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Ziel dieser Diplomarbeit ist die Abschatzung der Formaldehydimmissionen im Umkreis
ausgewahlter Anlagen unter besonderer Beriicksichtigung des Abbaus in der Atmo-
sphére. In der vorliegenden Arbeit werden ein Emissionskataster fir Sachsen erstellt
und anschlieRend die Ergebnisse diskutiert. Darber hinaus werden Ausbreitungsrech-
nungen fur die einzelnen Anlagen durchgefihrt, um die Transmission von Formaldehyd
bei unterschiedlichen Witterungseinflissen bzw. die Immissionskonzentrationen ab-
schatzen zu kdnnen. Somit sollen mégliche Gefahren bzw. Beeintrachtigungen auf die
umgebende Umwelt aufgrund des Verhaltens von Formaldehyd in der Atmosphére

evaluiert werden.
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1 Einleitung

1 Einleitung

1.1 Problemstellung

Die Erdatmosphare enthalt neben ihren natirlichen Hauptbestandteilen eine Vielzahl
an gas- und partikelférmigen Zusatzkomponenten. Diese beeinflussen das gesamte
Wettergeschehen, die Luftqualitdt sowie andere beobachtbare Phdnomene. Dabei bil-
det die Anreicherung der Luft mit Stoffen aus natirlichen Quellen ein wesentliches E-
lement fir Wolkenbildungsprozesse, fur die Streuung und Absorption elektromagneti-
scher Strahlung, fur das elektrische Feld der Atmosphare sowie fir viele bioklimatische
Reize auf Tier und Mensch. [25] S. 1

Bereits seit Anbeginn der Industrialisierung wurde die Umwelt durch die Emission von
Schadstoffen drastisch verandert. Auch in den Folgejahren bewirkte die fortschreitende
Landnutzung sowie die rasante Zunahme des Kraftfahrzeugverkehrs und der Industrie
eine Modifikation der Zusammensetzung der unteren und oberen Atmosphare. Auf-
grund dieser Einschnitte in die Natur werden tief greifende Umweltprobleme wie die
globale Klimaerwarmung durch Treibhausgase, das Ozonloch, der Saure Regen, das
Auftreten von photochemischem Smog sowie die abnehmende Luftqualitat sichtbar.
Dennoch sind die Veranderungen der Umwelt nicht so drastisch, wie es angesichts der
weltweit steigenden Emissionen zu erwarten ware. Daran wird eine der wichtigsten
Eigenschaften der Atmosphére deutlich, namlich ihre Selbstreinigungskraft, die Fahig-
keit einen vorhandenen Spurenstoff chemisch umzuwandeln und ihn aus der Atmo-
sphére zu entfernen, um somit eine dauerhafte Akkumulation in der Umwelt zu verhin-
dern. [10] S. 89f, [17] S. 136

Um die Eingriffe in die Natur durch schadliche Emissionen dennoch auf ein vertragli-
ches MalR zu begrenzen, wurden fir die Industriestaaten umfangreiche gesetzliche
Vorschriften eingefuhrt. So durfen Anlagen gemafd des Erneuerbaren-Energie-
Gesetzes den Grenzwert fir Formaldehydemissionen im Abgas von 60 mg/m3 nicht
Uberschreiten. Aufgrund einer Novellierung des EEG-Gesetzes im Jahre 2009 wird der
maximale Emissionswert flr Biogasanlagen mit alten und neuen Verbrennungsmotor-
anlagen, welche Biogas als Brennstoff einsetzen, auf 40 mg/m3, bezogen auf 5% O,,
heruntergesetzt. Der Formaldehyd-Bonus gemaR EEG-Gesetz wird somit nur bei Ein-
haltung dieses Grenzwertes gezahlt, da 60 mg/m3 nicht mehr als derzeitiger Stand der
Technik von Biogasanlagen angesehen werden. In Sachsen ist der Grenzwert zum
aktuellen Stand noch freiwillig. [43] Dennoch sind Liicken seitens der nationalen und
internationalen Gesetzgebung beziglich eines Immissionsgrenzwertes fir Formalde-

hydemittenten in der AuRenluft vorhanden. Derzeitig existieren lediglich Richtwerte,
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nach denen eine grobe Abschatzung der Wirkung von Formaldehyd auf die Umwelt
madglich ist. Da 2006 nach einer Neubewertung seitens der Bundesanstalt fur Risiko-
bewertung Formaldehyd als kanzerogener Stoff in die Kategorie 1 der TA Luft einge-
stuft wurde, sollte eine exakte Abschatzung und Beurteilung der Geféhrlichkeit der Im-
missionen, welche von Industrieanlagen und Blockheizkraftwerken verursacht werden,
moglich sein. [34] Eine gesetzliche Regelung beziiglich eines Immissionsgrenzwertes

fur Formaldehyd ist somit dringend von Noéten.

1.2 Ldsungsweg

Das reaktive Formaldehyd wird durch anthropogene sowie durch natirliche Quellen in
die Atmosphare emittiert. Neben dem AusstoR3 aus Blockheizkraftwerken durch unvoll-
standige Verbrennungsprozesse wird Formaldehyd auch bei verschiedenen Industrie-
prozessen in die Atmosphéare frei. Deshalb wird in den nachfolgenden Ausfihrungen
die gesamte Bandbreite an Formaldehydemittenten Betrachtung finden, um die Block-
heizkraftwerke nicht aus dem Gesamtkontext herauszuldsen. Somit werden zuerst alle
wesentlichen Emissionsquellen ermittelt und deren Ausstol3 an Formaldehyd quantifi-
ziert. Die eruierten Formaldehydemissionen, welche infolge zivilisatorischer Tatigkeiten
in die Umwelt eingebracht wurden, sollen zudem ins Verhéltnis zu den naturlichen E-
missionen gesetzt werden. Dadurch kann letztlich die Wirkung auf den Mensch und die

Umwelt objektiv beurteilt werden.

Zur Quantifizierung der Formaldehydemissionen in Sachsen wird eine Datenbankab-
frage im AIS-I durchgefuhrt. Die bendtigten Emissionsdaten kdénnen dabei aus den
Emissionsberichten der erklarungspflichtigen Anlagen entnommen werden. Anschlie-
Rend wird aus den Gesamtemissionen der Formaldehydemittenten in Sachsen ein E-
missionskataster fir den Freistaat Sachsen erstellt. Zur Realisierung dieses Katasters
stehen verschiedene Softwareprogramme wie z.B. Microsoft-Excel oder ArcGIS zur
Verfigung. [51] Im Rahmen dieser Arbeit entschied ich mich fir das Programm Arc-
GIS, um eine Kartendarstellung zu entwickeln und die Ergebnisse visuell veranschauli-

chen zu kdnnen.

Nach der Erstellung des Emissionskatasters, welches lediglich die Gesamtemissionen
der einzelnen Quellgruppen bestimmt, soll nachfolgend die Ausbreitung dieser Ge-
samtemissionen innerhalb Sachsens berechnet werden. Vorhergehend ist es jedoch
notwendig Kenntnisse Uber die Struktur und Funktion der Atmosphére sowie zu deren
Dynamik zu besitzen, um die chemischen und physikalischen Abbauvorgdnge bzw.

das Verhalten von Formaldehyd in der Atmosphére in vollem Umfang begreiflich zu
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machen. In diesem Zusammenhang sollen die komplexen Wechselwirkungsprozesse
zwischen Formaldehyd und den abiotischen Komponenten der Atmosphére erlautert
werden, da diese zumeist Ausgangspunkt fir Umweltveranderungen sind. Physikali-
sche, chemische und biologische, reversible oder irreversible Verdnderungen der Um-

welt konnen letztendlich das Resultat dieser Prozesse sein. [6] S. 79

Mittels eines mathematischen Modells kdnnen die in der Atmosphéare ablaufenden
physikalischen und chemischen Vorgange nachgebildet werden. Dieses Modell ermdg-
licht es, die Wirkungskette von der Emission von Luftschadstoffen Uber Ausbreitung
und Umwandlung in der Atmosphére bis hin zur Immission zu beschreiben. So kénnen
die Formaldehydbelastungen durch den Einsatz eines solchen Modells abgeschatzt
werden. Es wird somit die Méglichkeit einer quantitativen Prognose der zu erwartenden
Immissionen gegeben. Diese Modelle benétigen als Eingangsdaten unter anderem
Emissionsdaten in geeigneter raumlicher und zeitlicher Auflésung. Bei dieser Ausbrei-
tungsrechnung wird die Konzentration der Immission im Umkreis von Emissionsquellen
berechnet. Grundlage dieser Rechnung bilden Emission, Vorbelastung der Luft und
meteorologische Randbedingungen. [25] S. 10 Es gibt verschiedene Methoden der
Ausbreitungsrechnung, denen jeweils auch verschiedene mathematische Modelle
zugrunde liegen. Im Rahmen meiner Arbeit wird das Programm LASAT 3.0 verwendet,

welches auf dem Lagrange-Modell basiert.

1.3 Aufgabenstellung

Als Resultat dieser Arbeit sollen die Emissionsquellen von Formaldehyd ermittelt und
beurteilt werden. Daraus ableitend soll die Erstellung des Emissionskatasters flr den
Freistaat Sachsen im Vordergrund stehen, in dem die entsprechenden Emissionsquel-
len aufgezeigt und quantitativ bewertet werden kénnen. Des Weiteren soll eine Erlaute-
rung der chemischen und physikalischen Abbauvorgange von Formaldehyd in der At-
mosphéare unter unterschiedlichen Witterungseinflissen erfolgen. Damit in Zusammen-
hang stehend sollen entsprechende Ausbreitungsrechnungen fur Formaldehyd durch-
gefuhrt und deren Ergebnisse diskutiert werden. Somit ist eine Abschatzung und Be-

wertung der Immissionssituation in Sachsen mdaglich.




3 Emissionsquellen

2 Formaldehyd
2.1 Uberblick

.Formaldehyd ist ein giftiges, farbloses, stehend riechendes Gas, welches der Gruppe
der Aldehyde zugeordnet werden kann.” [16] S. 74 Die Bildung erfolgt Gber die katalyti-
sche Oxidation von Methanol. Aus der in Abb. 1 dargestellten Strukturformel resultieren
die Eigenschaften von Formaldehyd, welche in Tab. 1 UberblicksmaRig zusammenge-

fasst sind.

O

|
H—C—H

9

Abb. 1: Strukturformel Formaldehyd [45]

Die Doppelbindung in der Aldehydgruppe des Formaldehyds weist auf die Reaktions-
freudigkeit dieses Stoffes hin, da diese schnell durch Radikale bzw. Strahlungseinwir-
kungen aufgespalten wird. Dadurch ist Formaldehyd biologisch leicht abbaubar. Zwi-
schen einzelnen Formaldehyd-Molekilen wirken Dipol-Dipol-Kréfte aufgrund der star-
ken Polaritat der C-O-Bindung. Da kein sauerstoffgebundenes Wasserstoffatom vor-
liegt, kommt es nicht zur Ausbildung von Wasserstoffbriickenbindungen. Dadurch lie-
gen die Siedepunkte zwischen denen von Alkanen und Alkoholen. Mit Wasser kann
Formaldehyd allerdings Wasserstoffbriickenbindungen eingehen, weshalb dieses eine
hohe Wasserldslichkeit besitzt. [2] S. 455

Tab. 1: Eigenschaften von Formaldehyd [15] S. 261

Eigenschaften Formaldehyd

CAS-Nummer 50-00-0

Farbe farblos
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Eigenschaften Formaldehyd
Aggregatzustand gasférmig
Andere Namen Methanal
Oxomethan

Ameisenaldehyd

Formylhydrat
Molare Masse 30,03 g/mol
Schmelzpunkt -117 C

Dampfdruck 101,3 kPa bei -19C
Siedepunkt -19<C
Dichte 0,815 g/cm3

Verhalten in wassrigen Lésungen

Vorliegen als geminales Diol

Henry-Konstante

3200 mol atm™

Abbauverhalten

biologisch leicht abbaubar

Toxizitat

Formaldehyd wirkt reizend auf Haut und

Augen
Formaldehyd ist mutagen
Formaldehyd ist kanzerogen

Keine Bioakkumulation

Okotoxizitat

aguatische Toxizitat
Formaldehyd wirkt bakterizid und fungizid

Hohe Formaldehydkonzentrationen kon-
nen zu Veranderungen der Bodenbiologie

fuhren

WGK (Wassergefahrdungsklasse)

2 (wassergefahrdend)

R-Satze

R: 23/24/25-34-40-43

S-Satze

S: (1/2)-26-36/37/39-45-51
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2.2 Toxizitat des Formaldehyds

Seit Mitte der siebziger Jahre finden Diskussionen um die gesundheitsschadigende
Wirkung von Formaldehyd statt. Deshalb wurde in den Folgejahren eine groRe Anzahl
an Untersuchungen zur Toxizitdt durchgefuihrt. Dabei muss allerdings unterschieden
werden, auf welchem Weg Formaldehyd in den Organismus gelangt, da gasférmiges
Formaldehyd aufgrund seiner grof3en Reaktivitat und der hohen Wasserldslichkeit be-
reits zu 90% im oberen Bereich der Atemwege resorbiert wird. Dadurch wirkt es anders
als oral aufgenommenes, wassriges Formaldehyd, welches bis in den Magen gelangen
kann. [41] Dort kann in Kombination mit der dort vorhandenen Salzsaure das bekannte
Kanzerogen Bis(chlormethyl)ether gebildet werden. In der Regel wird Formaldehyd,
welches im Korper selbst als Abbauprodukt von z.B. Koffein vorhanden ist, jedoch
schnell zu Ameisensaure und Methanol metabolisiert. Dieser Abbau findet insbesonde-

re in der Leber und den Erythrozyten statt.

Daruber hinaus gilt Formaldehyd infolge seiner grof3en Verbreitung in der verarbeiten-
den Industrie und im Handwerk als eines der wichtigsten Kontaktallergene, trotz seiner
als relativ gering eingestuften allergenen Wirkung. Die Kontaktekzeme treten vor allem
berufsbedingt im medizinischen Bereich durch die Verwendung von Desinfektionsmit-
teln auf. [38], [11] S. 4

Im Folgenden soll die Toxizitat von gasférmigem Formaldehyd eingehender erlautert
werden, wobei vor allem auch die Frage nach dem krebserzeugenden Potential von

Formaldehyd geklart werden soll.

2.3 Kanzerogenitat des Formaldehyds

Die Frage nach einer méglichen Kanzerogenitat von Formaldehyd wurde lange Zeit in
Expertenkreisen diskutiert. Infolge zahlreicher Tierversuche mit Mausen und Ratten,
die inhalativen Langzeitexpositionen von bis zu 15 ppm ausgesetzt wurden, und der
darin auftretenden Haufung von Nasenrachentumoren, galt Formaldehyd auch beim
Menschen als kanzerogen. Es wurde eine Einstufung in die Kategorie 2 gefordert. Die-
se Untersuchungen, welche in den USA 1995 stattfanden, waren allerdings sehr um-
stritten aufgrund der unrealistisch hohen Expositionen, denen die Tiere ausgesetzt
waren. Deshalb wurde Formaldehyd lediglich in den TRGS in die Kategorie 3 einge-
ordnet infolge der umstrittenen Kanzerogenitat des Schadstoffes. Dort befinden sich
Stoffe, die wegen moglicher krebserregender Wirkung beim Menschen Anlass zur Be-
sorgnis geben, Uber die jedoch nicht gentigend Informationen fiir eine befriedigende

Beurteilung vorliegen. Die Einordnung in die Kategorie 3 der TRGS wird als Grundlage
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fur die Einordnung in die TA Luft genommen. Dabei gilt fir krebserzeugende Stoffe der

Kategorie 3 ein Grenzwert von 1 mg/m3. [48], [11] S.6

Nach einer Expertenkonsultation von der International Agency for Research on Cancer
wurde Mitte 2004 mitgeteilt, dass Formaldehyd nach einer Neubewertung als Human-
kanzerogen angesehen und somit der Kategorie 1 zugeordnet werden kann. Dieser
Schadstoff wurde dabei lediglich im Hinblick auf die Aufnahme Uber die Atemluft als
Humankanzerogen eingestuft. Des Weiteren wird Formaldehyd durch Inhalation sowie
Uber den dermalen und oralen Aufnahmeweg absorbiert. Bedingt durch seine starke
Reaktivitdt am Ort des primaren Kontaktes und durch lokalen Metabolismus kommt es
im Blut von Menschen nicht zu einer Erhéhung der physiologischen Konzentration von
Formaldehyd und somit zu einer auBerst geringen systemischen Bioverfligbarkeit.
Durch die lokale Reaktivitat von Formaldehyd wirkt es primér in den Bereichen seines
ersten Kontaktes. Untersuchungen an Freiwilligen zeigten, dass beim Menschen nach
Inhalation von Formaldehyd Schadigungen im oberen Atemtrakt auftraten, die denen
von Affen oder Ratten vergleichbar sind. Es zeigte sich im Vergleich exponierter bzw.
nichtexponierter Arbeiter, dass die Zahl der Todesfélle durch Nasenrachentumoren bei
den exponierten Arbeitern fast doppelt so hoch waren, da diese wiederkehrenden Spit-
zenbelastungen (> 4ppm) ausgesetzt waren. Das relative Risiko fur Todesfélle durch
Tumore war ab einer Konzentration von 1ppm signifikant erhdht. Insgesamt wurde der
kausale Zusammenhang zwischen einer Formaldehydexposition und der Entstehung
von Nasenrachentumoren beim Menschen ausreichend bestatigt. Somit sollte Formal-
dehyd nach europaischen Vorgaben zur Einstufung von gefahrlichen Stoffen und Zube-

reitungen als Karzinogen der Kategorie 1 bewertet werden.

Diesbeziiglich wurde im Jahr 2006 von der Bundesanstalt fur Risikobewertung eine
Einstufung entsprechend der EU-Kategorie 1 gefordert, bei der ein Grenzwert von 0,05
mg/m3 gilt. Bereits in Frankreich wurde Formaldehyd am 13.7.2006 nach einem minis-
teriellen Erlass als krebserzeugend in die Kategorie 1 eingestuft. Dabei besteht ein
Verwendungsverbot bzw. eine Verpflichtung zur Substitution von Formaldehyd. Bislang
wurde allerdings keine toxikologische Einstufung in die Kategorie 1 seitens der EU
bzw. seitens Deutschland vorgenommen. Diesbeziglich besteht somit groRer Hand-

lungsbedarf und Nachholungsbedarf. [34]
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2.4 Akute Toxizitat des Formaldehyds

Formaldehydexpositionen konnen akute Symptome beim Menschen hervorrufen, wel-
che in Tab. 2 zusammengefasst sind. Die grolien Konzentrationsbereiche, in denen
die Symptome auftreten kdnnen, reprasentieren die unterschiedliche Empfindlichkeit
verschiedener Probanden auf Formaldehyd. In verschiedenen durchgefiihrten Studien
wiesen haufig Probanden bereits bei nicht vorhandener Schadstoffbelastung Reizun-
gen an Augen oder Schleimhauten auf. Deshalb sollte aus den Studien diejenige
Schadbelastung ermittelt werden, bei der signifikant mehr Probanden Uber Irritationen
klagten als im Zustand der Nichtbelastung. Im Fall des Formaldehyds ist dies eine Be-
lastung von 0,3 ppm, ab der eine signifikante Haufung von Augenreizungen auftritt.
Dieser Wert kann als Schwelle betrachtet werden, bei der die meisten Probanden be-
reits Uber Irritationen an den Augen und Schleimhauten klagten. Normalerweise kann
allerdings erst ab einer Konzentration von 1 ppm von einer Reizung der Augen ausge-
gangen werden. Ab dieser Konzentration sind somit sicher Augenreizungen zu erwar-
ten. Der menschliche Kérper scheint sich jedoch an die Formaldehydbelastung zu ge-
wohnen. Die Reizungen der oberen Atemwege sowie der Augen nehmen in der Regel

nach einigen Minuten oder Stunden wieder ab. [11] S.4

Tab. 2: Wirkung des Formaldehyds in der Luft auf den Menschen [41]

HCHO-Konzentration in ppm Beobachtbare Wirkung
<0,05-1,0 Geruchsschwelle
0,01-1,6 Schwelle fir Augenreizung
0,08-1,6 Augen und Nasenreizung
0,5 Reizung der Kehle
2-3 Stechen in Augen, Nase, Rachen
3-5 Zunehmendes Unbehagen

Starker Tranenfluss

10-20 Starker Tranenfluss

Atemnot und Husten

> 30 Lebensgefahr
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2.5 Neurotoxizitat des Formaldehyds

Uber die Neurotoxizitat des Formaldehyds liegen vergleichsweise wenige Erkenntnisse
vor. Das Formaldehyd kann als fiihrende Substanz erachtet werden, wenn es um die
Untersuchungen des so genannten ,sick building syndrome* geht. Unter diesem Begriff
wird die Gesamtheit der Beschwerden zusammengefasst, die von allgemeinem Un-
wohlsein, Migrane, Heiserkeit und Beschwerden in den oberen Atemwegen reichen. Es
ist allerdings nicht ausreichend diese Symptome allein auf das Vorhandensein eines
Schadstoffes zu reduzieren. Daflr ist das umgebende Gemisch an Schadstoffen meist

zu komplex oder unbestimmt. [48]

2.6 Okotoxizitat

Formaldehyd liegt nattrlich in der Umwelt vor, wird aber auch durch zivilisatorische
Tatigkeiten in diese eingetragen. Aufgrund des hohen Dampfdruckes von Formaldehyd
erweist sich der Stoff als sehr flliichtig, wodurch dieser leicht in die Atmosphére entwei-
chen kann. Des Weiteren besitzt Formaldehyd eine unbegrenzte Mischbarkeit in aqua-
tischen Systemen infolge der hohen Henrykonstante. Dadurch wird Formaldehyd in der
Atmosphére rasch biologisch abgebaut. Der Stoff ist allerdings schadlich fir Wasseror-
ganismen. Akute Schadigungen aquatischer Organismen sind dabei lediglich bei mas-
siven Eintrdgen und dann nur kurzzeitig zu erwarten wegen der hohen Flichtigkeit des
Stoffes. Unter aeroben Bedingungen wird Formaldehyd in ca. 48h (20C) nahezu voll-

standig abgebaut, unter anaeroben Bedingungen in ca. 30h.

Werden Formaldehydemissionen durch nasse Deposition ausgewaschen, so kommt es
zur Umwandlung des Formaldehyds zu Ameisenséure und Salpeterséure, welche in
Form von saurem Regen in die Umwelt eingebracht werden. Dadurch wird eine Sché-
digung der Walder aufgrund der Bildung von z.B. Blattnekrosen verursacht. Der Ab-
bauvorgang der nassen Deposition wird in 5.4.1 jedoch eingehender erlautert. Eine
Bio- sowie Geoakkumulation erfolgt nicht. Infolge des raschen Abbaus sind chronische
Schadigungen von Freilandorganismen nicht zu erwarten. Die Frage des Abbaus und
der Umwandlung durch chemische, biologische und physikalische Vorgange in der
Umwelt sind fur die Beurteilung der Geféahrlichkeit von zentraler Bedeutung, da ein di-
rekter Zusammenhang mit der Persistenz und damit zu einer méglichen Langzeitwir-
kung besteht. Eine langerfristige Wirkung ist allerdings nur bei Stoffen zu erwarten,
welche Uber eine langere Zeit in der Atmosphare verfligbar sind, d.h. chemisch nicht
verandert werden. Unter Normalbedingungen ist Formaldehyd somit nicht persistent.
[9] S. 297-299, [15] S.263f
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2.7 Richt- und Grenzwerte fur Formaldehyd

Die Toxizitat von Formaldehyd und seine weite Verbreitung haben natirlich zu einer
Vielzahl von Vorschriften zum Umgang mit und zum Schutz gegen Formaldehyd ge-

fuhrt. Einige davon, die maximale Immission betreffend, sind in Tab. 3 aufgefiihrt.

Tab. 3: Grenz- und Richtwerte von Formaldehyd [11] S.7

Grenz- bzw. Richtwerte HCHO-Konzentration

Sicherheitsdatenblatt Formaldehyd 0,62 mg/m?3

TA Luft 2002 Nr. 5.2.7, ( Uberarbeitung)

Einordnung Kategorie 3 1 mg/m3

Grenzwert fir Innenraume 0,12 mg/m3 (0,1 ppm)

Max. Immissionskonzentration (MIK-Wert)
des VDI (Nr. 2306)
Bei Dauerexposition (bis 30 Minuten) 0,024 mg/m3 (0,02 ppm)

Bei kurzfristiger Spitzenbelastung 0,072 mg/m3 (0,06 ppm)

WHO Richtwert 0,096 mg/m3 (0,08 ppm)

Fur die Humankanzerogenitat von Formaldehyd wurde seitens des Bundesinstituts fur
Risikobewertung eine praktische Schwelle in der Innenraumluft postuliert, unterhalb
derer ein nennenswertes kanzerogenes Risiko nicht mehr zu erwarten ist. ,In der Ver-
gangenheit wurde bei der Bewertung von Substanzen, deren kanzerogene Wirkung
Uber eine Verédnderung der Erbinformation ausgeldst wird, ein vereinfachter Ansatz
zugrunde gelegt. Dieser verlangte, dass jede Menge des Schadstoffes, der zu einer
Erbgutveranderung fuhrt, als schadlich angesehen und kein Schwellenwert abgeleitet
wurde.” [34] Bei Formaldehyd liegen der Tumorentstehung aber zwei biologische Wirk-
mechanismen zugrunde, die oberhalb einer bestimmten Konzentration gemeinsam
wirksam werden. Die zellschadigende Wirkung, die eine reaktive Zellproliferation aus-
I6st, und die Veranderung der Erbinformation. Auf der Basis von Tierdaten zur Zellproli-
feration sowie von Humandaten zur sensorischen Irritation des oberen Respirations-
traktes wurde deshalb fur Formaldehyd eine Luftkonzentration als sogenannter ,safe”
level abgeleitet, die bei 0,1 ppm (0,124 mg/m3) liegt. Dieser Wert stellt eine Expositi-
onskonzentration dar, bei der kein nennenswertes Risiko flir exponierte Personen be-
steht, Tumore in den oberen Atemwegen zu entwickeln und kann somit als tolerierbare

Luftkonzentration angesehen werden. [34]
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3 Emissionsquellen fir Formaldehyd

Schadstoffe koénnen sowohl priméar (direkt) als auch sekundéar (indirekt) emittiert wer-
den. Dabei zahlen unvollstandige Verbrennungsprozesse als Hauptquelle fur direkt
emittiertes Formaldehyd. Dies sind Uberwiegend Emissionen in Stadten durch Kraft-
fahrzeugsverkehr und Feuerungsanlagen, welche die Konzentration an Formaldehyd
erhohen. Von Kraftfahrzeugen wird hauptséchlich Formaldehyd mit einem Anteil von
bis zu 50% an der Gesamtmenge der Aldehyde emittiert. Methanolbetriebene Fahr-
zeuge stol3en bis zu 400% mehr aus als Fahrzeuge mit herkdmmlichen Kraftstoffen.
Dadurch haben die Abgase ein héheres Ozonbildungspotential. Zudem findet Formal-
dehyd auch in vielfaltiger Weise Einsatz in der Kunststoffverarbeitung oder in Konser-
vierungs- und Desinfektionsmitteln, welche zu einer direkten Emission fiihren. Auch die
Bildung von Aldehyden durch Verbrennung von Biomasse kann als bedeutend ange-
sehen werden. [16] S.32 Die nachfolgende Abb. 2 gibt einen Uberblick lber die welt-

weite Schadstoffverteilung der direkten und indirekten Emissionen.

Mio t /Jahr
weltweit

Partikel
(Aerosole)
Ozon
Photosmog
A

200 100 - 240
Zivilisatorische Stoffwechsel von
Methangas aus S
B natirlichen Quellen Mensch, Tier und
Quellen (Kfz-Vrkehr, Pflanze
Industrie etc.)

> 500 Isoprene —
130 Monoterpene 7-40
(‘aus Nadel- und Waldbrande

Laubbaumen) —

6-30
Alkane + Alkene

A

- Erdgasquellen

Erdélquellen

Abb. 2: Weltweiter Schadstoffausstold von Formaldehyd
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Im Gegensatz zu den priméren Schadstoffen werden die sekundaren Schadstoffe nicht
direkt freigesetzt, sondern entstehen erst in der Luft. Die wichtigste sekundére Quelle
ist die Oxidation von Kohlenwasserstoffen. Laut einer Studie sind 70% des in der At-
mosphare vorhandenen Formaldehyds durch sekundare Emissionen verursacht. Da
dieses Uberwiegend aus dem Abbau von Kohlenwasserstoffen in die Atmosphéare ge-
langt, werden besonders in Stadten hohe Formaldehydkonzentrationen gemessen. [16]
S.32

3.1 Naturliche Emissionsquellen

Als natirliche Quellen werden die Emissionsquellen verstanden, welche das Formal-
dehyd nicht durch zivilisatorische Tatigkeiten in die Umwelt einbringen, sondern natir-
lichen Ursprungs sind. Alkene bilden dabei wichtige Vorlaufer fir Aldehyde, da ihre
Lebensdauer in der Atmosphare kurz ist, so dass ihr Abbau effizient zur Produktion von
Formaldehyd fuhren kann. Deshalb emittieren Pflanzen und Friichte Formaldehyd in
geringen Mengen. Die am haufigsten von Pflanzen emittierten Kohlenwasserstoffe sind
Isoprene (CsHg) und Monoterpene (CioHis) mit Lebensdauern von Minuten bis Stun-
den. Diese kommen in Laubbdumen sowie Nadelb&dumen vor. Durch den photochemi-
schen Abbau von Isopren sowie Monoterpen entsteht schlieRlich Formaldehyd. [23]
S.71, [27] S.43f Naturliche Emissionen von Formaldehyd entstehen auch bei der Pho-
tooxidation in der Atmosphére, bei Branden (insbesondere Waldbranden) sowie durch
Erdol- und Ergasfelder. Zusatzlich werden Emissionen durch den Stoffwechsel von
Mensch, Tier, Pflanze und Mikroorganismen sowie die Verwesung und Vermoderung
von tierischer und pflanzlicher Substanz frei. Eine exakte Menge an naturlichen For-
maldehydemissionen ist schwer zu ermitteln. In der Literatur sind daher eher divergie-
rende Angaben zu finden. Im groRraumigen sowie globalen Mal3stab betrachtet erweist
sich die Menge an Emissionen als sehr hoch. Lokal kritische Immissionskonzentratio-
nen werden jedoch nur in besonderen Fallen z.B. bei Branden erreicht. [8] S.57, [30] S.
7.16

Im Allgemeinen kann man die Konzentration der naturlichen Quellen als Hintergrund-
konzentration in der Atmosphére angeben, da Formaldehyd ein ubiquitarer Stoff ist und
Uberall auf der Erde bis zu einigen Hundert ppt verteilt ist. Dieser Wert wird dabei im-
mer auf die Konzentration in Reinluftgebieten ohne zivilisatorischen Einfluss betrachtet.
Messungen zeigten, dass diese Hintergrundkonzentration fir Formaldehyd in der Au-
Renluft 5-200pug/m? betragt. In der Raumluft liegen die Werte dagegen zwischen 30-80

pg/ms3. Diese Hintergrundkonzentration wurde tber die Konzentration von Formaldehyd
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oder seiner Metabolite in biologischem Material gemessen, die bei einer Population
ohne bekannte spezifische Exposition vorgefunden wurden. Taglich werden ca. 1,5-15
mg Formaldehyd dem Korper tber Lebensmittel zugefuhrt. Zur Hintergrundbelastung
tragt auch die endogene Bildung, d.h. die Bildung von Stoffwechselprodukten im Kor-
per bei. [39]

3.2 Anthropogene Emissionsquellen

Die anthropogenen Emissionsquellen sind im Gegensatz zu den naturlichen Quellen
durch menschliche Einflisse bedingt. Die nachfolgende Abbildung gibt einen Uberblick
Uber die vorhandenen Emissionsquellen von Formaldehyd, wobei insbesondere die

anthropogenen Emittenten relevant sein sollen.

Exposition
Innenraumiuft
| | Baumater-
Dasinfekions- Konser- . - iali
mittel | ‘ Hagelack | vierungsmittel I Textllien | |Tabakrau¢:h l Kachen | Pagierpec ialiens
: in Kosmetika dukte Wohnungs-
einrichtung
F
i Baurehartende ahel Harnstoff-
Aubenluft gllasfasrsl:?rlrl Lacke und Jap?tirt;;l:r!fn ||:.:lus PreF;irsle:rT Formaldefyd-
Disparsionsfarbean i P Isallerschaum
F 3
s Dwrch Oxddation natiédich
oohchaiz- z ;
kfz-Abgase Industrieabgase workommanda Alkane
kraflwerke photochemische
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| Giserei GIE:;ET’L?SQ"' Fﬂmzﬁmﬁh‘?“ Spa‘;mmhe‘" Aminoplasther- Abfallmc:mg&
steflung
Abb. 3: Uberblick tber die Emissionsquellen von Formaldehyd
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Aufgrund der immensen Anzahl an Emittenten unterliegt dieses Flussdiagramm nicht
der Vollstandigkeit. Es wurde sich dabei lediglich auf die wichtigsten Emissionsquellen
beschrankt.

Formaldehyd wird technisch in sehr groRer Menge hergestellt und verwendet. Die An-
wendungsbereiche sind dabei vielfaltig und erstrecken sich vom Desinfektionsmittel
und der Konservierung (Formalin-Losung, Kosmetika) bis zur Herstellung von Span-
platten, Klebern, Aminoplast-Ortsschaumen, Lacken, Farben, Holzschutzmitteln usw..
Die in Werkstoffen eingesetzten Binde- und Klebemittel werden unter Beteiligung von
Formaldehyd hergestellt. Als kritisch sind vor allem Spanplatten und verleimte Holz-
werkstoffe wie Schicht-Parkett oder Sperrholz zu sehen. Besonders auffallig sind harn-
stoffharzverleimte Spanplatten. Diese Materialien geben fortlaufend, vor allem bei Zu-
tritt von Feuchtigkeit/ Luftfeuchtigkeit Formaldehyd ab. Dies geht im Extremfall so lan-
ge, bis kein aus Formaldehyd hergestelltes Material mehr vorhanden ist und die Span-
platte zerféllt. [16] S. 74

Eine weitere wichtige Quelle fur die Emission von Formaldehyd sind unvollstandig ab-
laufende Verbrennungsprozesse. Diese finden sich in Verbrennungsmotoren von Kraft-
fahrzeugen und Blockheizkraftwerken, in GielRereien und bei der Herstellung von
Kunststoffartikeln wie z.B. den so genannten POM-Materialien, wobei Formaldehyd als
gasformiges Nebenprodukt entsteht, wenn das Material verbrennt. Bei POM-
Materialien ist der Formaldehydanteil bei der Verbrennung sehr hoch. Auch beim Rau-
chen entsteht auf diese Weise Formaldehyd, welches nicht unerheblich zur Belastung
der Luft beitragt. Im Gesamtrauch einer einzigen Zigarette finden sich etwa 1,5 mg
Formaldehyd. [39] S. ix

Problematisch ist auch die Verbrennung von Holz in Kleinfeuerungsanlagen, da hier
durch unregelméRige Beschickung oder feuchtes Holz die Verbrennung haufig unvoll-
standig ablauft. Im Endeffekt entstehen in diesen, im Hausbetrieb eingesetzten Anla-
gen, wesentlich héhere Formaldehydgesamtemissionen als mit den wesentlich ergiebi-
ger und sauberer arbeitenden industriellen GroR3feuerungsanlagen, welche die Brenn-
stoffe Gas, Ol und Kohle einsetzen. Dies ist mit dem hohen Ausbrand der Brennstoffe
zu begrunden. [5] S.59

Als weitere Emissionsquelle fir Formaldehyd kann der Kfz-Verkehr angesehen wer-
den. In Sachsen sind derzeitig gemal3 der Kfz-Statistik von 2009 2.405.706 Kraftfahr-
zeuge zugelassen, so dass durch die hohe Anzahl an Emittenten der Kfz-Verkehr die
Hauptemissionsquelle fiir Formaldehyd darstellt. Dabei stoRen Diesel-Pkw mehr For-

maldehyd aus als Benzinbetriebene Pkw. Die Industrie sowie die Blockheizkraftwerke
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bilden ebenfalls eine groRe Verursachergruppe. Detaillierte Ausfiihrungen erfolgen
diesbezuglich im Abschnitt 4. Die naturlichen Emissionen sind dagegen als verschwin-
dend klein anzusehen, da in Sachsen vorwiegend Formaldehyd Uber die Laub- und

Nadelwalder sowie uber Stoffwechselprozesse frei wird.

Aufgrund der Vielzahl an Emissionsquellen fir Formaldehyd ist es im Rahmen dieser
Arbeit nicht méglich, alle Anlagen bzw. Anlagentypen zu betrachten. Deshalb kommen

im Folgenden nur einige Anlagen zur Auswahl.
Als selegierte anthropogene Emissionsquellen sind daher zu nennen:
. Blockheizkraftwerke von Kraft- und Heizwerken (mittels Erdgas betrieben),
. Blockheizkraftwerke von Agrarbetrieben (mittels Biogas betrieben),
. Blockheizkraftwerke von Deponien (mittels Deponiegas betrieben),
. Anlagen zur Spanplattenherstellung,
. Anlagen zur Formaldehydherstellung,
. Gielereien,
. Anlagen zur Duroplastherstellung,

. Anlagen zur Glasfaserherstellung.
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3.2.1 GielRerei

Bei verschiedenen Giel3ereiprozessen werden Formaldehydemissionen verursacht.
Deshalb ist es erforderlich die Verfahrensprozesse zu beschreiben, bei denen Formal-

dehyd freigesetzt wird.

Dabei gliedert sich der Giel3ereiprozess in folgende Haupttatigkeiten auf:

. Schmelzbetrieb: Schmelzen und Metallbehandlung
. Formerei: Herstellung der Formen und Kerne
. Gielerei: Giel3en des flussigen Metalls in die Form,

Abklhlung, damit das Metall erstarrt und das Gussteil aus

der Giel3form herausgenommen werden kann
. Putzerei: Fertigbearbeitung des Rohgussteils.

Beim GielRereiprozess entstehen (metallhaltige) Mineralstaube, sédurebildende Verbin-
dungen, Produkte unvollstandiger Verbrennung sowie fliichtige organische Verbindun-
gen (VOC). Der Einsatz von Koks als Brennstoff oder die Beheizung der Tiegel und
Ofen mit Gas- oder Olbrennern kann zur Emission von Verbrennungsprodukten wie

NO, und SO, oder auch Formaldehyd fiihren.

Die Herstellung von Eisen-, Stahl- und Temperguss erfolgt tberwiegend mit Formen
aus Formstoffen oder durch den Einsatz organischer Bindersysteme. Bei der Kernher-
stellung werden die Kerne in Gussformen eingelegt, um Hohlrdume oder komplizierte
Konturen im Gussstiick zu erzeugen. Sandkerne werden manuell (z.B. Handformen)
oder maschinell (z.B. in KernschieRautomaten) hergestellt. In der Regel werden die
Kerne mit einer Schlichteschicht tberzogen, um glatte Gussoberflachen zu erhalten
und eine Reaktion zwischen Formstoff und Metall zu verhindern. Sandkerne werden in
der Regel aus chemisch gebundenen Sanden hergestellt. In den betrachteten Giel3e-
reien wurden die Verfahren ,Kaltharz* und ,PUR-Coldbox” verwendet. Die Art des ein-
gesetzten Bindemittels entscheidet somit Uber die Zusammensetzung der organischen
Emissionen. Bei der Herstellung von Formen und Kernen werden verschiedene Additi-
ve eingesetzt, um den Sand zu binden. Die Emission fliichtiger organischer Verbindun-
gen ist unter anderem auf die Verwendung von Harzen, organischen Losungsmitteln
oder Beschichtungen auf organischer Basis bei der Form- und Kernherstellung zuriick-
zufiihren. Dabei werden insbesondere Harnstoff-Formaldehyd-Harze, Furfurylalkohol-
Formaldehyd-Harze sowie Furan- bzw. Phenol-Formaldehyd-Harze wahrend der Kern-
herstellung in heiRen Kernkasten, dem so genannten Hot-Box-Verfahren verwendet.

Beim Handformen erfolgt die Herstellung einer Sandform ohne Nutzung einer Form-
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maschine. Der Mischvorgang und die Zufuhr von Formsand erfolgen in der Regel kon-
tinuierlich Gber Durchlauf- oder Chargenmischer. Im Mischer werden Sand und das
Bindemittel intensiv vermengt. Uber den Gelenkarm des Mischers kann das Mischrohr
von den Beschaftigten Uber die Formkasten gefuhrt werden und diese beftillen. Der in
die Formkasten verfullte Sand wird dann per Hand verteilt und verdichtet. Expositionen
gegeniuber Formaldehyd bestanden in den Handkernmachereien beim Beflllen der
Kasten, der Nacharbeit, dem Schlichten und den Reinigungsarbeiten. Die Hohe der
Exposition ist dabei abhangig von der zu verarbeitenden Formsandmenge bzw. der
KerngroRRe. Bei den Uberwiegend manuellen Tatigkeiten besteht Hautkontakt mit dem
Formsandgemisch und somit die Gefahr der Hautresorption und der Hautsensibilisie-
rung. Im Gegensatz zur Handformerei gibt es noch das maschinelle Verfahren, das so
genannte Cold-Box-Verfahren. Beim genannten Verfahren werden Kerne aus einer
Mischung von Sand mit einem 2-Komponenten-Bindemittel (Phenol-Formaldehydharz
und Polyisocyanat) hergestellt. Der Formstoff wird in der gekapselten KernschieRanla-
ge in den Kernkasten geschossen und bei Raumtemperatur durch Begasen mit einem
tertiaren Amin (z.B. Triethylamin oder Dimethylethylamin) innerhalb von 2 bis 60 Se-
kunden durch Polyaddition ausgehéartet. Da das Amin nach Abschluss der Reaktion
unverandert aus dem Prozess hervorgeht, missen die Emissionen durch liftungstech-
nische Einrichtungen erfasst und abgeleitet werden. Haufig ist das mechanische Nach-
arbeiten nach dem Ausschalen der Kerne notwendig. Die nach der Fertigung entnom-
menen Kerne erreichen ihr Optimum an Festigkeit nach etwa 1-24 Stunden. Expositio-
nen gegeniber Stduben und gasférmigen Gefahrstoffen wurden im Bereich Maschi-
nenkernmacherei (Cold-Box-Verfahren) bei Enthahme der Kernké&sten aus der Anlage,
der mechanischen Nacharbeit, den Reinigungsarbeiten und bei der Zwischenlagerung
gefertigter Kerne im Arbeitsbereich registriert. Die Hohe der Exposition war dabei ab-
hangig vom Anlagentyp, der Qualitat der luftungstechnischen Erfassung, von der zu
verarbeitenden Formsandmenge bzw. der KerngroRe, dem Durchsatz im Arbeitsbe-
reich, dem Umfang der erforderlichen Nacharbeiten an den Kernen und dem Ort der

Kernzwischenlagerung.

Nach der Formherstellung schlief3t sich der Abguss an. In Abhéngigkeit vom Formver-
fahren, dem Gussstickgewicht und der SeriengroRe erfolgt der Abguss maschinell
oder manuell. Beim EingieRen des Metalls werden die organischen Bindemittel des
Sandes durch Thermolyse zersetzt und dann wéahrend des Ausrittelns und Abkuhlens
freigesetzt. Es entstehen somit Emissionen beim Mischen, Lagern und Verarbeiten des

Bindemittelsystems sowie auch bei der Handhabung mit der Formmasse. Beim Binden
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des Sandes und beim Giel3en des Metalls werden somit anorganische und organische

Verbindungen sowie fliichtige organische Verbindungen wie Formaldehyd frei.

Beim Auspacken wird das teilweise noch heil3e Gussteil (bis 700 ) von seiner Form
getrennt. Zur Trennung der Gussstucke vom Formsand werden in der Regel Aus-
schlagroste oder Auspackrinnen verwendet. Ein Kran setzt die gedffneten Formkasten
auf das Ruttelrost. Vertikale Schwingbewegungen leeren den Kasten, Sand fallt durch
das Rost, Gussstlicke werden dem Rost enthommen oder Uber Transportbander wei-
tergeleitet. Der Formsand wird Uber Transportbander der Wiederaufbereitungsanlage
zugefuhrt. Durch die Zersetzung der Bindemittel beim Abguss und beim Abkihlen ent-
steht beim Auspacken ein Gemisch aus staub- und gasférmigen Gefahrstoffen kom-
plexer Zusammensetzung, dessen Konzentration von den Einsatzmengen und Abkuih-
lungsbedingungen abhangt. Durch starke thermische Auftriebsstrémungen wird das
beim Zerfall der Formen entstehende Stoffgemisch nach oben getragen und kann bei
fehlender Kapselung bzw. fehlender llftungstechnischer Erfassung zu starken Raum-
luftbelastungen fihren. Mit zunehmender Gussteilgré3e wird die Erfassung und Ablei-

tung von Emissionen problematischer.

Daruiber hinaus werden nicht unerhebliche Mengen an Formaldehyd beim Transport
und der Anwendung der hergestellten Formteile frei. Die Entstehung von Abbauproduk-
ten setzt sich also auch wahrend der Abklhlphase des Gussteils und bei der Entnah-
me aus der Form fort. Diese Produkte kdnnen zudem zu einer Geruchsbelastigung
fuhren. Weitere Belastungen durch Geruch und Dampfe treten in den Giel3ereien auf,
wenn wahrend des Abgusses die geharteten Formteile Crackprodukte freisetzen. [29]
S. i

Die nachfolgende Abbildung soll abschlieRend einen zusammenfassenden Uberblick

Uber die Prozessschritte in einer Giel3erei geben.
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3.2.2 BHKW

Ein Blockheizkraftwerk ist eine modular aufgebaute Anlage zur Gewinnung von elektri-
scher Energie und Wéarme, die vorzugsweise am Ort des Warmeverbrauchs betrieben
wird, aber auch Nutzwdrme in ein Nahwarmenetz einspeisen kann. Dazu wird das Prin-
zip der Kraft-Warmekopplung eingesetzt. Ubliche BHKW-Module besitzen eine elektri-
sche Leistung zwischen 5 kW und 5 MW. Der Antrieb kann vom Diesel- oder Gasmotor
bis hin zur Gasturbine oder Brennstoffzelle reichen. Als Kraftstoffe kommen vorwie-
gend fossile oder regenerative Kohlenwasserstoffe wie Heizol, Pflanzenél, Biodiesel,
Erdgas oder Biogas (fur einen Ottomotor, Zindstrahlmotor oder eine Gasturbine) zum
Einsatz, daneben auch Holzhackschnitzel und Holzpellets als nachwachsende Roh-
stoffe in Stirlingmotoren, Dampfkraftanlagen und Holzvergasern mit externer Verbren-
nung bzw. Pyrolyse. [24] S. 13-14

Das Arbeitsprinzip eines Blockheizkraftwerks ist in Abb. 5 verdeutlicht.

Brennstoff-Luft-Gemisch

>

Abgas

2

Abgaswarmetauscher

kaltes Wasser

N

warmes Wasser

C [5)2

d
Ny

~

Generator

»

T

Abb. 5: Funktionsweise eines BHKW [47]

www.technik-verstehen.de

Nach Untersuchungen von Bauer TU Miunchen kann die Formaldehydbildung in den
BHKW auf die Verbrennung von Kohlenwasserstoffen zuriickgefiihrt werden. Dabei
entsteht, wie in Abb. 6 dargestellt ist, Formaldehyd als stabiles Zwischenprodukt, wel-

ches bei einer vollstandigen Verbrennung mit Temperaturen von mehr als 1200K rasch
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zu Kohlenmonoxid und Kohlendioxid weiteroxidiert werden wurde. Daraus resultierend
konnten keine nennenswerten Formaldehydkonzentrationen in den Luft-Methan Mi-

schungen vorkommen. [4] S.13

+H 0 +H, O, OH
+CH,
+H, O, OH

—C H ..... i k] ...'...'..;CH?’CO

l+M o, +M
+(l +CH, - CH,
+0, OH

C,H, =% CH,, HCHO, CHO

s HCHO \
lH, 0, OH * C.H
42 3-..."+0
CHO +H ‘+M H '
=M, 0z, H +OH - +H
+/o C2H2 ------- >CH?CO ........ ’CH3

5,0,

*0z oi N r
HCHO, CHO

Abb. 6: Reaktionsverlauf der Methanoxidation und Formaldehydbildung [4] S.13

Bei einer unvollstandigen Verbrennung infolge einer Verzogerung oder eines Abbruchs
des Prozesses wird die Bildung von kalten Brennraumzonen mit Temperaturen von
950K begtinstigt. Deren Ursachen konnen wiederum in zu niedrigen Brennraumtempe-
raturen von 400-800K, geometrisch bedingten Totzonen oder partiellen Flammenlo-
schungen liegen. Aufgrund der nun stattfindenden Teiloxidation der Kohlenwasserstof-
fe wird unverbranntes Biogas uber die Auslassventile in den Abgasstrang geleitet. Als
eine weitere theoretische, jedoch noch nicht nachgewiesene Ursache fir die Formal-
dehydbildung wird nach Schreier der Methanschlupf genannt. Dieser kann bei der
verbrennungsmotorisch bedingten Ventiliberschneidung der Ein- und Auslassventile
bei Ansaugbeginn bzw. Ausstof3ende eintreten. Dabei wirde angesaugtes und damit
unverbranntes Kraftstoff-Luft-Gemisch in das Abgas gelangen, was nicht vollstandig

nachoxidiert und eine Formaldehydbildung verursachen kénnte. [3] S.47-50, [19] S. 5-6

Bei biogasbetriebenen BHKW wird weniger Formaldehyd emittiert als bei erdgasbetrie-
benen BHKW, was darauf zuriickzuflhren ist, dass die Biogasmischungen deutlich

fettere Gemische bei konstanten NO,- Emissionen zulassen. [36]
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3.2.3  Spanplattenherstellung

Die Herstellung von Spanplatten erfolgt aus Holzspanen mit Harnstoff-Formaldehyd-
Leimharzen durch Pressen bei hoher Temperatur. Zur Beschleunigung der Kondensa-

tionsreaktion werden so genannte Harter verwendet.

Als kritisch sind dabei die Bindemittelharze, welche nicht nur die Umwelt, sondern auch
die menschliche Gesundheit schadigen kénnen. In 90% der Falle werden als Bindemit-
tel formaldehydhaltige Kunstharze verwendet, die mit den Holzspéanen keine dauerhaf-
te Verbindung eingehen. Generell kommen dabei Harnstoff-Formaldehyd-Harze oder
Phenol-Formaldehyd-Harze zum Einsatz. So gast Formaldehyd ununterbrochen aus
den Spanplatten aus und belastet die Raumluft. Das Gas entweicht, solange die Span-
platte existiert. Erst wenn die Platten selbst zerfallen, besteht keine Gesundheitsgefahr
mehr. Das Gas entweicht vorwiegend an nicht verklebten oder zusatzlich geschitzten
Sageschnitten und Bohrléchern. [31], [41]

3.2.4  Duroplastherstellung/ -verarbeitung

Bei Duroplasten ordnen sich die Monomere rdumlich vernetzt an. Es entsteht eine ver-
netzte dreidimensionale Struktur. Diese macht die Duroplaste zu einem harten, glasar-
tigen Polymerwerkstoff. Um die Molekile miteinander vernetzen zu kdnnen, ist es er-
forderlich, ein zweikomponentiges Harzsystem zu verwenden. Der Kunststoff wird da-
durch dunnflissig, was sich fir die Benetzung der Fasern als ideal erweist. Je nach
Harzsystem und Temperatur variiert die Verarbeitungszeit und die anschlieRende Aus-
hartungszeit stark. Die Hartung erfolgt entweder thermisch durch Temperaturerh6hung
oder chemisch mittels Katalysator. Typische Duroplaste sind Phenolplaste (Phenol-
Formaldehyd), Aminoplaste (Harnstoff-Formaldehyd und Melamin-Formaldehyd), un-
gesattigte Polyesterharze sowie Epoxidharze. Den exakten Herstellungsprozess der

Duroplaste veranschaulicht die Abb. 7. [32]
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Abb. 7: Duroplastherstellung [32]

Die Verarbeitung von Kunstharz erfolgt haufig im Gussverfahren. Hierbei wird das
GielBharz in eine wiederverwendbare oder eine verlorene Form gegossen. Die Emissi-

onen werden somit durch die Ausdinstung des Harzsystems frei. [32]

3.2.5 Glasfaserherstellung

Bei der Herstellung von Glasfasern dienen als Grundstoffe die Materialien Quarzsand,
Soda und Kalkstein unter Zugabe von ca. 60 — 70% Altglas. Die Stoffe werden einge-
schmolzen und anschlieRend zu Fasern geschleudert. Zur Erhaltung der Formstabilitat
erfolgt eine Zugabe von 7% Kunstharz (Phenol — Formaldehyd - Harz) als Binder zu
den Fasern, welche als Dammstoff vorliegen. AnschlieRend wird der Mineralwolle-
Dammstoff im Heil3luftstrom unter Freigabe von Formaldehyd ausgehéartet. Generell

entweichen aus den Glasfasermatten kontinuierlich Formaldehydemissionen. [33]
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4 Emissionskataster flir Sachsen

-Ein Emissionskataster ist ein rdumlich untergliedertes Verzeichnis von Emissionen,
welche in einem definierten regionalen Gebiet tber einen festgelegten Zeitraum abge-
geben werden. Emissionskataster spiegeln jene Vorgénge wieder, die, bezogen auf

den Ort des Geschehens, zu einer atmospharischen Belastung fiihren.” [25] S.9

4.1 Methodik und Darstellung

Die Darstellung von der Art, der Menge, der rdumlichen und zeitlichen Verteilung sowie
den Austrittsbedingungen von Formaldehyd werden gemaR 846 des Bundesimmissi-
onsschutzgesetzes in Emissionskatastern dargestellt. Somit kénnen die Emissionen
pro Jahr fir die Anlagen oder ein Gebiet dargestellt werden. Die dafir erforderlichen
Emissionsdaten kénnen dabei den Emissionserklarungen, die nach 827 BImSchG die
Betreiber einer genehmigungsbedurftigen Anlage abzugeben haben, enthommen wer-
den. Es ist somit mdglich Uber die entsprechenden Module der Behdrdendatenbank
AIS-I die Emissionsraten abzufragen, da diese bereits in Emission pro Jahr berechnet
vorliegen. [8] S.59

Sollten dennoch Anlagen betrachtet werden, bei denen diese Emissionsdaten nicht
vorliegen, missen diese auf einem anderen Weg berechnet werden. Zur Berechnung
ist es notwendig den Emissionsfaktor des zu betrachtenden Schadstoffes und die Akti-
vitat des eingesetzten Brennstoffes pro Jahr zu kennen. ,Emissionsfaktoren quantifizie-
ren die Emissionen in Relation zu den verursachenden Aktivitaten und erlauben den
beurteilenden Vergleich der Emissionen verschiedener Anlagen. Dartber hinaus ges-
tatten diese das Ubertragen der Emissionsverhaltnisse zwischen vergleichbaren Anla-
gen.”[18] S.6

Emissionsfaktoren werden als das Verhéltnis der Masse der Emissionen zu geeigne-
ten, ausgewdahlten BezugsgrofRen angegeben. BezugsgréRen konnen z.B. die Massen
der Einsatzstoffe und Produkte, die Abgasmengen oder die Mengen der zugefihrten

bzw. umgewandelten Energien sein.
Den Emissionsfaktor kann man Uber die Berechnung:
Emissionsfaktor = kg Formaldehyd / TJ Brennstoff
oder
Emissionsfaktor = kg Formaldehyd / Betriebsstunde der Anlage

ermitteln. [51]
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Letztere Berechnung ware nur sinnvoll, wenn die Anlage immer mit der gleichen Leis-

tung betrieben werden wirde. Dies ist allerdings sehr unwahrscheinlich und wird des-

halb als nicht sinnvoll angesehen. Des Weiteren muss die Aktivitat des jeweiligen ein-

gesetzten Stoffes bestimmt werden, indem man den Brennstoff/Jahr in TJ berechnet.

Durch die Multiplikation von dem Emissionsfaktor und der Aktivitat erhalt man die fur

das Emissionskataster erforderlichen Emissionen in kg/a.

Zur Darstellung eines Emissionskatasters kdénnen generell 5 Methoden angewandt

werden, die von A nach E hinsichtlich der statistischen Ungenauigkeit stark abnehmen.

Tab. 4: Methoden zur Darstellung eines Emissionskatasters [40]
Methode Beispiel
A . SO,, Staub, CO, NMVOC, NO, aus

Verwendung von Angaben der Anlagen-
betreiber (Basis: kontinuierliche Messun-
gen, wiederkehrende Messungen, Be-

rechnungen, Schéatzungen)

GrolRfeuerungsanlagen

. erklarte Emissionen der genehmi-

gungsbedurftigen Anlagen

B:

Erhebung im Untersuchungsgebiet und

Hochrechnung auf Sachsen

NMVOC aus nichtgenehmigungsbedurfti-

gen:
. Druckereien
. Lackierereien

. Anlagen zur Metallbe- und -

verarbeitung

. Anlagen zur Holzbe- und -

verarbeitung

C:

Berechnung mit Hilfe von Emissionsfakto-

ren und Daten zum Verbrauch/Bestand

. NMVOC, Benzol, CO, CO,, NOy,
SO, aus dem StralRenverkehr seit
1994 (komplexes Berechnungsver-

fahren)

. NH; aus der Haltung von Vieh und
dem Ausbringen von Wirtschafts-

dunger (Basis: Viehbestand)
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Methode Beispiel

. Benzol aus nicht genehmigungs-
bedurftigen Feuerungsanlagen

(Basis: Energietragerverbrauch)

. NMVOC aus Haushalten (Basis:
Einwohnerzahl, Haushaltsbefra-
gung zur Verwendung l6semittel-

haltiger Produkte)

D: . CH, aus der Abwasserbehandlung

Abschéatzung mit Hilfe von einwohnerbe-

zogenen Emissionsfaktoren

E: . NMVOC, CO, CO,, NO,, Staub,
SO, aus dem StralRenverkehr
1990-1993

Abschéatzung mit Hilfe von Expertenwis-

sen

Im Rahmen meiner Arbeit beschréankte ich mich vorwiegend auf die Methode A aus der
Tab. 4 zur Darstellung eines Emissionskatasters. Dabei wurden die Angaben der Anla-
genbetreiber der erklarungspflichtigen Anlagen zur Erstellung des Katasters fur den
Freistaat Sachsen herangezogen. Diese Methode wurde gewahlt aufgrund der hohen
statistischen Genauigkeit der Ergebnisse, welche auf Messungen, Schéatzungen bzw.
Berechnungen beruhen. Somit konnten die Emissionen in kg/a direkt aus den Angaben

der Anlagenbetreiber entnommen werden.

Daruber hinaus sollten die Methoden C bzw. E in Kombination Anwendung finden. Un-
ter Zuhilfenahme von Expertenwissen von dem Institut fir GielRereitechnik gGmbH
sollten die entsprechenden Emissionsfaktoren fir Formaldehyd fir die jeweiligen Anla-
gentypen berechnet werden. Die Ermittlung der Emissionsfaktoren war jedoch nicht
madglich, da derzeitig keine aktuellen Emissionsfaktoren fir Formaldehyd existieren.
Zusétzlich war eine Berechnung Uber den Verbrauch an Brennstoff nicht moglich, da
keine Angaben zum Brennstoffverbrauch bei den Anlagen existierten. Somit konnten
die Methoden C und E entfallen, da es nicht méglich war entsprechende Ergebnisse

aus Berechnungen bzw. vorgegeben Emissionsfaktoren zu erhalten.
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Die Methode B bietet lediglich die Mdglichkeit die NMVOC der nichtgenehmigungsbe-
durftigen Anlagen zu ermitteln. Dies wirde allerdings keinen Aufschluss Uber die Emis-
sionen von Formaldehyd geben. Daher konnte keine Erhebung im Untersuchungsge-

biet und somit keine Hochrechnung auf Sachsen erfolgen.

Des Weiteren wurde die Methode D der einwohnerbezogenen Emissionsfaktoren als
nicht sinnvoll angesehen, da ein Emissionsfaktor fiir Formaldehyd tber die Einwohner-
zahl im Freistaat Sachsen héatte erfolgen miussen. Die von Haushalten ausgehenden
Formaldehydemissionen entstammen von privaten Holzfeuerungsanlagen. Da ich mich
im Rahmen dieser Arbeit lediglich auf Industrieanlagen bzw. Blockheizkraftwerke be-
schranke, ware diese Berechnung unrelevant fur die Ergebnisse, so dass diese Me-

thode keine Anwendung findet.

Um schlieBlich die Darstellung eines Emissionskatasters realisieren zu kdnnen, muss
eine Einteilung der Emissionsquellen von Formaldehyd in Quellgruppen erfolgen. Fur
jede Quellgruppe gibt es bestimmte Emissionsfaktoren, da anlagenbedingt unter-
schiedliche Brennstoffe bzw. unterschiedliche Mengen an Brennstoff zum Einsatz
kommen. Wie vorhergehend erwahnt ist der Brennstoffeinsatz abhéngig von der Leis-
tung, mit der die Anlagen betrieben werden. Es erfolgte eine Einteilung der Quellgrup-
pen in 8 unterschiedliche Sektoren. Die in dieser Arbeit betrachteten Anlagentypen
sind GielRereien und Blockheizkraftwerke, welche mit Biogas, mit Erdgas sowie mit
Deponiegas betrieben werden. Dariiber hinaus wurden Quellgruppen fur Anlagen zur
Herstellung von Formaldehyd, zur Herstellung von Span- und Faserplatten, zur Her-
stellung von Duroplasten sowie zur Herstellung von Glasfasern dargestellt. Die nach-
folgende Tab. 5 veranschaulicht die Einteilung der Quellgruppen mit der zugehérigen

Anzahl an Quellen.

Tab. 5: Anzahl der Quellen

Quellgruppe Anzahl der Quellen
BHKW (Biogas) 33
BHKW (Erdgas) 50

Anlage zur Herstellung von Formaldehyd

Anlage zur Span- bzw. Faserplattenherstellung

BHKW (Deponiegas) 10

GielRereien 25

Anlage zur Herstellung von Duroplasten

Anlage zur Herstellung von Glasfasern

Gesamtanlagenanzahl 130
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H BHKW (Biogas)

B BHKW (BErdgas)

m Anlagen zur Herstellung von
Formaldehyd

H Anlagen zur Span- bzw.
Faserplattenherstellung

8% = BHKW (Deporiegas)

3% m Gelereien

= Anlagen zur Herstellung von
Duroplasten

= Anlagen zur Herstellung von
Qasfasern

Abb. 8: Kreisdiagramm Quellgruppen fur Formaldehyd

Das Kreisdiagramm in Abb. 8 zeigt, dass die mit Erdgas betriebenen BHKW den grof3-
ten Anteil der Quellgruppen mit 38% besitzen. Daran anschlieRend bilden die mit Bio-
gas betriebenen BHKW mit 25% die zweitgrof3te und die GielRereien mit 19% die dritt-
groRte Gruppe. Diese Emittentengruppen von Formaldehyd machen somit den Grof3teil
der Gesamtemission an Formaldehyd aus. Deshalb soll der Fokus auf diese Quell-
gruppen gerichtet werden, da sich hohe Formaldehydkonzentrationen dahingehend
drastischer auswirken wirden aufgrund der vielfachen Summation der Emissionen. Die
restlichen Anlagen sind mit einem so geringen prozentualen Anteil an den Gesamt-
emissionen vertreten, so dass deren Emission im Verhaltnis zu den biogas- bzw. erd-
gasbetriebenen BHKW sowie zu den Giel3ereien als relativ gering betrachtet werden

kann.
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Der Idealzustand eines Emissionskatasters beinhaltet alle Verursacher fir Formalde-
hyd. Sowohl natirliche als auch anthropogene Quellen wie genehmigungsbediirftige
und nichtgenehmigungsbedurftige Anlagen. Dies war im Rahmen dieser Arbeit aller-
dings nicht moglich, da in der Praxis nicht fur alle Anlagen bzw. Schadstoffe wie For-
maldehyd Emissionsfaktoren vorliegen. Da zusétzlich fir nichtgenehmigungsbedurftige
Anlagen bzw. teilweise genehmigungsbedurftige Anlagen der Brennstoffeinsatz nicht
zu ermitteln war aufgrund fehlender Angaben in der AlS-1 Datenbank, konnten die Akti-
vitdten der jeweiligen Brennstoffe ebenfalls nicht eruiert werden. Die Berechnung der
Emissionsfaktoren fir alle Anlagentypen hatte den Zeitaufwand fir diese Arbeit Uber-
schritten, da bei jedem Anlagenbetreiber eine telefonische oder postalische Befragung
bezuglich des Brennstoffeinsatzes in der entsprechenden Anlage hatte erfolgen mus-
sen. Hinzukommend ist die sehr in Frage gestellte Bereitschaft der Anlagenbetreiber
zur Herausgabe relevanter Daten. Somit bestand ausschliel3lich die Méglichkeit ge-
nehmigungsbedurftige Anlagen, bei denen entsprechende Messwerte vorlagen, zur

Erstellung eines Emissionskatasters zu verwenden.

Nach Expertenwissen seitens des Instituts fir Giel3ereitechnik gGmbH [52] liegt kein
Emissionsfaktor fur Giel3ereien vor, da Formaldehyd mengenmaé&Rig eine untergeordne-
te Komponente in der GielRereiabluft darstellt und somit nur Messungen von einzelnen
Anlagen vorliegen. Daraus ableitend kdnnen derzeitig keine reprasentativen Emissi-
onsfaktoren gebildet werden. Das Erscheinen von Formaldehyd hangt von vielen ver-
schiedenen Gesichtspunkten ab, insbesondere vom verwendeten Bindertyp. Da dies
analog fir nichtgenehmigungsbedirftige Anlagen gilt, kann auch hierbei die Emissions-
rate fir Formaldehyd in kg/a nicht berechnet werden. Eine Bestatigung dieser Tatsa-
che liegt zuséatzlich von Frau Dr. Hausmann des Landesamtes fir Landwirtschaft, Um-

welt und Geologie vor. [51]

Zur Darstellung eines Emissionskatasters fanden die erklarungspflichtigen Anlagen
Verwendung, bei denen die Emissionen in kg/a fir Formaldehyd in der Datenbank AlS-
| angegeben wurden. Erklarungspflichtige Anlagen sind Anlagen, welche genehmi-
gungsbediirftig sind und der Abgabe einer Emissionserklarung unterliegen. Die erkla-
rungspflichtigen Anlagen sind gemaf 86 11.BImSchV von der Erklarungspflicht befreit,
.[-..] wenn von der Anlage auch unter Beriicksichtigung vom Normalbetrieb abwei-
chender Vorgange nur in geringem Umfang Luftverunreinigungen ausgehen.” [40] Soll-
te also der Grenzwert fir Formaldehyd unterschritten sein, so missen die Anlagen-
betreiber fur Formaldehyd keinen Nachweis und somit keine Messwerte liefern. Daher
fehlten fir einige genehmigungsbedirftige Anlagen entsprechende Formaldehydemis-

sionsraten in [kg/a]. Fur die genehmigungsbedurftigen Anlagen, bei denen keine Emis-
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sionen in kg/a vorlagen, sondern nur die einmalig gemessene Formaldehydkonzentra-
tion, wurde der Mittelwert aus den vorhandenen Messwerten der restlichen genehmi-

gungsbedirftigen Anlagen gebildet.

Wie vorhergehend erwéhnt, ist es zur Erstellung eines Emissionskatasters notwendig
die Emissionsraten in kg/a vorliegen zu haben. Generell konnten die Emissionsraten
der jeweiligen Anlagen uber die gemessenen Formaldehydkonzentrationen und die

gemessenen Volumenstréme nach folgender Gleichung berechnet werden:

Emissionsrate [mg/h] = Emissionskonzentration [mg/m3] x

Volumenstrom [m3/h]

Emissionsrate [kg/a] = Emissionsrate [mg/h] x 24 x 365/ 1000 x 1000

Infolge fehlender Volumenstrome fur Formaldehyd bei einigen Anlagen war es nicht
mdglich, die Emissionsraten zu berechnen. Deshalb mussten die von den genehmi-
gungsbedurftigen Anlagen gebildeten Mittelwerte auf die restlichen genehmigungsbe-
durftigen Anlagen, bei denen keine Messwerte vorlagen, tUbertragen werden. Fir die
genehmigungsbedurftigen Giel3ereien wurde beispielsweise ein Mittelwert von 274,36
kg/a gebildet und auf die restlichen genehmigungsbedurftigen GielRereien in Sachsen
Ubertragen. Entsprechender Vorgehensweise unterlagen die anderen Anlagentypen.
Die nichtgenehmigungsbedirftigen Anlagen flossen in das Emissionskataster nicht mit

ein.

Aus der Verwendung der gebildeten Mittelwerte bzw. den Messwerten der Formalde-
hydkonzentrationen fir die Anlagen ergibt sich eine statistische Unsicherheit, da die
restlichen genehmigungsbedirftigen Anlagen nur auf der Bildung von Mittelwerten ba-
sieren. Zudem wurden die Messungen an den Anlagen nicht kontinuierlich, sondern
diskontinuierlich bzw. einmalig durchgefuhrt. Somit konnten auch Fehler bei der Mes-
sung entstanden sein, welche aufgrund des diskontinuierlichen Messverfahrens nicht

erkannt worden sein kdnnten.

Zur Erstellung eines Emissionskatasters sind lediglich die Emissionen in kg/a relevant.
Nach dem Vorhandensein aller notwendigen Emissionsdaten kann die Erstellung eines
solchen Katasters in Microsoft Excel oder fur eine Kartendarstellung in ArcGIS-ArcView
erfolgen. Im Rahmen dieser Arbeit findet das letztere Programm Anwendung, um die
Gesamtemissionen der Anlagen in Sachsen anschaulicher zu gestalten. Da ArcView

viele Softwareprogramme beinhaltet, wurde insbesondere ArcMap sowie ArcCatalog
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benutzt. ArcMap stellt die Hauptanwendung von ArcGIS9.0 dar. ArcCatalog fungiert
somit nur als Erganzung zu ArcMap, indem es der Organisation, Betrachtung und Ver-
waltung von raumbezogenen Daten dient. Diese beiden Programme arbeiten somit eng
zusammen und sind vollkommen aufeinander abgestimmt. Um das Emissionskataster
schlieldlich erstellen zu kdénnen, war es notwendig, zuerst eine Karte fir Sachsen mit
den zugehorigen Landkreisen vom Stand 2008 als Layer in die Benutzeroberflache
einzuflgen. Diese Karte wurde aus der ArcSDE-Datenbank des ArcGIS geladen. Zur
Einordnung der Datenbank in das GIS-System dient nachfolgende Abb. 9. In dieser
Datenbank sind samtliche Geobasisdaten (Vektor- und Rasterdaten) sowie Geofachda-
ten der Fachbereiche des Landesamtes fir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie ent-

halten.

| ArcGIS Desktop |

ArcView ArcEditor Arcinfo

Relationale
Geodaten-
bank

ArcSDE

Abb. 9: Einordnung der ArcSDE-Datenbank [21]

ArcSDE (Spatial Data Engine) bildet die Schnittstelle zwischen den ArcGIS Klienten
(PC eines GIS Nutzers) sowie den relationalen Datenbankmanagementsystemen.
ArcSDE speichert die Daten innerhalb der Datenbank in Tabellen und organisiert den
Datenimport sowie das Lesen der Daten. Im ArcSDE sind verschiedene Instanzen kon-
figuriert. Es wurde die Instanz GISV verwendet, welche Vektordaten (Geobasisdaten)
fur die Nutzung bereitstellt. Die Instanz GISV beinhaltet ATKIS-DLM25, ALK sowie
VUK200. ATKIS-DLM25 ist dabei das Amtliche Topographisch-Kartographische Infor-
mationssystem, ALK bildet die automatisierte Liegenschaftskarte und VUK200 ist die

Verwaltungsgrenzenubersichtskarte auf dem Stand von 2006. [21], [22]
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Anschlielend wurde eine Excel-Tabelle erstellt, in der sich die Namen der selegierten
Anlagen, die zugehodrigen Emissionsraten in kg/a, die Hoch- und Rechtswerte der E-
missionsquellen sowie die entsprechende Zuordnung zur jeweiligen Anlagenspezifika-
tion befanden. Diese Excel-Tabelle wurde als weiterer Layer der Benutzoberflache
hinzugefuigt und liegt dort in Form einer Attributetabelle vor, welche gegebenenfalls
aufgerufen werden kann. Die Anlagen konnten tber die Gaul3-Kruger-Koordinaten der
Sachsenkarte entsprechend raumbezogen zugeordnet werden. Uber die Einstellungen
in den Eigenschaften ,Symbologie* war es mdglich, die Aufsplittung der Emissionsra-
ten durch Klassifikation in 5 Bereiche vorzunehmen. Somit war es moglich die Grolzen
der Emissionsraten visuell darzustellen, wobei der grof3te Kreis mit der grof3ten Emis-
sionsrate sowie der kleinste Kreis mit der kleinsten Emissionsrate gleichzusetzen ist.
Des Weiteren erfolgte eine Unterteilung nach Anlagenspezifikation durch die Kenn-
zeichnung mit einer unterschiedlichen Farbgebung. Vorhergehend erfolgte eine Zuwei-
sung der Anlagentypen, welche in der zugehoérigen Attributetabelle in die Anlagen-
nummern von 1 bis 8 aufgeteilt wurden, zu den jeweiligen Farben. Als letzter Schritt
wurde der Maf3stab festgelegt sowie eine Legende erstellt. Das Emissionskataster fir

Formaldehyd fur den Freistaat Sachsen ist nachfolgend in Abb. 10 dargestellt.
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4.2 Bewertung des Emissionskatasters fur Sachsen

Insgesamt wurden 130 Anlagen zur Erstellung des Emissionskatasters fir Sachsen zur
Beurteilung herangezogen. In diesem Kataster wird, wie im Abschnitt 4.1 bereits er-
wahnt, deutlich, dass die BHKW, welche mit Erdgas sowie mit Biogas betrieben wer-
den, die grofiten Verursachergruppen darstellen. Diese sind Uber das gesamte Gebiet
im Freistaat Sachsen verteilt und mit einer Anzahl von insgesamt 83 Anlagen vertreten,
wobei dies 33 biogasbetriebene BHKW und 50 erdgasbetriebene BHKW sind. Im Frei-
staat Sachsen sind derzeitig 139 Biogasanlagen genehmigt. Fir das Emissionskataster
wurden allerdings nur 33 mit Biogas betriebene BHKW betrachtet, da nur fur diese An-
lagen entsprechende Messwerte vorlagen. Fir die anderen Anlagen hétte lediglich
eine Standortspezifikation erfolgen kénnen, jedoch ware eine GréRenzuordnung nach
der Emissionsrate in kg/a nicht méglich gewesen. Deshalb mussten 106 biogasbetrie-
bene BHKW fiur die Darstellung entfallen. Aus dem Emissionskataster ist jedoch zu
erkennen, dass die Molkereigenossenschaft Hainichen, bezogen auf biogasbetriebene
BHKW, die grof3ten Formaldehydemissionen mit 11163,75 kg/a ausstéf3t. Generell
liegen die Emissionsraten der biogasbetriebenen BHKW im Durchschnitt bei ca. 200
kg/a. Bei den erdgasbetrieben BHKW liegen die Werte fast alle im Bereich von ca.
2000 kg/a.

Die unterschiedlich hohen Formaldehydkonzentrationen sind mit der Qualitédt des
Verbrennungsprozesses zu begriinden. Zu geringe Brennraumtemperaturen im Be-
reich von 400-800 K im Blockheizkraftwerk bewirken kalte Brennraumzonen sowie Tot-
zonen fir die Oxidation im Verbrennungsmotor. Das Resultat ware eine Teiloxidation
des Methans und somit eine erhéhte Formaldehydkonzentration aufgrund der interme-
diaren Bildung von Formaldehyd bei der Methanoxidation. Zuséatzlich kénnten die War-
tungsintervalle einen Einfluss auf die Formaldehydkonzentration haben. Dieser Einfluss
wird derzeitig in einem Forschungsvorhaben der HTW Dresden untersucht. Momentan
war lediglich feststellbar, dass sich aus grof3en Zeitabstanden zwischen den Wartun-
gen auch erhthte Formaldehydkonzentrationen bei den durchgefiihrten Messungen

ergaben.

Die Giel3ereien sind mit 19% vertreten. Bei diesen 25 Anlagen mussten ebenfalls die
Anlagen entfallen, bei denen keine Messungen vorgenommen wurden. Wie auf dem
Kataster ersichtlich ist, emittieren die Giel3erei Leipzig mit 2425 kg/a sowie die Stahl-
werke Riesa mit 12567,08 kg/a das meiste Formaldehyd, bezogen auf die GielRerei-
branche. Der gebildete Mittelwert fur die GielRereien liegt bei ca. 270 kg/a. Das Verfah-
ren der Mittelwertbildung und das Ubertragen auf die restlichen genehmigungsbediirfti-

gen Giel3ereien musste, wohlwissend das diese Vorgehensweise falsch ist und zu ei-
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ner erheblichen Verfalschung der Ergebnisse fiuhrt, vollzogen werden aufgrund der
fehlenden Angaben der Produktionsdaten von den entsprechenden Giel3ereien. Somit
bestand ausschlie3lich die Mdglichkeit Gber die Mittelwertbildung die restlichen Gielie-
reien in das Emissionskataster zu integrieren. Von den insgesamt 25 GielRereien wur-
den 20 Emissionsraten zur Mittelwertbildung verwendet und auf die 5 restlichen Emit-
tenten Ubertragen. Wie bereits erlautert, wird es als sinnvoller angesehen, die Emissi-
onsfaktoren fir Formaldehyd im Bereich der GieRRereibranche Uber die Produktions-
mengen zu ermitteln. Im Allgemeinen entsteht Formaldehyd wéahrend des gesamten
Giel3ereiprozesses. Bereits im Bereich der GielRerei wird Formaldehyd durch die un-
vollstandige Verbrennung von Koks frei. AnschlieRend wird es in der Kernherstellung in
Form eines organischen Bindersystems verwendet, um den Sand zur Herstellung der
Formen zu binden. Die Hohe der Formaldehydkonzentrationen ist somit abhangig von
der verarbeiteten Formsandmenge sowie der Kerngrof3e. Wahrend des Prozessschrit-
tes Abguss erfolgt die Thermolyse des organischen Bindemittelsystems (z.B. Harnstoff-
Formaldehyd-Harz), so dass beim Abklhlen des Gussstlickes bzw. beim Ausritteln
des Formsandes Formaldehyd emittiert. Die grof3en Formaldehydemissionsraten der
beiden oben genannten Giel3ereien sind mit enorm hohen Volumenstrémen der Anla-
gen zu begrinden, da die Emissionskonzentrationen von der Giel3erei in Leipzig mit

0,29 mg/m? und der Giel3erei in Riesa mit 3,3 mg/m? als eher gering einzustufen sind.

Die 5 Anlagen in Sachsen, welche Formaldehyd, Formmassen bzw. Hilfsmittel fir die
Textilveredelung herstellen, emittieren relativ wenig Formaldehyd. Die Anlage in Es-
penhain emittiert dabei am meisten mit 1223 kg/a. Der gebildete Mittelwert fir die An-
lagen zur Formaldehydherstellung betragt 276 kg/a. Widererwartend konnen diese

Anlagen dennoch in den weiteren Ausfihrungen vernachlassigt werden.

Bei den Anlagen zur Span- bzw. Faserplattenherstellung weist das Werk in Lamperts-
walde die meisten Emissionen mit 163962,3 kg/a auf. Damit wird ersichtlich, dass die-
ser Wert den Spitzenwert fir alle Anlagen in Sachsen darstellt. Da es lediglich 4 Anla-
gen in Sachsen gibt und die restlichen Werke zur Herstellung von Faserplatten nicht so
viel Formaldehyd emittieren, gilt es Malinahmen zu finden, wie speziell bei der Anlage
in Lampertswalde die Formaldehydemissionsraten zu senken sind. Dies kdnnte sich
allerdings als schwierig erweisen, da dieses Unternehmen bereits Uber eine geeignete
Abluftreinigungsanlage nach dem derzeitigen Stand der Technik verfiigt. Die hohen
Formaldehydemissionsraten resultieren lediglich aus den hohen Abluftstromen bei der

Produktion der Spanplatten.

Von den 10 BHKW, welche mit Deponiegas betrieben werden, hebt sich lediglich ein

Wert besonders ab. Dies ist eine Deponie in Chemnitz mit 3043,23 kg/a. Generell lie-
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gen die Emissionsraten zwischen 80 — 3043 kg/a, wodurch sich ein hoher Mittelwert
von 970,93 kg/a ergibt. Dennoch sind die Emissionen im Verhéltnis zu den anderen
Anlagentypen als eher gering anzusehen, da 3 hohe Emissionsraten bei lediglich 10
BHKW, welche mit Deponiegas betrieben werden, bereits einen hohen Mittelwert erge-

ben.

Die Anlagen zur Herstellung von Duroplasten machen einen geringen Anteil an den
Gesamtemissionen mit lediglich 2 Anlagen aus. Zur Glasfaserherstellung ist ebenfalls
nur 1 Anlage im Emissionskataster fir Sachsen zu verzeichnen, welche Formaldehyd
emittiert. Die Emissionsraten fir Formaldehyd sind allerdings fur diese Anlagentypen
vernachlassigbar gering, weshalb diese Anlagentypen in den nachfolgenden Ausfih-

rungen keine Betrachtung findet.

Generell dient die Erstellung eines Emissionskatasters der Verwaltung und Dokumen-
tation von emissionsrelevanten Daten und beinhaltet Informationen zu den einzelnen
Emittenten. Deshalb sollen Emissionskataster im Wesentlichen zu einem besseren
Verstandnis von Ursache, Quelle, Ausmall sowie Wirkung von Emissionen beitragen.
Des Weiteren konnen die darin enthaltenen Informationen zur Unterstitzung der 6ffent-
lichen Meinungsbildung fir die Bevolkerung tber den Schadstoff Formaldehyd genutzt
werden. Dartber hinaus ermoglichen Emissionskataster die Umsetzung gezielter Mal3-

nahmen zur Reduktion von Formaldehyd, womit diese zur Luftreinhaltung beitragen.

Das nun vorliegende Emissionskataster dient als grundlegende Quelle fir weiterfuh-
rende Ausbreitungsrechnungen mittels LASAT 3.0. Es ist somit mdglich tGber eine Ver-
knipfung der Emissionsdaten und des nachfolgenden Schadstoffausbreitungsmodells

die flachenhafte Immissionssituation fiir das Untersuchungsgebiet Sachsen abzuleiten.
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5 Abbau von Formaldehyd in der Atmosphare

Um das Verhalten und den Abbau von Formaldehyd in der Atmosphére verstehen zu
koénnen, ist es erforderlich, Kenntnisse tber die Chemie der Troposphére bzw. Strato-
sphére zu besitzen, wobei die Stratosphare in diesem Zusammenhang eine eher un-
tergeordnete Rolle einnimmt. Deshalb soll im Folgenden eine kurze Einfihrung in die
Atmospharenchemie gegeben werden. Dies dient dazu, die Arbeit und ihre Bedeutung

in einem Gesamtkontext begreiflich zu machen.

51 Aufbau der Atmosphare

Die Atmosphare besteht zu mehr als 99% aus den Gasen Stickstoff, Sauerstoff, Argon
sowie Kohlendioxid, wobei Stickstoff mit einem Anteil von 78,1%, Sauerstoff mit 20,9%,
Argon mit 0,93% sowie Kohlendioxid mit einem Anteil von 0,0035% vertreten ist. [7]
S.100 Da sich diese Verhéltnisse zwischen den Gasen im Laufe der Zeit nur sehr lang-
sam verandern, konnen diese als nahezu konstant betrachtet werden. Neben diesen
Hauptkomponenten der Atmosphéare gibt es jedoch noch eine groRe Anzahl an Spu-
rengasen, deren jeweilige Konzentrationen zum Teil stark schwanken. Obwohl diese
Spurengase, welche in wesentlich kleineren Mischungsverhaltnissen von ppmv bis
sub-pptv vorliegen, nur einen sehr geringen Teil der Atmosphére ausmachen, beein-
flussen diese doch wesentlich die Eigenschaften der Atmosphéare. Deren Auswirkun-
gen lassen sich daher in allen Bereichen des Lebens in den Okosystemen erkennen.
Es sind die Spurengase, die einen mal3geblichen Einfluss auf das Klima der Erde ha-
ben. Diese verursachen unter anderem den fir das Leben essentiellen Effekt, den so
genannten Treibhauseffekt. [13] S. 1-3

Bei der Betrachtung des Aufbaus der Atmosphéare (Abb. 11) Iasst sich erkennen, dass
diese sich in mehrere Schichten aufteilt, welche nach ihrem Temperaturverlauf mit der
Hohe in Troposphére, Stratosphéare, Mesosphare und Thermosphare unterteilt werden.
Da flr diese Arbeit lediglich die Troposphére und die sich daran anschlieRende Strato-
sphare relevant sind, werden die anderen Atmospharenschichten in den folgenden
Ausfihrungen nicht erlautert. Die Troposphare erstreckt sich von der Erdoberflache bis
10 - 12 km Ho6he und steht in enger Wechselwirkung mit dem Erdboden. Zwischen der
Troposphare und der Stratosphare wird der Austausch von Luftmassen infolge der
Temperaturinversion an der Tropopause sehr verlangsamt. Fir beide Hemispharen
existiert jedoch ein Zirkulationssystem, wodurch am Aquator die Luft aufsteigt und an
den beiden Polen wieder an die bodennahen Schichten zuriickgefiihrt wird. Dadurch

gelangen Spurenstoffe nach mehrjahrigem troposphérischem Aufenthalt in die Strato-
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sphare, wo auch reaktionstragere Stoffe vor allem Uber photochemische Reaktionen
abgebaut werden. [16] S.17, [17] S.140
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Abb. 11:  Aufbau und Temperaturverlauf der Atmosphare [35]

Wegen der Filterwirkung in den hoheren Luftschichten gelangt das Sonnenlicht erst
oberhalb einer Wellenlange von 300 nm in die bodennahen Schichten. Die meisten
Spurengase sind oberhalb von dieser Wellenlange fiir das Sonnenlicht transparent und
konnen daher keine photochemischen Primarreaktionen eingehen. Auch wenn Son-
nenstrahlung der energetischsten Wellenlange in die Stratosphére gelangt, dringt auch
Licht von ausreichender energetischer Wellenléange in die Troposphare, welches dort
die signifikante photochemische Reaktion einsetzen lasst. Kurzwellige Sonnenstrahlen
erwarmen unseren Planeten wahrend dieser die Energie zu hdheren Wellenlangen
verschoben im thermischen Infrarotbereich wieder abgibt. Einige Gasmolekile sowie
Wolkentropfchen und Aerosolpartikel haben die Eigenschaft diese thermische Infrarot-
strahlung zu absorbieren. Da die von diesen Teilchen wieder abgegebene Energie
gleichférmig in alle Raumrichtungen emittiert wird, bedeutet dies eine Teilrlickstrahlung

der Energie in Richtung Erde. Somit wirkt der Effekt einer gleichférmigen Abkihlung
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entgegen und erzeugt eine dem normalen thermischen Gleichgewichtszustand gegen-
Uber erhéhte Temperatur auf der Erde. Diese Eigenschaft der Absorption und Reemis-
sion von Infrarotstrahlung variiert von Molekil zu Molekil sehr stark. Methan, Lachgas
und Kohlenstoffdioxid zum Beispiel sind Gase mit einem starken Treibhauseffekt. Die-
se beeinflussen das Klima signifikant, obwohl sie nur in vergleichbar sehr kleinen Mi-

schungsverhaltnissen vorkommen. [14] S. 92

Im Gegensatz zu Methan oder Lachgas besitzt Formaldehyd ein sehr geringes Treib-
hauspotential, weshalb es fir den Treibhauseffekt als vernachlassigbar klein angese-
hen werden kann. Generell soll durch das Treibhauspotential untersucht werden, in-
wieweit die Formaldehydemissionen aus der Industrie zur Erwdrmung der Atmosphare
beitragen. Fir Spanplatten, in denen Formaldehyd als Bindemittel verwendet wird, gilt
z.B. ein Treibhauspotential von -1,32 kg CO, — Ag/kg bezogen auf 100 Jahre. [37] Al-
lerdings ist Formaldehyd eine Ozonvorlaufersubstanz, wodurch es ein groRes Ozonbil-
dungspotential mit 0,0019 kg C,H,-Ag am Erdboden besitzt. Durch die Einwirkung von
Sonnenlicht wird Formaldehyd in der Atmosphére zu Ozon umgewandelt. Dadurch wird
eine verstarkte Bildung von Sommersmog verursacht, der die Atemwege reizen und
die Vegetation schadigen kann. Neben einer direkten Beeinflussung des Strahlungs-
haushaltes verursacht Formaldehyd somit eine indirekte Klimawirkung aufgrund der
photochemischen Bildung von Ozon. [30] S.9.11, [37]

Die gegenwaértige Zusammensetzung der Atmosphére muss als ein dynamisches
Gleichgewicht verstanden werden, bei dem Quellen und Senken der einzelnen atmo-
sphéarischen Bestandteile einander kompensieren. Dieses Gleichgewicht kann durch
zivilisatorische Aktivitditen wie Abgase aus Kraftwerken oder Kraftfahrzeugen gestort
werden. Wie kann es nun aber sein, dass bei fortlaufenden Emissionen, sowohl
anthropogenen als auch natirlichen Ursprungs, die Konzentrationen der vielen Spu-
rengase im Vergleich zu den Hauptkomponenten der Atmosphére dauerhaft so gering
bleiben? Dieser Effekt beruht auf der atmospharischen Selbstreinigungskraft, welche
auf das Wettergeschehen in Verbindung mit dem Wasserkreislauf aus Verdunstung,
Wolkenbildung und Niederschlag zurtickzuftihren ist. Ein Hauptmerkmal unserer Atmo-
sphare ist ihre einzigartig hohe Oxidationskraft. [28] S.2-4 Somit kénnen flichtige or-
ganische Verbindungen und andere Stoffe, die in die Atmosphéare gelangen, durch
schrittweise Oxidation zu CO,, H,SO,4 und HNO3 in l6sliche Verbindungen Uberfihrt
und Uber nasse und trockene Deposition aus dem System entfernt werden. Diese Oxi-
dationsmechanismen sind demnach dafiir verantwortlich, die in die Atmosphére emit-
tierten Verbindungen zu entfernen. Diese unterdriicken somit eine ansonsten mit

wachsenden Emissionen einhergehende, immer starker werdende klimatische Veran-
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derung. Die Lebensdauer der Partikel und wasserloslichen Gase in der Troposphére ist
daher kurz und betragt im Mittel nur wenige Tage bis Wochen. Wie in der Stratosphére
sind auch in der Troposphare chemische und photochemische Prozesse eng mit dy-
namischen Prozessen verzahnt. Aber anders als in der Stratosphéare, wo der Vertikal-
austausch wegen der Temperaturzunahme mit der Hohe stark behindert ist, bewirken
die hochst variablen und turbulenten Winde in der Troposphéare, in der die Temperatur
mit der H6he abnimmt, neben der horizontalen Durchmischung eine rasche und effek-
tive vertikale Durchmischung. [13] S.3-5 Nachfolgende Abbildung soll die komplexen
Vorgéange in der Atmosphare von der Emission Uber die Transmission bis hin zur Im-

mission von Formaldehyd illustrieren. [20] S.7
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Formaldehyd kann jedoch durch verschiedene Reaktionsmechanismen in der Atmo-
sphare abgebaut werden. Dieser Abbau kann chemisch Uber Photolyse oder OH-
Radikale und/oder physikalisch tUber trockene und nasse Deposition erfolgen. Der pho-
tolytische sowie der radikalische Abbau bezieht sich in den nachfolgenden Ausfiihrun-
gen auf die reine Atmosphare, in der Formaldehyd nur als Spurenstoff in der Atmo-

sphére vorliegt und eine geringe Konzentration aufweist.

52 Photolytischer Abbau von Formaldehyd

Formaldehyd ist ein wichtiges Intermediat der Photooxidation verschiedener Kohlen-
wasserstoffe. Die Reaktion von OH-Radikalen mit Methan, dem einfachsten Kohlen-
wasserstoff, liefert Formaldehyd. Das Formaldehyd wird entweder photolytisch oder
durch Reaktion mit OH zu CO abgebaut.

Bei der Photolyse von Formaldehyd werden unter anderem Wasserstoff- und HCO-
Radikale gebildet. Formaldehyd ist daher eine wichtige Radikalquelle in der Atmosphéa-
re und ein Vorlaufer von Hydroxylradikalen, denn die bei der Photolyse gebildeten Ra-
dikale konnen mit Sauerstoff weiter zu Hydroperoxy-Radikalen reagieren. Aus diesen
kann wiederum OH- oder durch Rekombination Wasserstoffperoxid entstehen. [27]
S.219

Abhangig von der Wellenlange der Strahlung konnen folgende Photolysereaktionen

ausgeldst werden:

HCHO + hv —  CHO- +H- A <330 nm [1.1]

H-+ 0, + M —  HO, +M [1.2]

CHO: + O, —  CO+HO, [1.3]

Netto: HCHO + 20, —  CO+2HO,- [1.4]
[27] S.220

Dabei liegt das Maximum der Radikalproduktion bei einer Wellenlange von ca. 300 nm.
Legt man die Ublichen Reaktionsfolgen fir die entstandenen Radikale CHO- und H-
zugrunde, so erhélt man fir die Photolyse bei Wellenlangen unter 320nm folgende

Nettogleichung:
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HCHO+20,+2NO+hv — CO +2 OH- + 2 NOy- [1.5]

Diese Gleichung unterstreicht die Wirkung der Formaldehydphotolyse auf den atmo-
sphéarischen Radikalhaushalt. Bei jeder Zersetzung eines Molekils HCHO werden 2

neue Radikale produziert und gleichzeitig 2 NO-Molekule oxidiert. [7] S. 173

Um schlieBlich die Photolysehalbwertszeit ermitteln zu kénnen, ist eine Berechnung mit

folgender Gleichung notwendig:

tiyp = In2/ kOH [OH] [16]

Diese kann dann im Hinblick auf die Abbaugeschwindigkeit und die Ausbreitung eines

Stoffes wie folgt interpretiert werden:

ty» <1 Tag rascher Abbau
t1»1-10 Tage abbaubar, Verteilung méglich
t2> 10 Tage langsamer Abbau, grof3rdumige Verteilung moglich

Da Formaldehyd in geringer Konzentration eine Halbwertszeit von nur wenigen Stun-
den besitzt, erfolgt der Abbau sehr rasch. [15] S.25

5.3 Radikalischer Abbau von Formaldehyd

Bestimmend fiir die Oxidationskraft der Atmosphare ist das Ozon. Dieses bewirkt durch
die Photolyse in der Troposphére eine weitverzweigte Radikalchemie, die die elemen-
taren Oxidationsprozesse der Tropospharenchemie beinhaltet. Von entscheidender
Bedeutung ist dabei das Hydroxyl-Radikal, welches die Oxidationskraft der Atmospha-
re als Hauptoxidant determiniert. Eine schematische Darstellung der wichtigsten tropo-

spharenchemischen Prozesse findet sich in Abb. 13. [13] S.4
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O hv
\\" O3 Stratosphare
Troposphare
HCHO CH,
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O NO, NO
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CH;0 CH;00 0; —25, OH HO, H.0,
:>—< o >—<
NO, NO CO; co
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Deposition Deposition
A 4 h 4

Erdoberflache

Abb. 13:  Tropospharenchemische Prozesse [13] S. 4

Die oxidative Abbaureaktion von Formaldehyd mit OH-Radikalen verlauft nach folgen-
den Reaktionsgleichungen:

HCHO + OH- —  CHO-+H,0 [2.1]
CHO- + 0, —  CO+HO, [2.2]

Netto: HCHO +0,+OH- — CO + H,0 + HO,: [2.3]
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HCHO
P e el
HCO. + HNO; HCO- + H,0 .0,CH,0H

HCOOH - NO;- + HO»-

Abb. 14:  Abbau von Formaldehyd durch die Reaktion mit Radikalen [11] S.16

Die bei der Methanoxidation intermediar entstandenen Methylperoxyradikale kénnen
auch einen direkten Einfluss auf das HO,-Budget haben. Diese katalysieren, wie in den

folgenden Gleichungen dargestellt, eine Kombination von OH- und HO,- Radikalen:

CH302' + HOZ — CH302H + 02 [24]
CH302H + OH — CH302' + HZO [25]
Netto: OH - + HO,- —~  H,0+0, [2.6]

Je nach Reaktionskanal werden entweder die HO,-Radikale umverteilt oder
Hydroperoxy-Radikale gebildet. Formaldehyd kann demnach einen signifikanten Ein-
fluss auf das HO,-Budget und das Verhaltnis von OH- zu HO,- haben. Die Methanoxi-
dation resultiert somit in NO-reichen Regimen in einer Produktion von Ozon und einer
Destruktion von HO,-. Die komplexeren Reaktionszweige unter NO-armen Bedingun-
gen fuhren zu einer Zerstérung von HO,:, welche durch die Weiteroxidation des ent-
standenen HCHO kompensiert werden kann. Entgegen friherer Annahmen, dass
Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe keinerlei Einfluss auf die Chemie der unbelasteten
Troposphéare haben, ist nach neueren Studien davon auszugehen, dass etwa 15% des
Ozonbudgets auf NMHC zurtickzufiihren ist. Wie unter 5.1 bereits beschrieben besitzt

Formaldehyd ein hohes Ozonbildungspotential. [27] S.304
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Die HO,-Radikale fiihren durch die Umformung von NO zu NO, zur Erzeugung weiterer
Ozonmolekile. In der Nacht kann der Abbau durch NOs, welches durch die Reaktion
von Ozon mit NO, entsteht, eine Senke bilden. Die Reaktion von Formaldehyd mit NO;
fuhrt zur Bildung von wasserléslicher Salpetersaure, die durch nasse Deposition der

Atmosphére entzogen wird.

Entstehung von NOs::

03+ NOZ — N03 + Oz [27]

Abbau von Formaldehyd durch die Reaktion mit NOs-:

HCHO + NOs- —  CHO- + HNO; [2.8]

Am Tag photolysiert NOs, bevor es mit einem anderen Molekil reagieren kann. In der
Nacht kann es hingegen Konzentrationen im pptv-Bereich erreichen. Inwieweit NO; flr
den Abbau eines bestimmten Molekils wichtig ist, h&ngt sehr von den meteorologi-
schen und chemischen Bedingungen ab. Die Reaktion von Formaldehyd mit NOj ist
jedoch vergleichsweise langsam (k = 5,8 x 10 cm®*(molec*s). In Gegenwart von NO,
betragt die Halbwertszeit t;, ca. 35 Minuten. Die mittlere Halbwertszeit in der Atmo-

sphére wird mit 1-2h angegeben.

Die Ozonolyse ist im Vergleich zur Photolyse und zu den Reaktionen mit OH- oder
NO;z- bei dem Formaldehyd zu langsam, als dass sie in der Atmosphére Bedeutung
hatte. Die Lebensdauern betragen gegentiber der Reaktion mit O3 einige Jahre. Neben
der chemischen Reaktion kann das Formaldehyd auch durch trockene und/oder nasse
Deposition aus der Atmosphare entfernt werden. Die Deposition kann in der Nacht zu
einer wichtigen Senke fur Formaldehyd werden, wenn die Reaktion mit dem NOs-
Radikal unbedeutend ist. Das kann der Fall sein, wenn die Reaktion von NO; mit ande-
ren Verbindungen schneller ist, so dass zu wenig NO; fir eine effiziente Entfernung
des Formaldehyds zur Verfigung steht. Auf die Mechanismen der trockenen und nas-

sen Deposition wird nachfolgend eingegangen. [27] S.221
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5.4 Deposition

Deposition ist der Stoffeintrag von der Atmosphére auf die Erdoberflache. Dabei wird
zwischen der trockenen und der nassen Deposition unterschieden. Im Gegensatz zum
radikalischen und photolytischen Abbau kdnnen bei der Deposition grof3ere Mengen an

Formaldehyd umgewandelt und transportiert werden. [50]

5.4.1 Nasse Deposition

Die nasse Deposition ist ein Prozess, bei dem Chemikalien aus der Atmosphére ent-
fernt werden und durch Regen, Schnee, Wolkenwasser, Nebel oder Graupel zur Erd-
oberflache gelangen. Dieser physikalische Abbauvorgang dient als sensitiver Indikator
fur veranderte Emissionsverhéltnisse. Der Regen ist ein wichtiger Reinigungsprozess
der Atmosphéare. Dieser sorgt daflr, dass Formaldehyd nach dessen Oxidation und
chemischer Umwandlung als wasserlésliches Endprodukt ausgewaschen wird. [14]
S.92

Formaldehyd liegt sowohl in der Luft als auch im Regenwasser vor. Dabei hat die Aus-
waschung durch wassrige Phasen die grof3te Bedeutung infolge der hohen Henry-
Konstante, die die Gleichgewichtsverteilung einer Substanz zwischen Gas- und Flus-
sigphase angibt. Die Wasserldslichkeit von Formaldehyd betragt 3200 M atm™ bei
298K am Erdboden und besitzt eine Temperaturabhéngigkeit —~AH/R von 6800K. [44]

]
[Th i W ateT

e

HEH
H

1 = 10 s ol 75 an
Tampsaratur in 50

Abb. 15: Temperaturabhangigkeit der Henrykonstante [44]
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Je hoher also die Henrykonstante, desto grdl3er der Anteil in der Wolkenphase und
desto geringer der Gasphasenanteil. Die gute Wasserldslichkeit von Formaldehyd kann
unter anderem auch durch die Bildung des Hydrates Methandiol HCH(OH),, einem
geminalen Diol, erklart werden, welches das Losungsgleichgewicht in Richtung der
flussigen Phase verschiebt. Das hydratisierte Formaldehyd, welches durch OH-
Radikale angegriffen wird, ist eine der bedeutendsten organischen Flissigphasenreak-
tionen. Formaldehyd steht in wassriger Losung mit seinem entsprechenden gem-Diol,
dass heifl3t einem Kohlenwasserstoff mit zwei Hydroxy-Gruppen an einem Kohlenstoff-
atom, im Gleichgewicht. In der Regel liegt das Gleichgewicht auf der Seite des Alde-
hyds.

HCHOug + H:O <  HCH(OH), [3.1]

Daraus ergibt sich eine Hydratisierungskonstante mit einem Wert von 2530 bei 298K

fur Formaldehyd aus der Gleichung:

KHCHO = [HCH(OH)Z]/ [ HCHO(aq)] [32]

Dieser eher grof3e Wert der Hydratisierungskonstante lasst denken, dass die Hydrati-
sierung im Wesentlichen vollstandig ist und dass das gesamte, geléste Formaldehyd in
gem-Diol-Form vorliegt. Fir das thermodynamische Gleichgewicht ergibt sich somit:
[27] S.304

[HCH(OH),] = H + HCHOpHCHO [3.3]

Somit kdnnte angenommen werden, dass Formaldehyd Uberwiegend in der Wolken-
phase vorliegt. Allerdings ist die Henry-Konstante von Formaldehyd temperaturabhan-

gig gemaf der Gleichung:
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. I (AH(1 1Y) an M ({1 1Y)
kg OT) = kg0 -exp) _Tl 7775 |= 3200~ exp| 6800 | ———5 !
\ \ i 4y LA EF \ 4 4 i L, [34]
T: interessierende Temperatur
Te Standardtemperatur (298K)
ky*": Standard Henrykonstante bei Standardbedingungen
AsqH: substanzabhéngige Losungsenthalpie [44]

Die Gleichung beschreibt das Ldslichkeitsverhalten von Formaldehyd in Abhangigkeit
von der Temperatur. Die Loslichkeit nimmt mit zunehmender Temperatur ab, da die
kinetische Energie der Molekule steigt und demnach die Bindungen der Wassermole-
kule schneller brechen. Damit verschiebt sich das Gas-Wasser-Gleichgewicht zur
Gasphase hin und weniger Formaldehyd wird gel6st. In den kélteren Atmosphéaren-
schichten liegt somit eine hdhere Loslichkeit von Formaldehyd in der Flissigphase vor
und das Formaldehyd wird ausgewaschen. In den warmeren Schichten liegt dann da-

gegen mehr Formaldehyd in der Gasphase vor.

Nach Crutzen und Lawrence ist das Verhaltnis von Gasphasenkonzentration zu Wol-
kenwasserkonzentration 50% zu 50% bei einer Henrykonstante von 10 M/atm. Damit
wirde Formaldehyd bei ca. -14 T im Wolkenwasser au fgenommen werden. Dies gilt
allerdings nur in den oberen Atmospharenschichten, in denen -14 <C vorherrschen. Bei
Temperaturen von ca. 25 T ist das Loslichkeitsverh alten allerdings immens herabge-

setzt aufgrund der Temperaturabhangigkeit der Henry-Konstante. [44]

Bei einer Gleichgewichtseinstellung zwischen Flussigphase und Gasphase liegt der
Grolteil des atmosphérischen Formaldehyds in der Gasphase vor, da HCHO bei ei-
nem typischen Wassergehalt der Luft von etwa 0,1 g/m3 ungefdhr eine Henry-
Konstante von 10° mol/l haben miisste, um in gleichen Teilen in Gas- und Fliissigpha-

se vorzuliegen.

Das Meiste des verfiigbaren Formaldehyds verbleibt typischerweise in der Gasphase
in einer Wolke davon ausgehend, dass [OHgg] = 10" M und dass die Fliissigphase
des Formaldehyds im Henrygleichgewicht mit & =1ppb ist, [HCH(OH),] = 6,3 uM, und

dass sich die Reaktion mit einer Rate von 36M h fortsetzt.
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Durch die Oxidation des Formaldehyds mit dem OH-Radikal bei Vorliegen in der flissi-
gen Phase als gem-Diol wird intermedidr Ameisensaure gebildet, die letztendlich zu

Kohlendioxid weiteroxidiert wird:

CH3(OH), + OH- + O, — HCOOH + H,O + HO, - [3.5]
HCOOH = H* + HCOO [3.6]
HCOO + H" + OH- + O, — CO, + HO, + H,0 [3.7]
Netto : CH,O+2O0H-+20, — CO, + 2 HO,- + H,O [3.8]

Die Ameisensaure wird deshalb von demselben Radikal in Kohlenstoffdioxid umge-
wandelt, welches die Produktion ausgeldst hat. Fir das Verhéaltnis von Produktion und

Auflésung der Ameisensaure gilt:

1= K7.a.32 [H2C(OH)2] / K7.433[HCOQOT] + k7,434 [HCOOH 5] [3.9]

Durch die Umwandlung zu Ameisensaure kommt es zu dem Effekt des sauren Regens.
Der saure Regen oder saure Niederschlag ist das Ergebnis vieler chemischer Reaktio-
nen, die sich in der Luft abspielen. Niederschlag hat meist einen pH-Wert von 5-5,6
aufgrund naturlicher, atmospharischer Reaktionen mit CO,. Fallt der pH-Wert unterhalb
5,6 so wird er als saurer Regen bezeichnet. HCHO wurde in Konzentrationen von 50
bis 150 ng/ml im Regen nachgewiesen. Zunachst werden vor allem bei unvollstandigen
Verbrennungsprozessen Gase wie Formaldehyd in die Atmosphére entlassen. Sie rea-
gieren mit Hydroxy-Radikalen und Sauerstoffatomen, wodurch Séuren entstehen, vor
allem Ameisensaure oder auch Salpetersaure. Dies ist dahingehend von Bedeutung,
da die Ameisensédure bzw. Salpetersdure zur Aciditdt des Niederschlages erheblich
beitragt. Der saure Regen erreicht schlie3lich Gewéasser sowie die Vegetation. Da die
Sauretrépfchen sehr hygroskopisch sind, werden diese vom Wasser leicht aufgenom-
men und konnen daher Wasserorganismen schadigen. Des Weiteren fuhrt der saure

Regen zur Versauerung der Béden und Gewasser. [27] S.338

49



5 Abbau von Formaldehyd

Zudem wirde er in erheblichem MaRe Einfluss auf die Vegetation nehmen. Als typi-
sche Vergiftungssymptome bei Pflanzen waren Vergilbungen der Blatter, Spitzen- und

Randnekrosen sowie Chlorosen zu erwarten.

Abb. 16: Blattnekrosen [49]

In einigen Studien wurde auch die verringerte Keimung verschiedener Pflanzenarten
mit dem Ansteigen der Formaldehydkonzentration beobachtet. Die langfristige Beein-
flussung der Keimfahigkeit mit ansteigender Formaldehydkonzentration ist allerdings
noch nicht vollstandig geklart. Zusammen mit anderen Niederschlagsarten kann For-

maldehyd auch zur Bildung von saurem Nebel oder saurem Schnee fihren.

Generell nimmt die nasse Deposition mit der Entfernung von der Emissionsquelle und
mit zunehmender Hohe in den Mittelgebirgsregionen zu. Die nasse Deposition ist ab-
hangig von der Hohe und Intensitéat des Niederschlages sowie dem Gesamtkonzentra-
tionsfeld, insbesondere im Wolkenbereich. Eine quantitative Abschatzung der nassen

Deposition von Formaldehyd ist jedoch nicht méglich. [17] S. 142
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5.4.2  Trockene Deposition

,Die trockene Deposition ist der Ubergang gasférmiger und mikropartikularer Teilchen
aus der Atmosphare auf die Erdoberflache.” [14] S. 93 Die wichtigsten Einflussfaktoren
auf die Sedimentation sind dabei die Partikeleigenschaften (Grof3e, Form, Dichte,
Hygroskopizitat) bzw. Gaseigenschaften (Loslichkeit, Reaktivitat) und Konzentration
des Schadstoffes. Des Weiteren sind die Parameter der Rezeptor-Oberflache (Rauhig-
keitslange, Landnutzungstyp und dessen Zustand, also Feuchtigkeit) von Bedeutung
sowie die meteorologischen Konditionen wie Turbulenz (Windgeschwindigkeit, Schub-
spannungsgeschwindigkeit), atmospharische Stabilitdt und relative Feuchte. Der Pro-
zess der trockenen Deposition kann als dreistufig betrachtet werden. Es erfolgt ein
aerodynamischer Transport durch die atmosphéarische Bodenschicht zu einer sehr
dunnen stationaren an den Erdboden angrenzenden Luftschicht. Danach werden die
Molekile von der stationaren Luftschicht, der so genannten quasi-laminaren Schicht,
zum Erdboden transportiert. AnschlieRend erfolgt die Aufnahme am Erdboden. Zur

Veranschaulichung dieses Vorgangs dient die nachfolgende Abbildung. [46]

A
C,
Grenzschicht Aerodynamischer Widerstand r,
C,
; Quasi-laminare Schicht Quasi-laminarer Schichtwiderstand r,
ES
|
R (] C1
Erdoberfiachenschicht Oberfiachen- oder Baumkronenwiderstand r,
¥ C,=0
v =

C: Konzentration in der entsprechenden Hohe

Abb. 17:  Grenzschichtprofil Atmosphére [46]

Die trockene Deposition von Formaldehyd kann nicht genau ermittelt werden, da zwar
eine trockene Deposition stattfindet, diese allerdings quantitativ nicht bestimmt werden
kann, da die Messstellen in Sachsen kein Formaldehyd in ihrer Messung integrieren.
Die trockene Deposition von Formaldehyd erfolgt nur, wenn dieses in der Gasphase
vorliegt, was lediglich in einigen Atmospharenschichten der Fall ist. Dieser physikali-
sche Abbauvorgang ist aul3erdem verstarkt direkt am Austritt der Emissionsquelle vor-

zufinden.
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5.5 Geografische und meteorologische Einflisse auf die Ausbreitung von

Formaldehyd

»>achsen erstreckt sich in einer Hohenlage von 73 m Uber NN an der Elbe und bis
1215 m dber NN auf dem Fichtelberg.” [42]

Um den Abbau und das Verhalten von Formaldehyd in der Atmosphére in vollem Um-
fang beurteilen zu kénnen, ist es erforderlich, Kenntnisse Uber die unterschiedlichen
Witterungseinflisse in Sachsen zu besitzen. Deshalb erfolgt eine Betrachtung von Luft-
temperatur, Luftfeuchtigkeit, Niederschlag, Luftdruck, Strahlung sowie den Windver-

héltnissen, welche Uber das Jahr verteilt in verschiedener Weise zusammenwirken.

In der nachfolgenden Tab. 6 werden die Witterungsverhaltnisse in Sachsen an 2 aus-

gewahlten Wetterstationen Uberblicksmafig zusammengefasst.

Tab. 6: Witterungsverhaltnisse 2007 [42]

Merkmal Einheit Wetterstation

Dresden- Fichtelberg
Klotzsche

Seehohe m U. NN 227 1213

Lufttemperatur (Mittel) T 10,4 4,6

Niederschlag mm 774,5 1486,3

(Jahressumme)

Jahressumme der Sonnen- | Stunden 1791 1569

scheindauer

Tage mit Sturm Anzahl 3 107

Sommertage (Ho6chsttem- Anzahl a7 2

peratur mindestens 30,0C)

Frosttage (Tiefsttemperatur | Anzahl 50 161
unter 0,0C)
Eistage (HOochsttemperatur | Anzahl 13 70

unter 0,0C)
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Das Elbtal bewirkt eine Zweiteilung Sachsens. Der grof3te sudliche Teil Sachsens wird
hauptsachlich durch das Erzgebirge, welches die Streichrichtung von Sidwest nach
Nordost aufweist, beeinflusst. Das Erzgebirge erhebt sich in Sachsen allmahlich, wah-
rend es nach Tschechien hin steil abfallt. Durch eine anschlieRende Betrachtung der
Jahresmitteltemperaturen in Sachsen wird in Abb. 18 ersichtlich, dass die Temperatu-
ren durchschnittlich in der Erzgebirgslage sowie im Vogtland niedriger sind als im rest-
lichen Teil Sachsens. Dadurch ware die nasse Deposition von Formaldehyd bezogen
auf die Temperaturen in der Erzgebirgslage starker, da mit abnehmender Temperatur
das Gleichgewicht in Richtung der Flussigphase verschoben wird. Dadurch ware For-
maldehyd besser wasserldslich. Da der Witterungseinfluss Temperatur allerdings nicht
allein Betrachtung finden kann, sondern mit den anderen Einflissen komplex zusam-
men agiert, kann ein Rickschluss auf das Abbauverhalten von Formaldehyd ohne Be-

trachtung der anderen Wetterparameter nicht so einfach gezogen werden.

Zinnwald

TEMPERATUR
Mittel [°C]
JAHR
1961 - 1990

6 7 8 9 > 10

Zinnwald
TEMPERATUR
Mittel [°C]
JAHR

Fichtelberg 1991 - 2005

Abb. 18: Temperaturen im Jahresmittel in Sachsen [40]
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Die saisonale Variation der Temperaturen soll in diesem Zusammenhang ebenfalls
Betrachtung finden. Die Temperaturen in den Sommermonaten liegen dagegen bei 10-
16<C. Dadurch wird die Loslichkeit von Formaldehyd enorm herabgesetzt und der Aus-
trag Uber trockene Deposition erhoht.

Zinnwald
TEMPERATUR
Mittel [°C]
SOMMER
1961 - 1990

Zinnwald

TEMPERATUR
Mittel [°C]
SOMMER

1991 - 2005

E )

—_— e

Abb. 19: Sommertemperaturen von 1991 — 2005 in Sachsen [40]

In der nachfolgenden Abb. 20 wird ersichtlich, dass die Wintermonate durchschnittlich
bei 0 bis -2 liegen, wobei auch wiederum die Gebi ete im und um das Erzgebirge am
kaltesten sind. Demzufolge wird die Wasserloslichkeit des Formaldehyds erhdht und
das Gleichgewicht in Richtung der Flussigphase verschoben. Der Abbau erfolgt somit
vorwiegend Uber die nasse Deposition in Form von Schnee oder Regen.
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Zinnwald
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Abb. 20:  Wintertemperaturen von 1991 — 2005 in Sachsen [40]

Um keine falschen Ruckschlusse auf das Abbauverhalten von Formaldehyd zu ziehen,
ist es von enormer Bedeutung, die Niederschlage in Sachsen zu betrachten. Generell
sind mehr Niederschlage im Sommer als in den Herbst-/Wintermonaten zu verzeich-
nen. In den Sommermonaten befinden sich im Allgemeinen die Niederschlagsmaxima.
Infolge der erhdhten Niederschlage kann mehr Formaldehyd aus der Atmosphére aus-
gewaschen werden, da dieses sich mehr im Wolkenwasser I6sen kénnte. Allerdings ist
die Wasserloslichkeit von Formaldehyd aufgrund der erhéhten Temperaturen im Som-

mer herabgesetzt.

In der nachfolgenden Abb. 21 sind die Niederschlagsmengen im Jahresmittel darge-
stellt. Der nordliche Bereich Sachsens wies in den Jahren zwischen 1991 - 2005 eine
Niederschlagsmenge von 0-200mm auf, wohingegen der mittlere Teil zwischen 200 —

400 mm und die Erzgebirgslage 400 — 700 mm abgegeben hat. Dadurch wird deutlich,
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dass generell mehr Niederschlage in der Erzgebirgslage fallen als im nérdlichen Teil

Sachsens.

o Leipzig

Dresden

Zi KLIMATISCHE
innwald

WASSERBILANZ
Summe [mm]

JAHR
1961 - 1990

300 400 500 600 700 > 800

& Leipzig

i
ey |

Dresden

" Zawad  KLIMATISCHE
WASSERBILANZ

Summe [mm]
JAHR
Fichtelberg

1991 - 2005

Abb. 21: Klimatische Wasserbilanz von 1991-2005 in Sachsen [40]

Fur den photolytischen Abbau von Formaldehyd kann abgeschéatzt werden, dass dieser
verstarkt im Norden von Sachsen auftritt, da laut Tab. 6 in Dresden Klotzsche eine ho-
here Sonnenscheindauer als auf dem Fichtelberg vorliegt. Somit kbnnte mehr Formal-
dehyd tber die Photolyse abgebaut werden.

Zusammenfassend sind in der Erzgebirgslage die Lufttemperaturen im Jahresmittel um
ca. 5C geringer als im noérdlichen Teil Sachsens. Z udem weist dieses Gebiet zusétz-
lich eine erhdhte Niederschlagsmenge auf. Dies wird nochmalig an Tab. 6 ersichtlich.
Allerdings ist die Sonnenscheindauer im Norden von Sachsen etwas héher als im Erz-

gebirge, wodurch der radikalische und photolytische Abbau verstarkt erfolgen kann.
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Schlussfolgernd kann somit festgestellt werden, dass das Verhaltnis zwischen nasser
und trockener Deposition Uber das ganze Jahr gemittelt als nahezu konstant angese-
hen werden kann aufgrund des Zusammenwirkens der unterschiedlichen Witterungs-

verhaltnisse.

Aktuelle Simulationen zeigen dagegen in Sachsen einen markanten Ruckgang der
monatlichen Niederschlagssummen im Sommer. Insbesondere in Nord- und Ostsach-
sen sind Niederschlagsrickgdnge um mehr als 30 % zu erwarten. Die Winternieder-
schlage werden sich bis 2100 hingegen nur unwesentlich verandern. Somit kann der
Winter das Niederschlagsdefizit des Sommers bei weitem nicht ausgleichen. Dadurch
wirde Formaldehyd eine langere Halbwertszeit in der Atmosphare aufweisen, da ein
Auswaschen und Ausregnen aus der Atmosphare vermindert werden wirde. Insbe-
sondere im Sommer waren verstarkte Formaldehydkonzentrationen zu erwarten. In
diesem Zusammenhang kdme es insbesondere in den Stadten zu erhéhtem Auftreten

von Sommersmog.
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6 Ausbreitungsrechnung

6 Ausbreitungsrechnung fur Formaldehyd

Bei der Untersuchung des Verhaltens von Formaldehyd in der Atmosphare und der
damit in Zusammenhang stehenden Ausbreitung wird LASAT 3.0 als Rechenprogramm

zur Visualisierung herangezogen.

6.1 Uberblick Gber LASAT 3.0

Die Ausbreitungsrechnung entsprechend Anhang 3 der TA Luft ist als Zeitreihenrech-
nung Uber jeweils ein Jahr oder auf der Basis einer mehrjahrigen Haufigkeitsverteilung
von Ausbreitungssituationen nach dem im Anhang 3 der TA Luft beschriebenen Ver-
fahren unter Verwendung des Partikelmodells der Richtlinie VDI 3945 Blatt 3 (Ausgabe
September 2000) und unter Berlcksichtigung weiterer Richtlinien durchzufihren. Das
im Rahmen der vorliegenden Arbeit genutzte Programm LASAT 3.0 erflllt diese Be-

dingungen vollstandig.

LASAT (Lagrange - Simulation von Aerosol-Transport) ist ein Modell zur Berechnung
der Ausbreitung von Spurenstoffen in der Atmosphare, welches in einem Softwarepro-
gramm realisiert ist. ,LASAT ist ein Episodenmodell, d.h. es berechnet den zeitlichen
Verlauf der Stoffkonzentration in einem vorgegebenen Rechengebiet, wobei alle fur die
Ausbreitung wichtigen Gré3en als Zeitreihe vorgegeben werden. Bei der Ausbreitungs-
rechnung wird fur eine Gruppe représentativer Stoffteilchen der Transport und die tur-
bulente Diffusion durch einen Zufallsprozess auf dem Computer simuliert (Lagrange

Simulation).“ [12] S.1 Es werden folgende Vorgéange zeitabhangig simuliert:
. Transport durch den mittleren Wind,
. Dispersion in der Atmosphére,
. Sedimentation schwerer Aerosole,
. Deposition am Erdboden,
. Auswaschen der Spurenstoffe durch nasse Deposition,
. Chemische Umwandlung erster Ordnung,
. Gamma- Submersion (Wolkenstrahlung) bei radioaktiven Stoffen,
. Parametrische Erfassung der Abgasfahneniberhéhung.

Das Gelande kann eben oder gegliedert sein und Gebdude enthalten, deren Umstro-
mung bertcksichtigt wird. Im ebenen Gelande werden die zeitabhangigen, meteorolo-

gischen Groflen durch ein ebenes Grenzschichtmodell beschrieben. Dieses greift auf
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6 Ausbreitungsrechnung

einfache Parameter zur Charakterisierung der Wettersituation zuriick, wie z. B. eine
Klassifizierung nach TA Luft, oder es wird direkt Gber die Monin-Obukhov-L&nge und
die Mischungsschichthdhe parametrisiert. Dariiber hinaus kdnnen aber auch Vertikal-
profile, wie sie von SODAR- Geréten zur Verfigung gestellt werden, oder Messreihen
eines Ultraschall- Anemometers verarbeitet werden. Fiur komplexes Gelande ist im
meteorologischen Praprozessor ein diagnostisches Windfeldmodell integriert, das fir
indifferente und stabile Schichtung einsetzbar ist. Das diagnostische Windfeldmodell
kann auch die Umstromung von Gebauden berechnen und dabei die im Lee auftreten-
de Rezirkulation und die erhdhte Turbulenz modellieren. Gebaude durfen auch im ge-
gliederten Gelande stehen. Dreidimensionale Wind- und Turbulenzfelder kénnen auch

explizit vorgegeben werden.

Das vorliegende Modell hat seinen Ursprung in den Forschungsmodellen LASAT-A
und LASAT-C, die urspriinglich bei der Dornier GmbH entwickelt und dort in einer Rei-
he von Forschungsvorhaben eingesetzt worden sind. Der Modellalgorithmus wurde
inzwischen jedoch verallgemeinert und das Programm neu konzipiert, wobei dieses
aus mehreren Komponenten besteht. Anschlielend wurde Lasat 3.0 in der Program-
miersprache ANSI-C sowie Java neu geschrieben. Fir einige der Leistungsmerkmale,
wie z.B. Anzahl zulassiger Emissionsquellen, sind Maximalwerte angegeben. Diese
kénnen haufig auch wberschritten werden. Ob das mdglich ist, hangt von der verwen-
deten Rechnerkonfiguration und der Kombination von Leistungsmerkmalen ab und

muss im Einzelfall geprift werden.

Mit LASAT 3.0 kdnnen Ausbreitungsrechnungen konform zu AUSTAL2000 und damit
zum Anhang 3 der TA Luft durchgefiihrt werden. Beide Programme sind gemaf3 VDI
3945/3 entwickelt und verifiziert und verwenden identische Grenzschicht- sowie Wind-
feldmodelle. Dies ist im Referenzbuch von LASAT beschrieben. Im Abschnitt 7 des
Referenzbuches wird aufgefihrt, wie die Parameter fir eine AUSTAL2000-konforme
Rechnung zu setzen sind. [12] S.1, [26]
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6 Ausbreitungsrechnung

6.2 Darstellung und Bewertung der Ausbreitungsrechn ungen

Die Ausbreitungsberechnung mittels Lasat 3.0 dient der Darstellung der Immissionen in
der unteren Troposphare. Dabei sollen mogliche Gefahren und Gesundheitsbeein-
trachtigungen auf die umliegende Umwelt bzw. Menschen abgeschéatzt werden. Zur
Abschatzung der Immissionssituation von Formaldehyd im Freistaat Sachsen muissen
viele Parameter betrachtet werden. Deshalb gibt die Abb. 22 einen Uberblick tiber die

zu erfullenden Gesichtspunkte.

Ergebnizse
h
e et
: i und gecgrafische
Formaldehyd EEtn AR e
'
Quallen und [ thihe
Emissionen Kaminhdhe Rechengshist bl

Abb. 22:  Kiriterien zur Abschéatzung der Immissionssituation

Fur Ausbreitungsrechnungen werden Daten Uber die Emission (Abgasvolumenstrom,
Emissionsmassenstrom, Querschnittsfliche des Abgasaustritts, Abgastemperatur) und
uber die wesentlichen Wetterparameter im betrachteten Gebiet benétigt. Fir die vor-
gegebene Emission soll mdglichst die gesamte Vielfalt der meteorologischen Ausbrei-
tungsbedingungen in den Rechnungen bericksichtigt werden. In der Praxis werden
jedoch die Austauscheigenschaften der Atmosphére in mehreren Ausbreitungsklassen
zusammengefasst, deren statistische Haufigkeit im betrachteten Gebiet in die Ausbrei-
tungsrechnung eingeht. Damit kann fir beliebige Orte im Einwirkungsbereich von E-

missionsquellen die Haufigkeitsverteilung der zu erwartenden Immissionskonzentratio-
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nen und damit auch Mittelwerte, Perzentile und Maximalwerte berechnet werden. Mit-
tels Ausbreitungsklassen wird der Turbulenzzustand der Atmosphére von stabil bis labil
charakterisiert. Sie werden aus synoptischen Beobachtungen der Windgeschwindig-
keit, des Gesamtbedeckungsgrades und der Wolkenart im betrachteten Gebiet, diffe-
renziert nach Monaten und Tageszeit, ermittelt. Fir die Klassen wurden meteorologi-
sche Ausbreitungsparameter abgeleitet, die in die mathematische Ausbreitungsformel

einzusetzen sind. [53]

Die wichtigsten meteorologischen Grof3en fur Verhalten und Transport von Formalde-
hyd in der Luft sind Windrichtung, Windgeschwindigkeit und die vertikale Turbulenz.
Die Windrichtung bestimmt die von Emissionsquellen beaufschlagten Gebiete. Die E-
mission erfolgt somit in Richtung des Windes. Der Wind hat eine verdinnende Wirkung
auf die Konzentration des Formaldehyds hinter dem Schornstein bzw. Kamin der E-
missionsquelle. Die exponentielle Zunahme der Windgeschwindigkeit mit der Héhe
begunstigt die Verteilung des Formaldehyds aus hohen Kaminen. Bezogen auf gleiche
Hohe ist die Windgeschwindigkeit GUber ebenem Gelande wegen der geringeren Boden-
rauhigkeit héher als Uber stark gegliedertem Geldnde mit groRerer Bodenrauhigkeit.
Unter dem Einfluss der Reibung kann der Wind mit der Hohe auch eine Drehung erfah-
ren. Die Windgeschwindigkeit hat einen mittleren Tagesgang mit einem Maximum am
Tag und einem Minimum in der Nacht. Die Windstérke beeinflusst, durch die von ihr
verursachte Turbulenz und Wanderungsgeschwindigkeit, die Verteilung des Formalde-
hyds im Luftraum. Die Windrichtung ist dariiber hinaus ein erstes Kriterium fir be-
stimmte Wetterlagen. Austauscharme Wetterlagen sind insbesondere bei Inversions-
wetterlagen gegeben. Bei Inversionen nimmt die Lufttemperatur in bestimmten Schich-
ten mit der Hohe zu. Dabei bilden sich ,Sperrschichten* aus, die den vertikalen Luft-
austausch behindern. Bei niedrigen Untergrenzen von Inversionsschichten reichern
sich Abgase in Bodenndhe an, weil ihr Aufsteigen in héhere Luftschichten stark behin-

dert wird.

Die Berechnung der Verteilung von Abgasen nach Ableitung aus einer Emissionsquelle
erfolgt nach dem GauR3-Modell. Danach erfahren die Abgase nach ihrem Eintritt in die
Atmosphéare zunéachst einen durch ihre Austrittsgeschwindigkeit und Temperatur verur-
sachten Auftrieb (Schornsteintiiberhéhung) und werden dann mit der Windstrémung
transportiert und somit in horizontaler und vertikaler Richtung gemaf einer Gaul3-
Verteilung verdinnt. Am Auftreffpunkt des Ausbreitungskegels auf den Boden ergibt
sich die hochste Immissionskonzentration. Dieser Punkt im Gelande kann bei Messun-

gen kaum geortet werden, zumal er in Abhangigkeit schon von geringen Windschwan-
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kungen gewohnlich wahrend der Probenahmedauer wandern wirde. [8] S.75-78, [1]
S.216

Zunéchst musste zur Durchfihrung der Ausbreitungsrechnung die Vorbelastung fir
Formaldehyd in Sachsen ermittelt werden. Da nach Expertenwissen des Herrn Dr.
Gunther Schmidt (IfU) [54] keine Vorbelastungswerte fir Formaldehyd in Sachsen vor-
liegen, wird dieser Wert in der Berechnung auf O gesetzt. Es kann somit nur die Zu-
satzbelastung ermittelt werden. Die erste Ausbreitungsrechnung wurde flr eine Anlage
in Losnitz durchgefuhrt. Dabei wird das Beurteilungsgebiet so festgelegt, dass sich die
Anlage in der Mitte des Rechengitters befindet. Um die Ausbreitungsrechnung durch-
fuhren zu kdnnen, ist es bei jeder nachfolgend betrachteten Anlage notwendig, einige
Dateien zu erstellen und diese in die jeweiligen Projektordner fir das Programm Lasat
3.0 einzufigen. Es mussen die wichtigsten Eingabeparameter wie Rechengebiet, E-
missionsquellen, Quellstarken, Quellhéhen sowie Quelldurchmesser in der Datei ,pa-
ram.def" enthalten sein. Des Weiteren wird eine Datei bendtigt, welche die statistischen
Wetterdaten fir das Beurteilungsgebiet enthalt. Diese Informationen werden in der
Datei ,wetter.def* gespeichert und dem Ordner hinzugefligt. Fur Betrachtungen im
komplexen Geldnde wird zusatzlich eine ,lib“-Datei erzeugt, welche Angaben zum Ge-
lande des Beurteilungsgebietes beinhaltet. Nach dem Vorhandensein aller benétigten
Dateien kann die Berechnung mit Lasat 3.0 gestartet werden. Ingesamt wurden Aus-

breitungsrechnungen fur 7 Anlagen durchgefuhrt.

Die Anlage in Losnitz fertigt Eisengussteile mit dem Furanharzverfahren. Dabei ent-
steht insbesondere im Bereich der Sandregenerierung Formaldehyd, welches dann

schliel3lich tber den Abluftschlot in die Umwelt gelangt.
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Abb. 23:  GielRerei Losnitz im ebenen Gelande

Fur die Ausbreitungsrechnung der GielRerei in Ldsnitz wurde die Qualitatsstufe fur die
Rechnung im Programm Lasat 3.0 auf O gesetzt. Die Qualitatsstufe muss ausreichend
grof3 sein, denn umso gréRer diese ist, desto mehr Teilchen werden pro Emissionsrate
[g/s] berechnet. Dadurch entstehen geringere Fehler in den Zellen des Rechengitters.
Es werden somit 500 Partikel fir die Rechnung losgeschickt und deren Ausbreitung
berechnet. Dabei wird die statistische Verteilung der Konzentration Uber ein Jahr ge-
mittelt.

Fur die Giel3erei in Losnitz wurde eine Ausbreitungsrechnung im ebenen Gebiet und im
Gelande durchgefiihrt. Dabei wird im Bereich der Sandregenerierung das meiste For-
maldehyd mit 9,46 kg/a frei. Dieser Schadstoff wird schlie3lich Gber den Abluftschlot
mit einer H6he von 12m und einem Durchmesser von 0,64m geleitet und in die Umge-
bung abgegeben. Durch die Transmission wird Formaldehyd in der Atmosphére verteilt
und gelangt schlie3lich als Immission zum Erdboden. Im ebenen Gebiet wird in Abb.
23 ersichtlich, dass die Immissionskonzentration im Jahresmittel in der direkten Umge-
bung der Emissionsquelle 50 ng/m3 betragt. Die Immissionen, die in der Nachbarschaft
Zu erwarten waren, betragen im Abstand von 0,1 km 20 ng/m3. Aufgrund der Abgas-
fahnentiberhéhung und der Windrichtung werden in weiterer Entfernung 10 ng/m3 prog-
nostiziert. In 0,2 - 0,5 km Entfernung wird lediglich eine Immission von 2 ng/m3 - 5

ng/m3 erwartet.
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Abb. 24:  Giel3erei Losnitz in Erzgebirgslage

Da es fur Losnitz zwingend erforderlich ist das Gelande fir die Ausbreitung mit zu be-
trachten, wurde eine erneute Rechnung mit Gelande durchgefihrt, denn Ldsnitz liegt
im westlichen Teil des Erzgebirges in einem lang gezogenen Tal in ca. 432 m Hohe
Uber NN und ist eingebettet von bewaldeten Hohenziigen. Daher ergeben sich wesent-
liche Unterschiede in der Ausbreitung von Formaldehyd, was in Abb. 24 erkennbar ist.
Dabei liegt die Emissionsquelle inmitten der héchsten Konzentration an Formaldehyd
mit 100 ng/m3. Das Gebiet mit dieser Konzentration erstreckt sich Uber eine Distanz
von 25 m nach Westen und Suden. Aufgrund der atmospharischen Vorgange und der
Tallage von Ldsnitz sind in nord@stlicher Richtung diese Immissionen in ca. 100 m Ent-

fernung noch zu erwarten.

Generell ist ein wesentlicher Unterschied im Verlauf der Ausbreitungsrechnungen fest-
zustellen. Bei der Berechnung mit Geléande werden die Emissionen entlang des Erzge-
birges transmittiert, so dass die Immissionen in der Tallage verbleiben und einen lang-
lichen Verlauf in Richtung Nordosten nehmen. Somit erfolgt eine Kanalisierung der
Stromung vor dem Erzgebirge. Dies ist zusatzlich mit der dortigen Hauptwindrichtung
zu begrinden, da im Bereich um Lo6snitz diese einen Verlauf von stdwestlicher in

norddéstliche Richtung vollzieht.
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Bei der nachfolgenden Anlage handelt es sich um eine Anlage zur Herstellung von
Spanplatten. Diese stellt den Grof3temittenten fir Formaldehyd in Sachsen dar und ist
in Lampertswalde ansassig. Aufgrund der stdwestlichen Lage von Lampertswalde am
Westlausitzer Bergland werden die Emissionen der Emissionsquellen, wie in Abb. 25
deutlich wird, in Richtung Osten abgelenkt.

Anlage zur Spanplattenherstellung Lampertswalde
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Abb. 25:  Anlage zur Herstellung von Spanplatten

Die Anlage zur Spanplattenherstellung besitzt insgesamt 3 Emissionsquellen, wobei im
Bereich der Faserplattenherstellung das meiste Formaldehyd mit 161340 kg/a frei wird.
Die daraus abgesaugte Abluft wird schlielich Uber eine Abluftreinigungsanlage gefuhrt
und letztendlich an die Atmosphére abgegeben. Die Emissionsquelle ,Impragnieranla-
ge" stoit lediglich 1457 kg/a und die Emissionsquelle ,Formalinherstellung” 1165 kg/a
aus. Diese Abluftstrome werden ebenfalls Uber eine entsprechende Abluftreinigungs-
anlage gefihrt. Aufgrund der Reinigung der Abluft sind geringe bis normale Emissions-
konzentrationen vorhanden. Die Ursache fur die hohe Emissionsrate der Anlage liegt in
dem enorm hohen Abluftstrom von 614810 m3/h wahrend der Produktion der Spanplat-
ten. Deshalb liegen im Umkreis von ca. 500 — 600 m noch Immissionskonzentrationen
von 100 ng/m3 vor. Ab einer Distanz von ca. 1 km betragen diese lediglich 20 — 50

ng/m3. In der Nachbarschaft im Abstand von ca. 2 km waren nur noch 2 ng/ms3 zu er-
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warten. Generell ist die Lage der Anlage als kritisch anzusehen, da sich diese in einem
Wohn- und Gewerbegebiet befindet. Es sind in direkter Nachbarschaft der Anlage
Wohnbebauungen vorzufinden. Darliber hinaus ware zu vermuten, dass die Quellhthe
des Schornsteins von 95 m einen grof3en Einfluss auf die Immissionen hat. Auf der
Ausbreitungsrechnung ist allerdings zu erkennen, dass sich die héchsten Immissionen
direkt an der Anlage und somit auch direkt im benachbarten Wohnbereich befinden
und nicht wie erwartet, die Emissionen Uber die Wohnbebauungen hinaus getragen
werden. Die Ursachen liegen in der Tatsache begrindet, dass an der Anlage 3 Emissi-
onsquellen vorliegen, wobei 2 Emissionsquellen eine Quellhéhe von 18 m und 20 m
besitzen. Diese relativ geringen Schornsteinhéhen bewirken die Hochstkonzentration in

der direkten Umgebung der Anlage.

Des Weiteren zahlt das Stahlwerk in Riesa zu den Hauptemittenten von Formaldehyd
mit einer Emissionsrate von 12567 kg/a. Dieser Schadstoff wird Uber die Kamine der
Entstaubungsanlagen mit einer Héhe von 38m in die Umgebung emittiert. Wie bei der
Anlage zur Spanplattenherstellung sind die hohen Formaldehydemissionsraten nicht
mit hohen Formaldehydkonzentrationen, sondern mit den enorm hohen Abluftstromen

von 612600 m3/h wahrend der Produktion von Stahl zu begriinden.

Stahlwerk Riesa
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Abb. 26: Stahlwerk Riesa
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Riesa ist in ebenem Gebiet gelegen. Dadurch breitet sich die Emission gleichmaRig
und nicht wie bei den im Erzgebirge gelegenen Anlagen in Tallage aus. Wie in Abb. 26
erkennbar ist, sind im Umkreis von 1 km Immissionen von 100 ng/m3 zu erwarten. Erst
ab einer Entfernung von 2 — 3 km sind nur noch Immissionskonzentrationen von 5

ng/m3 vorhanden.

Bei den nachfolgenden drei Eisengiel3ereien wurde Formaldehyd im Bereich der Form-
stoffaufbereitung, Sandaufbereitung, in der Kernmacherei (Cold-Box-Kerne) sowie
beim Auspacken der Kerne frei. Die Ursachen fur die Emissionen sind insbesondere im
Einsatz der verschiedenen Bindemittelsysteme wie zum Beispiel Furan-
Formaldehydharz zu sehen. Durch das zusatzliche Einwirken der hohen Temperaturen
wahrend des Giel3prozesses wird durch Thermolyse des Bindersystems Formaldehyd

emittiert.

Die GieRRerei 1 Schdnheide ist im namensgebenden Ort ansassig und befindet sich im
Westerzgebirge in einer Hohe von 700 m Uber NN. Schdnheide ist in einem Nebental
der Zwickauer Mulde gelegen. Da sich das Nebental in horizontaler Richtung erstreckt,

werden die Emissionen hauptsachlich horizontal verteilt.

GieBerel 1 Schonheide
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Abb. 27: GielRerei 1 Schonheide
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Die Formaldehydemissionen werden somit vordergrindig durch den Abluftstrom im
Bereich der Formstoffaufbereitung frei. Daraus ergibt sich eine Emissionsrate von
0,0042 kg/a, welche uber einen Abluftschlot mit einer Héhe von 16m in die Umgebung
abgegeben wird. Die Emissionsquelle ist inmitten der héchsten Konzentration von 100
ng/m3 gelegen wie in Abb. 27 erkennbar ist. Diese HOochstkonzentration erstreckt sich
dabei tber ca. 200 m. In einer Entfernung von 200 — 600 m sind lediglich noch 20 — 50

ng/ms3 zu erwarten.

Die GielRerei 2 Schonheide ist ebenfalls im oben genannten Ort ansassig und weist
dieselben meteorologischen und geografischen Gegebenheiten wie GielRerei 1 auf.
Formaldehyd wird dabei besonders im Bereich der Formerei Uber einen Abluftschlot in
die Umgebung emittiert. Daraus ergibt sich eine Emissionsrate von 0,0087 kg/a. Infolge
der enormen Schornsteinhéhe von 50 m, der Abgasfahneniberhéhung und der wech-
selnden Windrichtung ist in Abb. 28 zu erkennen, dass zwei Bereiche im Umkreis von

400 m mit einer Immissionskonzentration von 10 ng/m3 vorliegen.

GieBerel 2 Schonheide
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Abb. 28: GielRerei 2 Schonheide

Dadurch befindet sich nicht die héchste Immissionskonzentration in der direkten Um-
gebung der Anlage, sondern erst in 400 m Entfernung. Am Austritt der Emissionsquelle

bzw. in unmittelbarer Umgebung liegt eine Konzentration von 0,5 ng/m3 vor. Die For-
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maldehydemissionen werden somit aufgrund der immensen Schornsteinhéhe Uber das
Anlagengelande und die direkte Umgebung hinweg getragen. Generell kdonnen die Im-

missionen der Anlage als relativ gering angesehen werden.

Die GielRerei in Elterlein emittiert Formaldehyd insbesondere im Bereich des Schmelz-
prozesses uber einen Kamin mit einer Hohe von 12 m. Die sich daraus ergebende E-
missionsrate betragt 0,0121 kg/a. Infolge der relativ kleinen Schornsteinhéhe sind die
hdchsten Immissionskonzentrationen in der direkten Umgebung der Anlage zu erwar-
ten. Die GielRRerei liegt im oberen Erzgebirge mit einer Hohe von 620 m . NN. Die E-
missionen breiten sich, wie in Abb. 29 ersichtlich wird, in nordwestliche Richtung aus.
Dies ist mit der Tallage des Ortes an der Zwickauer Mulde zu begriinden. Die Formal-
dehydemissionen breiten sich somit vertikal mit dem Verlauf der Zwickauer Mulde von

Sidost nach Nordwest aus.

GiePRerel Elterlein
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Abb. 29:  Giel3erei Elterlein

Die Anlage befindet sich im Zentrum der Hochstkonzentration mit 1000 ng/m3, welche
durchaus noch in 200 m Entfernung zu erwarten ist. Erst ab einer Ausbreitung von 250
— 400 m liegen Immissionskonzentrationen von 500 ng/m?3 vor. Bei der Giel3erei in El-
terlein sind die Immissionen im Vergleich zu den anderen Giel3ereien als verhaltnis-

maRig hoch einzuschatzen.
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Die in Erla gelegene GieRRerei emittiert vorwiegend Formaldehyd im Bereich der For-
merei/ Sandaufbereitung und im Bereich der Kernmacherei. In der Sandaufbereitung
wird allerdings mengenmafig mehr Formaldehyd mit 0,0079 kg/a frei. In der Kernma-
cherei sind es dagegen lediglich 0,0008 kg/a. Aufgrund einer relativ geringen Schorn-
steinhéhe von 17 m sind die héchsten Immissionskonzentrationen in direkter Umge-
bung der Anlage vorzufinden. Wie in Abb. 30 erkennbar, befindet sich die Hochstim-
missionskonzentration mit 1000 ng/m3 in 50 m Entfernung. Im Umkreis von 100 - 500

m sind dagegen noch Konzentrationen von 100 — 200 ng/m?3 zu erwarten.

GieRerel Erla

y-coordinate {m) relative bo SE09000m

x-coordinate {m) relative to 4551500m

Farraldebyd: concentration in ngjm® (scaled)

2 = 10 20 =0 100 200|500 1000

Abb. 30: Gielerei Erla

Die Giel3erei Erla liegt im Erzgebirge und befindet sich ebenfalls in Tallage. Infolge der
Ansassigkeit am Ful3e des Erzgebirges werden die Emissionen entlang der Ausbildung
der Erhebungen verteilt. Generell breitet sich die Immission gleichmaRig in alle Rich-
tungen aus. Dennoch ist ein tendenzieller Transport in Richtung Sudost zu erkennen,

welcher mit der Hauptwindrichtung aus Norden zu begrinden ist.
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6 Ausbreitungsrechnung

Infolge der Rechnung mit der Komponente ,Gas unbekannt* war es nicht mdglich die
nasse sowie trockene Deposition von Formaldehyd zu quantifizieren. Deshalb wurde
zur Abschéatzung des Verhaltens dieses Stoffes ein vergleichbares, anderes Gas mit
ahnlichen Eigenschaften wie Formaldehyd aus dem Programm Lasat 3.0 zur Betrach-
tung herangezogen. Im Folgenden wurde eine Ausbreitungsrechnung mit dem Gas
Ammoniak durchgefiihrt, da dieses die meisten Ubereinstimmungen mit den Eigen-
schaften von Formaldehyd aufwies. Des Weiteren musste ein Stoff gefunden werden,
welcher in der Ausbreitungssoftware von Lasat 3.0 vorhanden war. Nachfolgend ein

kurzer Uberblick tiber die Eigenschaften von Ammoniak im Vergleich zum Schadstoff

Formaldehyd.
Tab. 7: Vergleich von Ammoniak mit Formaldehyd

Eigenschaften Ammoniak Formaldehyd
Farbe/ Geruch/ Aggregat- Farbloses, stechend rie- Farbloses, stechend rie-
zustand chendes Gas chendes Gas
Dichte 0,77 g/lcm’3 0,82 g/cm3
Dampfdruck 8573 x 10? Pa (20C) 0,43 x 10 ®Pa (20C)
Ldslichkeit Nicht sehr gut in Wasser | Sehr gut in Wasser ldslich

l6slich

Siedepunkt -33<C -19<C
Henry-Konstante 58 mol atm™ 3200 mol atm™

Diese Ausbreitungsrechnung mit Ammoniak wurde fir die Anlage zur Spanplattenher-
stellung durchgefiihrt, da diese den Grof3temittenten im Freistaat Sachsen darstellt.
Somit kénnen die Ergebnisse reprasentativ fur die anderen Anlagen ibernommen wer-
den. Infolge der Berechnung der Ausbreitung von Ammoniak ist es moglich die Immis-
sionskonzentration und die Transportwege fir Formaldehyd fir die Anlagen in Sachsen

abschatzen zu kénnen.

Wie in Abb. 31 erkennbar, sind die hochsten Immissionskonzentrationen in der direkten
Umgebung der Anlage mit 0,5 pg/m3 zu erwarten. In einer Entfernung von 250 —

1500m liegen noch Immissionen von 0,1 — 0,2 pg/m3 vor.
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Abb. 31:  Ausbreitungsrechnung mit Ammoniak

Im Vergleich zur Abb. 32 ist ersichtlich, dass Ammoniak sich beziiglich des Transport-
verhaltens in 750 m Entfernung simultan zum Gas ,unbekannt” verhélt. Die Ausbrei-
tung kann als nahezu gleich angesehen werden. Die Immissionen von 0,05 pg/ms? brei-
ten sich bei Ammoniak relativ gleichmaRig aus. Wohingegen sich die Immissionen des
Gases ,unbekannt* von 0,05 pg/m? wesentlich weiter in Richtung Nordwest ausweiten.

Daher ist dieser Schadstoff in dieser Konzentration noch in 2500 m zu erwarten.
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Abb. 32:  Ausbreitungsrechnung ,Gas unbekannt"

Um die quantitativen Formaldehydimmissionen in der direkten Umgebung der Anlage
bzw. in ca. 200 m Entfernung ermitteln zu kdnnen sowie grobe Abschéatzungen zur
Ausbreitung von Formaldehyd durchzufihren, ist es mdglich Ammoniak zur Berech-
nung der Ausbreitung von Formaldehyd heranzuziehen aufgrund des ahnlichen Trans-
portverhaltens in der Atmosphére. In Abb. 31 sowie Abb. 32 ist zu erkennen, dass die
Komponente ,,Gas unbekannt einen langeren Transportweg aufweist als Ammoniak.
Formaldehyd miusste jedoch eine kleinere Ausbreitung als Ammoniak besitzen infolge
der verstarkten Wasserloslichkeit in der Atmosphéare. Daraus resultierend wiirde es
schneller in der Atmosphare abgebaut und Uber Depositionsvorgange ausgetragen
werden. Dadurch wéare zur Abschatzung der Immissionssituation die Berechnung mit

dem Schadstoff Ammoniak sinnvoll.

Schlussfolgernd kénnen die von den betrachteten Anlagen ankommenden Formalde-
hydimmissionen in der Umwelt als relativ gering angesehen werden, da quantitativ Im-
missionen von nicht mehr als 1000 ng/m? in der direkten Umgebung zu erwarten sind.
Der Immissionsgrenzwert fir krebserzeugende Stoffe wie Formaldehyd betragt nach
VDI 0,024 mg/m3 bzw. 24000 ng/m3. Da dies allerdings nur ein Richtwert ist, kann das
umweltschadigende Potential von Formaldehyd auf die Umgebung nicht vollsténdig

abgeschéatzt werden.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es, die Formaldehydimmissionen im Umkreis ausgewahlter Anla-
gen zu untersuchen sowie die daraus resultierenden Ergebnisse zu diskutieren. Dabei
erfolgte zuerst eine Einordnung aller natirlichen und anthropogenen Emittenten fir

Formaldehyd.

AnschlieRend erfolgte die Ermittlung von Messwerten fur einzelne Anlagen bzw. Anla-
gentypen mittels der Datenbank AIS-I, wobei eine Beschrankung auf die genehmi-
gungsbedirftigen Anlagen erfolgte, bei denen die entsprechenden Messwerte vorla-
gen. Dadurch war es moglich, die Hauptemittenten fir Formaldehyd zu ermitteln, um

daraus die Emissionsquellen in Quellgruppen unterteilen zu kénnen.

Weiterhin war es aufgrund der Arbeit mit dem Softwareprogramm ArcGIS mdglich, ein
Emissionskataster fur den Freistaat Sachsen zu erstellen und die Gesamtemissionen

in kg/a fur Formaldehyd in Sachsen zu evaluieren.

Daraus ableitend wurden schlieBlich Ausbreitungsrechnungen unter Berticksichtigung
des Abbaus in der Atmosphare unter unterschiedlichen Witterungseinflissen fir aus-
gewdhlte Anlagen durchgefihrt. Von den einzelnen betrachteten Anlagen wurden
letztendlich Ruckschlisse auf das Verhalten von Formaldehyd fir den Freistaat Sach-
sen gezogen. Um den Abbau jedoch quantitativ einordnen zu kénnen, war es notwen-
dig ein Gas zu finden, dessen chemisch—physikalische Eigenschaften, denen von For-
maldehyd ahneln. Deshalb wurde eine Ausbreitungsrechnung fir den Groldtemittenten
in Sachsen mit Ammoniak wiederholt und mit den Ergebnissen von Formaldehyd (,Gas
unbekannt”) verglichen. Somit konnte der Abbau von dem emittierten Formaldehyd bis
hin zur ankommenden Immissionskonzentration quantitativ ermittelt und anschliel3end

diskutiert werden.

Generell war abschlie3end feststellbar, dass die Gré3tformaldehydemittenten im Be-
reich der GielRereibranche und Spanplattenherstellung zu finden sind. Die Blockheiz-
kraftwerke wiesen vereinzelt hohe Emissionsraten auf. Insgesamt betrachtet, sind die
BHKW allen anderen Anlagetypen mengenmaliig tberlegen. Somit sollten diesbeziig-

lich weiterhin MaBnahmen gefunden werden, die Formaldehydemissionen zu senken.

Durch organisatorische, stoffbezogene und verfahrenstechnische Maflinahmen kdnnte
Formaldehyd vermindert werden. Im industriellen Bereich ware es mdglich, durch or-
ganisatorische MaRRhahmen Verfahrensablaufe zu optimieren und dadurch Formalde-
hydemissionen zu reduzieren. Verfahrensbezogene MalRnahmen kénnten durch die
Umstellung auf emissionsarme Verfahren oder entsprechende Abgasreinigungsverfah-

ren eingefuihrt werden. Stoffbezogene MalRnahmen waren nur durch eine Substitution
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7 Zusammenfassung und Ausblick

von Formaldehyd realisierbar. Dieser Gesichtspunkt kann derzeitig noch nicht umge-
setzt werden, da es keinen geeigneten Ersatzstoff fir Formaldehyd insbesondere in
der Giel3ereibranche als Bindersystem gibt. Emissionsarmen Verfahren ist generell der
Vorrang zu geben. Diese sind allerdings sehr kostspielig, wodurch die meisten Unter-
nehmen auf eine Abluftreinigung zuriickgreifen wie die betrachtete Anlage zur Herstel-
lung von Spanplatten in Lampertswalde. Bei den BHKW koénnen durch entsprechende
Wartungsintervalle sowie die Verwendung geeigneter Brennraumtemperaturen und

Brennstoffe die Emissionen reduziert werden

Im Rahmen dieser Arbeit wurden die von den untersuchten Anlagen ausgehenden E-
missionen mit den jeweiligen Immissionen als relativ gering angesehen. Zudem wurde
vergleichend der ,Immissionsgrenzwert” mit 0,024 mg/m3 seitens des VDI zur Beurtei-
lung der Gefahrlichkeit von Formaldehyd herangezogen. Da die héchsten Immissions-
konzentrationen von Formaldehyd allerdings nur bei 1000 ng/m?3 lagen, kann die Wir-
kung auf die menschliche Gesundheit als gering angesehen werden. Da dieser zur
Beurteilung herangezogene Wert lediglich ein Richtwert ist und kein gesetzlicher
Grenzwert, ist es schwierig eine exakte Aussage zur Gefahrlichkeit zu treffen. Generell
konnen schon die geringen Formaldehydkonzentrationen Augen- sowie Schleimhaut-
reizungen beim Menschen verursachen. Durch den chemischen und physikalischen
Abbau von Formaldehyd in der Atmosphére entsteht sauerer Regen, welcher nachfol-
gend Schadigungen an Pflanzen bewirken kann. Durch das Einbringen des Formalde-
hyds in Gewasser werden auch Beeintrachtigungen an Wasserorganismen hervorgeru-

fen. Des Weiteren wurden in Untersuchungen an Pflanzen Blattnekrosen festgestellt.

Zukunftig kann es als sinnvoll angesehen werden, ein vollstandiges, ideales Emissi-
onskataster fur Formaldehyd zu erstellen, um eine hohere Genauigkeit der Ergebnisse
zu gewabhrleisten. Dahingehend sollten an den Anlagen nicht nur einzelne bzw. diskon-
tinuierliche Messungen durchgefuhrt werden, sondern die Tendenz zu kontinuierlichen
Messungen Ubergehen. Dadurch wirde eine hohere statistische Genauigkeit der

Messergebnisse erreicht werden.

Des Weiteren sollte aufgrund der Humankanzerogenitat von Formaldehyd ein Immissi-
onsgrenzwert fir Formaldehyd eingeflihrt werden, um mégliche Gefahren bzw. Beein-
trachtigungen auf den Menschen und die Umwelt beurteilen und abschatzen zu kon-
nen. Zudem wirde dieser Grenzwert der Rechtssicherheit im Freistaat Sachsen die-

nen.
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