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ZUSAMMENFASSENDE DARSTELLUNG DER EMISSIONSSITUATION IN NORDRHEIN-
WESTFALEN UND DER BUNDESREPUBLIK DEUTSCHLAND FUR STICKSTOFFOXIDE

G. Broker

Zusammen fassung

Im Hinblick auf die besondere Bedeutung, die den Stickoxiden als Re-
aktionspartner bei der photolytischen Ozonbildung und damit als
einer der vermuteten Hauptursachen fiir das "Fichten- und Tannenster-

ben" zukommt, wird in dieser Arbeit beschrieben, wie sich in den
Jahren von 1960 bis 1980 die Emissionsanteile der einzelnen rele-

vanten Emittentengruppen verdndert haben.

Im Weiteren werden die Mdglichkeiten zur Verminderung der Emissio-
nen beschrieben. Unter Beriicksichtigung der Minderungspotentiale
ergeben sich daraus jene Emittentengruppen, bei denen administra-

tive MaBnahmen effektiv wirksam werden kdnnen.

Summary

The oxides of nitrogen are of special importance to the photo-
lytic formation of ozone. As such are regarded to be one of the
likely causes responsible for the death of fir and spruce trees.
In view of this fact the changes are discussed in this publication
that occured between 1960 and 1980 at the various relevant sources

with regard to the amounts emitted.

Furthermore, the possibilities of reducing the emissions are
discussed. Considering the potentials for reductions, those
emission sources are identified which could be effectively control-

led by administrative measures.
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1. Einleitung

Die Ursache fiir das in vielen Gegenden der Bundesrepublik beobach-
tete "Waldsterben" wird in dem Zusammenwirken verschiedener Schad-

stoffkomponenten gesucht.

Da Photo-Oxidantien, insbesondere Ozon, zur Schddigung der Vegeta-
tion beitragen kdnnen, muB zwangsldufig auch dem NOX eine hohe Auf-

merksamkeit geschenkt werden.

Die Emission von NOX hat im Gegensatz zu anderen Schadstoffen in
den vergangenen Jahren in der Bundesrepublik und in Nordrhein-West-
falen permanent zugenommen. Neben dem gestiegenen Energiebedarf ist
auBerdem eine Zunahme der spezifischen Emissionen z.B. durch Wir-

kungsgraderhdhungen bei der Energieumwandlung dafliir verantwortlich.

Zu einer effektiven Verbesserung der Emissionssituation sollten fol-

gende MaBnahmen bei den Hauptemittentengruppen getroffen werden:

- Verminderung der NOX—Emissionen aus Kraftfahrzeugen

durch katalytische Abgasreinigung

- Verbrennungstechnische MaBnahmen bei Kraftwerken, so da8
weniger NOK gebildet wird und simultane SOz/NOX—Abgas—
reinigung statt einer nach der GroBfeuerungsanlagen-

Verordnung geforderten alleinigen SO,-Abscheidung.

2
Eine prognostizierende Abschdtzung der Emissionsentwicklung hat aber
zu berilicksichtigen, daB infolge der Lebensdauer der Kraftfahrzeuge
und der Voraussetzung des notwendigen Angebots von bleifreiem Ben-
zin MaBnahmen in diesem Bereich einen erheblichen Zeitraum bendti-

gen, um wirksam werden zu k&nnen.

Ebenso missen bei dlteren Kraftwerksbldcken Ubergangszeiten fiir den
Bau von Rauchgasreinigungs-Anlagen gewdhrt werden, so daB sich neue
Emissionsgrenzwerte nur mit einem groBen Zeitverzug auswirken kon-
nen. In einer Zwischenl&sung kdnnten bei dlteren Bldcken die Stick-
oxid-Emissionen durch feuerungstechnische MaBnahmen reduziert wer-

den.
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2. Bildung v.on Stickox1iden b et der

Verbrennung

Die Bildung von Stickoxiden bei Verbrennungsvorgdngen 1ist ein so
komplexer Vorgang, daB eine geschlossene Theorie bisher nicht ent-
wickelt werden konnte. Es sind nach jetzigem Wissensstand drei
grundsdtzlich unterschiedliche Bildungsmechanismen zu unterschei-

den:

2.1. Thermisches Stickoxid

Die thermische Bildung von NO aus molekularem Stickstoff und Sau-
erstoff ist wegen der hohen Aktivierungsenergie dieser Reaktion
stark temperaturabhdngig. Dieser von ZELDOVIC erstmals beschriebene

Vorgang wiirde auch nur bei Erwdrmung ablaufen.

N2 + 0 = NO + N

N o+ 02=:EDK)+ 0
Kinetisch ist der erste Reaktionsschritt der wesentlich langsamere
und somit bestimmend fir die Geschwindigkeit.
Unter Vernachldssigung der Rickreaktion, bei Verwendung der Arrhe-
niusbeziehung und bei Annahme des Sauerstoff-Dissoziationsgleichge-

wichts kann die kinetische Gleichung zusammenfassend so geschrieben

werden:

1
d (NO) = 5,74 * 1014 . e%p(— 561000) “(N) "0 ) 2 (Mol ) (1)
dt R . T 2 2 cm3 . s

Wdhrend der Sauerstoff-Partialdruck bzw. die LuftiilberschuBzahl auf
die NO-Bildungsrate einen relativ geringen EinfluB hat, steigt die-
se mit der im Exponenten stehenden Temperatur erst langsam, dann
aber rasch an. In Abb. 1 wurde die Reaktionsgeschwindigkeitskon-
stante K in einem Koordinatensystem mit reguldrer Teilung graphisch

dargestellt.
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Mit Sauerstoff und Stickstoff im Mischungsverhdltnis der atmosphd-

rischen Luft stehen bei 2000°C 1,5 Vol.-% NO, bei 3000°C schon

5,3 % NO im Gleichgewicht [ 1 ] . Gleichzeitig nimmt mit steigender

Temperatur die Bildungsgeschwindigkeit zu. Die Zeit zur Einstellung

des Gleichgewichts betrdgt bei 1500°C etwa 30 Stunden und beiVBOOOOC
nur noch 107° Stunden [2]

Die thermische Bildung von Stickoxiden findet bei Kesselfeuerungen
im wesentlichen in der Hauptreaktionszone der Flamme statt, wobei
sich ein Gleichgewicht nicht einstellt und die adiabaten Verbren-
nungstemperaturen durch Wdrmeabstrahlung immer unterschritten wer-

den.

Eine kinetische Berechnung der NO-Bildung ist wegen der schwierigen
Beschreibung der in der Praxis vorliegenden Strdmungs- und Tempera-

turfelder nicht méglich.
2.2. Promptes Stickoxid

Zur Berechnung des thermischen Stickoxids wird vom Dissoziations-
gleichgewicht zwischen atomarem und molekularem Sauerstoff ausge-
gangen. Das in der Flammenzone bei Verbrennung mit LuftiberschuB
herrschende Ubergewicht an Sauerstoff-Atomen wird zusammen mit Brenn-
stoffradikalen fiir die unmittelbar in der Reaktionszone "prompt" ge-

bildeten Stickoxide verantwortlich gemacht.

Nach FENIMORE [ 3 ] entsteht z.B. aus CH-Radikalen nach der Reak-
tion

CH + N, =—= HCN + N

2

atomarer Stickstoff, der nach der zweiten ZELDOVIC-Reaktion zu NO

weiterreagiert.

Dieser Reaktionsweg kann nach FENIMORE bei Kohlenwasserstoffflam-
men mit 40 % zur gesamten N-Bildung beitragen [ 4] . Die Reakti-
onen laufen im Gegensatz zur thermischen NO~Bildung im Millisekun-

den-Bereich ab und sind noch wenig erforscht.
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2.3. NOX—Bildung aus Brennstoff-Stickstoff

Aus dem im Brennstoff chemisch gebundenen Stickstoff (Steinkohle:
ca. 1,5 % N waf; Heizdl S ca. 0,3 % N) wird bei der Verbrennung
ebenfalls eine nachweisbare Menge NO gebildet. Auch hier liegt eine
die Reaktionsmechanismen vollstdndig beschreibende Theorie noch

nicht vor.

Es kann aber angenommen werden, daB die NO-Bildung aus dem Brenn-
stoff-Stickstoff eine Zerlequng der Brennstoffmolekiile in Radikale,

wie z.B. NH NH, CN, N voraussetzt. Diese Zerlegung findet im Be-

2’
reich der Flammenprimdrreaktionszone in einem Zeitbereich von gro6-

BenordnungsmdBig 1 ms statt.

Mit atomaren Sauerstoff und OH-Radikalen, die in der Primidrreakti-
onszone ebenfalls in Konzentrationen auftreten, die erheblich iber
dem thermodynamischen Gleichgewicht liegen, laufen dann zur NO-Er-

zeugung beispielsweise folgende Reaktionen ab:
NH + O =—=0NO + H
NH + O=—=N + OH

Weiter finden der zweite Reaktionsschritt nach ZELDOVIC und ver-

schiedene andere Reaktionen zum molekularen Stickstoff hin statt.

Unter den Randbedingungen, daB ein Gleichgewicht zwischen den Radi-
kalen NHZ’ NH, CN, O, OH besteht und daB eine Umsetzung des Brenn-
stoff-Stickstoffs zu N2 ausschlieBlich unter Mitwirkung von NO zu-
gelassen wird, leitete FENIMORE [ 5 | folgende Beziehung fiir vorge-

mischte Flammen ab, die auch experimentell bestdtigt wurde:

No) 1 - exp {:— 0,5 " ( (N) + ANO) ) (2)

(No)max (No)max (No)max
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mit:

(N) : fiktive NO-Volumenkonzentration im Rauchgas bei
vollstdndiger Umwandlung des Brennstoff-Stickstoffs
in NO

(NO) : tatsdchliche NO-Konzentration im Rauchgas

(NO)max : maximale NO-Volumenkonzentration im Rauchgas fir

hohe Brennstoff-Stickstoffgehalte, bei gleicher

Flammenfihrung

Auch durch andere Untersuchungen konnte gezeigt werden, daB kleine
Stickstoffgehalte im Brennstoff fast vollstdndig in Stickoxid um-
gesetzt werden, wdhrend bei sonst konstanten Bedingungen mit zuneh-

mendem Stickstoffgehalt der Umsetzungsgrad abnimmt.
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3. Konstruktivwve und betriebstech-
nische EinfluBgrdssen beli der

Stickoxid-Bildung

Als EinfluBgrdBen sind neben dem Stickstoffgehalt im Brennstoff die
Flammentemperatur, der Sauerstoffpartialdruck und die Verweilzeit

der Abgase bei hohen Temperaturen zu nennen.

Diese HaupteinfluBgr&B8en sind von der konstruktiven Ausfilhrung der
Feuerungsanlage und der Betriebsweise und damit von den dadurch

bestimmten Strdmungs-, Temperatur- und Mischungsfeldern abhdngig.

Die EinfluBgréB8en Temperatur, Druck, Sauerstoffiiberschu8 und Auf-
enthaltszeit haben einen positiven EinfluB auf die Stickoxid-Bil-
dung; d.h. z.B., ein hdherer Druck fiihrt auch zu hdherer NO-Bil-

dung. Vergleichsweise hat aber die Temperatur den gré8ten EinfluB.

Damit sind insbesondere folgende Konstruktions-KenngrdB8en bestimmend
fiir die NOX_Emission der Feuerung: Wdrmeleistung der Einzelbrenner,
Volumenbelastung des Feuerraumes, Querschnittsbelastung des Feuer-
raumes, Brennergirtelbelastung, Anordnung der Brenner, Drallzahl,

Mahlfeinheit der Kohle.

Eine exakte Vorausberechnung der NO-Bildung filir eine gegebene Feu-
erung ist z. 2Zt. nicht mdglich; hierzu wédre es erforderlich, ein
gekoppeltes Gleichungssystem, das wu.a. die Strdmungssituation,
den Energie-~ und MassenfluB und die Reaktionskinetik beschreibt,

rdumlich und zeitlich fiir- den Bereich des Feuerraumes zu ldsen.

Fir eine Verminderung der NOX—Emissionen stehend grundsdtzlich fol-

gende technische Moglichkeiten zur Verfiligung:
- Substitution des Brennstoffs (Verminderung des N-Gehaltes im
Brennstoff, Anderung der Ausmahlung bei Steinkohlenstaubfeuerun-

gen, etc.)

- Feuerungstechnische MaBnahmen
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AbgasreinigungsmaBnahmen, wie Reduktion oder Abscheidung der

Stickoxide.

Eine Verminderung der Stickoxid-Emissionen durch Anderung der ver-

brennungstechnischen Parameter kann erreicht werden, durch

a)

b)

c)

d)

Temperaturverminderung der Verbrennungsgase z.B. durch Rauchgas-

rickfiihrung

Temperaturverminderung mit der Folge einer Verschlechterung des
Wirkungsgrades wie z.B. Wassereindliisung, geringere Luftvorwdr-

mung, dgeringere Brennkammerbelastung

Umbau von Brennern, z.B. durch Anderung der Drallstdrke von Wir-
belbrennern, Anderung der Stromungsfiihrung durch den Einbau von
Leitblechen, Neigungsdnderung der Brenner; Einbau neuer, NOX-

armer Brenner

Zwei-Stufenverbrennung: Die Primdrluft wird unterstdchiometrisch
mit einer Luftverhdltniszahl von 90 % bis 95 % zugefilhrt; der Se-
kunddrluftanteil betrdgt dann 15 bis 30 %.

Die Wirksamkeit der o.a. MaB8nahmen kann nur fir den Einzelfall beil

Abschdtzung des zur Verfigung stehenden Minderungspotentials nahe-

rungsweise bestimmt werden.

Anhaltswerte sind in Tabelle 1 aufgefliihrt. Diese Werte k&nnen aber

nur einen ersten Uberblick iiber die Effizienz derartiger MaBnahmen

geben.
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Tabelle 1: Wirksamkeit von feuerungstechnischen NO_-
. X
MinderungsmaBnahmen [6, 7, 8]

NOX-Emissionsminderung

MaBnahme bei Gas bei 01 bei Kohle

. * . * . *
in % in % in %

1. LuftiberschuBfak-
torverringerung 10-40 10-20 15-25

2. Mehrstufenver-
brennung 15-55 10-40 20-50

3. Rauchgasrick-
fihrung 10-70 10-25 10-15

4. Reduzierte Luft-
vorwadrmung 50 40 -

5. Dampf- oder
Wassereinspritzung 60 40 -

6. Kombination (1) + (2) 15-55 15-45 20-55

7. Brennstoffe mit
geringerem N-Gehalt - 40 20

8. Verringerte Warme-
belastung 20 20 20

*)
bezogen auf NOX—Emissionen aus Feuerungen ohne NOX—MinderungsmaB—
nahmen.
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4. EmissionsentwickI1lung in d en
letzten 20 Jahren
Mdglich eiten Zur Emissions -
vermind ruang

4.1. Hausbrand

4.1.1. Kohlefeuerungen

Der Verbrauch an Steinkohle und Steinkohlenbriketts ist im Bereich
Hausbrand und Kleinverbrauch in der Bundesrepublik von 1960 bis 1980
von 702 PJ/a auf etwa 158 PJ/a und in Nordrhein-Westfalen von

250 PJ/a auf 64 PJ/a zuriickgegangen (Abb. 2 u. 3).

Der Anteil der Steinkohlefeuerungen an der Emittentengruppe Haus-
brand/Kleinverbrauch ging in diesem Zeitraum in der Bundesrepublik
von 53,5 % auf 6,4 % und in Nordrhein-Westfalen von etwa 63,5 % auf

10 % zurilick.

Ein &hnlicher Rickgang ist auch flir den Einsatz von Braunkohlen-Bri-
ketts festzustellen; fiir die Bundesrepublik von 22,4 % auf 3 % und
fiir Nordrhein-Westfalen von 21,6 % auf 3 %. Der absolute Verbrauch
an Braunkohlen-Briketts lag 1980 fir die Bundesrepublik bei 74 PJ/a
und fir Nordrhein-Westfalen bei 19 PJ/a.

Insgesamt ging der Einsatz von Steinkohle, Steinkohle-Briketts und
Braunkohle~Briketts im Bereich Hausbrand und Kleinverbrauch in dem

Zeitraum von 1960 bis 1980 um im Mittel 76 % zuriick.

Da angenommen werden kann, daB8 der spezifische Emissionsfaktor fiur
Stickoxide etwa konstant geblieben ist, muB davon ausgegangen wer-
den, daB sich die Stickoxidemissionen in diesem Bereich ebenfalls

um etwa 76 % verringert haben.

Die absoluten Stickoxid-Emissionen dieser Emittentengruppe beliefen

sich 1980 in der Bundesrepublik auf 14,7 ° 103 t/a und in Nordrhein-

Westfalen auf etwa 5,4 ° 103 t/a (jeweils berechnet als NOZ)'

LIS-Berichte Nr. 34 (1983)
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Zur Emissionsverminderung werden in diesem Bereich keine speziellen
MaBnahmen angewandt. Auch filir die Zukunft ist nicht zu erwarten, daB
die Uberwachung der Stickoxid-Emissionen sinnvoll in eine Vorschrift

der 1. BImSchV einflieBen kdnnte.
4.1.2. Olfeuerungen

Im Gegensatz zum Steinkohleverbrauch im Bereich Hausbrand und Klein-
gewerbe ist der Verbrauch an Heizdl EL in dem Zeitraum von 1960 bis

1980 in der Bundesrepublik von 244 PJ/a auf 1614 PJ/a und in Nord-

rhein-Westfalen von 43 PJ/a auf 336 PJ/a, um 660 % bzw. 780 % steil

angestiegen (Abb. 2 und 3).

Der Anteil des HeizOleinsatzes in dieser Emittentengruppe stieg damit
etwa von 22 % auf 65 % in der Bundesrepublik bzw. 53 % in Nordrhein-
Westfalen.

Infolge der verbesserten Uberwachung der Olheizungen hinsichtlich
Wirkungsgrad bzw. Kohlenmonoxid-Emissionen - es besteht eine nega-
tive Korrelation zwischen Kohlenmonoxid- wund Stickoxidbildung -
muB davon ausgegangen werden, da8 im Zeitraum von 1960 bis 1980

auch der spezifische Emissionsfaktor filir Stickoxide zugenommen hat.

Die absoluten Stickoxid-Emissionen dieser Emittentengruppe betrugen

1980 in der Bundesrepublik etwa 80,7 ° 103 t/a und in Nordrhein-

Westfalen etwa 16,8 ° 103 t/a (jeweils berechnet als N02). Auch hier
ist nicht zu erwarten, daB zuklinftig eine Uberwachung der NOX-Emis—

sionen stattfinden wird.

Andererseits besteht die Mdglichkeit, den Einbau von NOX—armen Bren-
nern zu fordern. Vom Umweltbundesamt wurde vorgeschlagen, Brenner,
die weniger als 75 bzw. 100 ppm NO_ emittieren, mit einem Umwelt-
zeichen zu versehen. Selbstverstdndlich sollten diese Brenner auBer-

dem noch Anforderungen hinsichtlich CO CO und RuBzahl erfillen,

2!
die liber die Forderungen der 1. BImSchV hinausgehen [9] .

Untersuchungen von KREMER et al. [10] haben gezeigt, daB die Bil-

dung von Stickstoffoxiden nur in sehr geringem MaBe von der spezi-

fischen Brennkammerbelastung abhdngig ist. Damit erscheint durch
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konstruktive Optimierung der Brenner ein gr&éBerer Erfolg hinsichtlich
der NOX—Minderung méglich. So wird z.B. von der japanischen Firma
Nippon Furance Kogyo Kaisha Ltd., Yokohama, ein spezieller Brenner
vertrieben, fir dessen NOX—Emissionen bei 4 % 02 nur 50 ppm ange-
geben wird. Nach Angaben der Firma soll dieser sog. NFK-Brenner etwa

20 bis 30 % mehr als iibliche Brenner kosten.
4.1.3. Gasfeuerungen

Wie die Olfeuerungen haben auch die Gasfeuerungen von 1960 bis 1980

stark an Bedeutung gewonnen.

Der Verbrauch an Gas ist im Bereich Hausbrand und Kleingewerbe in
diesem Zeitraum in der Bundesrepublik um etwa 870 % von 73 PJ/a
auf 632 PJ/a und in Nordrhein-Westfalen um etwa 1360 % von 16 PJ/a
auf 217 PJ/a gestiegen (Abb. 2 und 3).

Der Anteil des Gasverbrauchs in dieser Emittentengruppe stieg da-
mit im Zeitraum 1960 bis 1980 von 5,5 % in der Bundesrepublik auf
25,5 % und in Nordrhein-Westfalen von 4 % auf 34 %. Die Stickoxid-

emission betrug 1980 in der Bundesrepublik etwa 31,6 ° lO3 t/a und

in Nordrhein-Westfalen etwa 10,9 ° 103 t/a (jeweils ber. als NOZ)'

Eine Uberwachung der NOX—Emissionen findet auch bei den Gasfeuerun-
gen im Hausbrand- und Kleinverbrauch-Bereich nicht statt. Die Kon-
struktion des Brenners, insbesondere die Gestaltung des Mischkopfes,
hat auch hier einen maBgeblichen EinfluB auf die NOX—Bmission. Eine
Absenkung des Emissionsniveaus in diesem Bereich 1l&8Bt sich prak-
tisch nur durch Optimierung der Brenner erreichen. Es wdre das Ziel
administrativer MaB8nahmen, eine gleichgewichtige Verminderung und
Uberwachung der Emissionskomponenten CO, NOX und Kohlenwasserstoffe

und 802 bei Kohle- und Olfeuerungen durchzusetzen.
Zwischen den Stickoxid- und Kohlenmonoxidemissionen besteht eine

Wechselwirkung; eine Verschiebung des Problems zu grdBeren CO-Emis-

sionen ist zu vermeiden.
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4.2. Verkehr

Da im gesamten Bereich des Verkehrs (StraBen-, Schienen-, Schiffs-
und Luftverkehr) fir die NOX—Emission praktisch nur der StraBen-
verkehr relevant .ist, beschrdnken sich die folgenden Ausfihrungen

auf diese Quellengruppe.

Die Bildung von Stickoxiden wird durch Temperatur und Sauerstoff-
gehalt in den Brennrdumen des Motors wesentlich beeinfluBt. Bei
Luftiiberschilissen zwischen 5 und 10 % erreicht die Stickoxidkonzen-
tration des Otto-Motors ihren Maximalwert. Bei einer weiteren Er-
h6hung des Luftiiberschilisses ist infolge der abnehmenden Verbren-
nungstemperatur eine Verringerung der Stickoxidemissionen festzu-
stellen. Die gegenldufigen Tendenzen der CO- und NOX—Konzentration
machen eine Verminderung beider Komponenten mit verbrennungstech-

nischen MaBnahmen problematisch (Abb. 4).

Die Emissionen der Fahrzeugmotoren sind auch betriebsabhdngig, so
daB filir verschiedene Fahrmodi zugehSrige Emissionen ermittelt wur-
den [11 ]. Die Fahrmodi charakterisieren bestimmte Verkehrssitua-
tionen, wie z.B. "Verkehr auf AusfallstraBen" oder "fllissiger Stadt-
verkehr". Eine besondere Bedeutung kommt hier dem sog. Europa-Test
zu (Abb.5).

Die nach der 1. Grenzwertabsenkung zur Verringerung der CO- und
Kohlenwasserstoff-Emissionen durchgefiihrte Abmagerung des Kraft-
stoffgemisches hatte gegenldufig einen Anstieqg der im Europdischen
Fahrzyklus ausgeworfenen‘NOX-Emissionen zur Folge. PKW des Jahr-
ganges 1977 beispielsweise haben durchschnittlich 30 % hdhere NO_ -
Emissionen als PKW aus den Baujahren 1970 und friher. Da auBerdem
der Bestand an Fahrzeugen zugenommen hat, stieg die NOX—Emission
in der Bundesrepublik im Bereich Verkehr von 1970 bis 1980 von
820 -~ 103 t/a auf 1317 ° 103 t/a und in Nordrhein-Westfalen von
221 ° 10°

t/a auf 368 ° 103 t/a. Gegeniiber 1960 betrug die Zunahme
etwa 300 %. Die Verdnderungen im durchschnittlichen Abgasverhalten

von PKW in den letzten 10 Jahren lassen sich zusammenfassend wie

folgt charakterisieren:
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- um 40 % geringere CO-Emissionen
- um 24 % geringere Kohlenwasserstoff-Emissionen

- um 30 % hdhere NOx—Emissionen.

Unter Beriicksichtigung der hdheren Fahrleistung ergibt sich fiir die
Bundesrepublik bzw. Nordrhein-Westfalen eine erhebliche Zunahme der
NOX—Emissionen, widhrend bei Kohlenmonoxid- und Kohlenwasserstoffemis-

sionen keine Zunahme mehr zu verzeichnen ist.

Beim Vergleich der beiden Verursachergruppen ist festzustellen, daB
bei Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoffen, wegen des iiber 90-%igen
Einsatzes von Ottomotoren, die leichten Fahrzeuge unter 3500 kg die
Gesamtemission bestimmen. Bei den Stickoxiden stammt jedoch ein er-
heblicher Anteil von 25 % aus den schweren Dieselfahrzeugen. Die
fir 1982 von der EG beschlossene Grenzwertabsenkung um 10 % wird die
NOX—Situation vermutlich weiter verschlechtern, da dann ein Summen-
grenzwert flir Kohlenwasserstoffe und NO_ eingefiihrt wird. Im Hin-
blick auf eine Minimierung des Kraftstoffverbrauchs wird vermutlich
die Kohlenwasserstoff-Emission zu Lasten der NOX—Emission vermindert.
Zur Erfillung der bisherigen Grenzwerte wurden ausschlieBlich ver-
brennungstechnische MaBnahmen angewandt. Durch eine verbesserte Ge-
mischaufbereitung und durch den Einsatz moderner Zindanlagen, durch
Optimierungsarbeiten, zum Beispiel an der Brennraumgestaltung, fihr-
ten diese Konzepte auch zu einem gleichzeitig verminderten Kraft-

stoffverbrauch.

Die Grenzwerte fir NOX—, CO- und Kohlenwasserstoff-Emissionen sind
in den USA und Japan erheblich geringer als in Europa. Damit wird
dort der Einsatz von katalytischen Abgasreinigungseinrichtungen, die
aber bleifreies Benzin voraussetzen, oder evtl. Schichtlademotoren

erforderlich.

Multifunktionelle Katalysatoren mindern nicht nur die oxidierbaren
Schadstoffe im Autoabgas, sondern gleichzeitig die nur reduktiv zu
beseitigenden Stickoxide [12] . Da gegeniiber einem Zweibett-Kataly-
sator weniger fettes Gemisch notwendig ist, ist auch der Kraftstoff-
verbrauch geringer; eine Sekunddrluftversorgung ist nicht erforder-
lich.
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Vor dem sog. Dreiwege-Katalysator ist eine -Sonde zur 0,-Messung
eingebaut, die {liber eine elektronische Regelung mit dem Gemisch-

aufbereitungssystem verbunden ist (Abb. 6).

Die Katalysator-Alterung und damit das Wechsel-Intervall wird
hauptsdchlich durch zwei physikalisch-chemische Vorgdnge verursacht.
Reaktionsprodukte der Kraftstoff- und Schmierdl-Additive k&nnen die
aktive Phase vergiften und es kdénnen durch Temperaturspitzen ober-
halb der Betriebstemperatur thermische Schidigungen des Xatalysa-

tors auftreten.

Eine geringfligige Vergiftung kann auch bei der Verwendung von sog.
"Blei-freiem" Benzin erfolgen, da auch dieses noch geringe Mengen
Blei enthalten kann. Nachteilig wirkt sich auch der Phosphor- und

Zink-Gehalt in Schmierdlen aus.

Katalysatoren zur Abgasreinigung werden auch von deutschen Automobil-
firmen in Autos eingebaut, die nach den USA oder Japan exportierxt

werden.

Eine Verbesserung in Europa wird aufgrund der Schwierigkeiten, eine
gemeinsame Strategie zu finden, auf absehbare Zeit kaum zu errei-
chen sein. Eine wesentliche Frage dirfte hier die Festlegung eines

in Europa allgemein giiltigen minimalen Benzin-Blei-Gehaltes sein.

Durch verbrennungstechnische Modifikationen sind keine entscheiden-

den Fortschritte zu erwarten.

4.3. Kraftwerke, Industriefeuerungen

Da die TA-Luft 74 flir genehmigungsbedlirftige Feuerungsanlagen nur
allgemein forderte, NOX—Emissionen soweit wie mdglich zu begren-

zen, kamen hier technische Aktivitdten zur Verminderung dieser Emis-

sionen nur miihsam in Gang.
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Erst durch die Entwicklung in den USA und als daraufhin Emissions-
grenzwerte im Vorentwurf der GroB8feuerungsanlagenverordnung fest-
gelegt werden sollten, wurden mehrere Entwicklungsprogramme be-

gonnen, um verschiedene MinderungsmaBnahmen zu erproben.

Die Entwicklung der NOX—Emission aus Kraftwerken zeigt von 1960 bis
1980 eine Zunahme in der Bundesrepublik um 96 % auf 984 ° 103 t/a
und in Nordrhein-Westfalen um 85 % auf 540 ° 103 t/a (gerechnet als
NOZ)’

In demselben Zeitraum nahm die NOX—Emission aus Industriefeuerungen
in der Bundesrepublik um 25 % auf absolut 252 ° lO3 t/a und in Nord-

rhein-Westfalen um 33 % auf 110 ° lO3 t/a ab (Abb. 7 u. 8).

Grundsdtzlich bieten sich zur Verminderung der NOX—Emissionen fol-

gende MOglichkeiten:

- MafSnahmen zur Brennstoffveredelung
- Beeinflussung der Verbrennungsbedingungen

- Reinigung des Abgases.

Verfahren zur Kohleaufbereitung und Kohleverfliissigung kommen nach
jetzigem Kenntnisstand zur NOX-Minderung nicht in Betracht. Brenn-
stoff-Stickstoff kann durch hydromechanische Aufbereitung und bei

der Kohleverflissigung nicht entfernt werden.

Durch Kohlevergasung bzw. Kohleteilvergasung mit Restkoksverbrennung
und nachgeschaltetem kombinierten Gasturbinen-/Dampfturbinen-Prozef
lassen sich relativ hohe elektrische Wirkungsgrade erzielen. Durch

Abscheidung von NH, und HCN werden evtl. geringere NOX—Emissionen

3
erreicht. Von den VEW 1st 1m Gersteinwerk in Werne-Stockum eine Koh-

leteilvergasung zum Betrieb eines Kombi-Blockes geplant.

Verbrennungstechnische Modifikationen haben sich als wirksame MaB8-

nahmen zur Minderung der Nomemissionen aus Feuerungen erwiesen.
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So wurde bei einer 1979 in Betrieb gegangenen Tangentialfeuerung
(740-MW-Block) bei einem LuftiiberschuB von 25 % ein Maximalwert von

820 mg/m3 NOX gemessen. Dieser Wert konnte auch nach etwa 8000 Betriebs-
stunden festgestellt werden [13] . Der Emissionsgrenzwert fiir
Steinkohlen-Trockenfeuerungen ist in der GroBfeuerungsanlagen-Ver-
ordnung vom 22.6.83 bei 800 mg/m3 NO gerechnet als NO, fir 6 % 0,
festgelegt.

In der Abbildung 9 ist eine Summenhdufigkeitsverteilung der NOX-

Emissionen eines Steinkohlen-Kraftwerkes dargestellt.

Weiterhin kann eine Verminderung der NOX—Emission durch speziell ent-
wickelte Brenner erreicht werden. Hier sind aus den USA Entwicklun-
gen, wie der "Dual Register Burner", "Dual Throat Burner" oder "Di-
stributed Mixing Burner" bekannt, mit denen erhebliche Verminderungen

der NOX-Emissionen erreicht werden konnten (Abb. 10 bis 12).

In Deutschland wurde die Feuerungsanlage des 700-MW-Kraftwerkes
Weiher IITI mit NOX—armen Stufenmisch-Brennern nachgeriistet. Hier-
durch ergab sich eine 50 %ige Verminderung der NOX—Emissionen von
700 vpm auf 350 vpm bei 6 % 0, (Abb. 13).

Bei Kohlefeuerungen mit fllissigem Ascheabzug sind, um eine Uber-
schreitung des Asche-Schmelzpunktes zu erreichen, hohe Verbrennungs-
temperaturen erforderlich. Damit liegen die NOX—Emissionen mit bis
zu 3000 mg/m3 erheblich iUber den Werten von Trockenfeuerungen. Der
Grenzwert wurde in der GroBfeuerungsanlagen-Verordnung bei 1800 mg/m3

(ger. als NO, bei 5 % 02) festgelegt.

2
Erfolgreich wurde die Schmelzfeuerung des Kraftwerkes Walsum umge-
baut. Die Zyklonfeuerung wurde durch eine Deckenfeuerung und die
Brenner durch sog. Zweistufenbrenner ersetzt. Bei zusdtzlicher Ab-
gasrezirkulation von 14 % konnten Emissionen von 540 vpm bei 5 % 02

erreicht werden.

Als eine alternative Verbrennung wird h&ufig die Wirbelschichtfeu-
erung genannt. Die M&glichkeiten zur NOX—Minderung durch Wirbel-
schichtfeuerungen werden hdufig {liberschdtzt; die Emissionskonzen-
trationen liegen flir atmosphdrische Verbrennung bei 800 mg NOx

(NOZ)/mB. Hohere Werte k&nnen aber bei Kohlen mit hohem Stickstoff-
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gehalt auftreten. Erst die Verbrennung in der Wirbelschicht unter
Druck fihrt zu wesentlich geringeren NOX—Emissionen.

Anlagen zur Abscheidung der Stickoxide aus dem Rauchgas werden in
grdBerem Umfang in Japan betrieben. Von den etwa 50 Verfahren dirt-
ten sich nur wenige im Einsatz an Kohlekraftwerken bewdhren (Abb.
14).

Als aussichtsreich scheinen die in Kombination mit der Abgasentschwe-
felung eingesetzten SCR (selectiv catalytic reduction)-Verfahren zu
sein. Mit den SCR-Verfahren werden Abscheidegrade flir Stickoxide von
80 % erreicht.

In der Bundesrepublik wurde das Aktivkoks-Abgasentschwefelungsver-
fahren der Bergbau-Forschung zu einem simultanen SOZ—/NOX—Abgasrei—
nigungsverfahren weiterentwickelt (Abb. 15). Durch Zugabe von
Ammoniak vor der duBeren Schicht des Adsorbers werden die Stickoxide
bei 120 bis 140°C zu iiber 80 % an Aktivkoks katalytisch reduziert.

Gleichzeitig wird SO, zu mehr als 90 % adsorbiert. Die Betriebskosten

2
des Bergbauforschungsverfahrens k&nnen durch mehrjdhrigen Betrieb
einer GroB8versuchsanlage im Kraftwerk Kellermann belegt werden [15] .
Diese Entwicklung wurde mit erheblichen 6ffentlichen Mitteln gefdr-

dert.
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Tabelle 2: Simultanentfernung von SO
Aktivkoks/Aktivkohle

und NO mit
2 X

Versuchs- und Demonstrationsanlagen in Japan

Verfahrens- | Betreiber Kraftwerk Kapazitat Bemerkungen

entwicklung (m3n/h/MWel)

SHI EPDC Takehara 10.000/ 3 bis April 1983
EPDC Matsushima No.1l 300.000/90 ab Herbst 1983

Mitsui

(BF-Mitsui- Tochigi 1.000

Verf.) Omuta 35.000 ab 1984

Hitachi HEPCO Ebetsu No. 3 10.000/ 3

MHT KEPCO Ohmura No. 2 30.000/10

IHI HEPCO Naie No. 2 10.000/ 3

SHI : Sumitomo Heavy Industries, Ltd.

Mitsui : Mitsui Mining Co., Ltd.

Hitachi : Babcock-Hitachi K.K., Hitachi, Ltd.

MHI : Mitsubishi Heavy Industries, Ltd.

IHI : Ishikawajima-Harima Heavy Industries Co., Ltd.

EPDC : Electric Power Development Co.,

HEPCO : The Hokkaido Electric Power Co., Inc.

KEPCO : Kyushu Electric Power Co., Inc.

Wenig Beachtung fanden bisher die ProzeBfeuerungen. Hier sind ins-
besondere Schmelz-, Brenn- und Wdrmeprozesse in der Metallindustrie
sowie in der Steine/Erden-Industrie zu nennen. Da hdufig mit hohen
Temperaturen gearbeitet werden muB, ist mit hoéheren spezifischen
Emissionsfaktoren zu rechnen als bei Kesselfeuerungen. Der Anwendung
primdrer NOX—MinderungsmaBnahmen diirfte im Bereich der ProzeB-

feuerungen verfahrenstechnische Grenzen gesetzt sein.
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Stickoxidemissionen treten auch bei verschiedenen Prozessen der
chemischen Industrie auf, z.B. bei Nitrierprozessen, Salpetersdure-
und Kunstdiingerproduktion. Gegeniiber den Verbrennungsprozessen ist
die Gesamtemission aus diesem Emittenten-Bereich doch sehr gering.
Flir Salpetersdureanlagen enthdlt die TA-Luft 74 Emissionsgrenz-
werte, die mittels katalytischer Reduktionsverfahren oder Ab-

sorptionsverfahren auch eingehalten werden.

5. Derzeitige Jahresemissionen und
Auswirkung v on MinderungsmaiB8nah -

men

Die NOX—Emissionen (ger. als NOZ) betrugen in der Bundesrepublik

im Jahr 1980 fiir die Emittentengruppen:

Haushalt und Kleinverbrauch 127 . 103 t/a 4,7 %
Verkehr 1317 . 10° t/a 49,2 %
Kraftwerke 984 . 10° t/a 36,7 %
Industrie-Feuerungen 252 . 103 t/a 9,4 %
und in Nordrhein-Westfalen:

Haushalt und Kleinverbbrauch 33 . 103 t/a 3,1 %
Verkehr 368 . 103 t/a 35,0 %
Kraftwerke 540 . 10> t/a 51,4 %
Industrie-Feuerungen 110 . 103 t/a 10,5 %

Der Anteil der NOX—Emissionen aus Steinkohlekraftwerken an den ge-

samten von Kraftwerken erzeugten NOX—Emissionen betragt etwa 53,7%.

Der Grenzwert fir NOX wurde in der GroBfeuerungsanlagenverordnung
vom 22.06.83 bei 800 mg/m3® (ger. als NOZ) fir Kessel mit trockenem
Ascheabzug und bei 1800 mg/m3® flir Schmelzfeuerungen festgelegt.
Diese Grenzwerte sind so quantifiziert, daB sie durch ausschlieB-
lich primdre, d.h. feuerungstechnische MaBnahmen erreicht werden
kdnnen. Wirde nun aber anstelle eines Kalk-Waschverfahrens zur 802-
Abscheidung ein simultan arbeitendes 802/NOX—Abgasreinigungsver—
fahren eingesetzt, verringerten sich die Emissionskonzentrationen

auf etwa:
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- 200 mg/m3® (ger. als NOZ) flir trockenen Ascheabzug
- 400 mg/m3 (ger. als NOZ) fir Schmelzfeuerungen.

Derartige MaBnahmen, angewandt flir die Alt- bzw. Neuanlagen, die
nach der GroB8feuerungsanlagenverordnung mit Rauchgasentschwefel-
ungsanlagen ausgerilistet werden sollen, wdren geeignet, einen weite-
ren Anstieqg der NOX—Emissionen aus dem Kraftwerksbereich in den

ndchsten Jahren zu verhindern.

Der gr6B8te Erfolg hinsichtlich der Verminderung der NOX—Emissionen
wdre im Bereich des Kraftfahrzeugverkehrs mdglich. Eine Regelung
ist hier aber nur auf europdischer Ebene sinnvoll, da der Einbau von
Drei-Wege-Katalysatoren andere Benzinqualitdten erfordert. AuBerdem
ist zu beriicksichtigen, daB die mittlere Lebensdauer eines PKW etwa
neun Jahre betrdgt. Der Erfolg neuer Grenzwertregelungen, die sich
an den erheblich geringeren in den USA und Japan gliltigen Grenzwer-
ten orientieren k&nnten, wirde sich erst nach einer Verzdgerung von

mehreren Jahren einstellen.

Gegenliber den Branchen Kraftfahrzeuge und Kraftwerke mit hohem Min-
derungspotential erscheinen MaBnahmen in den anderen Bereichen, wie
z.B. Hausbrand, wenig geeignet, kurzfristig eine Trendwende herbei-

zufihren.
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Ddmmwirkung von Dachentliiftern.
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BRANDT, C.J.:
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Kurztitel: Wirkungen von Fluorwasserstoff auf Lolium Multiflorum.

1981. 140 Seiten mit 37 Abbildungen, 22 Tabellen und 149 Literaturhinweisen.
(Abdruck der Dr. agr.-Dissertation vom 13. August 1979, Rheinische-Friedrich-
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WELZEL, K. und H.D. WINKLER:
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Kurztitel: Thallium-Emissionen bei der Herstellung von Portlandzement-Klinker.
1981. 67 Seiten mit 29 Abbildungen und 16 Tabellen.

PRINZ, B.:
Umweltpolitik in der VR China und technologische Entwicklung.

(In Vorbereitung).

BROKER, G. und H. GLIWA:
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Kurztitel: Dioxin-Emissionen aus Millverbrennungsanlagen.

1982. 25 Seiten mit 2 Abbildungen, 6 Tabellen und 8 Literaturhinweisen.

BUCK, M., H. IXFELD und K. ELLERMANN:

Die Entwicklung der Immissionsbelastung in den letzten 15 Jahren in der Rhein-
Ruhr-Region.

Kurztitel: Entwicklung der Immissionsbelastung in der Rhein-Ruhr-Region

seit 1965.

1982. 56 Seiten mit 7 Abbildungen, 14 Tabellen und 27 Literaturhinweisen.

PFEFFER, H.U.:

Das Telemetrische Echtzeit-Mehrkomponenten-Erfassungssystem TEMES zur
Immissionsiberwachung in Nordrhein-Westfalen.

Kurztitel: Das Telemetrische ImmissionsmeB8system TEMES.

1982, 45 Seiten mit 12 Abbildungen, 4 Tabellen und 23 Literaturhinweisen,
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Kurztitel: Uber Schiatzfunktionen zur Béstimmung hoher Quantile der
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1982. 92 Seiten mit 40 Abbildungen und 15 Literaturhinweisen.
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(vergriffen) Verfahren zur Auswertung von Erschiitterungsmessungen und zur Beurteilung von
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Kurztitel: Erschiitterungsmef- und Beurteilungsverfahren.
1982. 71 Seiten mit 9 Abbildungen, 6 Tabellen und 23 Literaturhinweisen.

Berichte-Nr., 23: KRAUSE, G.M.H.:

(vergriffen) Immissionswirkungen auf Pflanzen - Forschungsschwerpunkte in den Vereinigten
Staaten von Amerika. Bericht iiber eine Reise in die USA und die Teilnahme am 13.
Alr pollution Workshop in Ithaca, N. Y., in der Zeit vom 02.05.-24.05.1981.
Kurztitel: Immissionswirkungen auf Pflanzen - ein USA-Reisebericht -.
1982. 74 Seiten mit 1 Abbildung und 32 Literaturhinweisen.

Berichte-Nr. 24: KULSKE, S.:
Analyse der Periode sehr hoher lokaler Schadstoffbelastungen
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Kurztitel: Hohe lokale Schadstoffbelastungen im Ruhrgebiet im Januar 1982.
1982. 80 Seiten mit 3] Abbildungen, 15 Tabellen und 4 Literaturhinweisen.

Berichte~Nr. 25: VAN HAUT, H. und G.H.M. KRAUSE:
Wirkungen von Fluorwasserstoff-Immissionen auf die Vegetation.
Kurztitel: Fluorwasserstoff-Wirkungen auf Pflanzen.
1982. 27 Seiten mit 1 Abbildung, 4 Tabellen und 43 Literaturhinweisen.

Berichte-Nr. 26: KOCH,- E., V. THIELE, J. GIEBEL, H. STRAUCH und P. ALTENBECK:
Empfehlungen fiir die problemgerechte Erstellung von Immissionsschutzgutachten in
Bauleitplanverfahren.
Kurztitel: empfehlungen beziiglich Immissionsschutzgutachten in Bauleitplan-
verfahren.

1982. 53 Seiten mit 10 Tabellen und 12 Literaturhinweisen.
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MANNS, H., H. GIES und G. NITZ:

Verbesserung der Zuverldssigkeit und Vergleichbarkeit von Messungen zur
Ermittlung aromatischer Kohlenwasserstoffe in der AuBenluft.

Kurztitel: Anlage zur Qualitdtssicherung von Immissionsmessungen (Aquim).

1982. 139 Seiten mit 21 Abbildungen, 8 Tabellen und 38 Literaturhinweisen.

PRINZ, B., G.M.H. KRAUSE und H. STRATMANN:

Vorliufiger Bericht der Landesanstalt fiir Immissionsschutz iiber Untersuchungen
zur Aufklirung der Waldschdden in der Bundesrepublik Deutschland.

Kurztitel: Waldschiden in der Bundesrepublik Deutschland.

1982. 154 Seiten mit 34 Abbildungen, 14 Tabellen und 101 Literaturhinweisen.

GIEBEL, J.:

Untersuchungen iiber Zusammenhinge zwischen Sperrschichthgshen und Immissionsbe-
lastung.

Kurztitel: Zusammenhidnge zwischen Sperrschichthshen und Immissionsbelastung.

1983. 42 Seiten mit 8 Abbildungen, 2 Tabellen und 9 Literaturhinweisen.

MANNS, H. und H. GIES:

Ergebnisse der Laborpriifung und Optimierung des meBtechnischen Teiles der Ozon-
MeBpldtze im Mefnetz LIMES-TEMES.

Kurztitel: Optimierung des Ozon-MeBplatzes in TEMES.

,1983. 39 Seiten mit 10 Abbildungen, 11 Tabellen und 3 Literaturhinweisen.

BEINE, H., R. SCHMIDT UND M. BUCK:

Ein Megverfahren zur Bestimmung des Schwefelsdure- und Sulfatgehaltes in Luft.
Kurztitel: Verfahren zur Bestimmung des Schwefelsiure- und Sulfatgehaltes in der
Luft.

1983. 38 Seiten mit 3 Abbildungen, 2 Tabellen und 38 Literaturhinweisen.

BEIER, R. und P. BRUCKMANN:
Messung und Analyse von Kohlenwasserstoff-pProfilen im Rhein-Ruhrgebiet.
1983. 57 Seiten mit 22 Abbildungen, 6 Tabellen und 24 Literaturhinweisen.

FRONZ, W.:

Ermittlung von verkehrsgerdusch-Immissionen

- zum tageszeitlichen verlauf des Geriuschpegels und des verkehrsaufkommens an
Bundes- und Sammelstragen.

Kurztitel: Ermittlung von verkehrsgerdusch-Immissionen,

1983. 75 Seiten mit 11 Abbildungen, 8 Tabellen und 28 Literaturhinweisen.

pie LIS-Berichte - auch die vergriffenen - stehen Interessenten in vielen Universitdts- und Hoch-

schulbibliotheken zur Ausleihe bzw. Einsichtnahme zur verfigung.
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