dafiir festgelegten Regeln
sind jedoch relativ komplex und ohne Berechnung in einem Emissionsauswerterechner nur mit
hohem Aufwand umzusetzen. Da die richtige Auswertung der erhobenen Daten aber eine er-
hebliche Bedeutung fiir die ordnungsgemafe Berichterstattung haben, wurden die beschrie-
benen Regeln in die ,Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der Emissionen [13]

aufgenommen, siehe unten.

5. Typische Mingel und Verbesserungspotenziale bei der Uberwachung

Wie beschrieben unterliegen kontinuierliche Treibhausgas-Emissionsmesssysteme — wie
auch die kontinuierliche Messtechnik fiir klassische Luftschadstoffe — sowohl der regelmagi-
gen QAL2 und AST durch die § 29b BImSchG-Stellen als auch unterjahrig den in Verantwor-
tung der Betreiber liegenden QAL3-Priifungen. Dennoch treten bei der Uberwachung mit
KEMS weiterhin schwerwiegende Fehler und Mangel bei der Berichterstattung geman § 5
TEHG auf.

Festgestellte Mangel in der Qualitatssicherung der eingesetzten AMS fiir Treibhausgase be-
treffen vor allem die Qualitatssicherungsstufen QAL2 und QALS3. Die Kalibrierung nach QAL2

wurde teilweise nicht vor Beginn des Berichtszeitraums vorgenommen oder nach wesentlichen
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Anderungen der AMS (umfangreiche Reparaturen oder vollstandiger Austausch) nicht zeitnah
nach Einbau wiederholt. Da bei wesentlichen Anderungen haufig davon auszugehen ist, dass
die ermittelten Ergebnisse durch solche Anderungen signifikant beeinflusst werden, ist die Er-
stellung einer neuen Kalibrierfunktion nach den Vorgaben fiir die QAL2 dann zwingend erfor-
derlich, vgl. Kapitel 6.1 der EN 14181.

Eine Anwendung der geanderten Kalibrierfunktionen auf zuriickliegende Rohdaten der AMS
vor diesen Anderungen scheidet in solchen Fallen grundsétzlich aus, denn diese Rohdaten
wurden im vorherigen nicht mehr vorliegenden Zustand der AMS erfasst und reprasentieren
nur zusammen mit der vorherigen Kalibrierfunktion die nach Vorgaben der EN 14181 ermittel-
ten Emissionen. Die neue Kalibrierfunktion gilt also nur fiir den Zeitraum nach den genannten
Anderungen. Um spétere Probleme bei der Priifung von Emissionsberichten zu vermeiden, ist
dieser Punkt bei einer neuen AMS-Kalibrierung unbedingt zu bericksichtigen.

Auch die fortlaufende Qualitatskontrolle beim Betrieb nach QAL3 der EN 14181 wird weiterhin
nicht haufig genug durchgefiihrt oder nicht adaquat dokumentiert. Die besondere Bedeutung
der QAL3 Priifungen ergibt sich dadurch, dass mégliche Uberschreitungen der maximal zu-
lassigen Unsicherheit bei der Bestimmung der Emissionsmassenstrome wegen starkerer Drif-
ten einzelner AMS nur durch diese Priifungen zeitnah erkannt und ggf. durch entsprechende
Korrekturen verhindert werden kénnen. Dies gilt insbesondere fir die Abgasgeschwindigkeit
bzw. fir den Abgasvolumenstrom, dem als ,BezugsgroRe” in der Vergangenheit deutlich ge-
ringere Bedeutung beigemessen wurde. Im EU-ETS ist der Abgasvolumenstrom nun aber eine
von der MVO gesetzlich geregelte MessgréR3e, die i.d.R. den Hauptanteil an der Gesamtunsi-

cherheit des Treibhausgas-Massenstroms ausmacht.

Zur Einhaltung der geforderten geringen Unsicherheiten wird daher empfohlen, die QAL3-Pri-
fungen deutlich haufiger als einmal im Wartungsintervall der AMS durchzufiihren. Dadurch
lassen sich ohne groReren Aufwand haufig wichtige Informationen Uber die Langzeitstabilitat
der AMS erzielen. Bei der QAL3 besteht somit deutliches Verbesserungspotenzial, das vom

Anlagenbetreiber und von der Messstelle kritisch gepriift und geldst werden sollte.

Aus unterschiedlichen Griinden kam es in den vergangenen Jahren immer wieder zu langer-
fristigen Ausfallen der AMS zur Ermittlung der Treibhausgaskonzentration oder des Volumen-
stroms, teilweise sogar fir mehrere Wochen. Die gemaR Art. 45 Abs. 1 MVO vorgeschriebene
unverzlgliche Information Uber Ausfalle, die mehr als fiinf Tage andauern, wurde der DEHSt
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jedoch haufiger nicht mitgeteilt. Folglich war in diesen Fallen unklar, ob die wahrend des Aus-
falls ermittelten Ersatzwerte als reprasentativ fir den spezifischen Betrieb im Ausfallzeitraum
und auch als konservativ angesehen werden konnten. Hier sollten zukuinftig méglichst friihzei-
tig geeignete Verfahren zur Ersatzwertbildung fir langere Ausfélle der CO,-Messungen mit
der DEHSt abgestimmt und wirksame MaRRnahmen zur Qualitatssteigerung der KEMS ergriffen

werden.

Fur den Bereich der Emissionsdatenauswertung war auch festzustellen, dass die in der im-
missionsschutzrechtlichen Praxis etablierten Verfahren zur Uberwachung und Berichterstat-
tung fir Zwecke des Emissionshandels teilweise unverandert Gbernommen wurden. In einigen
Fallen wurde sogar eine Validierung der erhobenen Emissionsdaten, also ein Abzug der bei
der QAL2 ermittelten Messunsicherheit vor Bildung der Stundenmittelwerte vorgenommen,
obwohl diese nur fir den Vergleich mit Emissionsbegrenzungen nach dem BImSchG vorge-
sehen sind. Die Validierung der Emissionsdaten ist nach den Vorgaben des TEHG und der

MVO fir die Ermittlung der Treibhausgasemissionen jedoch nicht zulassig.

Bei einigen Anlagen wurden auflerdem Statuskennzeichnungen fir ,Anfahren“/,Abfahren”
ohne Erfassung der Emissionen verwendet, wenn z.B. ein Sauerstoffgehalt von 16 Vol. % im
Abgas von Feuerungsanlagen Uberschritten wurde. Solche Statuskennzeichnungen sind fiir
die Berichterstattung im Emissionshandel aber ohne Bedeutung, d.h. die betreffenden Stun-
denmittelwerte sind im Emissionsbericht ebenso zu verwenden, soweit in der Stunde dennoch
Treibhausgase emittiert werden. Grund fiir die vorgenannten Auswerteregeln ist der eingangs
beschriebene Grundsatz der vollstandigen Berichterstattung Uber die Treibhausgasemissio-
nen geman Art. 5 MVO.

In einigen Fallen wurde die bei der immissionsschutzrechtlichen Uberwachung iibliche 2/3-
Regel fir einen gultigen Kurzzeitmittelwert im Parameterprotokoll des Auswerterechners ein-
gestellt. Dies war vermutlich dadurch bedingt, dass ein Datenmodell zur Uberwachung von
Luftschadstoffen auch fiir die Auswertung der THG-Emissionsdaten Gibernommen wurde, ob-
wohl Art. 44 Abs. 2 MVO das Giiltigkeitskriterium von 80% der maximal méglichen Einzelmes-
sungen fiir einen glltigen Kurzzeitmittelwert (Stundenwert) vorgibt. In der Folge kam es zur
fehlerhaften Ermittlung der Anzahl nicht giltiger und somit konservativ zu ersetzender Stun-

denwerte.
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Auch die automatische Ersatzwertbildung selbst wurde haufiger nicht nach den Vorgaben des
Art. 45 MVO vorgenommen. Aus begleitenden Unterlagen zu entsprechenden Emissionsbe-
richten wurde deutlich, dass fiir den notwendigen konservativen Aufschlag nicht die Stan-
dardabweichung des spezifischen Parameters wahrend des gesamten Berichtszeitraums (ent-
sprechend Anhang VIII Nr. 5 MVO) verwendet wurde, sondern die Standardabweichung des
Mittelwertes fur 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 fur haufiger ausfallende oder anderweitig nicht

verfigbare Messeinrichtungen.

An den beispielhaft dargestellten Fehlern lasst sich erkennen, dass die Auswertung der Emis-
sionsdaten nach den Vorgaben der MVO relativ komplex ist und einige signifikante Unter-
schiede zur Auswertung nach den immissionsschutzrechtlichen Regeln aufweist. Daher wur-
den die Auswerteregeln fur KEMS im Anwendungsbereich des TEHG als eigener Anhang J in
die geanderte ,Bundeseinheitliche Praxis bei der Uberwachung der Emissionen® im Jahr 2017
(BeP 2017) aufgenommen. Diese Regeln sind bei der Verwendung von KEMS im Emissions-
handel zukiinftig verbindlich anzuwenden [13].

Grundlegende Bedeutung fiir die nach Art. 5 MVO geforderte vollstéandige Berichterstattung
Uber die Treibhausgasemissionen aus einer Anlage hat die Zuordnung der anfallenden Roh-
daten aus den AMS zum uberwachungspflichtigen Betrieb gemaR Nr. 4.7.3 der BeP 2017. Fur
eine entsprechend nachvollziehbare Zuordnung hat die DEHSt die ,Arbeitshilfe zur KEMS-
Emissionsdatenauswertung” verdffentlicht, die das in Abbildung 4 schematisch dargestellte
bevorzugte Verfahren zur Bestimmung von Beginn und Ende des tberwachungspflichtigen
Betriebs auf Basis von ohnehin durchgefiihrten Messungen fir den Abgasvolumenstrom, fur

die Abgastemperatur und u.a. Messgré3en beschreibt [14].

Nach Anhang J der BeP 2017 sind aus den Rohwerten wahrend des Uberwachungspflichtigen
Betriebs in einer Auswerteinrichtung zunachst Kurzzeitmittelwerte (KMW) zu bilden, zu nor-
mieren und zu speichern. Dabei ist das Quorum von 80% nach Art. 44 Abs. 2 MVO als Giiltig-
keitskriterium sowohl fiir die MessgroRen THG-Konzentration und Abgasvolumenstrom als
auch flr die zur Normierung erforderlichen Bezugsgréfien Temperatur, Druck und Abgas-
feuchte anzuwenden. Fir ungiiltige KMW und fir KMW auflerhalb des giltigen Kalibrierbe-
reichs sind Ersatzwerte nach den Regeln in J 2.2 und J 2.3 zu bilden. Je nach Messgrofie

erfolgt dies durch Addition der zweifachen Standardabweichung (2 o) oder auf Basis einer
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Massen- oder Energiebilanz. Aus den gliltigen KMW und den entsprechenden Ersatzwerten
werden sodann die in J 3.2 beschriebenen Werte flir den jahrlichen Emissionsbericht gebildet.
AbschlieBend regelt J 4 auRerdem die Datenausgabe aus der Auswerteeinrichtung fiir einen

Betriebstag bzw. fiir ein Betriebsjahr.

Priifung Betriebszustand
nach Nr. 4.7.3 der BeP

keine Erfassung
der THG-Emissionen

80% Quorum und glltiger
Kalibrierbereich erfallty ~ ®

Daten fir den jahrlichen
Emissionsbericht

* = BezugsgroBen: wann B0% Quorum nicht erfllt < Ersazwen

Bild 4: Auswertung von Treibhausgas-Emissionsdaten nach BeP 2017 (DEHSt)

Sofern die beschriebenen Vorgaben der BeP 2017 fir die Emissionsdatenauswertung nicht
beachtet werden, weil z.B. die ,bewahrten“ Auswerteroutinen des BImSchG fiir die Berichter-
stattung ohne Anderungen fortgefiihrt werden, stellt dies eine Ordnungswidrigkeit dar. Sie
kann geman § 32 TEHG mit GeldbufRen bis zu 500.000 Euro geahndet werden. Solche Geld-
buBen wegen falscher Emissionsdatenauswertung kénnen aber durch zertifizierte und sorg-
faltig parametrierte Emissionsauswerterechner sowie durch jahrliche Prifungen der korrekten
Anwendung der Auswerteregeln aus der BeP 2017 durch die bekanntgegebenen Stellen nach
§ 29b BImSchG vermieden werden.

7. Zusammenfassung und Ausblick auf die vierte Handelsperiode (2021-2030)
Im Vergleich zu den immissionsschutzrechtlichen Vorgaben ist die Uberwachung der Treib-
hausgasemissionen von stationaren Anlagen gemafR Anforderungen der MVO flexibler ausge-
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richtet. Erméglicht wird dies durch das Ebenenkonzept der MVO zusammen mit der Wahimég-
lichkeit fur die Berechnung oder Messung der CO2-Emissionen und die Berlicksichtigung der
wirtschaftlichen VerhaltnismaRigkeit.

Die flexibleren Uberwachungsregeln ziehen jedoch auch héufigere Anpassungen des Uber-
wachungsplans und erneute Uberpriifungen und Genehmigungen seitens der zusténdigen Be-
hérde nach sich.

Die Uberwachung der CO,-Emissionen mit KEMS kann insbesondere bei chemischen Produk-
tionsanlagen oder Verbrennungsanlagen mit inhomogenen Einsatzstoffen eingesetzt werden.
Fir eine Entscheidung zur Uberwachung mit KEMS sollten die in diesem Beitrag beschriebe-
nen Kriterien, insbesondere zur Genauigkeit und Automatisierbarkeit sowie zu den Kosten fir
die Uberwachung individuell und anlagenspezifisch bewertet werden. Fiir Anlagen mit N2O-
Emissionen sind KEMS verpflichtend anzuwenden.

Bei konsequenter und vollstandiger Erfillung 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 Qualitatssicherung wahrend des Betriebs (QAL3) und regelméaRige
Plausibilitatsprifungen kénnen Veranderungen der Messgerate mit nachteiligen Auswirkun-

gen auf die Genauigkeit schnell erkannt und Probleme geldst werden.

Die Beachtung der vorgenannten europaischen Normen, der Vorgaben aus der um die konti-
nuierliche Uberwachung von THG-Emissionen erganzten VDI Richtlinie 3950, der ,DEHSt-
Arbeitshilfe zur KEMS-Emissionsdatenauswertung® sowie die Nutzung eines nach den Vorga-
ben des Anhangs J der BeP 2017 zertifizierten Emissionsauswerterechners fiihrt zu Verbes-

serungen im anlagenbezogenen Monitoring nach Art. 69 MVO.

Diese L6sungen zur Verbesserung werden sich auch in der vierten Handelsperiode des EU-
ETS im Zeitraum 2021-2030 auswirken, denn die Regeln und Verfahren zur Uberwachung von
Treibhausgasemissionen werden fiir diesen Zeitraum weitgehend Gibernommen. Einige fir die
Anwendung von KEMS bedeutsame Anderungen der MVO sind hier jedoch anzufiihren:

Die Anforderungen an die Unsicherheit von CO2- und N2O-KEMS zur Bestimmung des Treib-
hausgas-Massenstroms fiir sogenannte ,groe Emissionsquellen® (mit mehr als 5.000 t
CO2iq/Jahr oder mehr als 10% der Anlagenemissionen) von Anlagen der Kategorie A, die bis
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zu 50.000 t COgzaq/Jahr emittieren, wird auf die Mindestebene 2 nach Anhang VIII MVO mit
einer Unsicherheitsschwelle von £ 7,5 % herabgesetzt. Dies bedeutet fir einige Anwendungen
an deutschen Anlagen der Kategorie A, dass die Unsicherheitsanforderungen ab 2021 ver-

mutlich mit den vorhandenen Messgeraten erfiillt werden kdnnen.

Fir KEMS-Anwendungen in Anlagen mit Gesamtemissionen von Uber 50.000 t COzxq/Jahr
werden jedoch die bekannten Unsicherheitsanforderungen fortgelten. Da die Messgrofie Ab-
gasvolumenstrom aus Erfahrung die mageblich zur Gesamtunsicherheit beitragende Mess-
groRe ist, wurde die europaische Norm EN 16911-2 explizit in Artikel 42 der MVO aufgenom-
men. Damit soll unter anderem fiir neue Anwendungen bei groRen Emittenten erreicht werden,
dass Voruntersuchungen des Stromungsprofils fir eine sachgerechte Entscheidung Uber die
anzuwendende AMS fiir die Abgasgeschwindigkeit oder fir den Abgasvolumenstrom (Punkt-
messung, Einzelpfad- oder Doppelpfad-Linienmessung o.a.) durchgefiihrt werden. Durch die
richtige technische Entscheidung kénnen dann systematische Messunsicherheiten, die aus

ggf. wechselnden Strdomungsprofilen herriihren, moglichst weit verringert werden.

Auch bei der Bestimmung von biogenen Emissionen innerhalb von KEMS-Anwendungen am
Abgaskanal oder am Kamin wurde der Art. 43 der MVO fir die vierte Handelsperiode erganzt.
So verweist die gednderte MVO nun explizit auf relativ neue Normen zur Bestimmung des
biogenen Anteils von CO2 im Abgas von entsprechenden Anlagen. Damit die Methode bei der
Bestimmung der biogenen CO.-Emissionen ausreichend préazise und reprasentativ ist, findet
gemal Art. 43 Abs. 4 MVO die EN 15259 [11] Anwendung.

Aufgrund der gednderten und teilweise erleichterten Anforderungen kann eine weitere Zu-
nahme der KEMS-Anwendungen in der vierten Handelsperiode des EU-ETS erwartet werden.
Auch die dargestellten erhdhten Zertifikatspreise werden in bestimmten Fallen sicherlich dazu
beitragen, dass die fiir die dritte Handelsperiode getroffene Wahl der Uberwachungsmethodik
noch einmal Uberdacht wird. Die in diesem Beitrag vorgestellten Entscheidungskriterien fiir die
Messung oder Berechnung der Emissionen sollen zu dieser in die Zukunft des anlagenbezo-

genen Monitorings der Treibhausgasemissionen gerichteten Entscheidung beitragen.
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