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Kapitel 1

Einleitung

1.1. Bedeutung der Luftqualitat

Die Grundlage der Energiegewinnung sowie der Mobilitdt moderner Gesellschaften
ist die Verbrennung fossiler Energietrager und die damit verbundene Emission
groBer Mengen an Luftschadstoffen. Allgemein werden als Luftverunreinigungen alle
Stoffe angesehen, die die natirliche Zusammensetzung der Luft verandern,
wohingegen bei Schadstoffen die schadliche Wirkung der Luftverunreinigung
bekannt sein muss. Grundsétzlich wird zwischen natirlichen Quellen und solchen
anthropogener Herkunft unterschieden, wobei in dicht besiedelten Ballungsgebieten
bis zu 90% der Luftschadstoffe durch menschliche Aktivitaten verursacht werden.

Die Ausbreitung der emittierten Luftschadstoffe in der Atmosphédre wird als
Transmission bezeichnet, bei der es im Zuge der Transportvorgdnge zu einer
Verdinnung und chemischen Veradnderung der Schadstoffe kommt. Nach der
Emission der Schadstoffe und deren Transport in der Atmosphére ist das
Konzentrationsausmaf der luftfremden Stoffe in der Atemluft - die Immission - ein
wesentliches Kriterium flr die Gesundheit von Mensch und Umwelt. Insgesamt
leiden alle Oberflaichen unter dem gasférmigen, flissigen und festen
Schadstoffeintrag Uber die Luft. Luftschadstoffe missen daher an ihrer Quelle
bekdmpft werden, denn einmal in die Atmosphare gelangt, folgen sie ihrem
natdrlichen Kreislauf und belasten sowohl die Atemluft als auch in Form von
Ablagerungen (Deposition) den Boden und das Wasser (siehe Abbildung 1.1.). Die
Aufgabe einer vorsorgenden Luftreinhaltepolitik ist es daher die schadlichen
Auswirkungen der Luftverschmutzungen auf den Menschen und die Umwelt
frihzeitig zu erkennen und die Ursachen gezielt zu beseitigen [38b, 38d].
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Abbildung 1.1.: Luftschadstoffkreislauf [38d]

Auch Analysen der Weltgesundheitsorganisation (WHO) haben gezeigt, dass Luft-
verschmutzungen inzwischen ein weltweites Problem mit gravierenden Aus-
wirkungen flr Mensch, Flora und Fauna darstellen [67]. Zu den Messbereichen
zahlen urbane Gebiete und Regionen mit hohem Verkehrsaufkommen, da hier der
GroBteil der Weltbevélkerung lebt und gleichzeitig die héchsten Konzentrationen an
Luftschadstoffen zu verzeichnen sind.

Legt man die européische Richtlinie Uber Luftqualitdt und saubere Luft [193a]
zugrunde und vergleicht diese mit den weltweiten Messwerten (siehe Tabelle 1.1.) so
bleibt festzuhalten, dass in allen Schadstoffbereichen weitreichende Anstrengungen

zur Senkung notwendig sind.
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Region jahrliche Durchschnittskonzentration (ug/m?®)
_ . _ Ozon
PMjo Stickoxid | Schwefeloxid .
(Max 1-h Konzentration)
Afrika 40-150 | 35-65 10-100 120 - 300
Asien 35-220 | 20-75 6 - 65 100 - 250
Australien /
28-127 | 11-28 3-17 120 - 310
Neuseeland
USA/Kanada | 20-60 35-70 9-35 150 - 380
Europa 20-70 18 - 57 8-36 150 - 350
Lateinamerika | 30-129 | 30-82 40-70 200 - 600
I
EU-Grenzwert 40 40 20 180 - 240

Tabelle 1.1.: Werte der jahrlichen Durchschnittskonzentration (ug/m®) fiir

verschiedene Schadstoffe auf den Erdteilen anhand von stadtischen Daten [19a,

67]
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1.2. NO2/NOx-Problematik

Die vorliegende Diplomarbeit legt ihr Hauptaugenmerk auf Stickoxide (NOx), die
Sammelbezeichnung fiir die gasférmigen Oxide des Stickstoffes, Stickstoffmonoxid
(NO) und Stickstoffdioxid (NO,). Hierbei wird vor allem auf das Stickstoffdioxid (NO,),
einen der aktuell problematischsten Schadstoffe, eingegangen, fir den in der
Européischen Union seit dem 01.01.2010 verbindliche neue Grenzwerte gelten. Die
NO,-Belastung der Luft darf im Jahresdurchschnitt nicht mehr als 40 pg/m?® betragen
und der Uber eine Stunde gemittelte NO,-Grenzwert von 200 pg/m?® darf nicht mehr
als 18 Mal im Jahr Uberschritten werden [19a]. Die Analysen der NOx-Emissionen
und -Immissionen konzentrieren sich hierbei zunachst auf Deutschland und werden
im weiteren Verlauf der Arbeit Baden-Wiirttemberg als Schwerpunkt haben.

In Deutschland sind die NOx-Emissionen zwischen 1990 und 2006 um ca. 50%
zurtickgegangen (siehe Abbildung 1.2.).
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Abbildung 1.2.: NOx-Emissionen in Deutschland 1990-2006 [60a]

Doch trotz einer Minderung der Stickstoffoxidemissionen ist nur ein geringer Rlck-
gang der NOy-Konzentration zu verzeichnen. Die Immissionsmessungen (siehe
Abbildungen 1.3./1.4./1.5.) in verschiedenen Belastungsregimes (landlicher

Hintergrund / stadtischer Hintergrund / stadtisch verkehrsnah) zeigen deutlich, dass
4
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in allen Bereichen die Minderung der NOx-Konzentration fast ausschlieBlich der NO
Absenkung geschuldet ist [60a].

Das Regime ,landlicher Hintergrund“ reprasentiert dabei Gebiete, in denen die
Luftqualitdt weitgehend unbeeinflusst von lokalen Emissionen ist, das sogenannte
groBraumige Belastungsniveau. Das Regime ,stadtischer Hintergrund® entspricht
Gebieten, in denen die gemessenen Schadstoffkonzentrationen aus stadtischen
Emissionen (StraBenverkehr, Hausbrand etc.) und dem groBraumigen Hintergrund
bestehen. Die Messstationen des Regimes ,stadtisch verkehrsnah“ befinden sich an
stark frequentierten StraBen, bei denen sich zur stadtischen und Ilandlichen
Hintergrundbelastung noch die direkten Emissionen des StraBenverkehrs addieren.
Im Zeitraum von 1995 bis 2007 nahmen die NOx-Jahresmittelwertkonzentrationen
deutlich ab (siehe Abbildung 1.3.). Die Absenkung entspricht dem nahezu
identischen Verlauf des NO-Rlckgangs (siehe Abbildung 1.4.). Die Rickgange der
NOx-Konzentrationen sind in den verkehrsnahen Bereichen am starksten ausgepragt
und nehmen zu den landlichen Gebieten hin ab.
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Abbildung 1.3.: Entwicklung der Jahresmittelwerte der NOyx -Konzentration im
Mittel Ober die Belastungsregimes ,landlicher Hintergrund®, ,stadtischer
Hintergrund® und ,stadtisch verkehrsnah“ im Zeitraum 1995 bis 2007 (mit
Standardabweichung) [604a]
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Die Darstellung der Entwicklung der NO»>-Konzentrationswerte im gleichen Zeitraum
zeigt, dass sich die NO.-Jahresmittelwerte in stadtisch verkehrsnahen Gebieten, im
stadtischen Hintergrund sowie im landlichen Hintergrund kaum verandert haben
(siehe Abbildung 1.5.). Dies hat zu einem wesentlich hdheren NOo/NOx-Verhaltnis in
allen Belastungsregimes geflihrt. Die erkennbaren zwischenjahrlichen Schwan-
kungen aller Messungen sind vor allem auf witterungsbedingte Einflisse
zurtckzufihren [60a].

Bei der Analyse der Daten ist festzustellen, dass der ab dem Jahr 2010
einzuhaltende Jahresgrenzwert fir Stickstoffdioxid heute an vielen hoch belasteten
StraBen in Deutschland Uberschritten wird. Wesentliche Ursache dafir sind die
direkten NO,-Emissionen aus dem Kfz-Verkehr. Zudem wird NO, Uber eine
luftchemische Reaktion mit Ozon aus den NO-Emissionen des lokalen Verkehrs
gebildet (siehe Kapitel 2.3.). Weiterhin tragen die NO»>-Emissionen des stadtischen
und regionalen Hintergrundes zur NO2.-Belastung an einer HauptverkehrsstrafBBe bei.

Auch die reine Ausrichtung der gesetzlichen Abgasgrenzwerte auf NOx hat dazu
gefuhrt, dass die NO»-Konzentrationen nicht zurlickgegangen sind. Vor allem durch
den Anstieg des Anteils an Dieselfahrzeugen in der Fahrzeugflotte und veranderte
Abgasnachbehandlungstechniken ist die NO.-Problematik heute besonders akut. Ein
Erreichen der NO.-Luftqualitadtsgrenzwerte wird in vielen Kommunen ohne weit-
reichende zusétzliche MaBnahmen kaum mehr méglich sein. Alle beteiligten Akteure
(Politik, Industrie und Birger) sind dazu angehalten sinnvolle Konzepte zur

Minderung zu entwickeln und durchzusetzen [36].
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1.3. Aufgabenstellung

Das Ziel dieser Arbeit ist ein besseres Verstidndnis der NOx-Problematik und die
detaillierte Analyse der Entwicklungen auf politischer, gesellschaftlicher und

wirtschaftlicher Ebene.

In der Européischen Union gelten ab dem 01.01.2010 verbindliche Immisionsgrenz-
werte flr Stickstoffdioxid. In den néachsten Jahren ist die Einhaltung dieses
Grenzwertes eine der zentralen Aufgaben der Umweltpolitik aller EU-Mitgliedslander.
Exemplarisch flr viele Regionen in der Europaischen Union untersucht diese Diplom-
arbeit zunachst auf Grundlage der Luftreinhalte- und Aktionsplane fir Baden-
Wirttemberg sowie den vorliegenden Umweltdaten von 2009 Art und Umfang der
Emissionen, die Verursacher und die bisherigen MaBnahmen zur Reduktion. Im
Folgenden wird das Verkehrswesen, als einem der maBgeblichen Emittenten von
Stickstoffdioxid, einer genaueren Analyse unterzogen, wobei der StraBenverkehr von

zentraler Bedeutung ist.

Die Einfihrung von Grenzwerten, Umweltzonen sowie Abgasnormen haben die
Entwicklung und den Einsatz von Abgasnachbehandlungssystemen angeregt. In
dieser Arbeit wird, als eine Umsetzung dieser Systeme, das SCR-Verfahren
untersucht, welches die Automobilindustrie durch das AdBlue System realisiert hat.
Es soll auf der einen Seite gezeigt werden wie gro3 das Minderungspotenzial in
Bezug zur Einhaltung der Grenzwerte ist und auf der anderen Seite welche Kosten
fur Umristung und Betrieb mit dieser Art der Abgasnachbehandlung verbunden sind.

Zuletzt wird eine Umweltbilanz fir CO, und NO. entwickelt, welche die vollstandige
Produktionskette und den Einsatz der SCR-Technologie umfasst. Hierbei werden die
Umweltbelastungen durch Produktion der verfahrensnotwendigen Einsatzstoffe,
beginnend mit der Rohstoffférderung, Gber Herstellung der Katalysatoren sowie den

veranderten Fahrzeugeinsatzbedingungen quantifiziert und bewertet.
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Theorie

2.1. Verbrennung

,Die schnelle, sich selbst unterhaltende Oxidation von Brennstoffen, in der Regel von
Kohlenwasserstoffen, unter Abgabe von Warme und Licht wird im allgemeinen als
Verbrennung,..., bezeichnet.” [32].

Die komplexen Ablaufe der Verbrennung fossiler Brennstoffe machen die Beschrei-
bung der einzelnen Mechanismen, wie beispielsweise Stromungsmechanik, Reak-
tionskinetik oder von instationaren Prozessen mit Zind- und Léschvorgangen, sehr
aufwendig. Es kénnen haufig selbst unter vereinfachten Annahmen nur Teilaspekte
der Verbrennung dargestellt werden. Aufgrund der Komplexitdt und durch die
zunehmende Umweltbelastung durch Luftemissionen sind die Schadstoffbildung und
insbesondere die Stickoxidentstehung im Folgenden die zentralen Themen [32, 64].

2.2. Entstehung von Schadstoffen

Wird ein Brennstoff auf Kohlenwasserstoffbasis verbrannt, so treten theoretisch laut
Thermodynamik nur Kohlendioxid (CO.) und Wasser (H20) als Produkte auf. Alle in
der Praxis vorkommenden Verbrennungsprozesse sind aufgrund ihrer Kinetik jedoch
unvollstdndig. Im realen Abgasstrom sind als Folge der Inhomogenitat des
Verbrennungsgemisches noch Kohlenmonoxid (CO) und unverbrannte Kohlen-
wasserstoffe (HC) enthalten. Stickoxide (NO,) entstehen in Sekundarreaktionen
(siehe Abschnitt 2.3.) des Sauerstoffes der Verbrennungsluft mit dem ebenfalls
vorhandenen Stickstoff. Bei Dieselmotoren kommen als weitere Komponente
RuBpartikel hinzu. Géangige Kraftstoffarten enthalten zusatzlich noch in geringen
Mengen Schwefel, welcher im Zuge der Verbrennung zu Schwefeldioxid aufoxidiert
wird. Im Abgastrakt kénnen sich Sulfate und schweflige Sauren bilden [37].
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Abbildung 2.1. zeigt als Beispiel die mittlere Abgaszusammensetzung eines direkt-
einspritzenden Dieselmotors. Das Abgas besteht zu Uber 99% aus den Substanzen
Stickstoff, Kohlendioxid, Wasser und Sauerstoff wobei die Schadstoffe lediglich einen
Anteil von 0,3% ausmachen. Sie sind jedoch aufgrund ihres Einflusses auf das
Weltklima und ihrer toxischen Wirkung in ihrem AusstoB gesetzlich limitiert.

Kohlendioxid
14,6% Kohlenwasserstoffe
Wasser 0,001%
7,0% Partikel
Sauerstoff 0.009%
6,1% ’
Kohlenmonoxid
0,077%
Schadstoffe
0,3%
Stickoxide
0,193%

Stickstoff
72%

Abbildung 2.1.: Mittlere Abgaszusammensetzung eines direkteinspritzenden
Dieselmotors [33, 45]

2.3. Stickstoffoxide

Der Begriff Stickstoffoxide umfasst die Gruppe der bei der Verbrennung
entstehenden Verbindungen von Stickstoff und Sauerstoff. Neben den Haupt-
vertretern Stickstoffmonoxid NO und Stickstoffdioxid NO,, gemein hin als NOy
bezeichnet, werden ebenfalls Distickstoffoxid N>.O sowie in geringen Konzentrationen
N2Os; und N2Os gebildet. Die Stickoxidbildung erfolgt durch verschiedene
Kettenreaktionen, die durch die Reaktionsbedingungen, den Brennstoff und die
Prozessfuhrung beeinflusst werden. Bei der Verbrennung wird zwischen drei NO-
Bildungspfade unterschieden [32].

10
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2.3.1. Stickstoffmonoxid

Thermisches Stickstoffmonoxid (Zeldovich-NO)

Bei sehr hohen Temperaturen ist die Oxidation von atmosphéarischem Stickstoff nach
dem thermischen Bildungsmechanismus, wie ihn Zeldovich erstmals 1946 beschrieb,
die Hauptquelle fir die NO-Emissionen [64].

Die drei wichtigsten Elementarreaktionen sind [28]:

N2+ O < NO +N (Gl. 2.1.)

N+O,<NO+O (Gl. 2.2.)

N + OH < NO + H (in brennstoffreichen Zonen) (Gl. 2.3.)

Geschwindigkeitsbestimmend ist die Aufspaltung der Dreifachbindung an den
Stickstoffmolekilen durch Sauerstoffatome, wobei die Geschwindigkeit dieser
Reaktion eine starke Temperaturabhangigkeit aufweist. Thermisches NO bildet sich
in nennenswerten Mengen bei Temperaturen Uber 2200 K [32, 64].

Promptes Stickstoffmonoxid (Fenimore-NQO)

Dieser Mechanismus, der auf C. P. Fenimore von 1979 zurlickgeht, ist stark vom
Verhaltnis von Brennstoff zu Luft abh&ngig und zeichnet sich dadurch aus, dass das
NO &uBerst schnell entsteht. Im Gegensatz zum thermischen NO wird das prompte
NO nicht im Bereich des verbrannten Arbeitsmediums sondern an der Flammenfront
gebildet. Hier entstehen besonders in sauerstoffarmen Vormischflammen Kohlen-
wasserstoffradikale, welche die Stickstoffmolekiile angreifen [64].

N5 + CHo <> HCN + NH (Gl. 2.4.)

N, + CH <> HCN + N (Gl. 2.5.)

11
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Die Folgereaktionen sind:

HCN + H <> Hp + CN (Gl. 2.6.)
CN + CO, <> NCO + CO (Gl. 2.7.)
NCO + O <> CO + NO (Gl. 2.8.)

Bei der motorischen Verbrennung entstehen etwa 5-10% der Stickoxide Uber
promptes NO [52].

Brennstoff-Stickstoffmonoxid

Der im Brennstoff enthaltene, chemisch gebundene Stickstoff wird bei der
Verbrennung teilweise zu Stickstoffmonoxid umgesetzt. Vor Eintritt in die Flammen-
front wird der Stickstoff zunachst in Radikale und Cyan-Verbindungen umgewandelt
und anschlieBend mit dem Luftsauerstoff zu NO oxidiert. Die Reaktion ist nur gering
temperaturabhangig und erfolgt meist ab Temperaturen Gber 800 °C.

Das Brennstoff-NO wird hauptséchlich bei der Kohleverbrennung emittiert, da selbst
in hochwertiger Kohle ca. 1% Stickstoff gebunden ist. In Verbrennungsmotoren tragt
das Brennstoff-NO nur in geringem MaBe zu den Emissionen bei (ca. 1%), da der
Stickstoffanteil in Kraftstoffen von Verbrennungsmotoren sehr niedrig ist (< 0,01
Gew.-%) [32, 49, 64].

12
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2.3.2. Stickstoffdioxid

Stickstoffdioxid wird in der Regel durch die Reaktion von Stickstoffmonoxid mit HO»-
und OH-Radikalen gebildet. In der Literatur sind eine Vielzahl von Bildungsme-
chanismen aufgefihrt, die auch zum Teil ein Auftreten des NO; vor der NO-Bildung
bertcksichtigen. Folgende Reaktion ist jedoch am wahrscheinlichsten [54, 64]:

NO + HO, <> NO, + OH (Gl. 2.9.)

NO, kann wahrend der Verbrennung, auf dem Weg zwischen Brennraum und
Auspuffronrmiindung sowie in der offenen Atmosphare gebildet werden. Unter
atmospharischen Bedingungen liegt das chemische Gleichgewicht auf der Seite des
Stickstoffdioxids, wohingegen bei Temperaturen Uber 650°C nahezu ausschlieBlich
NO vorhanden ist. Dieselmotoren erreichen einen Anteil von 10% bis 30% Stickstoff-
dioxid an der gesamten Stickoxidmenge [27].

Die wichtigsten Bildungsreaktionen der Stickoxide sind schematisch in Abbildung 2.2.

zusammengefasst.
HNO, <o HNOS *s,
NO + H,0 ~,
hw sOH }

Entladur’-g/

Werbrennung
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L) 1!'4 s

...... — e 0 Ao s
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Abbildung 2.2.: Schema zur Chemie der Stickoxide in der Atmosphare [70]
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2.4. MinderungsmaBnahmen

Zur Verminderung von Schadstoffen im motorischen Abgas kann grundsatzlich
zwischen innermotorischen (primaren) MaBnahmen und Abgasnachbehandlungs-
maBnahmen (sekundaren) unterschieden werden. Innermotorische Eingriffe setzen
bereits wahrend der Schadstoffentstehung an. Durch gezielte Steuerung von
Gemischbildung und Verbrennung werden emissionsrelevante Parameter giinstig
beeinflusst. Der Einflussnahme auf die Schadstoffemissionen sind allerdings
Grenzen gesetzt, da relevante VerbrennungskenngréBen gegenlaufige Aus-
wirkungen auf die Schadstoffbildung der verschiedenen Komponenten haben. In
Abbildung 2.3. ist als Beispiel der Zielkonflikt zwischen der NOx- und der Partikel-
reduzierung dargestellt.

0.2
innermotorische
NO,-Reduzierung
Iy /
= <
=
X
'@ Euro I
.Ja_é 0.1
= Abgasseitige
,:',_“ Partikelreduzierung innermotorische
| — Partikelreduzierung
EuroV || Euro IV
¢ I Abgasseitige NO,-Reduzierung

0.0
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

NO, [g/kWh]
Abbildung 2.3.: Mdglichkeiten der Stickoxid- und Partikelreduzierung [41]

Im Folgenden steht die Minderung des StickoxidausstoBes im Vordergrund und wie
diese insbesondere durch Abgasnachbehandlungssysteme zur Erreichung der

Emissionsgrenzwerte realisiert wird.
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2.4.1. Primare MaBnahmen

Im Wesentlichen zielen innermotorische MaBnahmen auf die Absenkung der
Spitzentemperatur wahrend der Verbrennung, da Stickoxide vor allem bei sehr
hohen Temperaturen gebildet werden. Das gréBte Stickoxidminderungspotential liegt
dabei in der frihen Phase der Verbrennung, da hier bereits hohe Temperaturen im
Brennraum herrschen und die groBten Verweilzeiten moglich sind [3]. Tabelle 2.1.
zeigt die Ublichen innermotorischen MaBBnahmen.

Absenkung der Prozess- | Vermeidung von lokalem

Langsame Verbrennung

spitzentemperaturen

Sauerstoffmangel

spate Einspritzung
Abgasruckfihrung
(AGR) warm/kalt
Wassereinspritzung
Ladeluftkiihlung

Absenkung der
Drallzahl

Zentraler, mulden-
férmiger Brennraum
Zentrale Einspritzdise
Reduzierung des

- lange Einspritzdauer

- Einspritzmengen-

regelung

- Kleiner Disenloch-

durchmesser

- Einsatz von Common

Zindverzugs Rail
Ladelufttemperatur- - Erhéhung der
regelung Cetanzahl

Tabelle 2.1.: Innermotorische MaBnahmen zur NOx-Reduktion [33]

Die lokalen Temperaturspitzen lassen sich durch MaBnahmen wie spate

Einspritzung, Ladeluftkihlung, Abgasrickfihrung oder Wassereinspritzung
absenken. Dariber hinaus wird durch eine optimierte Brennraumgestaltung,
Variation des Einspritzdrucks, Staffelung der Einspritzung und Formung der
Ladungsbewegung gezielt Einfluss auf Gemischbildung und Verbrennung
genommen. Verfahren zur NOx-Reduktion missen immer in Verbindung mit ihren
Auswirkungen gesehen werden, weil sich entweder der Wirkungsgrad verschlechtert
und es somit zu einem Anstieg des Kraftstoffverbrauchs kommt oder aber sich die
dbrigen Emissionswerte verschlechtern. Die Erflllung kinftiger Abgasgrenzwerte
macht aber eine Absenkung aller Schadstoffkomponenten notwendig, so dass ein
Gesamtkonzept entwickelt werden muss, das die Abgasnachbehandlung mit
einschlieBt [3].
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2.4.2. Sekundare MaBnahmen

Der Ansatzpunkt sekundarer MaBnahmen ist die Reduktion bereits gebildeter
Stickoxide. Durch Abgasnachbehandlungssysteme werden bestimmte chemische
Reaktionen unterstitzt, die eine Umwandlung der Schadstoffe in unkritische
Reaktionsprodukte bewirken. Im Folgenden werden verschiedene Kkatalytische
Verfahren vorgestellt, die heute zur Stickoxidminderung in Fahrzeugen zum Einsatz
kommen. Das zentrale Verfahren dieser Arbeit, die selektive katalytische Reduktion
(SCR = Selective Catalytic Reduction), wird in Abschnitt 2.5. ausflthrlich behandelt.

2.4.2.1. Drei-Wege-Katalysator

Der Drei-Wege-Katalysator in Kraftfahrzeugen gehért zur Gruppe der Trager-
katalysatoren und setzt sich aus verschiedenen Teilen zusammen. Der Tragerkdrper,
meist eine wabenférmige, monolithische Keramik (Cordierit), ist mit katalytischen
Materialien (Platin/Palladium/Rhodium) beschichtetet. Diese katalytisch aktiven
Substanzen werden auf einer Zwischenschicht, dem sogenannten Washcoat,
aufgebracht, der als Fixierung und Oberflachenvergr6Berung dient. Die drei
Schadstoffklassen des Abgases Stickoxid, Kohlenmonoxid und Kohlenwasserstoff
werden, wie in Abbildung 2.4. dargestellt, zu Wasser, elementarem Stickstoff und

Kohlendioxid umgesetzt [32].
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Stahlblechgehéuse

warmfestes \
Drahtgestrick

wabenartiger
Keramiktrager

o Zwischenschicht katalytisch
Keramiktrager (wash-coat) aktive Schicht

Abbildung 2.4.: Aufbau des Drei-Wege-Katalysators im Kfz [32]

Das Reduktionspotential des Katalysators hangt wesentlich von der Eintritts-
temperatur und der Zusammensetzung des Abgases ab. Erst ab 400°C und bei
einem korrekt geregelten Sauerstoffanteil findet eine Konvertierung der Schadstoffe
von Uber 90% statt. Zur Regelung des Sauerstoffgehaltes misst eine sogenannte
Lambda-Sonde den Sauerstoffanteil im Abgas und sorgt fur ein Benzin-Luft-Gemisch
im Motor, das den Abbau der Schadstoffe optimiert. Voraussetzung dafir ist, dass
die Luftzahl in einem engen Fenster um die stéchiometrische Zusammensetzung A=1
eingeregelt ist. Abbildung 2.5. zeigt das Lambda-Fenster eines Drei-Wege-
Katalysators um die Reduktion aller Schadstoffe zu maximieren.

In Dieselfahrzeugen kann, aufgrund ihrer Bauart und Motorsteuerung, diese Technik
jedoch nicht eingesetzt werden, weshalb andere Madglichkeiten zur Schadstoff-
minderung Verwendung finden. Die dieselmotorische Verbrennung findet unter
groBem Luftiberschuss (A >> 1) statt und verursacht aus diesem Grund nach
Abbildung 2.5. hohe NOx-Emissionen [32].
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Abbildung 2.5.: Umsatz von Schadstoffen in Abhangigkeit der Luftzahl [5]

2.4.2.2. NOx-Speicher-Reduktionsverfahren

Beim NOx-Speicher-Reduktions-Verfahren kommt ein spezieller Katalysator mit
basischen Speicherkomponenten zum Einsatz. Diese Komponenten bilden in
sauerstoffreichem Abgas mit den emittierten Stickoxiden Nitrate. Ist die
Speicherkapazitdit des Katalysators erschdpft, wird durch kurzzeitigen
unterstéchiometrischen Motorbetrieb eine Regeneration eingeleitet. Das Speicher-
Reduktionsverfahren ermdéglicht Konvertierungsraten bis zu tber 90% [9].

Die NOx-Umsatze werden nicht nur durch das temperaturabhédngige Speicher-
vermdgen begrenzt sondern unterliegen ebenso Alterungsprozessen. Wird der NOx-
Speicher-Reduktions-Katalysator schwefelhaltigem Abgas ausgesetzt, so ist ein
kontinuierlicher Rickgang der Stickoxidkonvertierung zu verzeichnen. Der Schwefel
oxidiert an den Edelmetallkomponenten des Katalysators zu Schwefeldioxid, das
unter Bildung von Sulfat ebenfalls eingespeichert wird. Die gebildeten Sulfate sind
thermodynamisch wesentlich stabiler als entsprechende Nitrate, wodurch sie
wahrend der NOx-Regenerationsphase nicht zersetzt werden. Die Speicher-
komponente wird fir die Stickoxidspeicherung daher zunehmend blockiert. Um einen
dauerhaften Rickgang des NOx-Speichervermdgens zu verhindern, ist eine

zusatzliche Regenerationsphase zur Desulfatierung vorgesehen, die jedoch eine
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thermische Alterung bedingt. Die thermische Haltbarkeit des NOx-Speicher-
Reduktions-Katalysators ist in erster Linie durch die Speicherkomponente begrenzt.
Die Speicherkomponente bildet bei Temperaturen von 700-800°C stabile
Verbindungen mit anderen Aktivkomponenten und Bestandteilen des Washcoats und
steht dann fir die Nitratbildung nicht mehr zur Verfigung [34].

Trotz der vielschichtigen Probleme ist das NOx-Speicher-Reduktionsverfahren ein

wichtiger Bestandteil heute verwendeter Abgastechnik.

2.4.2.3. Nicht-selektive katalytische Reduktion

Grundidee der nicht-selektiven katalytischen Reduktion ist es, die vorhandenen
Kohlenwasserstoff- und Kohlenmonoxid-Emissionen zur Entstickung des Abgases zu
nutzen. Auf diese Weise kann auf einen zusatzlichen Betriebsstoff verzichtet werden.
Bis heute sind die chemischen Vorgange in NSCR-Katalysatoren noch nicht
ausreichend geklart [25, 55].

Die Selektivitat des Verfahrens st flr verschiedene Kraftstofffraktionen
vergleichsweise gering ausgepragt, wobei in sauerstoffreicher Atmosphére vor allem
die Oxidationsreaktion des Reduktionsmittels aktiviert wird. Die Umsatzraten werden
maBgeblich von der Katalysatortemperatur und dem Verhaltnis zwischen
Kohlenwasserstoffen und Stickoxiden (HC/NOx) im Abgas bestimmit.

Der Abgasstrom betriebswarmer Dieselmotoren wird beispielsweise mit
Kohlenwasserstoff angereichert, da das HC/NOx-Verhaltnis meist unter 1 liegt und
somit technisch relevante Konvertierungsraten erreicht werden kdnnen. Insgesamt
reichen die erzielten Konvertierungsraten derzeit jedoch nicht aus, um klnftige
Emissionsgrenzwerte auch mit gréBeren Fahrzeugen zu erfillen [40].
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2.5. Selektive katalytische Reduktion (SCR)

Beim sogenannten SCR-Verfahren werden die in sauerstoffhaltigem Abgas
vorhandenen Stickoxide mit stickstoffhaltigem Reduktionsmittel selektiv reduziert. Zu
diesem Zweck wird Ammoniak (NHj) als Reduktionsmittel in den Abgasstrom
eingeleitet, das bei seiner sehr hohen Selektivitdt und gleichzeitig guten Aktivitat
beziglich NOx Umsatze bis zu 99% erzielt [28, 32, 64].

Aufgrund verschiedener Aspekte hat sich in diesem Zusammenhang der Harnstoff
bewahrt, da auf indirektem Wege Uber ihn Ammoniak freigesetzt werden kann. Er
gehdrt nicht zur Klasse der Gefahrstoffe [18], kann kostenglinstig in der Dingemittel-
produktion hergestellt werden und wird als wassrige LOsung technisch
unproblematisch in der Automobilindustrie eingesetzt. Im Folgenden werden nun die
Reaktionsmechanismen der SCR-Harnstoff-Katalyse néher betrachtet.

2.5.1. Die Chemie der SCR-Reaktion

Bei SCR-Systemen auf Harnstoff-Wasser-Basis wird die Harnstofflésung vor dem
SCR-Katalysator in das Abgassystem eingebracht. Die thermische Zersetzung zu
Ammoniak und die Verdampfung des Wassers werden durch die Enthalpie des
Abgases ermoglicht [54].

Im ersten Schritt entsteht aus einem Molekil Harnstoff ein Molekil Ammoniak und
ein Molekul Isocyansaure (HNCO):

NH,-CO-NH, — NH; + HNCO (Gl. 2.10.)

In einem zweiten Schritt wird die Isocyansaure zu einem Molekul NH; sowie einem

CO; hydrolysiert:

HNCO + H,0 — NH; + CO, (Gl. 2.11.)

In sauerstoffreichem Abgas werden nun an der katalytischen Oberflache nach

folgenden Bruttoreaktionsgleichungen die Stickoxide umgesetzt:

4 NO + 4 NH3z + O — 4 N2 + 6 H.0 (Gl. 2.12))
20
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Die Umsetzung von Stickstoffmonoxid in Abwesenheit von Sauerstoff verlauft auch
katalysiert sehr langsam und ist damit von untergeordneter Bedeutung.

6 NO + 4 NH; — 5 N2 + 6 H.O (Gl. 2.13))
Auch das Stickstoffdioxid wird einzeln nach folgender Gleichung reduziert.
6N02+8NH3—>7N2+12 Hgo (G| 214)

Die Gesamtreaktion wird optimal bedient, wenn Stickstoffmonoxid und Stickstoff-
dioxid im aquimolaren Verhaltnis vorliegen. Als bedeutendste Reaktion gilt die ,Fast-
SCRY, die eine deutlich gesteigerte Konvertierungsrate aufweist [28]:

NO + NO; + 2 NH3 — 2 N2 + 3 H.O (Gl. 2.15))
2.5.2. SCR-Katalysatoren

In der Regel werden die SCR-Katalysatoren in der Form monolithischer
Wabenkdrper mit quadratischen Kanalen eingesetzt, die eine hohe Oberflache pro
Volumeneinheit aufweisen.

Es kommen Uberwiegend Keramikmonolithe aus Cordierit (2 MgO - 2 Al,O3- 5 SiOy)
zum Einsatz, die eine hohe thermische Stabilitdt (Smp. 1450.), einen geringen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten und eine hohe chemische Bestandigkeit
aufweisen. In der Produktion werden Kaolin, Talk, Al,O3 SiO, und Wasser gemischt
und in einem definierten Temperatur-Zeit-Profil gebrannt. Dabei werden Spitzen-
temperaturen von 1400°C erreicht. Cordierit weist eine Porositat von ca. 30% auf und
wird meist in quadratischen Zellen mit einer Dichte von 400 cpsi (cells per square
inch) hergestellt [26].

Eine mégliche Alternative sind metallische Trager, die aus einer gefalteten Metall-
folie, einer FeCrAl-Legierung, mit einer Beschichtung auf Basis von Ubergangs-
metallionen hergestellt werden. Ihr Einsatz ist jedoch bisher, aufgrund technischer
Probleme und ihrer vergleichsweise kurzen Lebensdauer sehr begrenzt. Der groBte
Vorteil liegt in der deutlich hoéheren NOx-Konvertierungsrate, speziell im
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Niedertemperaturbereich, als Ubliche vanadiumbasierte SCR-Katalysatoren, bei
vergleichbarer Selektivitat beziglich der Bildung von N>O (siehe Abbildung 2.6.) [51].

100
a0 — —_— —
i /— \ N T~

& 80 | Ubergangsmetallionen VO /WO/TIO
2 5 3 2
% 704
N
S 60
o i
=z 50 Alpha =0,9
— NOQ-AmeiI —50%
407 RG. — 30000 1/h
30

150 200 250 300 350 400 450 500 550
Temperatur [°C]

Abbildung  2.5.:  Vergleich  zwischen  einem  SCR-Katalysator  auf
Ubergangsmetallionenbasis und einem Standard-SCR-Katalysator [48]

Neben dem Wabenkérper ist vor allem die Beschichtung mit katalytischen Materialien
von zentraler Bedeutung fir die Reaktionen. In der Literatur sind zahlreiche SCR-
relevante Metalloxide als Aktivkomponenten beschrieben. Es werden verschiedene
Ansatze verfolgt, die mit unterschiedlichen Vor- und Nachteilen bezlglich der
Temperaturfenster und Selektivitaten einhergehen [12].

Moderne Katalysatorkonzepte verwenden vor allem V205 bzw. y-Al.O3 kombiniert mit
verschiedenen Edelmetallen wie beispielsweise Platin. Hierzu wird der Trager erst
mit einem Washcoat aus Metalloxid beschichtet, auf den dann die Edelmetalle
aufgebracht werden. Die Konzentration der im gesamten Washcoat eingelagerten
katalytischen Materialien definiert die Beladungsdichte des Katalysators und damit
die Gute der Reaktion [26].

Ein wesentlicher Punkt bei Beschichtungskatalysatoren ist eine gentigend hohe
chemische und mechanische Langzeitstabilitdt um einen dauerhaften Einsatz in

Fahrzeugen zu garantieren.
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Kapitel 3

Stickstoffdioxid

3.1. Gesetzliche Grundlagen

Das Problembewusstsein Uber die komplexen weltweiten Zusammenhange von
Luftverschmutzungen ist, unter anderem durch die sichtbar werdenden Folgen der
globalen Erwarmung in den letzten Jahren stark gewachsen. Dies hat sich in den
verschiedensten Formen internationaler Vertrdge und Verpflichtungen wie dem
Kyoto-Protokoll [35] von 1997 und zuletzt der UN-Klimakonferenz in Kopenhagen
2009 [62] manifestiert.

Im Rahmen dieser Arbeit wird ein Schadstoff, das Stickstoffdioxid (NO,), aufgrund
seiner Emissionsentwicklung, Auswirkung und gesetzlichen Limitierung zum
zentralen Thema.

In der Europaischen Union sind die Ziele der Luftreinhaltung in der Richtlinie
2008/50/EG des Europaischen Parlamentes und des Rates vom 21. Mai 2008 Uber
Luftqualitat und saubere Luft fir Europa [19a] festgelegt. Grundlage hierflir sind unter
anderem Untersuchungen der WHO [67, 68] zur Abwendung von schadlichen
Auswirkung auf Mensch und Umwelt. Mit dieser Richtlinie wurden die bisherige
Luftqualitatsrahmenrichtlinie, die ersten drei Tochterrichtlinien und die Entscheidung
des Rates 97/101/EG zusammengefasst.

Die Umsetzung der neuen Luftqualitatsrichtlinie in deutsches Recht erfolgte durch die
39. Verordnung zur Durchfihrung des Bundes-lImmissionsschutzgesetzes (Ver-
ordnung Uber Luftqualitatsstandards und Emissionshéchstmengen — 39. BImSchV)
vom 25.01.2010 [7b]. Sie ist Teil des in Deutschland giltigen Gesetzes zum Schutz
vor schéadlichen Umwelteinwirkungen durch Luftverunreinigungen, Gerausche,
Erschitterungen und ahnliche Vorgange (Bundes-Immissionsschutzgesetz -
BImSchG), welches durch die aktuellen Verordnungen immer wieder neuen
Gegebenheiten angepasst wird.
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Die 39. BlmschV schreibt Immissionsgrenzwerte zum Schutz der menschlichen
Gesundheit u. a. fiir den Luftschadstoff Stickstoffdioxid (NO2) vor. Bei Uber-
schreitungen der festgelegten Immissionsgrenzwerte zuziglich einer Toleranzmarge
verpflichtet § 47 Abs. 1 BImSchG die zustandige Behérde, einen Luftreinhalteplan
aufzustellen. Luftreinhalteplane sollen dazu beitragen die Luftbelastung dauerhaft so
zu verbessern, dass der Immissionsgrenzwert eingehalten werden kann. Bei kurz-
fristigen Konzentrationsspitzen ist nach § 47 Abs. 2 BImSchG ein Aktionsplan
erforderlich, der mit direkt wirksamen MaBnahmen die Gefahr der Grenzwertlber-
schreitung verringert oder den Zeitraum von Uberschreitungen deutlich verkiirzt. Die
in einem Luftreinhalte-/Aktionsplan festgelegten MaBnahmen sind nach § 47 Abs. 4
BImSchG entsprechend des Verursacheranteils unter Beachtung des Grundsatzes
der VerhaltnismaBigkeit gegen alle Emittenten zu richten. DarUber hinaus ist die
Offentlichkeit bei der Aufstellung der Plane zu beteiligen. Diese Vorgehensweise
stellt eine weitreichende Neuerung gegeniber allen bisherigen Verordnungen dar.

Die aus der EU-Richtlinie resultierenden MaBnahmen umfassen ebenfalls die
Méglichkeiten einer Ausnahme bzw. Fristverlangerung zur Einhaltung bestehender
Grenzwerte. Fir Stickstoffdioxid besteht die Chance einer Fristverlangerung zur Ein-
haltung der Grenzwerte bis 2015. Als Voraussetzung fir eine Ausnahme bzw.
Fristverlangerung muss sowohl ein Luftqualitatsplan fur kurzfristige MaBnahmen zur
Absenkung der Immissionen als auch ein langfristiges, schlissiges Konzept zur
zukinftigen Einhaltung der Grenzwerte vorgelegt werden. Ferner darf im
Ubergangszeitraum der Grenzwert zuziiglich maximaler Toleranzmarge nicht
Uberschritten werden. Bisher sind keine Konsequenzen oder Auflagen von der
Europaischen Union bei Uberschreitung der Grenzwerte definiert worden [7b, 19a].

Die Immissionsgrenzwerte fir NO, sowie die wahrend einer Ausnahme bzw. Fristver-
langerung einzuhaltenden Immissionsgrenzwerte plus Toleranzmarge sind in Tabelle

3.1. dargestellt.
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Beurteilungswert !~ Grenzwert plus
Ziel  Grenz-  bisInkrafttretendes  Toleranzmargebei  Zeitpunkt der

Definition wert  wert Grenzwertes Fristverlangerung  Giiltigkeit Bemerkung
Stickstoffdioxid
98%-Wert 200 bis 31122009 175 Uberschreitungen pro
Kalenderjahr zuldssig
Stundenmittelwert 200 ab 01.01.2010 18 Uberschreitungen pro
20 in 2008 Kalenderjahr zulassig
300 2010 bis 2015
Jahresmitelwert 40 ab 01.01.2010
U in 2008
60 2010 bis 2015
Stundenmittelwert 400 Alarmschwelle

Tabelle 3.1.: Ziel-, Grenz- und Beurteilungswerte der 39. BImSchV und der
Luftqualitatsrichtlinie 2008/50/EG (alle Werte in ug/m3) [7b]

(' = Summe aus Immissionsgrenzwert und jahrlich abnehmender Toleranzmarge)

Die Vorgaben und Grenzwerte dieser Gesetzgebung wurden durch verschiedene
Instrumente konkretisiert. Da der Verkehr als Hauptverursacher der Stickoxid-
emissionen gilt (siehe Abschnitt 5.) sind gerade in der Abgasgesetzgebung und der

Verkehrssteuerung groBe Fortschritte erzielt worden.

3.1.1. Euro-Abgasnormen

In der EU wurden die Abgasgrenzwerte in den vergangenen Jahren zunehmend
verscharft wodurch es gelungen ist, trotz starkerer Motorisierung der Fahrzeuge und
wachsender Fahrleistung, die Emissionen zu reduzieren. Die folgenden Abbildungen
3.1. und 3.2. zeigen die Entwicklung der Abgasgrenzwerte fir Pkw und schwere

Nutzfahrzeuge.
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. Euro 1
. Euro 2
. Euro 3
Euro 4
Euro &
. Euro &
MO =HC I co NOy+HC Partikea|
giitig ab Berzin Diesel
to MO, HC co NO, HC+NO, Partikel
in g'km
Ewre 1 00792 216 HC+NQ, 1,13 316 1,13 0,180
Eurc 2 01.01.1996 220 HC+MO, 0,50 1,00 0,70 0,080
Eurc 3 0101 2000 230 0,15 0.2 10, Gt 0,50 0,56 0,050
Ewrc 4 01.01 2005 100 0,08 010 0,50 0,25 0,30 0,025
Eurc 5 0009 200 100 0,05 0,10 0,50 0,18 0,23 0,005
Ewrc 6 01.09.2014 100 0,06 0.1 0,50 0.08 017 0,005
Abbildung 3.1.: Entwicklung der europaischen Abgasgrenzwerte [g/km] fir Otto-

und Diesel-Pkw / Bezugswert Euro 1 = 100 % [38Db]

- Euro 0 1U0_%
- Euro |l
- Euro Il 80
Euro Il 50
Euro IV
Euro Vv A0—]
20—
[
gultig ab co NO HC Partikel
in g/k\VVh
Eurc 0 1988/90 12,3 15,8 2,6 -
Euro | 1992/93 4.9 9 1,23 0,4
Euro Il 1995/96 4 r 1.1 0,15
Euro 11 2000/01 2.1 b 0,66 Q.1
Eurce IV 2006/06 1.5 3.5 0,46 0,02
Euro WV 2008/09 1.6 2 0,46 0,02
Abbildung 3.2.: Entwicklung der europaischen Abgasgrenzwerte [g/kWh] far

schwere Nutzfahrzeuge tber 3,5 t / Bezugswert Euro 0 = 100 % [38b]
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Bei den Pkw liegen die ab September 2009 geltenden Grenzwerte Euro 5 je nach
Komponente zwischen 68% und 97% niedriger als die Grenzwerte der 1992
eingeflhrten Stufe Euro 1. Mit der Minderungsstufe Euro 5 wird bei den Diesel-Pkw
der Grenzwert flr Stickstoffoxide von 500 mg/km (Euro 3) auf 180 mg/km (Euro 5)
reduziert. Zum Erreichen der Euro 6 Norm 2014 ist eine weitere Halbierung des NOx-
AusstoBes notwendig (siehe Abbildung 3.1.).

Bei Lkw und Bussen sind mit der ab Oktober 2008/2009 geltenden Stufe Euro V die
Grenzwerte gegenlber Euro | um 82% bis 88%, bei Partikeln sogar um 95% ab-
gesenkt worden. Die Vorgaben der Euro IV und vor allem der Euro V bedingen eine
Abgasnachbehandlung, da allein mit motorischen MaBnahmen die Zielwerte nicht

mehr eingehalten werden kénnen (siehe Abbildung 3.2.).

3.1.2. Umweltzone

Als zweites Instrument wird die Einfihrung der Umweltzonen zur Bekdmpfung von
Schadstoffen im StraBenverkehr vorgestellt. Nach Abbildung 3.3. werden Fahrzeuge
abhangig vom SchadstoffausstoB in Klassen unterteilt, die den Zugang zu den Zonen
reglementieren [38b]. In Deutschland bleibt der Zeitpunkt der Einflhrung sowie der
Umfang der Umweltzonen den Kommunen Uberlassen, die ausschlieBlich flr die
Einhaltung der Grenzwerte verantwortlich sind. Uber den Grad der Wirkung, die
sozialen Folgen und rechtliche Konsequenzen gibt es verschiedene Ansichten,
obwohl die Wirkung des Instrumentes unbestreitbar ist (siehe Abschnitt 5.2.).

Schadstoff- 1 2 3 4
gruppe
keine
Plake‘tte Plakette m
EURO 1 EURC 2 EURO 3 EURC 4
oder
, schlechter
Diesel
EURO 1 EURO 2 EURO 3
mit mit mit
Partikelfilter Partikelfiter Partikelfilter
ohne mit
Benziner geregeltan geregelt=n
Katalysaior Katalysator

Abbildung 3.3.: Einstufung der Kraftfahrzeuge in Schadstoffgruppen [38Db] 7
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3.2. Okologische Auswirkungen

Die Stickoxide wechselwirken mit ihrer Umwelt in vielfaltiger Art und Weise. Sie
schadigen die Flora und Fauna auf direkten sowie indirekten Wegen und greifen
Atmosphéare und Gewasser an.

Ein unmittelbar messbarer Effekt ist eine pflanzentoxische Wirkung, bei der sich
Schéadigungen in der Oberschicht von Blattern und Nadeln der Baume zeigen. Die
anderen belegbaren Effekte gehen auf indirektem Weg vom sogenannten ,Sauren
Regen“ aus. Darunter versteht man Niederschlag der durch Luftverschmutzungen
einen pH-Wert unter 5,5 aufweist [31, 59] und nach folgender Reaktionsgleichung
aus Stickstoffdioxid gebildet wird [28]:

2 NO2 + HoO — HNO, + HNO3 (Gl. 3.1))
Abbildung 3.4. zeigt wie die aus NO, gebildete Salpetersdure (HNO3) als saurer

Regen wieder in die Natur eingetragen wird. Hinzu kommen noch die atzenden
Sauren des Schwefels, die im Rahmen dieser Arbeit nicht behandelt werden.

//.,39/_, H,S0,  2HNO;
1,0, _ SO; H,S0; \\, / \<”’D*
= /' H,0 saurerRegen
503 SO
E” EB """
ﬂ l

Abbildung 3.4.: Entstehung des ,Sauren Regens* [46]

Durch die Stérung der natirlichen Bodenzusammensetzung werden Giftstoffe
freigesetzt, welche die feinen Baumwurzeln absterben lassen. Diese nachhaltige
Schadigung der Baume lasst inre Widerstandskraft stark sinken und macht sie daher
sehr anfallig far vielfaltige Belastungen wie Stirme, Schadlinge oder Krankheiten.
Die entstehende Bodenversauerung ist eine der Ursachen fir das Waldsterben [31].

28



KAPITEL 3. STICKSTOFFDIOXID

Auch Gewasser werden zunehmend stark durch den Saureeintrag belastet, weil sich
dadurch Metall-Kationen im Wasser ansammeln, die zu einer biologischen Arten-
verarmung fuhren kénnen.

Am Rande soll noch kurz die Auswirkung des sauren Regens auf Gebaude
betrachtet werden. Alle sdurereaktiven Baumaterialien wie Beton, Marmor oder Stahl
werden durch die chemischen Reaktionen stark in Mitleidenschaft gezogen. Der Schutz
bzw. die Wiederherstellung von kulturell wertvollen Gebauden bzw. wichtiger
Infrastruktur ist aufwendig und kostspielig [31].

Die Atmosphéare wird durch Stickstoffdioxid ebenfalls weitreichend beeinflusst. Es ist
fir die Bildung des bodennahen Sommersmogs verantwortlich, welcher nach
folgender photochemischer Reaktion gebildet wird [31]:

UV-Strahlung

NO, ——— > NO + O (Gl. 8.2)

O+ 02 - 03 (G| 3.3.)

Hierbei ist die Riickreaktion zu beachten:

03 + NO - N02 + 02 (G| 34)

Das bedeutet, dass sich abhangig von der Sonneneinstrahlung ein Gleichgewicht
zwischen den drei Reaktionspartnern Stickstoffmonoxid, Stickstoffdioxid und Ozon
einstellen wirde. Es kommt bei viel Sonnenschein zu einer immer gréBeren
Ozonkonzentration in Bodenndhe, da durch andere Luftverschmutzungen (meist
reaktive Kohlenwasserstoffe) NO zu NO, oxidiert wird, ohne dass Oz davon
beeinflusst wirde. Das heiB3t, es wird netto immer mehr neues Ozon gebildet [28].

Im Gegensatz zum bodennahen wird das stratospharische Ozon, welches unseren
Planeten vor UV-Strahlung schiitzt, durch die gleichen Reaktionen abgebaut. An die
Zerstérung der Ozonmolekile nach Gl. 3.4. schieBt sich die Aufoxidation des
gebildeten Stickstoffdioxids zu Nitrat an. Dieses lagert sich an Aerosole an und wird
in partikelgebundener Form durch nasse und trockene Deposition aus der

Atmosphare ausgetragen [59].
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Durch die lange Verweilzeit in der Atmosphéare (ca. 5-7 Tage) kann sich das NO;
weitrdumig verteilen. Dies bedeutet, dass nicht nur lokale MaBnahmen sondern vor
allem die Reduktion der Gesamtemissionen weltweit von immenser Wichtigkeit sind
um Schéaden fur Mensch und Umwelt zu mindern.

3.3. Humantoxizitat

Die Notwendigkeit einer Reduktion von Stickstoffdioxid zeigt sich vor allem in der
Auswirkung auf die menschliche Gesundheit, weshalb in diesem Abschnitt die lang-
und kurzfristigen Auswirkungen charakterisiert werden.

Das roétlich braune, stechend riechende Reizgas Stickstoffdioxid wurde hinsichtlich
seines Metabolismus', seiner Vergiftungssymptome sowie therapeutischen
MaBnahmen in verschiedensten medizinischen Studien untersucht. Die
Informationen aus den ermittelten Gesundheitsdaten und Ilabortechnischen
Messungen flossen in die Ermittlung des Grenzwertes der EU und die maximale
Arbeitsplatzkonzentration (MAK) der Bundesanstalt fir Arbeitsschutz und
Arbeitsmedizin (BAuA) ein. Aktuell gilt ein MAK-Wert von 5 ppm (= 5 ml/m*® = 9,5
mg/m°) [6a] welcher allerdings auf Anregung der ,Senatskommission zur Priifung
gesundheitsschadlicher Arbeitsstoffe* der Deutschen Forschungsgemeinschaft einer
Uberpriifung unterzogen wird. Die Veréffentlichung der Ergebnisse ist am 01.07.2010
zu erwarten [6b].

Inhalationsstudien haben gezeigt das 75 - 90% des NO, vom Kdérper absorbiert
werden. Das Gas geht die ersten chemischen Reaktionen im FlUssigkeitsfilm der
Epithelen? ein, deren Produkte sich in allen méglichen Kérperfliissigkeiten nach-
weisen lassen. In Tierversuchen zeigte sich, dass der GroBteil des aufgenommenen
NO; als Nitrat mit dem Urin ausgeschieden wird. Stickstoffdioxid reagiert aber zuvor
im Organismus aufgrund seines Radikalcharakters innerhalb von Proteinen mit Fett-
und Aminosauren. Dies hat weitreichende Folgen fir den Vitamin- und
Nahrstoffhaushalt des menschlichen Kérpers und steigert nicht zuletzt die Anfalligkeit

fur bakterielle und virale Infektionen.

' = Der Metabolismus steht fiir die Aufnahme, den Transport und die chemische Umwandlung von
Stoffen in einem Organismus sowie die Abgabe von Stoffwechselendprodukten an die Umgebung.

* = Sammelbezeichnung fiir Deckgewebe und Drilsengewebe, eine der vier Gewebegrundarten
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In Expositionsstudien traten bereits bei niedrigen NO,-Konzentrationen (< 2,5 ppm)
Bronchialverengungen auf. Die Vergiftungserscheinungen hangen elementar von
Dauer und Intensitat der Exposition ab, weshalb zwischen akuten und chronischen
Vergiftungen unterschieden wird [42].

Akute Vergiftungen sind von drei Phasen gekennzeichnet. Konzentrationen von 100
bis 150 ppm verursachen in der ersten Phase bereits innerhalb der 1 Stunde leichte
Irritationen der oberen Atemwege, die von Husten, Halsschmerzen, Entzindungen
der Bindehaut des Auges, Atembeschwerden, Kopfschmerzen, Schwindel und
Ubelkeit begleitet werden. Konzentrationen von 300-700 ppm kdnnen in dieser Zeit
bereits tédlich enden. In der zweiten Phase, nach einer symptomfreien Zeit von 3 -
30 Stunden, ist die Entwicklung eines Lungendédems mdoglich, welches zu einem
akuten Atemversagen fuhren kann. Nahezu die Haélfte der Uberlebenden Patienten
bilden in der dritten Phase, nach 2 — 6 Wochen, eine Bronchiolitis obliterans
(Entziindung der Bronchiolen) aus [42]. Alle auftretenden Symptome sind in
Abbildung 3.5. dargestellt.

akute Toxizitat |chronische Toxizitat|

)

Reizungen
der Atemwege

toxisches Lungenddem Lungenfibrose

sekunddr bakteriologische oder
virale Besiedelung

Lungenemphysem

Verringerung der Compliance — Schadigung von Elastin und

Kollagen

Erhdhung des
Atemwegwiderstandes

Abbildung 3.5.: Erkrankung nach Stickstoffdioxid (NO,)-Exposition [46]

Eine der extremsten Vergiftungen mit Stickstoffdioxid ist die Silofiillerkrankheit
(Exposition von bis zu 4000 ppm NO, Uber kurze Zeit), welche symptomatisch einer
Grippe mit Fieber, Schuttelfrost und Husten &hnelt, wobei noch die Risiken des

schweren Lungenversagens und der Bronchiolitis obliterans hinzu kommen [42].
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Chronische Vergiftungen wurden durch eine geringe Dosis (~ 0,4 ppm NO,) Uber
einen Zeitraum von 2 Jahren in Tierversuchen simuliert. Im Ergebnis konnten
morphologische und biochemische Veranderungen konstatiert werden, welche kaum
Ruckschlisse fir die toxikologische Bedeutung von Menschen zulieBen (siehe
Abbildung 3.5.). Haufig Uberlagern sich Effekte anderer lungenschadigender Stoffe
wie Schwefel oder Feinstaub, die durch klimatische Bedingungen oder auch
Zigarettenrauch verursacht werden, so dass eine genaue Zuordnung kaum mdglich
ist [42]. Die Bestimmung eines sinnvollen LOAEL?® ist aus diesen Griinden erheblich
erschwert und wird vom Umweltbundesamt bei 60 pg/m® gesehen [60b].

Die therapeutischen MaBnahmen missen ebenfalls kritisch betrachtet werden, da es
keine kontrollierten Studien bei Menschen gibt und sich die Behandlungsmethoden
lediglich auf Tierversuche stlitzen. Es wird empfohlen mit Corticosteroiden dem
Lungenddem entgegenzuwirken und damit gleichzeitig langfristig der Bronchiolitis
obliterans vorzubeugen [42].

3 Lowest Observed Adverse Effect Level: Niedrigste Dosis eines verabreichten chemischen Stoffes,

bei der im Tierexperiment noch Schadigungen beobachtet wurden
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Kapitel 4

Analyse der Luftschadstoffbelastung in Baden-
Wirttemberg

4.1. EinfGhrung

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der Immissionsmessungen von Stickstoff-
dioxid, eine detaillierte Ursachenanalyse sowie die Entwicklung der Schadstoff-
belastung aus Messwerten fir das Bundesland Baden-Wrttemberg dargelegt.

Anhand dieser Informationen ist zwar nicht die Immissionsproblematik der gesamten
Bundesrepublik Deutschland (siehe Abbildung 4.1.) oder der Europaischen Union
ableitbar, da haufig lokale Gegebenheiten einen maBgeblichen Einfluss haben,
dennoch zeigen sich starke Tendenzen und Grundursachen die gleichermaBen

2003 :z
- 'j“

gelten.

Abbildung 4.1.: Mittlere NO.-Immissionsbelastung in Deutschland in den Jahren
2001 bis 2008 mit ,,Spots” [604a]
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4.2. Ergebnisse der Luftschadstoffbelastungen

Aufgabe des bundeslandweiten Messprogramms ist die Bestimmung der stadtischen
und groBraumigen Struktur der Immissionsbelastungen. Hierzu wurde an strafBennah
gelegenen ,Spots“ und Hintergrundmesspunkten die Schadstoffkonzentration von
Stickstoffdioxid (NO.) erfasst. Die Ergebnisse der Messungen sind in Tabelle 4.1.

dargestellt.
NO,
Anzahl der Th-MW MW 98%.
Stations- iiber iber in Wert in
code ! Messpunkt/Messstation 200 pg/m#2 220 yg/m33 | pg/m* Y | pg/ims®
Spotmesspunkte
Regierungsbezirk Stuttgart
DEBW145 | Heidenheim, WilhelmstraRRe 0 0 53 125
DEBW132 | Heilbronn, Weinsberger Stralie - - 1 -
DEBW135 | Herrenberg, HindenburgstralRe 0 0 63 150
DEBW133 | lisfeld, Konig-Wilhelm-StralRe - - 50 -
DEBW148 | Ingersheim, Tiefengasse - - 59 -
DEBW120 | Leonberg, Grabenstrale 5 0 67 151
DEBW117 | Ludwigsburg, Friedrichstralle West 10 5 75 152
DEBW142 | Markgréningen, GrabenstralRe 0 0 47 97
DEBW121 | Pleidelsheim, Beihinger StralRe 10 2 64 147
DEBW118 | Stuttgart, Am Neckartor 377 181 106 221
DEBW116 | Stuttgart, Hohenheimer StralRe 300 149 a8 217
DEBW134 | Stuttgart, Waiblinger Stralle - - 68 -
DEBW149 | Urbach, Hauptstralle - - 45 -
Regierungsbezirk Karlsruhe
DEBW126 | Karlsruhe, Kriegsstralie - - 46 -
DEBW128 | Muhlacker, Stuttgarter Strafle - - 61 -
DEBW125 | Pfinztal-Berghausen, Karlsruher Stralie - - 57 -
DEBW130 | Pforzheim, Jahnstral3e = = b2 =
DEBW144 | Walzbachtal-Johlingen, Bahnhofstralie * - - 59 -
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Regierungsbezirk Freiburg

DEBW127 | Freiburg, Zahringer Stralle 0 0 45 100
DEBW143 | Schramberg, Oberndorfer StraRe - - 50 -

Regierungsbezirk Ttibingen

DEBW147 | Reutlingen, Lederstraf?e Ost 19 3 88 168
DEBW136 | Tubingen, Mihlstral3e 73 30 78 186
DEBW137 | Tubingen-Unterjesingen, Jesinger Hauptstralle - - 57 -
DEBW138 | Ulm, Zinglerstralle - - 63 -

Verkehrsmessstationen

DEBW122 | Freiburg Schwarzwaldstralle ** 1 0 69 144
DEBW080 | Karlsruhe-Straflte 2 1 50 120
DEBWO098 | Mannheim-Stralie 0 0 51 100
DEBW099 | Stuttgart-Mitte-StralRe 9 3 74 149
Messungen durch die Kommune beauftragt

DEBW15B4 | Freiberg am MNeckar, Benninger StralRe - - b4 -

Tabelle 4.1.: Ergebnisse der Immissionsmessungen im Jahr 2008 in Baden-

Wirttemberg [38a]

JMW: Jahresmittelwert; MW: Mittelwert

** Neuer Standort der Verkehrsmessstation in Freiburg seit 2007

»Stationscode nach Formular 3 der jahrlichen Meldung an das Umweltbundesamt
gemanR § 13 der 22. BImSchV (DE: Deutschland, BW: Baden-Wirttemberg)

»Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 200 ug/m? im Kalenderjahr; maximal sind
18 Uberschreitungen zuléssig; Grenzwert ab 2010

»Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 220 ug/m? im Kalenderjahr; maximal sind
18 Uberschreitungen zuléssig; Beurteilungswert fiir 2008

sBeurteilungswert fiir 2008: 44 pug/ms3; Grenzwert ab 2010: 40 pug/m3; unterstrichener
Wert: Messungen mit Passivsammler

sbis 31.12.2009 gultiger Grenzwert von 200 pg/m3; maximal sind 175

Uberschreitungen zuldssig
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Das Messprogramm im Jahr 2008 umfasst landesweit 25 verkehrsnah gelegene
Messpunkte fir NO,, die jeweils mit einem Referenzmesspunkt in diesen
StraBenabschnitten verknlpft sind. Zuséatzlich wurde, zur Ermittlung der raumlichen
Struktur der Immissionsbelastung, mit Passivsammlern an sechs weiteren Mess-
punkten pro StraBenabschnitt Stickstoffdioxid bestimmt. Als weitere Immissions-
variable kam ein nicht in dem betreffenden StraBenabschnitt gelegener
Hintergrundmesspunkt hinzu, mit dessen Hilfe die stadtische Hintergrundbelastung
festgestellt wurde.

In Tabelle 4.1. ist zu sehen, dass an 24 Spotmesspunkten, an den vier Verkehrs-
messstationen sowie an dem Messpunkt in Freiberg am Neckar der ab 2010
geltende NO2-Jahresmittelgrenzwert von 40 ug/m?3 deutlich Gberschritten wurde. Der
Grenzwertversto3 bewegte sich im Bereich zwischen 45 ug/m3 am Messpunkt der
Zahringer StraBe in Freiburg und 106 pg/m3® in Stuttgart am Neckartor als
Spitzenreitrer. Die Anzahl der Uberschreitungen des 1h-Mittelwertes von 200 pg/m3
fir Stickstoffdioxid lag an vier Spotmesspunkten Uber den zugelassenen 18
Uberschreitungen pro Kalenderjahr. Die Alarmschwelle fiir Stickstoffdioxid von 400
Hg/m3 wurde im Jahr 2008 an keiner Messstelle erreicht, weshalb unverzigliche
MaBnahmen der europaische Richtlinie Uber Luftqualitdt und saubere Luft vermieden
werden konnten [19a, 38a].

Die zeitliche Entwicklung der Stickoxidbelastung ist von zentraler Bedeutung fiir die
Ursachenanalyse, deshalb differenzieren die Abbildungen 4.2./4.3./4.4. die
Stickoxide und zeigen deren Verlauf im Zeitraum von 1994 bis 2008.

Die Jahresmittelwerte von NOx (siehe Abbildung 4.2.) und NO (siehe Abbildung 4.3.)
weisen an den Verkehrsmessstationen und im stadtischen Gebiet eine deutlich
abnehmende Tendenz aus. Die Reduktion liegt bei NOx zwischen 50% und 65%, bei
NO zwischen 40% und 50%. Die Graphen weisen ein hohes MaB an Symmetrie auf,
durch die sich auf eine direkte Korrelation schlieBen I&sst. Im l&ndlichen Hintergrund
bleiben die Konzentrationen Uber die Jahre gleichmaBig auf einem sehr niedrigen
Niveau [38b].
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Abbildung 4.2.: Entwicklung der Jahresmittelwerte von NOx in

Baden-Wiirttemberg von 1990 bis 2008. Stand: 2009 [38b]
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Abbildung 4.4.: Entwicklung der Jahresmittelwerte von NO; in
Baden-Wirttemberg von 1990 bis 2008. Stand: 2009 [38Db]

Der Verlauf der NO,-Jahresmittelwerte (siehe Abbildung 4.4.) zeigt im landlichen
Hintergrund und an den Verkehrsmessstationen nur leichte jahrliche Schwankungen,
die keine Rulckschlisse auf einen Trend zulassen. In den Ballungsraumen und im
stadtischen Hintergrund ist in den Jahren 1990 bis 1995 zunachst eine deutliche
Reduktion erkennbar, die im weiteren Verlauf mehr und mehr zurtickgeht. Die letzten
Jahre sind nur noch von einer sehr schwach negativen Tendenz gepragt.

Aufgrund der festgestellten Grenzwertliberschreitungen bei Stickstoffdioxid und der
daraus entstandenen gesetzlichen Verpflichtung zur Erstellung eines Luftreinhalte-
und Aktionsplans, missen die Ergebnisse der Immissionsmessungen naheren

Betrachtungen unterzogen werden.
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4.3. Ursachenanalyse der Stickstoffdioxidemissionen

Der erste Schritt gezielter LuftreinhaltemaBnahmen liegt in der Ermittlung der
relevanten Quellengruppen (Emittenten) und ihres quantitativen Einflusses
(Immission) an den zu betrachtenden Messpunkten. Zu diesem Zweck werden die
Immissionen in die Anteile lokale Belastung und Gesamthintergrundniveau separiert.

Die lokale Belastung stellt den Immissionseinfluss verschiedener Emissionsbeitrage
der relevanten Verursacher dar. Die Bestimmung des Immissionseinflusses erfolgt
aus den direkt am Messpunkt erhobenen Emissionsdaten und dem bei der
Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und Naturschutz Baden-Wirttemberg (LUBW)
kleinrAumig vorhandenen Datenbestand des Luftschadstoff-Emissionskatasters.
Durch die regelmé&Bige Datenerfassung seit 1994, die in zweijahrigem Rhythmus
erfolgt, konnten in Baden-Wirttemberg vier Quellen der lokalen Emissionen
bestimmt werden (siehe Abbildung 4.5.) [38a, 38b].

sonstige technische kleine und mittlere
Einrichtungen Feuerungsanl. 9 %
24 %

Industrie und /
Gewerbe 20 % Verkehr 47 %

Abbildung 4.5.: Quellen der NOx-Emissionen in Baden-Wirttemberg
2008 [38b]
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In der Quellengruppe ,Verkehr®, mit einem Anteil von 47%, werden die NOx-
Emissionen des StraBen-, Schiff-, Schienen- und bodennahen Flugverkehrs erfasst,
die aus der Bundesverkehrswegezédhlung und den Kraftstoffverbrduchen mit
spezifischen Emissionsfaktoren berechnet werden.

In der Komponente ,Industrie und Gewerbe“ mit 20% werden Betriebe mit
genehmigungsbeddrftigen Anlagen nach der 11. Bundes-Immissionsschutz-
verordnung [7a] und kleine, nicht genehmigungsbedurftigen Anlagen, wie
beispielsweise Tankstellen, oder kleine und mittlere Betriebe der Holz-, Metall- und
Kunststoffverarbeitung, zusammengefasst. MaBgebliche NOx-Emittenten sind in
diesem Zusammenhang die groBen Kraft- und Heizwerke, die Zementindustrie sowie
die Mineralblverarbeitung.

Die ,kleinen und mittleren Feuerungsanlagen“ decken 9% der NOx-Emissionen ab.
Bei ihnen handelt es sich um hausliche und gewerbliche Feuerungsanlagen fir die
Gebaudeheizung und die Warmwasserbereitung sowie fir die Erzeugung von
Prozesswarme bei Kleinverbrauchern.

Mit 24% sind ,sonstige technische Einrichtungen® vertreten, die alle Anlagenarten,
die sich nicht den vorherigen Quellen zuordnen lassen, beinhalten. Die wesentlichen
Verursacher der NOx-Emissionen sind Gerate der Industrie, der Bau- sowie der
Land- und Forstwirtschaft [38b].

Abbildung 4.6. zeigt, dass die NOx-Emissionen von 1994 bis 2006 insgesamt um
35% zurickgegangen sind. Allerdings ist der Anteil der Einsparungen in den
einzelnen Gruppen sehr unterschiedlich. Trotz steigender Fahrleistungen haben die
Emissionen des Verkehrs in diesem Zeitraum aufgrund von MinderungsmaBnahmen
am weitaus starksten nachgelassen. Die anderen Quellengruppen stagnieren nahezu
und weisen im Vergleich zum Verkehr auch ein viel geringeres Niveau auf.
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Abb. 4.6.: Entwicklung der NOx-Emissionen in Baden-Wirttemberg 1994 bis 2006
im Vergleich zu 1994 (1994 = 100 %). Stand: 2008 [383]

Das Gesamthintergrundniveau spiegelt die Immissionsverhaltnisse in einem weiter
gefassten Gebiet wieder und unterteilt sich nochmals in zwei weitere Bereiche: zum
einen in den groBraumigen Hintergrund in landlich gepragten Gebieten und zum
anderen in das stadtische Hintergrundniveau.

Aus diesen Betrachtungen heraus wurden in Baden-Wurttemberg die vier
Messstationen Odenwald, Welzheimer Wald, Schwéabische Alb und Schwarzwald
Sid ausgewahlt und aus ihnen im Jahr 2008 ein Mittelwert von 8 pg/ms3 fir den NO-
Jahresmittelwert des groBraumigen Hintergrunds abgeleitet [38a].

Das stadtische Hintergrundniveau wurde zum einen aus Daten der
Luftmessstationen, die im stadtischen Hintergrund, d. h. abseits von StraBenzligen
mit hoher Verkehrsbelastung liegen und zum anderen aus Daten des Luftschadstoff-
Emissionskatasters berechnet. Es flieBen Emissionsbeitrdge aus industriellen
Quellen, kleinen und mittleren Feuerungsanlagen, dem StraBenverkehr, dem
Offroad-Verkehr und sonstigen Quellen (z. B. Gerate, Maschinen, Fahrzeuge aus
Land- und Forstwirtschaft, Bauwirtschaft, Militdr) ein, durch die der gesamte
Immissionseinfluss ermittelt wird. In Tabelle 4.2. werden die Anteile der relevanten

Verursacher am Gesamthintergrundniveau und der lokalen Belastung dargelegt.
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Gesamthintergrund in pg/m? Lokale Belastung in
Stadt. Hintergrund kg/ms
GroR- Ind.,
Faumi- Kl u. Stra- Stra-
JMW ger Mittl. FA,  Ben- Kl.u. Ren-
Stations- in Sum- | Hinter-| Offroad, ver- | Sum- Mittl,  ver-
code Messpunkt/Messstation pasdm? me grund Sonstige kehr | me Ind. FA kehr
Spotmesspunkte
Regierungsbezirk Stuttgart
DEBW145 | Hedenheim, Wilhelmstrale 53 26 8 g 9 27 B ¥ 14
DEBW122 | Heilbronn, Wainsbarger Stralla 71 20 8 =} 13 M 21 4 a7
DEBW135 | Herenberg, Hindenburgstralbe 63 29 8 51 15 34 <l 7 27
DEBW133 | lsfeld, Kénig-Wilhelm-Strale 50 26 8 3 18 24 <1 = 19
DEBW148 | Ingersheim, Tiefengasse 59 28 8 g 14 o <1 4 27
DEBEW120 | Leonberg, Grabenstrale &7 28 ] 4 16 39 <1 13 26
DEBWNT Ludwigsburg, Friedrichstralie West 75 28 a8 10 10 ar <1 10 37
DEBW142 | Markgriningen, Grabenstrae a7 8 8 12 8 19 <1 6 13
DEBW1Z1 | Pleidalsheim, Beihinger Strafie 64 26 a8 5 13 k] <1 30
DEEWNE | Stuttgart, Am Meckartor 108 3B 8 12 18 68 <1 ] G2
DEBW1E | Switgart, Hohenheimer Strabe 98 as :] 14 16 &0 <1 10 50
DEBW124 | Swetgart, Waiblinger Strale 68 38 8 16 14 30 1 5 24
DEBW143 | Urbach, Hauptstrale 45 28 8 K 13 17 <1 13
Regiarungsbezirk Karlsruhe
DEBW12E | Karlsruhe, Kriegsstrale 46 20 8 a2 14 16 <1 2 14
DEBW1Z8 | Mihlacker, Stuttgarter Stralte &1 28 8 13 7 33 <1 10 23
DEBW125 | Pfinztal-Berghausen, Karlsruher Strafte 57 30 a8 13 2] 27 <1 5] 21
DEBW130 | Pforzheim, Jahmstrabe 52 28 8 1" 9 24 <1 5 19
DEBW144 | Walzbachtal-Jéhlingen, Bahnhofstralie 59 26 8 n 7 3= 1 24
Regiarungsbezirk Freiburg
DEBW127 | Frelburg, Zahringer Strale 45 21 8 7 24 2 4 18
DEEW1432 | Schramberg, Obarndorfer Stralke 50 19 ] 5 k]| 21 g 2
Regierungsbezirk Tibingen
DEBW147 | Reutlingen, Lederstralie Ost 88 29 g g 64 <1 7 57
DEEBW136 | Tubingen, Muhlstrafe 78 22 8 2] 5 56 <1 10 a8
DEEW137 | Tubingen-Unterjesingen, Jasinger Hauptstrae 57 v 8 7 7 35 <1 T 28
DEBW13E | Ulm, Zinglerstrafie 63 29 8 10 1 34 1 7 26
Verkehrsmessstationen
DEBW122 | Freiburg SchwarzwaldstraBe * 69 2 8 & 7 a5 2 = 40
DEBWO080 | Karlsruhe-Stralie 50 30 8 7 15 20 <1 4 16
DEBWOa8 | Mannheim-Stralte 51 2% 8 12 9 rrd 4 3 5
DEBW099 | Stuttgart-Mitta-Stralla o 3B 8 13 17 36 <1 5 30
Messungen durch die Kommune beauftragt
DEBW154 | Freiberg am Meckar, Benninger Strale [ 54 l 28 I g | L 15 [ 26 [ <1 4 22
Tabelle 4.2.: Einfluss der relevanten  Quellengruppen auf die

Immissionskonzentration an den Messpunkten mit Uberschreitungen des fiir das

Jahr 2008 gultigen NO».-Beurteilungswertes (Grenzwert + Toleranzmarge) von 44

pMg/ms3im Jahresmittel im Jahr 2008 [383]
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JMW: Jahresmittelwert; Stadt. Hintergrund; Ind.:
Industrie; KI. u. Mittl. FA: Kleine und Mittlere Feuerungsanlagen; Offroad: Offroad-
Verkehr (Schiff-, Schiene- und Luftverkehr); Sonstige: Sonstige Quellen (Geréte,
Maschinen, Fahrzeuge aus Land-, Forst-, Bauwirtschaft, Industriemaschinen etc.)

* Neuer Standort der Verkehrsmessstation in Freiburg seit 2007 [38a]

Hintergrund: Stédtischer

Vergleicht man die prozentualen Anteile der verschiedenen Messpunkte, bezogen
auf den Beurteilungswert von 44 pg/m3 fir den NO.-Jahresmittelwert im Jahr 2008,
so sind groBe Unterschiede festzustellen. Der Mittelwert des groBradumigen
Hintergrunds schwankt zwischen 8% und 18% wohingegen die Beitrage des
StraBenverkehrs zwischen 43% und 76% liegen. Mit 15% bis 42% weisen die
aufsummierten Quellengruppen kleine und mittlere Feuerungsanlagen, industrielle
Quellen, Offroad-Verkehr und sonstige Quellen einen Wert dazwischen auf.

Zum Abschluss der Ursachenanalyse wird die Entwicklung der vier Verkehrs-

messstationen in Baden-Wiirttemberg im Messzeitraum 1999 bis 2008 betrachtet.

NQ,-Jahresmittelwerte in pg/m?

/'___‘___/\s\/'\.___

90

80 =

70 =

60 =

50 =

40

Grenzwert Jahresmittel ab 01.01.2010
30 -

20 =

1999 2000 20 2002 2003 2004 2005 2006 2007 2008

Verkehrsmessstation

e Stuttgart-Mitte-Strale

sl Mannheim-Strale

i Karlsruhe-Stralie

Freiburg Schwarzwaldstralle *

* Neuer Standort der Vierkehrsmessstation in Freiburg seit 2007

w:w

Abbildung 4.7.: Entwicklung der NO,-Konzentrationen als Jahresmittelwert an
den Verkehrsmessstationen in Baden-Wirttemberg 1999-2008 [38a]
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Abbildung 4.7. zeigt, dass seit dem Messjahr 1999 kein eindeutiger Trend zu einer
Verminderung der NO2-Immissionsbelastung feststellbar ist.

Dies wird zusatzlich durch die in den letzten Jahren durchgefihrten Messungen an
verkehrsnahen Messpunkten gestitzt (siehe Abbildung 4.2./4.3./4.4.). Das heiBt, die
Erfolge in der Stickoxidminderung sind maBgeblich durch die NO-Reduktion im
Verkehrssektor getragen und wirken sich nicht auf die Stickstoffdioxid-Emissionen
aus. Der StraBenverkehr ist der Hauptverursacher der NO.-Belastungen (siehe
Kapitel 5) [38a, 38D].

44



KAPITEL 4. ANALYSE DER LUFTSCHADSTOFFBELASTUNG IN BADEN-WURTTEMBERG

4 4. Das Luftmessnetz

Um wirksame MaBnahmen zur Reduktion der NO,-Emmisionen ergreifen zu kdnnen,
ist ein genaues Verstandnis der lokalen Gegebenheiten und Messapparaturen
unabdingbar. Aus diesem Grund wird im Folgenden das Luftmessnetz, das in Baden-
Wirttemberg in die vier Regierungsbezirke Stuttgart, Karlsruhe, Freiburg und
TUbingen eingeteilt ist, vorgestellt. Des Weiteren wird exemplarisch flr den
verkehrsnahen Messbereich jeweils ein Messort beschrieben, in dem die ermittelten
Ergebnisse der Immissionsmessungen, die Ursachenanalyse fir NO, im Messjahr
2008 und Messwerte aus friiheren Messjahren enthalten sind.

4.4 1. Regierungsbezirk Stuttgart

Der Regierungsbezirk Stuttgart mit Uber 4 Mio. Einwohnern liegt im Nordosten von
Baden-Wirttemberg und umfasst die zwei Stadtkreise Heilbronn und Stuttgart sowie
11 Landkreise auf einer Flache von 10 558 km2. In Abbildung 4.8. sind die Gebiete
farblich markiert, in denen die NO2-Immisionsgrenzwerte im Jahr 2008 Uberschritten
wurden. Dazu zahlen die beiden Stadtkreise Stuttgart und Heilbronn, die Stadte
Heidenheim, Herrenberg, Leonberg, Ludwigsburg und Markgréningen sowie die
Gemeinden lisfeld, Ingersheim, Pleidelsheim und Urbach [38a].
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MAIN-TAUBER-KRELZ

| HOHENLOHEKRER

7 HEILBRGNN
m <i SCHWABISCH HALL
L g
LUDWIGSBLURG {
Ingersheim _' Pleideisheim
- Freiberg am Neckar
Marl-:grﬁnlngentL ;

BUrg
REMS-MURR-KREIS \ o =

L:w
Abbildung 4.8.: Geographische Lage der Uberschreitungsbereiche im
Regierungsbezirk Stuttgart im Jahr 2008 [383]

4.4.1.1. Messort Stuttgart - Am Neckartor

Der Messort Stuttgart - Am Neckartor ist ein Beispiel fiir eine verkehrsnahe Messung,
welche die gravierendsten Uberschreitungen aufweist. Der StraBenzug mit 3
Fahrstreifen pro Richtung befindet sich an der B 14 vor dem Amtsgericht und ist die
HauptausfahrtsstraBe Richtung Stuttgart - Bad Cannstatt und Esslingen mit ent-
sprechend hohem Verkehrsaufkommen. Die Lage am Schlossgarten mit einseitiger
Bebauung beginstigt den Schluchtencharakter der StraBe. In ca. 40 m Entfernung
zur Messstation in norddstlicher Richtung befindet sich die ampelgeregelte Kreuzung
Am Neckartor/HeilmannstraBe mit der Einmindung der Cannstatter StraBe (siehe
Abbildung 4.9.).
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MESSPUNKTBESCHREIBU NG

Messpunkt Stuttgart, Am Neckartor

\’ Q’L\-"Bw RIPS .[y.jl'

Ansicht Lagaplan

Daten der Messstation

Stationssode DEBW118

Standort/Stralte Am Neckartor 22

Stadt/Gemeinde Stuttgart

Stadt-Landkrais Stuttgart, Stadt

Rogierungsbezirk Stungart

Koordinaten

Geographische Koordinaten

geographische Lange 9° 11" 31" geographische Breite 48° 47 21"
Gaulk-Krigar Koordinatan

Rechtswert 3514110 Hochwert 5405644
Umgebungsheschreibung

Topographie Ebene

Bebauung Innenstadt

Gebietsnutzung
Emissionsquelle
Stralentyp

Verkehrastarke

Gemessene Komponenten

wWerkehr, Wohnen, Handel
Wearkehr
=sehr grole breite Strale

71900 Kfz/Tag laus aktwellen Verkehrszahlungen: 01.01.-31.12.2008)

Komponantan

NO.,. PAI0, Berzol, Ru

Abbildung 4.9.: Messpunkt Stuttgart - Am Neckartor [38a]

Am Messpunkt Stuttgart - Am Neckartor wurde im Jahr 2008 sowohl der ab 2010
geltende NO»-Grenzwert von 40 pg/m3® mit 106 pg/m? als auch die Anzahl der
maximal erlaubten 18 Uberschreitungen des 1h-Mittelwertes (200 ug/m3) mit 181 mal

weit Uberschritten (siehe Tabelle 4.3.).
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NO,

max. Anzahl der Th-MW

Th- | Gber  Gberdem | JMW

""_‘w 200  Beurteilungs-| in
Stations- Mess- in Hgfm3 wart im Hgfm?
code Messpunkt/Messstation jahr | pg/m3 1l Messjahr 2 3
Spotmesspunkt
DEBW113 | Stuttgart, Am Mec<artor 2008 322 377 181 106
DEBW113 | Stuttgart, Am Mec<artor 2007 04 450 126 106
DEBW113 | Stuttgart, Am Mecxartor 2006 383 883 251 121
DEBWSM | Stuttgart, Am Mec<artar 2005 396 848 166 19
DEBWST1 | Stuttgart, Am Mecxartor 2004 394 5b5 102 106
DEBWST | Stuttgart, Am Nec<artor 2003 - - - s

Tabelle 4.3.: Messergebnisse in Stuttgart [38a]

JMW: Jahresmittelwert; MW: Mittelwert

1) Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 200 pg/m? im Kalenderjahr; maximal sind
18 Uberschreitungen zuléssig; Grenzwert ab 2010

2) Uberschreitungsanzahl der 1h-Beurteilungswerte im jeweiligen Messjahr; maximal
sind 18 Uberschreitungen zuldssig; Beurteilungswert fiir 2008: 220 pug/m3, fir 2007:
230 pg/ms, far 2006: 240 pug/ms3, fir 2005: 250 ug/ms, fir 2004: 260 pg/ms, fir 2003:
270 pyg/ms3

3) unterstrichener Wert: Messungen mit Passivsammler
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Abbildung 4.10. zeigt die Verteilung der Emissionen auf die Verursachergruppen. Die
Analyse ergab fur den StraBenverkehr einen Anteil von 76% der Gesamtemission.

StraBenverkehr GroBraumiger
59 % Hintergrund
8 %

KI. u. Mittlere
Feuerungsanl.,
Industrie,
Offroad,
Sonstige

- 1 %
Gesamt-

Lokale hinter-

Belastung grund-

64 % niveau
36 %

; " StraBenverkehr
' 17 %

Kl. und Mittlere
Feuerungsanl.

5 % Industrie <1 %

Abbildung 4.10.: Verursacher der NO.-Immissionsbelastung am Messpunkt Stuttgart,
Am Neckartor im Jahr 2008 [38a]
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4.4.2. Regierungsbezirk Karlsruhe

Der Regierungsbezirk Karlsruhe im Nordwesten Baden-Wirttembergs ist mit einer
Flache von 6919 km? und ca. 2,74 Mio. Einwohnern die am dichtesten besiedelte
Region. Er besteht aus 5 Stadt- und 7 Landkreisen, von denen Karlsruhe, Mannheim,
Mihlacker und Pforzheim sowie die Gemeinden Pfinztal und Walzbachtal die
zulassigen Grenzwerte Uberschritten (siehe Abbildung 4.11.) [38a].

:w
Abbildung 4.11.: Geographische Lage der Uberschreitungsbereiche im

Regierungsbezirk Karlsruhe im Jahr 2008 [38a]
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4.4.2.1. Messort Karlsruhe - StraBe

Der Messort Karlsruhe - StraBe liegt im Abschnitt Reinhold-Frank-StraBe nahe der
Kreuzung Reinhold-Frank-StraBe/SophienstraBBe. Die Messstation der zweispurigen
StraBe mit hoher Verkehrsdichte befindet sich direkt vor einem viergeschossigen
Wohngebaude im Bereich zwischen Birgersteig und Fahrbahn. Das locker be-
pflanzte  Gebiet mit Alleencharakter unterliegt allgemeiner stadtischer
Gebietsnutzung wie Handel, Gewerbe und Wohnen (siehe Abbildung 4.12.) [38a].

MESSPUNKTBESCHREIBUNG

Verkehrsmessstation Karlsruhe-Stralle

Ansicht Lageplan
Daten der Messstation
Stationscode DEBWOE0
Standort/Stralie Reinhold:Frank=Strafie 27
Stadu/Gemeinde Karlsruhe
StadtsfLandk rais Karlsruhe, Stadit
Regieungsbezirk Karlsruhe
Keordinaten

Geographische Koordinaten
gangraphische Linge o237 gaographische Braita 490 (¥ 327
Gaulk-Kruger Koordinaten

Rechitswert 3455234 Hochwert 5430251
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Umgebungsbeschreibung

Topographie Ebene

Bebauung Innenstadt

Gebietsnutzung Verkehr, Wahnen, Handel, Gewerbe

Emissionsguelle \Verkehr

Stralentyp Straltenschlucht

Verkehrsstarke 24 800 KfzTag laus aktuellen Verkehrszdhlungen: 06.05.-31.12.2008)

Gemessene Komponenten

Kemponenten NO.,, PM10, Benzol, Rult

Abbildung 4.12.: Messpunkt Karlsruhe - StraBe [38a]

Die Messungen an der Station Karlsruhe - StraBe ergaben nach Tabelle 4.4. eine
Uberschreitung des Jahresmittels 2008 von 50 ug/m3. Der 1h-Mittelwert hingegen lag
mit einer Haufigkeit von 2 innerhalb der geforderten Werte.

NO,
max. Anzahl der Th-MW
Th- | Gber  d@berdem | JMW

h_‘w 200 Beurteilungs- in
Stations- Mess- in pgm@ wert im pgfm#
code Messpunkt/Messstation jahr | pg/m? 1 Messjahr 2! 3
Verkehrsmessstation
DEEWOB0 | Karlsruhe-Stralls 2008 Z5R z 1 &0
DEBWGB0 | Karsmhe-Strals 2007 188 0 1] 52
DEEWOB0 | Karlsruhe-Stralls 2006 183 0 1] BE
DEBWGB0 | Karsmhe-Strals 2005 193 0 1] 55
DEEWOB0 | Karlsruhe-Stralls 2004 253 5 1] BE
DEBWCBD | Karlsmhe-Strals 2003 217 5 o 61

Tabelle 4.4.: Messergebnisse in Karlsruhe [383]

JMW: Jahresmittelwert; MW: Mittelwert

1) Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 200 pg/m3 im Kalenderjahr; maximal
sind 18 Uberschreitungen zuldssig; Grenzwert ab 2010

2) Uberschreitungsanzahl der 1h-Beurteilungswerte im jeweiligen Messjahr; maximal
sind 18 Uberschreitungen zulassig; Beurteilungswert fiir 2008: 220 pg/ms3, fiir 2007:
230 ug/ms3, far 2006: 240 ug/m3,fur 2005: 250 pg/ms, fir 2004:260 ug/ms3, fur 2003:
270 pyg/m3

3) unterstrichener Wert: Messungen mit Passivsammler
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Die Ursachenanalyse ergab die in Abbildung 4.13. dargestellten Anteile der

Emittenten. Der StraBenverkehr ist mit 62% die bei weitem gréBte Quellengruppe.

StralRenverkehr GrofRraumiger
32% Hintergrund
16 %

Kl. u. Mittlere
Feuerungsanl.,

Industrie,
Offroad,

Sonstige
AN 14 %
Gesamt-
Lokale hinter-
Belastung grund-

40 % niveau
60 %

Kl. und Mittlere

Feuerungsanl.
8%

Strallenverkehr
Industrie <1 % 30 %

Abbildung 4.13.: Verursacher der NO,-Immissionsbelastung am Messpunkt Karlsruhe,

StraBe im Jahr 2008 [383]
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4.4.3. Regierungsbezirk Freiburg

Im Stdwesten Baden-Wirttembergs liegt der Regierungsbezirk Freiburg. Die knapp
2,2 Mio. Einwohner leben auf einer Flache von 9347 km? und verteilen sich auf den
Stadtkreis Freiburg und neun weitere Landkreise. Die geographische Lage der
Kommunen ist in Abbildung 4.14. dargestellt, von denen nur die Stadte Freiburg und

Schramberg die Grenzwerte Uberschritten [38a].

EMMENDINGEN
SCHWARZWALD-BAAR-KREIS
‘relburg Im Brelsgau ;

BREISGAL-HOCHSCHWARZIWALD

Abbildung 4.14.: Geographische Lage der Uberschreitungsbereiche im

Regierungsbezirk Freiburg im Jahr 2008 [38a]
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4.4.3.1. Messort Freiburg - SchwarzwaldstraBe

Der Messort Freiburg - SchwarzwaldstraBe befindet sich auf einem Grlinstreifen
zwischen der SchwarzwaldstraBe (B 31) und der TalstraBe in Richtung
Tunnelmindung West des Schitzenalleetunnels im Stadtteil Oberau. Die vierspurige
SchwarzwaldstraBe wird durch einen Mittelgrinstreifengetrennt und z&hlt zu den
HauptstraBen Freiburgs (siehe Abbildung 4.15).

MESSPUNKTBESCHREIBUNG

‘erkehrsmessstation Freiburg Schwarzwaldstra fe

Ansicht Lageplan
Daten der Messstation
Stationscode DEBW122
Standon/Straie Schwarrwaldstralie 76
Stadt/Gemmainda Fraiburg, Stadttail Obarau
Stadt/Landkreis Freiburg, Stadt
Regierungsbezirk Freiburg
Koordinatan
Geographische Koordinaten
geographische Lange 75 BV AT geographische Breite 47489 237
Gaul-Kriger Koordinaten
Rechtswert 3414975 Hochwert 5317380
Umigebungsbeschreibung
Topographie Ebeng
Bebauung Innenstadt
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Gebiatsmutzumg Verkehr, Wohnen, Hande |, Versorgung

Emissionsquelle Verkehr

Stralentyp grobe breite Stralte

Verkehrsstérke 54 400 kfzTag (aus aktuellen Verkehrszéhlungen: 01.01-31.12.2008)

Gemessene Komponenten

Komponenten NQ:,, P10, Benzol, Huls

Abbildung 4.15.: Messpunkt Freiburg - SchwarzwaldstraBe [383]

Im Jahr 2008 konnte die Immissionsgrenze von 40 pg/m3 im Jahresmittel mit 69
ug/m3 nicht eingehalten werden. Die Anzahl der Uberschreitungen des 1h-
Mittelwertes von 200 pg/m?3 lag mit nur einer Uberschreitung unter den maximal

erlaubten 18 Uberschreitungen pro Kalenderjahr (siehe Tabelle 4.5.).

NO,
max. Anzah! der 1Th-MW

1 | Gber  dberdem | JMW
Mw 200 Beurteilungs-| in
Stations- Mess- in Hg/m? wertim pg/ms
code Messpunkt/Messstation jahr | pg/m? 0 Messjahr 2) 3

Verkehrsmessstation

DEBW12Z2 | Freiburg Schwarzwaldstrzlie * 2008 215 1 0 a8
DEBW122 | Freiburg Schwarzwaldstralie * 2007 2M 1 0 6B
DEBW122 | Freiburg, Schwarzwaldstrabe 2006 194 0 0 74
DEBWSDT | Freiburg, Schwarzwaldstrale 2006 214 2 0 L
DEBWSOT | Freiburg, Schwarzwadstralie 2004 - - - BB
DEBWSOT | Freiburg, Schawarzwadstralie 2003 - - - 93

Tabelle 4.5.: Messergebnisse in Freiburg [38a]

JMW: Jahresmittelwert; MW: Mittelwert

1) Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 200 ug/m? im Kalenderjahr; maximal
sind 18 Uberschreitungen zuldssig; Grenzwert ab 2010

2) Uberschreitungsanzahl der 1h-Beurteilungswerte im jeweiligen Messjahr;
maximal sind 18 Uberschreitungen zuléssig; Beurteilungswert fiir 2008: 220 pg/ms,
fir 2007: 230 pg/ms, fir 2006: 240 pg/ms,fir 2005: 250 ug/m3, fir 2004:260 ug/ms,
flr 2003: 270 pg/m3

3) unterstrichener Wert: Messungen mit Passivsammler
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Am untersuchten Messpunkt in Freiburg betragen die Verursacheranteile an der
Immissionsbelastung fir NO, fir den groBraumigen Hintergrund 12%, bei den
Quellengruppen kleine und mittlere Feuerungsanlagen, industrielle Quellen, Offroad-
Verkehr und sonstige Quellen 21% und fir den StraBenverkehr 67%. In Abbildung
4.16. sind die Anteile der einzelnen Verursacher dargestellt.

StralRenverkehr Grolraumiger
57 % Hintergrund
12 %

Kl. u. Mittlere
Feuerungsanl.,
Industrie,
Offroad,
Sonstige

9%
Lokale Gﬁf‘:gr'_t . /
Belastung grund-
69 % hiveau
31%
Stralienverkehr
\ 10 %

Kl. und Mittlere

Feuerungsanl.
9 %

Industrie 3 %

Abbildung 4.16.: Verursacher der NO2-Immissionsbelastung am Messpunkt Freiburg,
SchwarzwaldstraBe im Jahr 2008 [38a]
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4.4 .4. Regierungsbezirk Tibingen

Der Regierungsbezirk TUbingen mit ca. 1,8 Mio. Einwohnern liegt im Sidosten von
Baden-Wirttemberg und umfasst den Stadtkreis Ulm sowie acht Landkreise auf
einer Flache von 8918 kmz2. Abbildung 4.17. zeigt farblich markiert die Gebiete
Reutlingen, TUbingen und Ulm, in denen die NO»-Immisionsgrenzwerte im Jahr 2008

Uberschritten wurden [38a].

Abbildung 4.17.: Geographische Lage der Uberschreitungsbereiche im
Regierungsbezirk Tubingen im Jahr 2008 [38a]
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4.4.4.1. Messort Ulm - ZinglerstraBe

Der Messort Ulm - ZinglerstraBe liegt direkt in der Innenstadt an der B 311. Die

dreispurige EinbahnstraBe wird von mehrstéckigen Wohngebduden begrenzt (siehe

Abbildung 4.18).

MESSPUNKTBESCHREIBUNG

Messpunkt Ulm, Zinglerstrafie

Ansicht Lageplan
Daten der Messstation
Stationscode DEBW138
StandoryStralia Zinglorstrafie 31
Stadt/Gemeinde Ulm
Stadt-Landkreis Ulm, Stadt
Regierungsbezirk Tubingen
Koordinaten
Geographische Koordinaten
geographische Lange 9° 59’ 5" geographische Breite 48" 23" 44”7
Gaul-Kriger Keordinaten
Rechtswert 3572907 Hochwert 5362334
Umgebungsbeschreibung
Topographie Ebene
Bebauung Innenstadt

Gebietsnutzung
Emissionsquelle
Stralentyp

Verkehrsstirke

Gemessene Komponenten

Verkehr, Wohnen
Verkehr
Strallenschlueht
20 000 KizTag

Kompaonenten

NO? (passivl, PM10

Abbildung 4.18.: Messpunkt Ulm - ZinglerstraBe [38a]
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Der im Jahr 2008 gemessene NO.-Jahresmittelwert von 63 pg/m?3 lag auf einem

ahnlichen Niveau wie in den Vorjahren und Uberschritt den ab 2010 geltenden NO»-

Grenzwert von 40 pg/ms3 (siehe Tabelle 4.6.).

NO,

max. Anzahl der 1Th-MW

th- uber iber dem JNIW

MW 200  Beurteilungs-| in
Stations- Mess- in pgi/m? wert im pgime
code Messpunkt/Messstation jabr | pg/m? n Messjahr 2 3
Epotmesspunkt
DEBW13EB | Ulm, finglerstralie 2008 - - - 53
DEBEW138 | Uim, Zinglerstrale 2007 - - - B1
DEBW13E | Ulm, Zinglerstrale 2006 - - - 55

Tabelle 4.6.: Messergebnisse in UIm [38a]
JMW: Jahresmittelwert; MW: Mittelwert

1) Uberschreitungsanzahl des 1h-Mittel von 200 pg/m?3 im Kalenderjahr; maximal

sind 18 Uberschreitungen zuldssig; Grenzwert ab 2010

2) Uberschreitungsanzahl der 1h-Beurteilungswerte im jeweiligen Messjahr;

maximal sind 18 Uberschreitungen zuldssig; Beurteilungswert fiir 2008: 220
pug/m3, fir 2007: 230 ug/m3, flr 2006: 240 pg/m3,flr 2005: 250 pug/ms, far 2004:260

pug/ms, fr 2003: 270 pyg/m?3

3) unterstrichener Wert: Messungen mit Passivsammler

In der Ursachenanalyse 2008 fir NO. betrug der Anteil des groBrdumigen

Hintergrundes in Ulm 13% und der StraBenverkehr insgesamt bei 58%. Die

Quellengruppen kleine und mittlere Feuerungsanlagen, industrielle Quellen, Offroad-

Verkehr und sonstige Quellen haben zusammen einen Anteil von 29% (siehe

Abbildung 4.19.).
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StraRenverkehr GroBraumiger
41 % Hintergrund
13 %

Kl. u. Mittlere
Feuerungsanl.,

Industrie,
Offroad,

Sonstige
S~ 16 %
Gesamt-
Lokale hinter-
Belastung grund-
54 % hiveau
46 %
Stralenverkehr
17 %

Kl. und Mittlere
Feuerungsanl.

1 % Industrie 2 %

Abbildung 4.19.: Verursacher der NO,-Immissionsbelastung am Messpunkt Ulm,
ZinglerstraBe im Jahr 2008 [383a]
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4.5. MaBnahmen zur Verbesserung der Luftqualitat

Die Regierungsprasidien der einzelnen Regierungsbezirke sind fur die Erstellung und
Durchflhrung von Luftreinhalte-/Aktionsplanen verantwortlich. Der Uberwiegende Teil
der ergriffenen MaBnahmen bezieht sich auf den Verkehrssektor, der in Kapitel 5
behandelt wird. Die im Folgenden vorgestellten allgemeinen Instrumente tragen nur
einen geringen Teil zur Reduktion des Stickstoffdioxids bei jedoch erfordert die Hohe
der Uberschreitungen jedwedes Mittel. In allen Stadten und Gemeinden Baden-

Wiirttembergs werden sie, abhdngig von den lokalen Gegebenheiten, angewandt.

4 51. Industrie und Gewerbe

Das Bundesimmissionsschutzgesetz [7b] und die Technische Anleitung zur
Reinhaltung der Luft [8] regeln im Detail die Emissionsmengen von Betrieben. Durch
sie kann vor allem eine Sanierung bzw. Stilllegung von Altanlagen erreicht werden,
die im Vergleich zu neuen Anlagen ein Vielfaches an Emissionen verursachen. Die
weitere Verscharfung der Grenzwerte und neue technische Lésungen werden auch
in Zukunft einen Rickgang der Immissionen bewirken, wobei das auszuschdpfende

Potential aus technischen und mengenméaBigen Griinden begrenzt ist [38a, 47, 48].

4.5.2. Offentlicher Personennahverkehr (OPNV)

Ein weiterer zentraler Baustein des MaBnahmenkataloges ist die Verlagerung von
Fahrten des motorisierten Individualverkehrs auf den OPNV um Emissionen wirksam
zu vermindern. Die Stadte und Gemeinden sind dazu angehalten die Attraktivitat des
OPNV zu steigern und gleichzeitig das Angebot zu erweitern.

Unter anderem sind in diesem Zusammenhang von den Verkehrsbetrieben und den
offentlichen Stellen die ,Umweltfahrkarten® entwickelt worden. Die kommunalen
Stellen bezuschussen die Fahrkarten um durch die geringeren Fahrtkosten eine
Reduktion des Individualverkehrs zu erreichen [38a, 47, 48].
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4.5.3. Kleinfeuerungsanlagen

Nach dem Vorbild von Industrie und Gewerbe sind nach dem gleichen Prinzip durch
das Bundesimmissionsschutzgesetz [7b] und die Technische Anleitung zur
Reinhaltung der Luft [8] die Optimierung von Kleinfeuerungsanlagen durch die
privaten Haushalte vorgeschrieben. Hinzu kommt noch die Sensibilisierung der
Offentlichkeit (iber die Auswirkungen von Holzverbrennung und die Erstellung von

Bebauungsplanen, welche Kleinfeuerungsanlagen verbieten.

4.5.4. Sonstige MaBnahmen

Zu den sonstigen MaBnahmen zahlt ein Verbrennungsverbot von Gartenabfallen.
Pflanzliche Abfalle dirfen aufgrund von Verordnungen der Landesregierung Uber die
Beseitigung pflanzlicher Abfélle auBerhalb von Abfallbeseitigungsanlagen nur noch
unter bestimmten Voraussetzungen verbrannt werden. Die kontrollierten
Bedingungen der Verbrennung bzw. die Abgasnachbehandlung bewirken eine
Reduktion der Emissionen [38a, 47, 48].

Ein weiteres Konzept ist die Verbesserung der Baustellenlogistik. Hierunter versteht
man unter anderem die Lenkung und Verringerung des Baustellenverkehrs. Ein
geringerer Maschineneinsatz, die Vermeidung von Lkw-Leerfahrten und die
Bewahrung von Grinflachen bei der Bautétigkeit tragen alle zur Minderung der NO.-
Belastungen bei [38a, 47, 48].

Das osterreichische Umweltministerium startete ein Pilotprojekt auf Baustellen mit
verschiedenen MaBnahmen. Durch ein Bonus-Malus-System wurde der Anteil an
Lkws mit Euro Il und héheren Abgasnormen auf 85% gesteigert und gleichzeitig die
zurtckgelegten Lkw-Kilometer um 75% gesenkt. Positiv wirkten sich auch die
Abfallsortierung und das Recycling vor Ort aus, die eine Absenkung der Lkw-Fahrten

um 35% realisierten [61].
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Kapitel 5

Stickstoffdioxidemissionen des Verkehrs

5.1. Bedeutung des Verkehrs

Ziel der vorangegangenen Kapitel war es die Mechanismen, Zusammenhange und
Ursachen der Luftverschmutzung durch Stickoxide zu ermitteln. Im Folgenden wird
der mit Abstand grdéBte Emittent, der Verkehr, mit einem dominanten Anteil von
annahernd 50% an den anthropogenen Schadstoffemissionen genau analysiert.
Differenziert man die Verursachergruppen nach Verkehrsbereichen (siehe Abbildung
5.1.) und bezieht diese auf deren spezifische Kraftstoffverbrduche und damit
Emissionen (siehe Tabelle 5.1.), so hat der StraBenverkehr mit ca. 88% der NOx-

Emissionen zentrale Bedeutung [38b].

Y%
100 B i h
Eoulﬂ;%iant ropogene . Pkw+Kraftrader
. Flughafen . leichte Nutzfahrzeuge
80
. Schiffsverkehr . schwere Nutzfahrzeuge
‘ ‘ Schienenverkehr
60
Abbildung 5.1.: Anteil der Verkehrsemissionen an den
40 . .
gesamten  anthropogenen  Emissionen in  Baden-
Wiirttemberg. Bezugsjahr 2006. Stand: 2009 [38b]
20 _
* Sonstige anthropogene Quellen’: Industrie, Gewerbe,
Kleinfeuerungsanlagen und sonstige nicht gefasste Quellen
0
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StraBen- Schiffs- Flug- Schienen- Summe
verkehr verkehr?! verkehrd werkehr

Angaben in Prozent

Kraftstoffvarbrauch

Stickstoffoxide (NOw)

96,3 17 1,1 09 100

817 6.8 16 40 100

Tabelle 5.1.: Anteile der Verkehrsbereiche am Kraftstoffverbrauch und an den
Verkehrsemissionen in Baden-Wirttemberg 2006. Stand: 2009 [38b]
2) einschlieBlich Schiffsverkehr auf den Teilen des Bodensees und des Rheins,

die nicht dem Hoheitsgebiet von Baden-W(rttemberg zuzuordnen sind
3) Bodennaher Bereich bis 3 000 ft (ca. 1000 m) Flughéhe

5.2. Entwicklung der NO,-Belastung

Trotz insgesamt rlcklaufiger NOx-Emissionen des Verkehrs (siehe Abbildung 5.2.)

werden an HauptverkehrsstraBen meist nur sehr geringe Abnahmen und teilweise

sogar Zunahmen der NO,-Konzentrationen gemessen (siehe Abbildung 5.3.).

NOx als NO: (pg/m®)

NOx-Immissionen in Baden-Wirttemberg

250

200

NOx-Immission 1995 - 2007: -40%
NOx-Emission 1994 — 2006; - 35% /- 50%

—o— Verkehrsmessstationen (3)

150

100

—@— Zentren der Ballungsraume (6)

—@— Stadtischer Hintergrund (24)

50

—a— Landlicher Hintergrund (4)

1990 1992 1994 1996 1998 2000 2002 2004 2006 2008 w:y
Abbildung 5.2.: Entwicklung der Stickstoffoxid (NOx)-Immissionen;
Jahresmittelwerte von 37 Stationen, 1990 -2009 [38¢]
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NO;-Immissionen in Baden-Wiirttemberg
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NO2z-Immission 1995 - 2007: - 5%
" Lo |
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Abbildung 5.3.: Entwicklung der Stickstoffdioxid (NO)-Immissionen;
Jahresmittelwerte von 37 Stationen, 1990 -2009 [38¢]

Die Ursache dieser Entwicklung ist im Wesentlichen auf drei Griinde zurlick-
zufthren.

Der erste Grund liegt in der Zunahme der Fahrzeuge mit Dieselmotoren in der
gesamten Fahrzeugflotte, die im Vergleich zu Benzin-Pkw einen signifikant héheren
NOx-AusstoB aufweisen (siehe Abbildung 5.4.).

Bisher werden 87% der Fahrleistungen von Pkws erbracht, die gleichzeitig fir 32%
der NOx-Emissionen verantwortlich sind. Steigt der Anteil der Dieselfahrzeuge im
Privatbereich, so steigt, aufgrund der unterschiedlichen Emissionsprofile zwischen
Diesel- und Ottomotoren, auch der StickoxidausstoB3. Staatliche Férderung und
geringer Kraftstoffverbrauch sind Griinde fir die deutliche Zunahme privater Diesel-
Pkw in den letzten Jahren [38b, 38c].

Schwere Nutzfahrzeuge, die ausschlieBlich mit Dieselmotoren ausgeristet sind,
tragen nur einen Anteil von ca. 8% zu den Fahrleistungen bei, emittieren jedoch 65%
der Stickoxide. Die steigende Nachfrage nach Gutertransporten und ricklaufige
Lagerhaltung bedingen sowohl mehr Fahrten als auch eine gréBere Anzahl an Lkw.
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Die Veranderungen in diesem Bereich zeigen die gréBten Auswirkungen auf die
Stickoxidemission.

Leichte Nutzfahrzeuge haben ein vergleichbares Emissionsniveau zu Pkw-Dieseln
und erreichen ab Euro 5 sogar denselben Wert. Eine differenzierte Betrachtung nach
Fahrleistungen und Stickoxidanteil ist aus diesem Grund schwierig, jedoch wird auch
in diesem Bereich kinftig der Transportbedarf steigen und damit die Anzahl dieser

Dieselfahrzeuge erhéhen [38b, 38c].

= Euro 0 | 1,03 | ‘
Y Euro1 mmom
@ Euro 2 @044
Pkw Benzin © “Euro3 pooe 3
S Euodjom HBEFA 3.1
= STl R & innerorts
g Euro0 065 \ Bezugsjahr 2010
_ 2 086 Faktor9 !
Pkw Diesel A
g Euro 3 0?4
o Euro4
Euro 5
) v Euro0 w14t
Leichte Nutz- 8 Euro1 =1
X [a)
fahrzeuge Diesel N _CUroZ .t
w Euro3 mmm1.08
Z Euro 4 [Emon
Euro 5 [m=m056 Faktor 9 |
Euro 0 7.13
Schwere Nutz- y oure 5-“*592
uro
fahrzeuge ® Euro il 609
Euro IV 427
Euro V 490
Euro 0 17,91
0 Euro |
qu_se 3 Eurol 12,45
(Linienbusse) —~ Eurolll !
Euro IV ! »
Euro V 6,08 w'w

Q 2 4 -] 8 10 12 14 16 18 20

Abbildung 5.4.: Emissionsfaktoren flr Stickstoffoxide (NOx) in g/km nach
Emissionskonzept [38¢]
HBEFA = Handbuch Emissionsfaktoren des StraBenverkehrs

Der zweite Grund liegt im Einsatz von Oxidationskatalysatoren bei der Abgasnach-
behandlung. In Abbildung 5.4. wird deutlich welche beachtlichen Reduktionen im
SchadstoffausstoB durch die Einflihrung der Abgasnormen Euro 0 bis Euro 5 gerade
bei Benzin-Pkw, aber auch bei Diesel-Pkw und Lkw erreicht worden sind. Der
Vergleich zwischen Benzin- und Diesel-Pkw der Stufe Euro 5 zeigt, dass die realen
NOx-Emissionen von Diesel-Pkw immer noch mehr als das 9-fache tber der NOx-
Emission der Benzin-Pkw liegen. Die NOx-Emissionen schwerer Nutzfahrzeuge

lassen besonderen Handlungsbedarf erkennen, da sie um noch einen weiteren
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Faktor 9 Uber den Diesel-Pkw liegen. Die technische Ldésung zur Abgasnach-
behandlung und damit die Erreichung der Euronormen war auf einzelne Schadstoffe
fokussiert und lieB ein Gesamtkonzept auBBer Acht. Dies hatte zur Folge, dass durch
die Einfihrung der Oxidationskatalysatoren fiir Diesel-Pkw ab der Stufe Euro 3 nicht
nur eine Minderung der unverbrannten Kohlenwasserstoffe und des Kohlenmonoxid
im Abgas realisiert wurde, sondern dass ca. ein Drittel der NO-Emissionen in NO»
umgewandelt wurde. Im Anschluss an die Abgasnachbehandlung werden bereits
50% als primares Stickstoffdioxid emittiert im Gegensatz zu Otto-Motoren, die ca. 5%
der Stickstoffoxide in Form von primarem NO. ausstoBen. Bei schweren
Nutzfahrzeugen mit CRT-Systemen, einer Kombination aus Oxidationskatalysator
und Diesel-Partikelfilter, werden sogar bis zu 60% der Stickoxide als direktes NO,
emittiert [38b, 38c].

Die Stérung des in Kapitel 3.2. beschriebenen Gleichgewichts der photochemischen
Reaktion kann als dritter Grund erhéhter NO,-Imissionen betrachtet werden. Stark
ricklaufige NO-Emissionen an den Verkehrsmesspunkten flhren zu einem
verringerten Ozonabbau. Aus héheren Ozonkonzentrationen resultiert dann eine
Verschiebung des Gleichgewichtes hin zu NO,. Der Einfluss dieses Effektes ist
jedoch schwer zu bestimmen und ist im Vergleich zum direkt emittierten NO, auch
von untergeordneter Bedeutung [38b]. Abbildung 5.5. zeigt die Verteilung der NO»-
Beitrdge separiert nach den einzelnen Fahrzeugkategorien.

1.} Anteil von primarem NO, im 2.) Zurechnung von 3.) Zusammenfassung der
lokalen NO,-Beitrag anhand NO,/NO,- primarem und luftchem. lokalen NO.-Beitrige jeder Kfz-
Emissionsverhaltnissen NO, zu Kfz-Kategorien Kategorie

Lkw primar Lkw

[ ] e

NO,

Beitrag Lkw lufichem.
LNF luftchem.

NO, NO. NO,
stadt. HG stadt. HG stadt. HG

Abbildung 5.5.: Ermittlung der Beitréage einzelner Kfz-Kategorien zur
68 lokalen NO»-Belastung [29]
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5.3. MaBnahmen zur Senkung der Abgasemissionen

Der Verkehrssektor wurde als Hauptemittent von Stickoxiden ermittelt, weshalb die
MaBnahmen zur Senkung der Emissionen hauptsachlich auf diesen fokussiert sind.
Dieses Kapitel prasentiert die verkehrsbeeinflussenden und technischen Lésungen,

die in diesem Zusammenhang entwickelt wurden.

5.3.1. Umweltzone

Die Realisierung der in Kapitel 3 beschriebenen Umweltzone soll die Verkehrsstrome
in der Art beeinflussen, dass die lokalen und im besten Fall die absoluten Emissionen
abnehmen. Die bundesweit, gesammelten Erkenntnisse zeigen, abhangig vom
Einzelfall, entweder einen Rickgang der Verkehrsmenge oder aber zumindest einen
Rlckgang der Schadstoffkonzentration. Legt man anspruchsvolle Umweltkriterien zu
Grunde, d.h. definiert man einen flachenmaBig groBen Stadtbereich flr den
ausschlieBlich Fahrzeuge mit griner Plakette zugelassen sind (siehe Abbildung 5.6.),
so kdénnen verschiedene Effekte beobachtet werden [2, 39, 50].

Im Individualverkehr findet eine Veradnderung der Flottenzusammensetzung durch
technische Nachrlstung oder Austausch der Altfahrzeuge statt. Das heiBt der Anteil
an Kfz mit griner Plakette steigt stark an, wohingegen die Rate aller anderen
Schadstoffgruppen (1 = keine Plakette, 2 = rote Plakette, 3 = gelbe Plakette) rapide
sinkt. AuBerdem steigert die Umweltzone die Attraktivitdt des OPNV und hilft in
Verbindung mit dem Umweltticket bei der Reduktion der Gesamtemissionen.

Im Bereich von Industrie und Gewerbe hat die notwendige Modernisierung der
Fahrzeuge ebenfalls eine Verbesserung der Abgasemissionen zur Folge. Der zweite
Effekt, ausgelést durch den finanziellen Aufwand fur die erforderliche
Neuanschaffung bzw. Nachristung, fuhrt zu einer Erhéhung der Transportkosten.
Die Kostensteigerung wirkt indirekt auf die Verkehrsmenge, da Lieferfahrten teurer
werden und daher optimiert werden missen. Je teurer eine Fahrt wird, desto gréBer
ist der Anreiz Leerfahrten zu vermeiden. Durch bessere Planung wird die Anzahl der
Fahrten reduziert und damit sowohl das Verkehrsaufkommen als auch die
Gesamtemission reduziert.

In verschiedenen Studien wurde das Potential der Umweltzone sowohl abgeschatzt
als auch durch konkrete Messungen bestimmt, mit dem Ergebnis, dass die Wirkung
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direkt von der Entschiedenheit der Beschrankungen abhangt. Je schneller
Fahrzeuge der Schadstoffgruppen 1, 2 und 3 bei Pkw sowie 0, | und Il bei Lkw
Fahrverbote fir die Umweltzonen erhalten desto gréBer ist die Reduktion.

In realistischen Szenarien, d.h. politisch und gesellschaftlich durchsetzbar, kann von
einer Reduktion der NO.-Belastung allein durch die Umweltzone von ca. 15%
ausgegangen werden [2, 39, 50].

In Abbildung 5.6. ist als Beispiel die Umweltzone Stuttgart zu sehen, fir die ab dem
1. Juli 2010 die Einfahrt nur noch mit gelber und griner Plakette gestattet ist.
Voraussichtlich wird ab dem 1. Januar 2012 die Regelung weiter verscharft und es

werden nur noch griine Plaketten zugelassen.

Sz X o8
SETe o

Abbildung 5.6.: Umweltzone Stuttgart [2
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5.3.2. Geschwindigkeitsreduzierung

Der emissionsmindernde Effekt einer Geschwindigkeitsreduzierung konnte aufgrund
der vorliegenden Daten des Handbuches der Emissionsfaktoren des StraBen-
verkehrs erst ab 75 km/h validiert werden.

Legt man eine durchschnittliche Pkw-Flotte bei freier Fahrt auf der Autobahn
zugrunde, so ergibt sich nach Abbildung 5.7. eine ausgepragte Abhangigkeit von
Geschwindigkeit und NOx-Emission. Im Bereich von 75 - 145 km/h geht mit
zunehmender Geschwindigkeit ein erheblicher Anstieg der Emission einher. Die
Steigerung des Tempos um 50% bewirkt eine knapp 65%-ige Erhdéhung des
StickoxidausstoBes. Damit stellen Geschwindigkeitsbeschrankungen auf Autobahnen

eine geeignete MaBnahme zur Reduzierung der Schadstoffemissionen dar [38b].

0.35 NOx-Emissionen in g/lkm Partikel-Emissionen in g/km 0.035
0,3= = 0,03
0,25 - 0,025
0,2 m - 0,02
0,15 = 0,015
0,1= = 0,07
0,05=- = 0,005
0 0

60 70 80 90 100 110 120 130 140 150

. km/h
—8— NOy —®— Partikel
Abbildung 5.7.: Pkw-Emissionen auf Bundes-Autobahnen (BAB) bei konstanter
Geschwindigkeit, Bezugsjahr 2008 [38b]
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Die Bewertung eines innerértlichen Tempolimits ist bisher nur auf einzelne
Erprobungen zurlickzufihren und deshalb mit groBer Unsicherheit behaftet. Die
Absenkung der Geschwindigkeit von 50 km/h auf 30 km/h birgt vermutlich ein
Einsparungspotential von 10% [50].

5.3.3. Generelles Fahrverbot

Dem Thema generelles Fahrverbot kommt im Zusammenhang mit den Luftreinhalte-
und Aktionsplanen zur Erreichung der Emissionsgrenzwerte eine besondere
Bedeutung zu.

Einen Anhaltspunkt Uber das Potential liefert die 12-stlindige vollstandige Sperrung
zahlreicher HauptverkehrsstraBen anlasslich der Tour de France am Freitag, den 8.
Juli 2005 in der Karlsruher Innenstadt. Die Messstation ,Karlsruhe-StraBe“ befindet
sich direkt am abgesperrten Bereich und kann daher den Vergleich mit den mittleren
Tageswerten des Sommerquartals ohne die Tourwoche bieten.

Abbildung 5.8. zeigt, dass durch die StraBensperrung ein Rickgang von 45% des
Stickstoffdioxids und sogar 70% des Stickstoffmonoxids erreicht werden konnte
[38b].
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Abbildung 5.8.: Auswirkung einer 12-stiindigen StraBensperrung auf die NO»-
und NO Konzentrationen an der Station ,Karlsruhe-StrafBBe’.

Linke Saule: Mittlere Konzentration flr die Wochentage im Sommerquartal
(1.6.-31.8.2005)

Rechte Saule: Tageswerte in der Woche 4.-10.7.2005.

Die StraBensperrung war am Freitag, dem 8.7.2005 [38b].

In einer anderen Versuchskonfiguration wurden ebenfalls massive Schadstoff-
einsparungen beobachtet, die jedoch auf ein Lkw-Durchfahrtsverbot abzielte und
nicht auf eine Vollsperrung. Dadurch konnte lokal ein Rickgang des Lkw-Verkehrs
um 15% gemessen werden, was eine Senkung des Stickstoffdioxids um ca. 20% zur
Folge hatte. Dem Risiko einer rdumlichen Verlagerung anstatt einer Reduktion der
Schadstoffe kann mit flachendeckenden Umweltzonen und gesetzlich verbindlichen
Abgasgrenzwerten entgegen gewirkt werden [2, 39, 50].

Die Ergebnisse zeigen, dass Fahrverbote ein adaquates Mittel zur Einhaltung der ab
2010 gultigen Grenzwerte sind. Die wirtschaftlichen und sozialen Folgen dieses

Instrumentes missen an dieser Stelle aber kritisch betrachtet werden.
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Es ist kaum absehbar welche finanziellen Verluste und gesellschaftlichen
Auswirkungen eine solche MaBnahme mit sich bringt. Einen Eindruck Uber die
vielfaltigen Wirkweisen der Mobilitdtseinschrankung geben das Sonntagsfahrverbot
im Zuge der Olkrise von 1973 und die stellenweise chaotischen Zustinde, die durch
die Vulkanaschewolke Uber Europa im April 2010 ausgeldst wurden.

Die verantwortlichen Entscheidungstrager schwanken bei der Festlegung der
Restriktionen zwischen Wirkungslosigkeit und Ubertreibung. Die MaBnahme ist im
Idealfall so ausgelegt, dass sie so wirksam wie nétig aber so wenig einschrankend

wie mdglich ist.
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5.3.4. Verbesserung des Verkehrsflusses

Die Verstetigung des Verkehrsflusses hilft ebenso bei der Minderung der
Emissionen, da Fahrsituationen wie Beschleunigungs- und Abbremsvorgange
reduziert werden. Den geringsten Schadstoffaussto3 weisen Motoren im stationaren
Betrieb ohne Lastwechsel auf, so dass es Ziel der Verkehrsplanung sein muss
diesen Zustand so lange wie mdglich aufrecht zu erhalten.

Im Jahr 2005 ermittelte der ADAC in einem Praxistest mit Fahrzeugen der
Mittelklasse (Euro 3 und Euro 4) die in Abbildung 5.9. gezeigten Ergebnisse.
Abhangig von der Abgasklasse lassen sich durch den ,Grine Welle Effekt®
Reduktionen flir Stickoxide zwischen 40% und 60% erzielen [1].

Grune Welle und Partikelfilter
Auswirkungen auf Partikel- und Stickoxid-Emissionen

Euro-3
0.045 A schlecht koord.
Effekt Griine Welle LSA
0.040 Partikel: -26% ’
Stickoxide: -41%
g 0.035 -
{
m e
= D0 Euro-3 ‘
= ’i
S (.025 - Grune Welle
o
@ 0020 Effekt Partikelfilter
E Partikel: -09%
g 0.015 1
£
g 0.010 -
Effekt Grine Welle Euro-4 DPE
0.005 Euro-4 DPF ROcRcKne e schlecht koord.
Grine Welle LSA
0.000 T T T .— | —
0 0.1 02 03 04 0.5 0.6 07
LSA: Lichtsignalanlagen NOx-Emissionen in a/km

Abbildung 5.9.: Auswirkungen der Verkehrsverfllissigung, Stand: 2005 [1]
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Aus diesem Grund gibt es erste Uberlegungen einer immissionsabhéngigen
Verkehrssteuerung, die aber vor allem aus Quantifizierungsgriinden schwierig ist.
Soll der Verkehrsfluss in einem gréBeren Gebiet beziiglich des SchadstoffausstoBes
optimiert werden, so sind dabei viele Nebenbedingungen zu bericksichtigen. Dazu
zahlt unter anderem die Bedeutung der 6&rtlichen Belastungen, denn es ist nicht
zielflhrend die Gesamtemission zu senken und dabei die Spitzenkonzentrationen auf
beispielsweise Wohngebiete zu verlagern.

Die gréBten Probleme liegen im Ausbau und der Beschleunigung des OPNV, die sich
kontrar zum Verkehrsfluss verhalten. Wird die Prioritat der Verkehrssteuerung auf die
6ffentlichen Verkehrsmittel gelegt, so schranken sie den Fluss des Individualverkehrs
ein. Die Unterbrechungen flihren beispielsweise zu langeren und haufigeren
Standzeiten an Ampeln oder Bahnibergangen, die dann héhere Emissionen
bewirken. Es muss deshalb genau beachtet werden welche MaBnahmen den

Gesamtnutzen maximieren [2, 50].

5.3.5. Nachristung / Neuanschaffung

Alle 6ffentlichen Stellen sind dazu verpflichtet ihren Fahrzeugbestand zu UGberprtfen
und geeignete MaBnahmen zu ergreifen, um ihren EmissionsausstoB ékonomisch
vertretbar zu minimieren. Abhangig von der Wirtschaftlichkeit reicht dies von der
Nachristung mit Abgasnachbehandlungssystemen bis zur kompletten Neu-
beschaffung von Fahrzeugen. Die Anordnung ist Teil aller Luftreinhalte- und
Aktionsplane Baden-Wurttembergs, wird aber aus verschiedenen Grinden nur kleine
Beitrage zur Erreichung der Grenzwerte leisten kdnnen. Zum einen ist die GrdBe der
Fahrzeugflotte im Verhaltnis zum Individualverkehr gering und zum anderen ist der
finanzielle Aufwand dieser MaBnahme fir viele Staddte und Kommunen nicht zu
bewaltigen [2, 47, 50].
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5.3.6. Einfihrung Euro 6/VI

In diesem Abschnitt soll ein Szenario dargestellt werden, bei dem samtliche
Fahrzeuge die aktuell strengsten Abgasstandards Euro 6/VI erflllten und welche
Auswirkungen dies auf die Schadstoffbelastung hatte.

Die Modellierung bezieht sich auf die Messstation Stuttgart - Am Neckartor, geht von
einem gleichbleibenden Verkehrsaufkommen aus und berechnet die Entwicklung bis
zum Jahr 2020. Dabei wird von der Annahme ausgegangen, dass es zukUlnftig keine
weitere Verschéarfung der Abgasgrenzwerte mehr geben wird und somit irgendwann
nur noch Fahrzeuge der Grenzwertstufen Euro 6 bzw. Euro VI im StraBenverkehr
fahren [29].

Die Ergebnisse dieses Szenarios sind in Abbildung 5.9. dargestellt.

NO,-Emissionen Stuttgart Neckartor NO,-Emissionen Stuttgart Neckartor
40 9
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Abbildung 5.9.: NOx- und NO,-Emissionen an der Messstation Stuttgart-
Neckartor in den Jahren 2008 bis 2020 und unter Annahme einer reinen
Euro 6/VI-Flotte [29]
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Im Falle einer reinen Euro-6/VI-Flotte wiirden die NOx-Emissionen um 41%
zurickgehen. Der NO»-Jahresmittelwert wirde mit 45% ebenfalls stark fallen, aber

nicht den vorgegebenen Grenzwert von 40 pg/m? erreichen.

Die Ergebnisse zeigen, dass selbst in ambitionierten Szenarien die angestrebten
Ziele verfehlt werden und weiterhin groBer Handlungsbedarf besteht.

Die schnellstmdgliche Einfihrung der Euro 6/VI und deren Weiterentwicklung sowie
flachendeckende Umweltzonen, die zur Erneuerung der Fahrzeugflotte zwingen,
erscheinen die erfolgversprechendsten Lésungsansatze zur Erreichung der

Grenzwerte [29].

78



Kapitel 6

Einsatz des SCR-Verfahrens am Beispiel der
AdBlue Technologie

6.1. Stand der Technik

Neben den bisher beschriebenen verkehrsbeeinflussenden MaBnahmen wird in
diesem Kapitel eine der technischen Lésungen, das SCR-Verfahren mittels Harnstoff,
zur Reduktion von Stickoxiden vorgestellt.

Bei der SCR-Katalyse dient Ammoniak (NH3) als Reduktionsmittel, welches bedingt
durch seine Aggressivitat und Giftigkeit nicht als solches, sondern in Form einer
harmlosen Substanz verwendet wird, die das NH; erst im Abgasstrom freisetzt. Die
europaische Automobilindustrie verwendet einheitlich eine 32,5%ige, wassrige
Lésung von Harnstoff als Reduktionsmittel, welche unter dem Namen ,AdBlue”
bekannt ist. Der Einsatz der SCR-Technologie bringt den Vorteil, dass durch optimale
Motoreinstellung der Kraftstoffverbrauch und mit ihm alle Schadstoffe auBer den
Stickoxiden minimiert werden [15].

In Abbildung 6.1. ist schematisch ein kombiniertes System zur Abgasnach-
behandlung mittels SCR-Technologie dargestellt. Zunachst durchstrébmt das
motorische Rohabgas einen Oxidationskatalysator, in dem unverbrannte
Kohlenwasserstoffe, Kohlenmonoxid und Partikel mdglichst vollstandig und NO
teilweise zu NO; oxidiert werden. Das optimale Mischungsverhéltnis von NO zu NO,
liegt fur die folgende Katalyse bei 1:1 (siehe Kapitel 2.5.1. Die Chemie der SCR-
Reaktion - Gl. 2.15.). Im nachsten Schritt dosiert eine Pumpe aus einem separaten
Tank AdBlue in den heiBen Abgasstrom, wo es zu NH3z und CO, hydrolisiert. In der
eigentlichen selektiven Reduktion reagiert dann das NHs mit dem NO/NO,-Gemisch
zu Stickstoff und Wasser, also zu normalen Bestandteilen unserer Atemluft. Im
letzten Schritt missen unverbrauchte NHs-Anteile in einem Sperrkatalysator nahezu
vollstdndig umgesetzt werden. Aufgrund des Gefahrdungspotentials von Ammoniak,

das deutlich Uber dem der Stickoxide liegt, muss jeglicher NHs-Schlupf verhindert
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werden, auch wenn zuvor entstandener Luftstickstoff deshalb wieder rlckreagiert
[15].

Dieseloxidations-
katalysator

A-Sensor NO,-Sensor

Diesel Partikel Filter

Differe n

druck- NH,-
sensoren Sperrkat
SCR-Kat
Mischer
Temperatur- A
sensoren AdBlue -

Dosierventil

Abbildung 6.1.: Darstellung eines kombinierten Systems zur Abgasbehandlung auf
Basis der SCR-Methode [63]

Die Auswahl dieser Technologie griindet auf einer Reihe von Vorteilen, die
momentan von keiner anderen bekannten Methode Ubertroffen werden.

Der gr6Bte Nutzen wird aus einer optimierten Motoreinstellung gezogen, die eine
ganze Reihe von positiven Effekten nach sich zieht. Die magere Betriebsweise, d.h.
bei der motorischen Verbrennung herrscht Luftiberschuss A > 1 (siehe Abbildung
2.5.), fihrt zu einem geringeren Kraftstoffverbrauch aber gleichzeitig zu deutlich ge-
steigerten NOx-Emissionen. Im sauerstoffreichen Abgas oxidieren bevorzugt CO und
HC wohingegen eine Reduktion der Stickoxide praktisch nicht mehr stattfindet [27].
Durch das Gesamtkonzept (Motorsteuerung incl. Abgasnachbehandlung) sinkt
sowohl der Kraftstoffverbrauch um ca. 5% als auch der Anteil aller Schadstoffe. Zur
Erreichung der strengen Abgasnormen Euro 5 und 6 werden zunachst CO und HC
durch die Verbrennungscharakteristik des Motors optimal eingestellt und
anschlieBend die Stickoxide katalytisch durch das SCR-Verfahren gemindert.
Desweiteren ist die SCR/Harnstofftechnologie mit jedem Motor kompatibel und
unabhangig von der Qualitat des Kraftstoffes.
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Das Verfahren bietet eine kostenglnstige Lésung hinsichtlich Umweltschutz und
Leistungsféahigkeit, da es fur den vollstandigen Lebenszyklus eines Fahrzeugs

konzipiert ist und nahezu wartungsfrei arbeitet [15].

6.2. Harnstoff

Aufgrund der Bedeutung des Harnstoffes fir die SCR-Technik werden an dieser
Stelle die wichtigsten Eigenschaften der Substanz vorgestellt.

Harnstoff ist eine farb- und geruchslose, kristalline Substanz, die in groBen Mengen
synthetisch aus Ammoniak und Kohlendioxid gewonnen wird (siehe Abbildung 6.2.)
[58].

Cooling
water
Carbamate §
recycle Conden+| Conden+| Conden=
ser 1 ser 2 |||ser 3

R I N I

NH, syn- |Heat
i er eater Heater Urea_
eacvror IDl ; 1 I 2 T 3 melf
solution
Steam _ { r ) 4

——= Mass flow €0,

—#= Heat flow

Abbildung 6.2.: BlockflieBbild einer Harnstoff-Anlage nach dem Self-
Stripping Verfahren [58]

Harnstoff sowie seine wassrigen Lésungen (z.B. AdBlue) sind keine Gefahrstoffe im
Sinne der Gefahrstoff-Verordnung, da sie von geringer akuter Toxizitdt sind. Bei
Haut- und Augenkontakt wirken sie weder reizend, sensibilisierend, krebserregend
noch mutagen. Da Harnstoff schwach wassergefahrdend und biologisch leicht
abbaubar ist, besteht keinerlei Kennzeichnungspflicht nach dem Chemikaliengesetz.
Er unterliegt nicht der Stérfallverordnung und stellt nur ein geringes

Gefahrdungspotenzial fur Mensch und Umwelt dar [15].
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6.3. AdBlue

Nach EU-Chemikalien-Richtlinie 67/548/EU ist AdBlue eine 32,5%ige L&sung von
technisch reinem Harnstoff in demineralisiertem Wasser, die in jeder Hinsicht un-
gefahrlich ist. Das Mischungsverhaltnis wurde aus chemischen Grinden gewahlt, da
hier der Kristallisationspunkt mit minus 11°C sein Minimum erreicht. Die Reinheit der
Lésung muss ebenso gewahrleistet sein, um Schaden am Katalysator zu vermeiden.
Die europaischen Harnstoffhersteller haben eine ,Richtlinie zur Qualitatssicherung”
erstellt, in der die empfohlenen Bedingungen fir Umschlag, Transport und Lagerung
der wassrigen Harnstofflésung beschrieben werden, um die AdBlue-Qualitat von der
Produktion bis zum Vertrieb an den Endverbraucher sicherzustellen [10].

Abbildung 6.3. zeigt den Verlauf des AdBlue-Bedarfs der nach Schatzungen im Jahr
2010 bei 2,5 Mio. t liegen wird. Nach Herstellerangaben sind die Produktions-
kapazitaten mehr als ausreichend um auf jegliche Nachfragednderung zu reagieren
[15].
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Abbildung 6.3.: AdBlue Bedarf in der Europaischen Union [15]
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6.4. Minderungspotenzial

Das Minderungspotential der AdBlue Technologie ist im realen Betrieb von vielen
verschiedenen Bedingungen abhangig. Im Folgenden werden fur einzelne Fahrzeug-
kategorien die Versuchsbedingungen, Ergebnisse und Probleme der NOx-Reduktion

prasentiert, die den aktuellen Stand der Entwicklungen widerspiegeln.

6.4.1. Diesel-Pkw

Dem Diesel-Pkw kommt als gréBter Verursachergruppe der NO»>-Emissionen
besondere Bedeutung zu. Das Unternehmen Bosch konnte in Testldufen folgende
Ergebnisse erarbeiten [4].

Versuchsbeschreibung: Es werden Stickoxidmessungen an Standard Diesel-Pkw
mit verschiedenen Abgassystemen in vorgegebenen Fahr-

situationen durchgefthrt.

Fahrzeugtyp: Kompaktklasse, 1400 kg, 100 kW, ca. 80 000 km
Fahrzyklus: Neuer europaischer Fahrzyklus (NEFZ)
Abgasklassen:
Nr. Stufe ANB Technologie
. . . DOC Pt
1 = Serienmodell Bj. 2005 EU 4 Serie
DPF Pt
2 = Serienmodell Bj. 2005 DOC Pt/ Pd
EU 4 Serie
/ ANB modifiziert DPF Pt/ Pd
DOC Pt/ Pd
3 = Demo - Fzg. EU 5 (2010)
DPF Pt/ Pd
DOC Pt/ Pd
DPF Pt/ Pd
4 = Demo - Fzg. mit SCR -
EU 6 (2014)
NOx-ANB oder
NSC Pt/ Pd/Rh
DPF Pt/ Pd

Tabelle 6.1.: Spezifikation der Diesel-Pkw fur die Testreihe von Bosch [4] 33
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Legende:

Pt: Platin-Beschichtung DOC: Diesel-Oxidations-Katalysator

Pd: Palladium Beschichtung | DPF: Diesel-Partikelfilter

Rh: Rhodium-Beschichtung SCR: Selektive katalytische NOx Reduktion
ANB: Abgasnachbehandlung | NSC: NOx-Speicher-Katalysator

Versuchsergebnisse:

NOy
g/km
0,28 100% - m NO [g/km]
i m NO, [g/km]
0,24
. 100%
0,207100% 100%
1 100%
0,161 -48% TR
0,127 20% 2 h
0 08: -13%
and -59% 66% .
-75% -80% -T7%
0,04 -85%
1 ? -89%
-96% -98% -98% -
0,00
1 2 3 4 1 2 3 4 1 2 3 4
innerorts aul3erorts kombiniert

Abbildung 6.4.: Stickoxidmessungen flr verschiedene Diesel-Pkw-Modelle
(Nr. 1. - 4.) in verschiedenen Fahrsituationen [4]

Der Vorteil von Fahrzeugen der Euro 6 Abgasnorm mit NOx-Abgasnachbehandlung
(Nr. 4) gegenlber den heutigen Serienmodellen (Nr.1) liegt in einer 77%igen NO-
und einer 98%igen NO»-Reduktion. Als nachteilig erweist sich die Sicherstellung des
flissigen Zustandes von AdBlue. Um die Kristallisation des Harnstoffes und damit ein
Verstopfen zu vermeiden, missen Heizsysteme an Tank und den Leitungen

installiert werden.
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6.4.2. Leichte Nutzfahrzeuge (INfz)

Im Bereich der leichten Nutzfahrzeuge wurden Versuche von der Firma Emitec
durchgefiihrt. Die Daten beziehen sich auf einen Mercedes Sprinter der Euro IV
Klasse (siehe Abbildung 6.5.).

. 2 ,

Abbildung 6.5.: Mercedes Sprinter Pritschenwagen (INfz) [16]

Die serienméaBige Abgasanlage des INFz wurde durch eine SCR-Abgasnach-
behandlungsanlage mit integrierter Heizung erweitert (siehe Abbildung 6.6.).

Abbildung 6.6.: Umbau der Abgasanlage des Mercedes Sprinter [16]
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Im Unterschied zum Pkw, bei dem nur der flissige Aggregatzustand der AdBlue-
Lésung garantiert sein muss, sinkt bei INfz, durch den Abstand des SCR-Systems
zum Motor, die Abgastemperatur. Das hat zur Folge, dass ein kritischer
Temperaturwert von 160°C unterschritten wird, bei dem Bestandteile aus dem Abgas
auskristallisieren und durch Belagbildung das Abgasrohr und im Besonderen die
Kanale des Katalysators verstopfen. Zum Schutz wird dann die AdBlue-Dosierung
gestoppt, wodurch auch die SCR-Katalyse unterbrochen wird. Um die Reduktion der
Stickoxide dauerhaft zu gewéahrleisten, wird ein beheizter Katalysator der EHC (=
Electrically Heated Catalyst) verwendet [16].

Im Neuen européischen Fahrzyklus - Test (NEFZ) wurde zum Vergleich beim un-
beheizten System eine NOx-Reduktion von 32% erreicht, wohingegen das beheizte
System eine Minderung von 70% aufweist. Der gravierende Unterschied ist allein
darauf zurtickzuflihren, dass im unbeheizten System ca. 75% der Testzeit aufgrund
zu geringer Abgastemperaturen kein AdBlue zudosiert werden konnte.

Im AbschlieBenden Artemis URBAN Testlauf, der nach Herstellerangaben den realen
Fahrbetrieb besser abbildet als der NEFZ, erzielte das beheizte System im Vergleich
zur Serienausstattung eine Reduktion von 87% (siehe Abbildung 6.7.). Er zeichnet
sich vor allem durch schnellere Beschleunigungsvorgange und héhere Geschwindig-
keiten aus, durch die eine hdhere Abgastemperatur und damit eine grdBere

Stickoxidminderung erreicht werden.
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Abbildung 6.7.: NOx-Emissionsmessung mit beheizter SCR-Anlage im
g6 Artemis URBAN Fahrzyklus [16]
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6.4.3. Schwere Nutzfahrzeuge (sNfz)

Messungen der Technischen Universitdt Graz ergaben, dass bei schweren und
leichten Nutzfahrzeugen die gleiche Problematik zugrunde liegt. Die Ergebnisse sind
in Abbildung 6.8. dargestellt [53].

Versuchsbeschreibung: Es werden Stickoxidmessungen an Standard Lkw mit
verschiedenen Abgassystemen in vorgegebenen Fahr-
situationen durchgefthrt.

Fahrzeugtyp: Sattelzug, 40 t, 50% beladen

Fahrzyklus: Common ARTEMIS Driving Cycle (CADC)

Versuchsergebnisse:
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Abbildung 6.8.: NOx-Messungen bei sNfz verschiedener Abgasklasse nach dem
CADC [53]

Die Messungen zeigen eine deutliche Temperaturabhangigkeit der SCR-Katalyse.
Bei niedrigen Geschwindigkeiten wird im CADC nur eine geringe Motorlast abgerufen
und dadurch steigt auch die Abgastemperatur nur geringfiigig. An den Messungen
der Euro IV und V ist zu sehen, dass erst ab einer Geschwindigkeit von 20 - 30 km/h
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die Temperatur ausreicht, um die Emission unter die der Euro Il zu dricken. Im
niedrigen Temperaturbereich arbeitet die SCR-Katalyse schlecht bis gar nicht, spielt
aber mit steigender Temperatur eine tragende Rolle.

Nach Herstellerangaben von MAN sollen durch kombinierte Abgassysteme
Minderungsraten flir Stickoxide von 90% erreicht werden. Abbildung 6.9. zeigt den
angestrebten technischen Weg von MAN zur Erreichung der Euro VI Norm bei
moglichst geringem Anstieg des Kraftstoffverbrauches, der durch die CO,-
Emissionen abgebildet wird. Hierbei wird ein Motor der héchsten Entwicklungsstufe
mit Euro V durch héheren Einspritzdruck (EP) modifiziert und mit einem SCR-System

sowie Dieselpartikelfiltern (DPF) ausgerUstet [41].

-+EUIV |
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CO; ~TQ
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Abbildung 6.9.: Abhangigkeit von NOx [g/kWh] zu CO, [41]
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6.4.4. Busse

Der TUV Nord riistete fiir seine Testmessungen einen Gelenkbus der Abgasnorm
Euro 1l mit einem SCRT-System der Firma HJS nach. Dabei handelt es sich um eine
Kombination aus RuBpartikelfilter (CRT-System) und dem géangigen SCR-System auf
Harnstoffbasis (siehe Abbildung 6.10.) [56].

SMEF’ - Sintermetall Partikelfilter

HJIS

Abgas-Systeme * Exhaust Systems

Urea (AdBlue®) Eindiisung

Abbildung 6.10.: Schema des SCRT-Systems von HJS [56]

SCR -Kat Sperr - Kat

Die Wirksamkeit wurde zuerst am Motorenprifstand und danach auf ausgewahlten
Teststrecken in Disseldorf, Hagen und Stuttgart Gberprift. Dem Mercedes CapaCity
Gelenkbus mit 220 kW Leistung fehlte in dieser Modellreihne der
Oxidationskatalysator, weshalb das SCRT-Abgasnachbehandlungskonzept gewahit
wurde, welches diesen bereits integriert hat.

In Abbildungen 6.11. sind die Ergebnisse des Motorprifstandes fir den stationaren
europaischen Fahrzyklus (ESC = European Stationary Cycle) dargestellt. Der
Unterschied zwischen der grinen und der gelben Saule besteht darin, dass der
Motor im gelben Fall stérker belastet wurde, was durch den héheren CO,-AusstoB
belegt wird. Die hdéhere Lastabfrage bewirkte einen Anstieg der Abgastemperatur
und damit eine bessere NOx-Reduktion. Es konnten Reduktionsraten von 37% bis
67% realisiert werden [56].
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Abbildung 6.11.: Ergebnisse ESC-Messung fir verschieden Lastzustande
(Gelenkbusmotor) [56]

Abbildung 6.12. zeigt zum Vergleich dieselben Messungen flr den instationaren

europaischen Fahrzyklus (ETC = European Transient Cycle). Die Reduktionsraten

liegen mit 40% bis 68% auf demselben Niveau.
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Abbildung 6.12.: Ergebnisse ETC-Messung flir verschieden Lastzustande
(Gelenkbusmotor) [56]
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Im Vergleich zu den am Teststand unter definierten Bedingungen durchgefihrten
Messungen zeigt sich im Realbetrieb auf den ausgewéhlten Teststrecken ein
differenziertes Bild. In Anlehnung an die INfz zeigten die Ergebnisse eine
gravierende Temperaturabhangigkeit. Die NOx-Reduktionsraten schwankten
abhangig vom Profil der Fahrstrecke, von der Uhrzeit der Fahrt (Berufsverkehr oder
freie Fahrt) und dem Wetter. Senken die Einsatzparameter die Abgastemperatur
unter den kritischen Temperaturwert von 160°C, so schaltet sich die
Harnstoffdosierung ab und das SCR-System arbeitet nicht mehr. Im Einzelfall sind
groBe Schwankungsbreiten gerade bei Beschleunigungsvorgangen von bis zu 90%
in der NOx-Reduktion beobachtet worden [56].

Um die Funktionalitéat des Systems zu gewéhrleisten sind verschieden Mdglichkeiten
denkbar. Im konkreten Einzelfall ist es notwendig auf den Strecken ein
Temperaturprofil zu erstellen, das Auskunft Ober das Reduktionspotential gibt.
Anhand dieser Informationen kann dann Uber die Nachristung mit aktuell
verflgbarer Technik entschieden werden.

Die andere Mdglichkeit besteht in der Temperaturregelung durch eine Heizung. Dies
ist aber an erhebliche technische Probleme geknipft, da hier, anders als bei leichten
Nutzfahrzeugen, keine elekirisch beheizten Katalysatoren mehr zum Einsatz
kommen kdnnen. Die geforderte elektrische Leistung ist so hoch, dass die EinbuBen
an Motorleistung den Effekt der NOx-Reduktion erheblich minderten und auBerdem
einen deutlich gestiegenen Kraftstoffverbrauch und damit CO»-AusstoB3 bewirkten.
Diskutiert wurde auf der Fachtagung am 3. und 4. Marz 2010 in Heidel-
berg: ,Herausforderung  NOo-Immissionen -  Gesetzgebung, Luftbelastung,
Lésungen®, die Idee des Einsatzes kleiner Brenner zur Heizung des Katalysators,
allerdings ist eine derartige Technik momentan weder verfligbar noch absehbar
Serienreif [1, 4, 16, 29, 41, 53, 56].
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6.5. Kosten

Die Kosten fir das SCR-System als Teil der Abgasnachbehandlung missen wie die
meisten Umwelttechnologien differenziert betrachtet werden.

Der finanzielle Wert sauberer Luft ist nicht quantifizierbar, weshalb andere Kriterien,
wie die Erhaltung menschlicher Gesundheit und lebenswerter Umweltumgebung
herangezogen werden. Aus diesen Motiven heraus wurden immer strengere Abgas-
grenzwerte entwickelt, die durch aufwéandigere Technik erreicht werden aber auch
deutlich héhere Kosten bedingen. Abbildung 6.13. zeigt den Anstieg der Kosten fur
die Abgasnachbehandlung an den Gesamtkosten flur Diesel-Pkw. Fir ein
Neufahrzeug der Euro 6 mit AdBlue Technologie entféllt bereits ca. 1/3 der
Gesamtkosten auf die Abgasnachbehandlung. Der Preis flir die AdBlue Technologie
liegt, abhangig vom Fahrzeugsegment, zwischen 3000 € und 10000 € [4, 16, 41, 63].

100
90
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70
60
50
40
30
20
10

% der Gesamtkosten

Euro2 Euro3 Euro4 Euro5 Euro6
EU-Gesetzgebungsstufe

Abbildung 6.13.: Kostenanteil flir die Abgasnachbehandlung bei Dieselmotoren [63]

Im Bereich der Diesel-Pkw und leichten Nutzfahrzeuge muss bei der Wirtschaftlich-
keit zwischen Neufahrzeug und Nachristung unterschieden werden. Bei Neuwagen

ist der Einbau der Technik unproblematisch und mit Mehrkosten von 3000 €
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zwischen Euro 5 und Euro 6 incl. AdBlue vertretbar. Anders stellt sich die Situation
bei alteren Fahrzeugen dar, da die Nachrlistung sehr aufwandig und im Verhaltnis
zum Wagenwert (durchschnittlicher Restwert von 10000 € angenommen) extrem
teuer ist.

Bei schweren Nutzfahrzeugen und Bussen steigt mit dem Abgasvolumenstrom auch
die notwendige GréBe der Abgasnachbereitungsanlage und die Kosten flr das
AdBlue-System erhdhen sich auf bis zu 10000 €.

Die Rentabilitdt der Technik hangt sowohl bei der Nachristung als auch beim
Neukauf von verschiedenen Aspekten ab. Von der technischen Seite wird durch den
optimierten Verbrennungsprozess eine Kraftstoffreduktion um 5% erreicht, welche
einen klaren Kostenvorteil darstellt. Der zusatzliche Verbrauch von AdBlue ist
kostenseitig vernachlassigbar, da er mit ca. 0,5 - 1,5 | auf 100 km bei einem Preis
von 0,35 - 0,7 € pro Liter nicht ins Gewicht fallt. DarGber hinaus profitieren die
Fahrzeuge mit SCR-Technik durch staatliche Zuschisse, geringere Kfz-Steuern und
vor allem im Lkw-Bereich durch die sinkenden Autobahnmautgebthren [15, 17, 63].
Zusammenfassend bedeutet dies, dass sich die zuséatzliche Investition bei
Neufahrzeugen innerhalb einer vorhersehbaren Leistungsdauer amortisiert. Die
Frage der Nachristung bei Gebrauchtfahrzeugen muss im Einzelfall entschieden
werden, denn sie hangt stark von Wert und der veranschlagten Restleistung ab.
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Kapitel 7

Umweltbilanz

7.1. Grundlagen der Umweltbilanz

Die Umsetzung der SCR-Abgasnachbehandlungstechnik ist nicht nur an finanzielle
Aspekte gebunden, sondern wirkt sich auch in erheblichem Umfang auf die Umwelt
aus. In diesem Kapitel wird der Umwelteinfluss des Verfahrens bilanziert und mit den
CO,-Emisionen quantifiziert, die sich am aktuellen Zielwert der Europaischen Union
von 130g CO./km ab 2012 orientieren [19b].

In den vorliegenden aggregierten Datensatzen sind die Umweltbelastungen sowohl
aus den jeweils zugehorigen Vorprozessen ab der Rohstoffgewinnung, als auch aus
der Produktion der Betriebsmittel beriicksichtigt. Sie beschreiben die durchschnitt-
liche Ist-Situation von Neuanlagen der neunziger Jahre aus Sicht der End-
verbraucher in Westeuropa. Die erhobenen Grunddaten sind im Lauf der Jahre
sowohl angepasst als auch aktualisiert worden und stellen flr das Jahr 2010 im
Rahmen der Messgenauigkeit eine belastbare GroBe dar [43a]. Die Datensatze sind
mit Vorketten-Datensatzen verbunden, in denen alle Vorleistungen, inklusive
Transport, bis zur Quelle dargestellt sind. Im Rahmen dieser Arbeit kann allerdings
nur an geeigneter Stelle die Tiefe der Informationskette umrissen werden. Alle
verwendeten Daten wurden mit dem GEMIS - Softwaretool des Oko-Institutes e.V.,
dem Institut fiir angewandte Okologie, ermittelt und bearbeitet. Das 1987 entwickelte
,Globale Emissions-Modell Integrierter Systeme“ (GEMIS) beruht, je nach
Anwendung, auf unterschiedlichen Methoden und ist in hohem MaBe zeit- und
ortsabhangig [21, 22, 23, 24].

Bei den betrachteten Daten handelt es sich in der Regel um Multi-Output-Prozesse,
fir welche zur Modellierung in GEMIS die Methode der Systemerweiterung
angewandt wurde. Bei diesem Vorgehen werden Datensatze, in denen alle Inputs,
alle Outputs und alle Umweltaspekte eines Multi-Output Prozesses ausgewiesen
sind, als ,Brutto” bezeichnet. Zur Berechnung der relevanten Nettoprozesse missen
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zunachst Bonus-Prozesse ermittelt und dann subtrahiert werden. Bonus-Prozesse
gelten als substituierte Nebenprodukte und rein rechnerische GréBen, die einen der
Outputs auf herkdbmmliche Weise bereitstellen. Aufwendungen flr Produktionsmittel
werden Ublicherweise als Stofffliisse im Input interpretiert, wobei diese als absolute
Werte gelten und nicht auf funktionelle Einheiten bezogen sind. Dagegen werden
Umweltaspekte, die durch die Bereitstellung der Produktionsmittel verursacht
werden, Uber die Kriterien Leistung, jahrliche Auslastung und Lebensdauer explizit
auf die funktionellen Einheiten bezogen [43a, 43b, 43c].

Multi-Output Prozesse werden haufig mit Allokationsverfahren erstellt, da die
Zuteilung von Emissions- und Energiebeitragen zu der ,eigentlichen Quelle® von
groBer Bedeutung ist. Die folgende Tabelle 7.1. zeigt, wie hierbei im Einzelnen
verfahren wurde [20].

Kategorien Koppelprodukte Was Kriterium
Erdol korg:gg;z;ahmertes Emissionen Bohrlochtests unterer Heizwert
Erdol korg:gg;z;ahmertes Fackel und andere Verluste unterer Heizwert
Erddl und Erddlprodukte/  Flachen- und Energiebedarf Gewicht
restl. Guter Hafenanlagen
Bgzigtnaf?:gﬁg:f/ Bauaufwand Kanale Transportleistung
Raffineriegas/ Propan/ l\éﬁteer”?;uBﬁ?vﬁgf'/’
Butan/Naphta/ Benzin/ Verbrauc% Betriebsstoffe /
Kerosin/ Diesel/ Heizél EL/ Gewicht P o Luf
Heizol Petro/ Heizél S/ rozessemissionen Lut
Bitumen und Wasser / Abfalle /
Flachenbedarf
fossile
Energie Heizkessel Bauaufwand, Verpackung KA
unterschiedlicher Leistung und Abfélle T
Strom/ Warme Energie- und Stofffllisse alles um den Strom
gesamte Aufwendungen und
ErdgasliiN;t(;Jsral Gas Emissionen der unterer Heizwert
9 Gasaufbereitung
.. Energie- und Stoffflisse von .
Strom/ Warme Warmekraftwerken Exergie
Kohle/genutztes Energie- und Stoffflisse im Kohleabbau; alles um die
Grubengas Bergbau Kohle
energ. Ressourcen; nach
Koglreu/gsgu;zstes Entnahme von Grubengas unterem Heizwert resp.
9 Gewicht
Koks/ KBoeknezrc?ll/ Teer/ Energie- und Stofffllisse in unterer Heizwert, Gewicht
der Kokerei und Erlds
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angereichertes Uran,

Flusssaure
Uran, Plutonium,

konditionierte Abfalle

Abfalle aus KKW,
Medizin, Forschung
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Energie- und Stoffflisse der
Anreicherung
Energie- und Stoffflisse der
Wiederaufarbeitung
Energie- und Stoffflisse der
Zwischenlagerung

alles um das angereicherte
Uran

alles um die
Abfallkonditionierung

nach Volumina

re%enneerg?gve Wasserkraft Energie- und Stoffflisse alles um die Wasserkraft
Rohstofffunktion Energie- und Stoffflisse
Rohstoffe Erholungsfunktion des Waldoflege alles um die Rohstoffe
Waldes prieg
B?rt]ri't?:ls_ Strom / Warme Energie- und Stofffllisse Preise, Energie, Exergie
Verkehr Transport StraBen- und nach

Schieneninfrastruktur

Bruttotonnenkilometern

Tabelle 7.1.: Allokationskriterien innerhalb der Hauptprozesse der Energiesysteme

[43al

Neben den zentralen Kategorien der Energiesysteme werden im Folgenden noch

einige andere wichtige Kriterien des Gesamtprozesses berticksichtigt.

Der Transport findet erneut Einzug in die Betrachtungen, da die Bereitstellung von

Produktionsmitteln bis hin zur Lieferung der Waren an den Endkunden fir jedes

Produkt unerldsslich ist. Es wurden typische Transportdistanzen verwendet (vgl.

Tabelle 7.2.), die aus Griinden der Vergleichbarkeit fir alle Energiesysteme gelten.

Material Dichte [kg/m°] Verbrauch in Europa [km]

Bahn LKW 40t
Stahl/Guss 7900 200 100
Kies/Sand 2000 20
Zement 3150 100 50
Beton 2200 20
Flachglas 2500 600 100
Kupfer 8900 200 100
Aluminium 2700 200 100
Kunststoffe 900 -1400 200 100

Tabelle 7.2.: Dichten und Standard-Transportdistanzen (vom Herstellungsort bis

zum Endverbrauch), fir Kleinverbraucher/Haushalte wird generell zusatzlich 50 km

Lieferwagen verrechnet [43a]
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Aufwendungen fir die Infrastruktur sind auf Ebene der ausgewahlten Basis-
materialien (z.B. Beton, Stahl) bilanziert. Es bleibt festzuhalten, dass der Einsatz von
Maschinen und Vorprodukten mit 50% des Priméarenergiegehaltes der
Konstruktionsmaterialien berticksichtigt wird.

Fir alle Energiesysteme gilt, dass der Blro- und Verwaltungsaufwand bei Planung,
Bau, Betrieb und Abbruch der Systeme keine Berucksichtigung findet.

Desweiteren kommen noch Wasser und Luft als UmweltgréBen zum Tragen. Wasser
wird ausschlieBlich als Produktionsmittel auf der Inputseite (z.B. Kihlwasser)
angesehen, auch wenn es den Produktionszyklus als Abwasser wieder verlasst. Luft
hingegen wird grundsatzlich nicht bericksichtigt, obwohl sie gerade bei
Verbrennungsprozessen in nicht unerheblichem Umfang einflieBt.

Zum Schluss werden noch Unfélle in die Berechnungen mit einbezogen. Die
entstandenen Umweltschaden durch Unglicke sind ab einer Grenzhaufigkeit von
1*10® pro Giga Watt beriicksichtigt. Diese Grenzwahrscheinlichkeit, die als Anzahl
der Unfélle pro erzeugter Energieeinheit gemessen wird, schlieBt allerdings aufgrund
ihrer Seltenheit groBe Kernkraftwerks- und Oltanker-Unfélle aus [43a, 43b, 43c].

Die vorliegende Arbeit zeigt zunachst den Verfahrensverlauf in einem FlieBbild und
geht dann im Einzelnen auf die relevanten GréBen ein. Hierbei ist zu beachten, dass
die angegebenen GrdBen immer den Output einer Prozesskette darstellen und die
Emissionen alle bisherigen Arbeitsschritte einschlieBen. Zum Schluss wird sowohl fur
einen PKW (ca. 2t) sowie fir einen LKW (ca. 40t) als auch flr einen Bus/leichtes
Nutzfahrzeug der zusatzliche CO»- und NOx-AusstoB durch das SCR-Verfahren

berechnet.
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7.2. FlieBschemata des SCR-Verfahrens
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7.2.1. Erdgas

Den Rohstoff flir das gesamte Verfahren stellt das Erdgas dar. Zur Herstellung der
AdBlue-Harnstoffldsung missen diverse Arbeitsschritte durchlaufen werden, welche
in der Erdgasférderung ihren Anfang nehmen. Die Bereitstellung von Erdgas erfolgt
ebenfalls wieder Uber mehrere Arbeitsvorgange, auf die im Rahmen dieser Arbeit
allerdings nicht eingegangen werden kann. Das eingesetzte Erdgas besteht aus
einer Mischung aus verschiedenen Quellen, die sich aus der Onshore-Gas-
Férderung in Deutschland und Pipeline-Lieferungen aus Norwegen, Russland und
den Niederlanden zusammensetzen [43d].

Zur Berechnung der weiteren Prozessschritte wird aus diesem Gas-Mix ein
Energiewert ermittelt der als rechnerische GroBe das Aquivalent von 1 Terra Joule
verkérpert und in dem bereits samtliche Transport- und Verdichtearbeit enthalten ist
[43e€].

Input: Erdgas-DE 0,15 TJ
Erdgas-NL 0,15 TJ
Erdgas-NO 0,303 TJ
Erdgas-RU 0,372 TJ

LNG (Verflissigung) 0,025 TJ

Output: Erdgas-DE-KW-2000 1 TJ
Emission: CO» 4849 kg
NOx 23,7 kg
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7.2.2. Harnstoff

Der Harnstoff wird in der chemischen Industrie in groBem Umfang hergestellt, da er
in vielen verschiedenen Bereichen, wie beispielsweise der Dingemittel- oder auch
der Kunststoffproduktion, Verwendung findet. Das zentrale Einsatzedukt einer
konventionellen Harnstoff-Anlage stellt das Ammoniak dar [58]. Aufgrund der
Relevanz und des hohen Energieverbrauches der Ammoniaksynthese wird an dieser
Stelle die Bedeutung des Zwischenproduktes herausgestellt.

In integrierten Ammoniakanlagen wird zuerst aus Erdgas (siehe Abschnitt 7.2.1.) im
Steam-Reformer unter Zusatz von Dampf, Luft und Warme ein Synthesegas erzeugt.
Das gereinigte Synthesegas wird im Haber-Bosch-Prozess bei 300 bar zu Ammoniak

umgesetzt [57].

Input: Erdgas-DE-KW-2000 20,5*10° TJ
Prozesswarme 9*10°® TJ
Wasser (Stoff) 0,5 kg
Output: NH3 1 kg
Emission: CO» 1,98 kg
NOy 0,00138 kg

Die Bilanz wurde auf die Produktion von 1 kg NH3; bezogen wobei 22,1 MJ Erdgas
/kg NHs als brutto-Feed eingesetzt und mit netto 0,5 kg Dampf im Reformer
umgesetzt werden. Die notwendige Prozesswarme wird aus 10,6 MJ Erdgas/kg NH3
und 2,7 MJ Spllgas/kg NH3; gewonnen. Die Emission allein aus der Ammoniak-
synthese belauft sich auf 1,24 kg CO, / kg NH3 [20, 43f].

Den Berechnungen der Daten zur Harnstoff-Produktion liegt das Snamprogetti
Ammonia- and Self-Stripping Verfahren zugrunde [58]. Tabelle 7.3. gibt einen
Uberblick Giber die wichtigsten Schritte des Kreislauf-NHs-Stripping-Verfahrens, das
im Vergleich zum konventionellen L&sungs-Kreislauf-Verfahren einen deutlich

verbesserten Wirkungsgrad aufweist [60c].
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Stufen und Reaktionshedingungen

Reaktor

Strippung mit NH;
und Riickfithrung bei
Hochdruck

NH:/CO-- 3.5
Verhiiltms o
Temperatur | 170°C
Druck 150 Bar
HD-Stripper (NH; wird diber den Stripper oder Selbststripper
eingespeist)

HD-Kondensator

Vorgeschalteter Zersetzer

Carbamat-Zersetzung | Zersetzer 1 17 Bar
Fersetzer 2 4.5 Bar
Carbamat- .
Kondensation

Riickfithrung

NH;-Rickfithrung

Kondensation

Abluft (aus der

Behandlung in einem 2-stufigen Wischer, NH;-Lasungen werden

Zersetzung) | rilckgefithrt
Vakuum-Zersetzer Kondensatbehandlung
(Desorption, Hydrolyse mit 25 Bar-Dampf,
Formeebune | Eindampfung Hvdrolyse mut 70 Bar-Dampf)

Prlling

Tabelle 7.3.: Beispiel eines Kreislauf-NH3-Stripping-Verfahrens [60c]

Hauptmerkmal des haufig eingesetzten Verfahrens ist die Abtrennung groBer Teile
des nicht umgesetzten Carbamats aus der Reaktionslésung durch Freisetzung des
Uberschissigen NHj (self-stripping) in einem Hochdruckstripper. Es erméglicht eine
nahezu vollstandige Ruckfihrung der Rohstoffe und durch die Zersetzung bei
niedrigen Dricken sowie die Wiederverdichtung eine betrachtliche Energie-
einsparung von 30% im Vergleich zu konventionellen Verfahren [60c].
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Die notwendigen Edukte- und Prozessbetriebsmittel sind flr diesen Anlagentyp
spezifisch und auf die Herstellung von 1 kg Harnstoff im Jahr 2010 bezogen. Neben
dem Ammoniak ist ebenfalls CO, ein Edukt. Dies hat zur Folge, dass in der
Emissions-Bilanz CO, abgezogen wird. Fir jedes produzierte Kilogramm Harnstoff
werden 0,735 kg CO. benétigt [43c].

Input: NH3 0,568 kg
CO, 0,735 kg
Elektrizitat 75,6*10° TJ
Prozesswarme 3,75*10° TJ
Wasser (Stoff) 80 kg
Output: Harnstoff [(NH2).CO] 1 kg
Emission: CO» 0,743 kg
NOy 0,00128 kg
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7.2.3. AdBlue

Als AdBlue wird eine wassrige 32,5%ige Harnstofflésung bezeichnet, deren
Eigenschaften in DIN 70070 [14] festgelegt sind. Der noch flUssige, reine Harnstoff
aus der Produktionsanlage wird direkt in GroBtanks geleitet und mit
demineralisiertem Wasser versetzt. Das Wasser unterliegt strengen Kontrollen und
garantiert dadurch die Anforderungen an die Lésung [17].

Um die CO.-Bilanz weiter zu vervollstandigen missen die Emissionen bei der
Destillation des Wassers berucksichtigt werden, wohingegen der Mischprozess
vernachlassigt werden kann. An dieser Stelle wird 3fach-destilliertes Wasser
zugrunde gelegt, da dieses auch in anderen Prozessen mit sehr hohen

Qualitatsanforderungen Verwendung findet [43(].

Input: Wasser (Trinkwasser) 1 kg
Prozesswarme 7,5*10° TJ
Output: Wasser (3fach-destilliert) 1 kg
Emission: CO» 0,457 kg
NOy 0,000608 kg

Fir die Folgende Betrachtung wird nun die CO.- und die NOx-Emission bezogen auf

einen Liter AdBlue berechnet.

AdBlue - Stoffdaten [14]
Dichte: 1,09 g/cm3 = 1,09 kg/l
Harnstoffkonzentration:  32,5% (Gewicht)

Stoffanteil o o
CO.-Emission NOx-Emission
(Masse)
Harnstoff 0,3851 kg/I 0,2861 kg/I 0,00049 kg/I
Destilliertes Wasser 0,7049 kg/! 0,3221 kg/I 0,00043 kg/I
AdBlue 1,09 kg/l 0,6082 kg/I 0,00092 kg/I

Tabelle 7.4.: Emissionen bei der Herstellung von AdBlue 103
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7.2.4. Katalysator

Die Herstellung von Katalysatoren ist durch die notwendigen Prozesse und
Materialien sowohl aufwandig als auch teuer (siehe Kapitel 2.5.2 SCR-
Katalysatoren). Aufgrund der hohen Lebensdauer von durchschnittlich 200.000 km
ist jedoch ihr Anteil an den Gesamtemissionen nur gering.

Das Geschaftsgeheimnis fihrender Katalysatorhersteller verbietet die Herausgabe
genauerer Informationen Uber die Verfahren. Die erhaltenen Daten sind nur als
GrdBenordnungen zu sehen und kénnen nicht verifiziert werden.

Im Folgenden werden die Auswirkungen der Bestandteile und Arbeitsschritte bei der
Katalysator Herstellung auf die CO,-Bilanz abgeschéatzt. Durch die Ungenauigkeit
und den Mangel an Daten wird eine sinnvolle Uberschatzung angenommen, um den

Einfluss zu maximieren.

Daten fir einen Referenzkatalysator

Volumen : 11

Gewicht : 1 kg

Washcoat : 99% Aluminiumoxid, 1% (Rhodium/Platin/Palladium)
Wabenkoérper:

Der Wabenkérper aus hochtemperaturfester Keramik stellt den gréBten Teil des
Katalysators dar und wird durch eine Refraktar*-Keramik repréasentiert, die auch in
Hochoéfen Verwendung findet [43h].

Input: Ziegel 3,03 kg
Output: Refraktar-Keramik 1 kg
Emission:  CO; 0,575 kg

NOx 0,00136 kg

* refraktar = Materialeigenschaft: hohe thermische und mechanische Bestandigkeit
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Im Folgenden werden auf Grundlage der vorliegenden Daten einige Annahmen Uber
Herstellung und Materialauswahl des Katalysatorwashcoats getroffen, um damit eine
Einschatzung Uber die verursachten Emissionen zu liefern. Bei Standard SCR-
Katalysatoren besteht der Washcoat ausschlieBlich aus Aluminium- oder
Vanadiumoxid. Im Unterschied dazu wird beim vorliegenden Referenzkatalysator von
Aluminiumoxid mit Edelmetallzusatzen ausgegangen, weil die Entwicklung neuer
SCR-Katalysatoren die Verwendung von Rhodium, Platin und Palladium zur
Umsatzsteigerung mit einbezieht. Desweiteren liegen die Emissionen bei der
Edelmetallgewinnung ca. 1000-fach héher als bei Aluminium und verandern deshalb
die Schadstoffbilanz.

Washcoat:

Es sind keine Informationen Gber Aluminium- bzw. Vanadiumoxid verfligbar, deshalb
wird an dieser Stelle von reinem Aluminium ausgegangen [43i]. Hierbei ist
anzumerken, dass durch die Annahme von reinem Aluminium der Energieverbrauch
grundsatzlich UOberschatzt wird, denn im Allgemeinen wird Aluminiumoxid im
Herstellungsprozess direkt aus Aluminium-Mineralien gewonnen. AuBBerdem muss
das reine Aluminium fir die Verwendung im Katalysator noch oxidiert werden, was
ebenfalls mit erheblichem Energieaufwand verbunden ist. Es kbénnen keine
Aussagen uber die H6he und das Verhaltnis der Energiebedarfe beider Wege
getroffen werden. Die validierbaren Daten erlauben nur eine Betrachtung von reinem
Aluminium und deshalb ist dadurch von héherem Energieverbrauch und damit

gréBeren Emissionen auszugehen.

Input: Aluminiumfluorid 0,018 kg
Anoden-C 0,43 kg
Bauxit 1,9 kg
Elektrizitat 48,2*10°  TJ
Prozesswérme 3,83*10° TJ
Output: Aluminium 1 kg
Emission: CO> 12,8 kg
NOx 0,0226 kg
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Edelmetalle:

Die Emissionen der Edelmetalle [43], 43k, 43l]:
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CO: (kg) NOx (kg)
Rhodium (1 kg) 24600 40,1
Platin (1 kg) 12900 21,1
Palladium (1 kg) 3651 5,6

Tabelle 7.5.: Durchschnittliche Emissionen bei der Edelmetallférderung

Fir den hier betrachteten Referenzkatalysator gilt folgende Gewichtszusammen-

setzung:
Material Gewicht
Keramik 900 g
Aluminium 99,99 ¢
pro Edelmetal (Rhodium/Platin/ 3,33 mg

Palladium)

Tabelle 7.6.: Zusammensetzung des Referenzkatalysators

Daraus ergibt sich die Emissionsbilanz fur die Materialgewinnung zu:

CO: (9) NOx (mg)
Keramik 517,5 1224
Aluminium 1279,87 2259,77
Rhodium 81,92 133,53
Platin 42,96 70,26
Palladium 12,16 18,65
Gesamt 1934,41 3706,21

Tabelle 7.7.: Emissionsbilanz fur die Materialgewinnung des Referenzkatalysators
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Die bendétigte Energie zur Aufbringung des Washcoats wird durch den gleichen
elektrischen Input wie beim Harnstoff realisiert. Die Firma Umicore hat ihren
Energiebedarf zur Beschichtung mit 10 kWh pro Liter Katalysatorvolumen

angegeben, von dem im Folgenden Ausgegangen wird.

CO2 (9) NOx (mg)

10 kWh elektrische
Energie

6012 5868

Tabelle 7.8.: Emissionen bei der Beschichtung von Katalysatoren ( Umicore)

Der gesamt EmissionsausstoB3 wird nun auf die Lebensleistung des Katalysators
bezogen und alle nicht bertcksichtigten Rohstoffe, Produktionsschritte und

Energiebedarfe mit einem Unsicherheitsfaktor von 50% versehen.

CO: (g/km) NOyx (mg/km)
Katalysator 0,0397 0,0479
Unsicherheitsfaktor 0,01985 0,02395
Gesamt 0,05955 0,07185

Tabelle 7.9.: Gesamtemissionsbilanz fir den Referenzkatalysator
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7.3. Kohlenstoffdioxid- und Stickoxidbilanz

In diesem Kapitel soll aus den gewonnen Daten die zusétzliche COz-und NOx-
Emission durch den Einsatz der SCR-Technologie anhand von verschiedenen
Referenz-Fahrzeugen gezeigt werden. Hierbei werden alle Daten der Produktion bis
zum Einsatz berlcksichtigt.

Es wird UOber alle Fahrzeuggruppen angenommen, dass der Verbrauch an
Harnstofflésung ca. 5% des Dieselverbrauches entspricht [17]. Bei der Hydrolyse des
Harnstoffs in Ammoniak wird das zuvor gebundene CO, wieder frei und flieBt
ebenfalls in die Bilanz mit ein. Die Emissionen der Katalysatoren werden ebenfalls
mit einbezogen, kénnen allerdings nur unter Vorbehalt (vgl. Abschnitt 7.3.) betrachtet
werden. Die Umrechnung des durchschnittlichen Kraftstoffverbrauches (I/100km) in
Kohlenstoffdioxid (g/km) flr Diesel erfolgt durch die Formel [30]:

g _ 1 kg
X ==Y oo * 26,5 o1 (Gl.7.1))

7.3.1. Pkw

Die vermessene reprasentative Flotte setzt sich aus Dieselfahrzeugen der Mittel—
und Oberklasse mit der Abgasnorm Euro 6 incl. SCR-Technik zusammen [1].

Referenz-Pkw (Diesel)

Gewicht: 2 t
Leistung: 80- 100 kW
Katalysatorvolumen: 2 I
CO.-Emission NOy-Emission
Anteil
[g/km] [mg/km]
Kraftstoffverbrauch
7 185,5 100% -
[I/100km]
AdBlue
0,0035 2,1287 1,15% 3,22
(Verbrauch) [I/km]
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AdBlue (Reaktion)
0,0035 1,3478 0,73% 0
[I/km]
Katalysator - 0,1191 <0,1% 0,1437
Gesamt - 189,0956 - 3,3637

Tabelle 7.10.: Gesamtemissionsbilanz fir einen Referenz-Pkw (Diesel)

7.3.2. Lkw
Verschiedene Modelle von Mercedes-Benz (Nutzfahrzeuge) und MAN wurden im
Praxistest erprobt und die folgenden Daten konnten verifiziert werden. Es wurden

wiederum Durchschnittswerte gebildet um einen ,Referenz-Lkw* darzustellen [15].

Referenz-Lkw

Gewicht: 40 t
Leistung: 250-350 kW
Katalysatorvolumen: 20 I
o NOx-
CO»-Emission
Anteil Emission
[g/km]
[mg/km]
Kraftstoffverbrauch
30 795 100% -
[I/100km]
AdBlue (Verbrauch)
0,015 9,123 1,15% 13,8
[I/km]
AdBlue (Reaktion)
0,015 5,7765 0,73% 0
[I/km]
Katalysator - 1,191 <0,15% 1,437
Gesamt - 811,0905 - 15,237

Tabelle 7.11.: Gesamtemissionsbilanz flir einen Referenz-Lkw
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7.3.3. Bus / Leichte Nutzfahrzeuge

Busse und leichte Nutzfahrzeuge wurden ebenfalls unter realen Bedingungen
getestet und zeigten aufgrund vergleichbarer Motorleistungen, Abgasmengen und
bautechnischen Ubereinstimmungen sehr &hnliche Messergebnisse. Dies erméglicht
die Gestaltung eines einheitlichen ,Referenz-Fahrzeugs® das beide Kategorien
abdeckt [15, 56].

Referenz- Fahrzeug

Gewicht: 10 t
Leistung: 150 - 200 kW
Katalysatorvolumen: 15 I
. NOx-
CO,-Emission . o
Anteil Emission
[g/km]
[mg/km]
Kraftstoffverbrauch
20 530 100% -
[I/100km]
AdBlue (Verbrauch)
0,01 6,082 1,15% 9,2
[I/km]
AdBlue (Reaktion)
0,01 3,851 0,73% 0
[I/km]
Katalysator - 0,89325 <0,17% 1,07775
Gesamt - 540,82625 - 10,27775

Tabelle 7.12.: Gesamtemissionsbilanz flr ein Referenzfahrzeug
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7.4. Ergebnisse

Die Ergebnisse der Umweltbilanz unterstitzen stark die Position die SCR-
Technologie in alle Abgasnachbehandlungssysteme zu integrieren. In den voran-
gegangenen Kapiteln wurden far alle relevanten Prozessschritte, wie sie im FlieBbild
7.2. dargestellt sind, detaillierte Berechnungen der Schadstoffmengen durchgefihrt.
Es zeigte sich, dass selbst die emissionstrachtigen Rohstoffférderungen die
Gesamtbilanz kaum belasteten. Allein die Zwischenschritte zur Herstellung eines
Liters AdBlue flihren zu ungefdhr 600 g CO.- sowie 0,92 g NOx-Emissionen und
zusatzlich setzt die Lésung das im Harnstoff gespeicherte Kohlenstoffdioxid in der
spateren SCR-Reaktion (siehe 2.5.1. Die Chemie der SCR-Reaktion) wieder frei.
Trotz dieser zunachst hoch erscheinenden Menge ergibt sich aus den weiteren
Berechnungen, dass der anwachsende CO.-AusstoB3 pro km Uber alle Fahrzeug-
kategorien lediglich 2% der Emission des Kraftstoffverbrauches (siehe Tabelle 7.13.)
entspricht. Die Zusatzemissionen, die durch den Katalysator verursacht werden, sind
in der Gesamtbilanz vernachlassigbar, da sie tber die Lebensdauer gemittelt weniger

als 0,2% betragen.

Um die Ergebnisse einordnen und bewerten zu kénnen werden im Folgenden die
zusatzlichen Emissionen durch AdBlue mit den Minderungsraten flr Stickoxid
verglichen. Aus diesem Grund wird zunachst als Referenz ein NOx-Mittelwert aus
den Abgasnormen fir Diesel-Pkw und Lkw gebildet (siehe Abschnitt 3.1.1 Euro-
Abgasnormen), um die signifikante Minderungswirkung der Technologie aufzuzeigen.
Die hypothetischen Fahrzeugflotten setzen sich mit jeweils 1/3 aus Fahrzeugen der
verschiedenen Euronormen zusammen. In Tabelle 7.13. ist der aus den Grenzwerten
der Euro 3, 4 und 5 fir Diesel-Pkw und Euro Ill, IV und V far Lkw berechnete
durchschnittliche StickoxidausstoB sowie die zusatzlich Kohlenstoffdioxidemission

der obigen Referenz-Fahrzeugen zu sehen.

NOx [g/km] CO2 [g/km]
Diesel-Pkw 0,31 180
Lkw 3,5 800

Tabelle 7.13.: Durchschnittliche Emission von Diesel-Pkw und Lkw
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Die Minderungsrate durch das SCR-System liegt bei ca. 90%. Das bedeutet fiir den
angenommenen Fall, dass Diesel-Pkw absolut 0,279 g NOx/km und Lkw 3,15 ¢
NOx/km einsparen koénnen. Setzt man diesen Wert in Bezug zu den Zusatz-
emissionen aus der Gesamtbilanz (siehe Tabelle 7.10. und 7.11.), so lasst sich ein
gravierender Reduktionsvorteil erkennen. Der um ca. 3 mg fir Pkw und 15 mg far
Lkw erhdhte StickoxidausstoB erhéht die Gesamtemission um weniger als 1% und ist
somit vernachlassigbar. Die Kalkulation bestatigt, dass sowohl flir Kohlenstoffdioxid
als auch fir Stickoxid die Vorteile des SCR-Verfahrens die Nachteile bei Weitem
Uberwiegen.

In Zukunft wird sich voraussichtlich der Kraftstoffverbrauch aller Fahrzeugklassen
durch technische Entwicklungen weiter absenken und damit die CO,-Emission
reduzieren. Das bedeutet fir die SCR-Technologie, dass ihr prozentualer Anteil an
der Gesamtemission steigen wird, jedoch in nur sehr geringem Umfang. Fir einen
Diesel-Pkw mit einem theoretischen CO,-Aussto8 von nur 130 g/km, was einem
Verbrauch von ca. 4,9 | entspricht, stiege ihr Anteil nicht Gber 3%. In allen anderen
Fahrzeugkategorien ware der Einfluss trotz Effizienzverbesserung noch geringer, da
diese motorbedingt einen hdheren Kraftstoffverbrauch haben.
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Fazit

Ziel der vorliegenden Diplomarbeit war es, die Problematik der Stickoxide
aufzuzeigen und insbesondere das in den letzten Jahren gestiegene NO2/NOx-
Verhaltnis zu begrinden. Es wurden Ldsungsansatze zur Minderung differenziert
betrachtet und im Anschluss eine Umweltbilanz herausgearbeitet, die den

6kologischen Nutzen der SCR-Technologie darstellt.

Die Analysen dieser Arbeit haben gezeigt, dass die Stickoxidkonzentration auch in
den kommenden Jahren zu den zentralen Problemen der Luftverschmutzung
gehdren wird. Vor allem der weitere Anstieg des Stickstoffdioxids bereitet Anlass zur
Sorge, da dieser Luftschadstoff flir eine Vielzahl von negativen Auswirkungen fir

Mensch und Umwelt verantwortlich ist.

Die Studien der Emissionskonzentrationen in Baden-Wirttemberg, die reprasentativ
fir Europa zu sehen sind, haben eindeutig belegt, dass die ab dem Jahr 2010
giltigen NO,-Jahresmittelwerte von 40 pg/m® und die Stundenmittelwerte von 200
ng/m?® bei Weitem nicht eingehalten werden kénnen. Die von der Landesanstalt fir
Umwelt, Messungen und Naturschutz Baden-Wurttemberg (LUBW) durchgefihrten
Messungen erkannten, nach vielschichtiger Differenzierung, im StraBenverkehr den
Hauptemittenten von Stickoxiden. Es zeigte sich, dass gerade der steigende Anteil
an Dieselfahrzeugen negativen Einfluss auf die NOx-Emissionen hat. Wirksame
MaBnahmen zu Minderung kénnen deshalb nur in diesem Sektor ergriffen werden,
wobei sich die Schaffung von Umweltzonen und generellen Fahrverboten als einzig
adaquate Mittel auftaten. Dabei ergab sich, dass soziale und ékonomische Folgen

schwer einschatzbar sind und von daher einer genauen Uberpriifung beddrfen.

Am Beispiel des Abgasnachbehandlungskonzeptes AdBlue wurde deutlich, dass die
Technologie zur Einhaltung der Grenzwerte weitestgehend verflgbar ist. Trotzdem
missen weiterhin technisch bedingte Hlirden Uberwunden werden um das SCR-
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Verfahren zu optimieren und auf den Einzelfall anzupassen. Zwar kann gesagt
werden, dass Minderungsraten in den einzelnen Fahrzeugkategorien zwischen 70%
und 90% realisierbar sind, diese jedoch an ékonomische Einschréankungen geknlpft
sind. Wie gezeigt wurde kann die Ausstattung von Neufahrzeugen mit AdBlue,
abhangig von staatlicher Unterstitzung, schnell rentabel sein, wohingegen die
Nachristung von alteren Fahrzeugen sich nach den vorliegenden Daten kaum
lohnen wird. Als Lésungsweg zeichnet sich eine Kostensenkung fir die SCR-Technik
seitens der Industrie und eine staatliche Zuwendung, ahnlich der Umweltpramie fur
Dieselpartikelfilter, ab.

Offen bleibt die zukinftige Md&glichkeit neue Technologien zur Entstickung von
sauerstoffreichen Abgasen zu entwickeln, die auf &ahnlich breiter Serienbasis
einsetzbar sind. Bisherige Alternativen, wie z.B. der NOx-Speicherkatalysator,
beschranken sich lediglich auf Nischen in der gesamten Dieselfahrzeugflotte.

AbschlieBend kann festgestellt werden, dass die Frage nach der &kologischen
Rentabilitdt eindeutig beantwortet wurde, denn nach den Ergebnissen der
Umweltbilanz sollte jedes Fahrzeug mit der SCR-Technologie ausgeristet sein. Die
Berechnungen belegen die groBen Vorzige der Reduktion gegendber den
zusétzlichen Emissionen. Es konnte gezeigt werden, dass die Umweltbilanz auch im
Hinblick auf kiinftige Kraftstoffeinsparungen bezlglich CO, und NOx nahezu neutral
ist.

Die genaue Entwicklung der hier gezeigten Sachverhalte ist noch nicht absehbar,
jedoch erscheint die kontinuierliche Reduktion der Stickoxide als gesichert. Der
zeitichen Rahmen der Minderung unterliegt vielen Randbedingungen, wird aber
aufgrund des gesetzlichen Drucks voraussichtlich beschleunigt von statten gehen.
Indes bleibt zu hoffen, dass die Reduzierung der Stickoxide durch die gezeigten

MaBnahmen in sozial vertraglicher und finanziell vertretbarer Weise erfolgt.
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