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Einleitung 1

1 Einleitung

Eine der groften Herausforderungen fiir die Menschheit ist der Klimawandel. Entsprechend
hat sich u. a. die deutsche Bundesregierung das Ziel gesetzt bis 2020 die Emissionen an Treib-
hausgasen im Vergleich zum Stand 1990 um 20 % zu mindern [1]. Hierzu kann und soll eine
verstirkte energetische Nutzung der Biomasse beitragen.

Ende 2007 hatte die Bioenergie einen Anteil von rund drei Viertel am erneuerbaren Primér-
energieeinsatz. Davon wurden mehr als 45 % fiir die Warmebereitstellung genutzt. Insgesamt
wurden mehr als 90 % der erneuerbaren Wérme aus Biomasse bereitgestellt. Von der bereit-
gestellten Warmemenge kommen tiber 80 % aus der Verbrennung von festen Biobrennstof-
fen — bisher fast ausschlieSlich Holzprodukte — in kleinen und mittleren Holzfeuerungsanla-
gen [2].

Zur Verminderung der Kohlenstoffdioxidemissionen wird von Seiten des Bundes ein weiterer
Ausbau der energetischen Biomassenutzung im Wirmebereich forciert. Bei diesem Ausbau
der thermischen Biomassenutzung diirfen aber aus Griinden des Immissionsschutzes nicht
gleichzeitig die Emissionen an Luftschadstoffen wie z. B. Kohlenstoffmonoxid, Stickstoffoxi-
de oder Feinstaub ansteigen.

1.1 Hintergrund

Biogene Festbrennstoffe enthalten neben Kohlenstoff, Wasserstoff und Sauerstoff auch Ele-
mente wie Stickstoff, Chlor, Schwefel, Phosphor, Kalium, Natrium, Magnesium, andere Me-
talle und Spurenstoffe. Diese Inhaltsstoffe fithren bei der Verbrennung neben der Bildung von
Wasser, Kohlenstoffdioxid und Kohlenstoffmonoxid u. a. zur Entstehung von Stickstoffoxi-
den und insbesondere von Feinstduben. Neben den Produkten der vollstindigen Verbrennung
treten in realen Verbrennungsprozessen vielfiltige Kohlenwasserstoffverbindungen aufgrund
einer unvollstindigen Verbrennung auf. Bisher wurden bis zu 500 verschiedene Verbindun-
gen bei der Verbrennung von Biomasse identifiziert, wobei einige dieser organischen Emis-
sionen erhebliche humantoxikologische Relevanz aufweisen [3].

Feinstdube sind in den vergangenen Jahren in den Fokus der 6ffentlichen Wahrnehmung gera-
ten, nachdem verschiedene Studien deren gesundheitliche Risiken dargelegt haben
[4], [5], [6], [7], [8]. Gleichzeitig unterliegen europidische Luftreinhaltungs-Grenzwerte u. a.
fiir Feinstaubpartikel einer zunehmenden Verschirfung [9], [10].

Fiir Deutschland geht das Umweltbundesamt fiir 2005 von einem Anteil von etwa 8 bis 9 %
der Feinstaubemissionsmengen aus Holzfeuerungsanlagen aus, der tendenziell eher zuneh-
mend ist [11]. Damit liegen die Emissionen aus der Biomasseverbrennung auf einem
dhnlichen Niveau wie die der Fahrzeugmotoren (ohne Land- und Baumaschinen) [12], [13].
Ein forcierter Ausbau der biogenen Festbrennstoffverbrennung verbunden mit einem verstérk-
ten Einsatz von alternativen Brennstoffen zum Holz fiihrt zumindest mit heutigen
Feuerungsanlagen hiufig zu hoheren Feinstaubemissionen [14], [15].

Die installierten Biomassefeuerungsanlagen tragen nicht in gleichem Maf3e zu den Feinstaub-
emissionen bei. So sind Anlagen mit mehr als 1 MWy-Leistung schon heute meist mit
wirksamen Elektroabscheidern oder Gewebefiltern ausgeriistet, so dass diese Anlagen nur
wenig zur Gesamtbilanz der Feinstaubemissionen beitragen. Im Unterschied dazu zeigt die in
Abb. 1-1 dargestellte Verteilung der Emissionsanteile auf verschiedene Alters- und Feue-
rungsartengruppen der Kleinfeuerungsanlagen (unter 1 MWy,), dass insbesondere die Anla-
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gen, die vor 1995 angeschafft wurden, und die Summe der Einzelfeuerstitten den jeweils weit
tiberwiegenden Anteil der Feinstaubemissionen verursachen. Gleichzeitig decken die aufge-
fiihrten automatischen Feuerungsanlagen (Stiickholz-, Pellet- und Holzhackschnitzelkessel)
etwa ein Drittel der Nutzenergiebereitstellung ab, bedingen aber nur rund 16 % der
Feinstaubemissionen.

0,3% kessel Kessel

1%

Kamine

Stiick-
holz-
kessel
7%

Abb. 1-1:  Abschitzung der Gesamtstaubemissionen aus Holzfeuerungsanlagen bis 1 MWy, Leistung
nach Alters- (links) und Feuerungsartengruppen (rechts) 2008 [16]; HHS .. Holzhack-
schnitzel

Es sind also im Besonderen die Einzelfeuerstitten und hier schwerpunktmifBig die dlteren
Feuerungsanlagen fiir den groBten Teil der Feinstaubemissionen aus Holzfeuerungsanlagen
verantwortlich. Abb. 1-1 zeigt, dass 50 % der Feinstaubemissionen aus Ofen und Heizein-
sdtzen stammen, die in den kommenden Jahren im Hinblick auf ihre Emissionen iiberpriift
und ggf. nachgeriistet oder ausgetauscht werden miissen [17]. Daher ist die beinhaltete Grup-
pe der Ofen mit Flachfeuerung mit einem Bestand von rund drei Millionen und im Jahr 2008
300 000 neu installierten Gerédten fiir eine aktuelle Untersuchung zur Minderung der
Emissionen von sehr hoher Relevanz [18], [19], [20], [21], [22]. Eine erste Einschitzung der
Bedeutung der Feinstaubemissionen aus solchen meist Scheitholzkamindfen im Vergleich zu
Ofen fiir andere Brennstoffe zeigt Abb. 1-2.

Es ist erkennbar, dass Oléfen grundsitzlich geringere spezifische Feinstaubemissionen auf-
weisen als die heutigen Festbrennstofffeuerungen. Ein optimaler Betrieb eines technisch opti-
mierten Kaminofens (Abb. 1-2 innovativer Kaminofen) kann zu Feinstaubemissionen in der
Nihe von Oléfen fithren. Dies unterstreicht den Bedarf, die eingesetzte Technik und das Nut-
zerverhalten bei Kamindfen und anderen Einzelfeuerstitten zu verbessern.
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N

o

o
1

200 -

.

Olofen Durchbrand- innovativer  Kaminofen Beispiel

in mg/Nm? (13% Q)

Staubemissionen

o

ofen fir Kaminofen ungestorter Kaminofen
Braun- Betrieb gestorter
kohlebriketts Betrieb

Abb. 1-2:  Vergleich durchschnittlicher Feinstaubemissionen verschiedener Ofen zur Einzelraumbe-
heizung (Olofen, Kohleofen mit Braunkohlebriketts, innovativer Kamin, Kaminofen im
ungestorten Betrieb, Kaminofen im gestorten Betrieb — Messungen im unverdiinnten Ab-
gas bezogen auf 13 % O,) [16], [23], [24], [25]

1.2 Zielsetzung

Vor dem dargestellten Hintergrund werden im Folgenden die abgasseitigen Emissionen von
Kaminéfen fiir Stiickholz und die Maflnahmen zur Minderung derselbigen betrachtet. Neben
der durch gesetzliche Vorgaben [10], [17], [26] begrenzten Menge an Staub ist bei Biomasse-
verbrennungsanlagen insbesondere die Qualitit der Verbrennung, d. h. die Vollstandigkeit der
Verbrennung, zu betrachten. Diese korreliert nach ersten Untersuchungen [27] stark mit der
toxikologischen Relevanz der Emissionen. Dazu werden bei der Bestimmung der Inhaltsstoffe
der im abgekiihlten Abgas gewonnenen Stiaube auch die fiir die Verbrennungsqualitét iibli-
chen Indikatoren CO und C,H,, untersucht.

Ziel dieser Arbeit ist es somit am Beispiel eines marktiiblichen Kaminofens neuerer Bauart
beim Einsatz unbehandelten Scheitholzes stellvertretend fiir alle vergleichbaren Einzelfeuer-
statten

1. eine Methodik zur Beschreibung und Bewertung der Qualitdt der Verbrennung anhand
emissionsseitiger Messgroflen und der Analyse der entstehenden Feinstdube zu erar-
beiten,

2. das Verstindnis iiber den Einfluss der Faktoren Temperatur und Sauerstoffangebot auf
die Bildung von Feinstduben und deren toxikologische Relevanz zu erweitern und

3. konkrete Minderungsmal3inahmen abzuleiten.

Dies beinhaltet auch die Suche nach methodischen Ansitzen zur vereinfachten Abschétzung
der Qualitét einer Verbrennung, indem Zusammenhéinge zwischen Mess- und Analysegrof3en
erforscht werden.

1.3 Aufbau der Arbeit

Nach der Einleitung werden in Kapitel 2 die Grundlagen des vierphasigen thermochemischen
Umwandlungsprozesses beschrieben. Daran schlieBen sich eine Beschreibung der bekannten
Mechanismen zur Schadstoffbildung — insbesondere auch der Feinstaubbildung — sowie der
Einflussméglichkeiten an. Dabei wird jeweils sowohl auf den Einfluss der Anderung von
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Betriebsparametern als auch den Zusammenhang mit den Einflussfaktoren wie z. B. Tempe-
ratur und Luftiiberschuss eingegangen (Abb. 1-3).

Im Kapitel 3 werden die methodischen Ansdtze zur Erfassung der in dieser Arbeit betrachte-
ten Schadstoffe und der chemischen Analysen der gravimetrisch gesammelten Feinstaubpro-
ben sowie die Methodik zur Darstellung der Ergebnisse und die Ansitze zur Bewertung und
Interpretation derselbigen insbesondere im Hinblick auf die toxikologische Relevanz fiir den
Menschen erarbeitet.

Kapitel 4 beinhaltet die Darstellung der Versuchsergebnisse fiir die betrachteten Variationen
Inhaltsstoffe, Wassergehalt, Stiickigkeit, Brennraumbeladung, manuelle Luftregelung und
passive Zugkontrolle. Die Ergebnisse werden dann jeweils beziiglich der absoluten Staub-
emission und deren toxikologischer Relevanz bewertet und daraus Minderungsansétze abge-
leitet.

Mittels des integrativen Vergleichs der in Kapitel 4 bereits beschriebenen Messergebnisse
wird in Kapitel 5 sowohl auf die Zusammenhénge zwischen den Messgro3en Staub, polyzyk-
lische aromatische Kohlenwasserstoffe und hier insbesondere Benzo[a]pyren, den organi-
schen und elementaren Kohlenstoff im Staub sowie auf die gasformigen Emissionen Kohlen-
wasserstoffe und Kohlenstoffmonoxid im Vergleich zu den EinflussgroBen Luftiiberschuss
und Abgastemperatur als auch auf die Zusammenhénge untereinander eingegangen. Dadurch
sollen iibergreifende Ansdtze zur Schadstoffminderung bei Kaminodfen identifiziert und zu-
sitzlich Moglichkeiten gefunden werden, die aufwindig zu messenden GréBen in ihren
Emissionen durch die Einstellung z.B. der gasformigen Emissionen zu begrenzen. Kapitel 6
schlieft die Arbeit mit einer Zusammenfassung der gewonnenen Erkenntnisse insbesondere
im Hinblick auf Minderungsmdoglichkeiten unter Beachtung der toxikologischen Relevanz der
Stdube und einem Ausblick auf die Nutzbarkeit der Ergebnisse ab.

Kapitel 2: Grundlagen der Biomasseverbrennung

2.1 Thermochemische

Umwandlung 2.2 Schadstoffbildung

Kapitel 3: Methodik

3.1 Messung 3.2 Analyse 3.3 Ergebnis- | 3.4 Bewertung

darstellung und Interpretation
Kapitel 4: Singulare Betrach- Kapitel 5: Integrative Betrach-
tung der Versuchsergebnisse tung der Versuchsergebnisse
4.1 Inhaltsstoffe/Holzart 5.1 Zusammenhang Emis-
4.2 Wassergehalt sionen und Einflussfakto-
4.3 Stuckigkeit ren
4.4 Brennraumbeladung
4.5 Manuelle Luftregelung 5.2 Zusammenhange zwi-
4.6 Passive Zugkontrolle schen Emissionen

Kapitel 6: Schlussbetrachtung

ADbD. 1-3:  Aufbau der Arbeit
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2 Grundlagen der Biomasseverbrennung und der Feinstaubbildung

Biogene Festbrennstoffe besitzen im Unterschied zu gasformigen Brennstoffen wie z. B. Erd-
gas einen nennenswerten anorganischen Ascheanteil, so dass bei der Verbrennung neben den
iblichen gasformigen Emissionen wie Kohlenstoffmonoxid, Stickstoffoxide und Kohlenwas-
serstoffe auch Feinstdube freigesetzt werden. Die emittierten Staubteilchen und Aerosoltropf-
chen, die je nach Qualitét der Verbrennung auch aus anorganischem Kohlenstoff oder organi-
schen Kohlenstoftkomponenten bestehen konnen, treten in verschiedensten Grof3en auf. Dabei
gelten Partikel und Tropfchen mit einem aerodynamischen Durchmesser kleiner 10 pm
(PM10) als Feinstaub, der in den Atmungstrakt von Lebewesen eindringen kann. Eine diffe-
renziertere Betrachtung unterteilt die Feinstdube in die Grobfraktion mit 2,5 bis 10 pm aero-
dynamischem Durchmesser und die Feinstpartikel mit kleiner 2,5 um (PM2,5). Aufgrund der
hohen gesundheitlichen Relevanz werden zusitzlich noch die ultrafeinen Partikel unterschie-
den. Diese besitzen einen aerodynamischen Durchmesser von kleiner als 0,1 um (PMO,1)
(Tabelle 2-1).

Tabelle 2-1: Groenklassifizierung von Staubpartikeln und Aerosoltropfchen [28], [29]

Grobfraktion Feinstpartikel ultrafeine Partikel
GroBenordnung 2,5 bis 10 pm <2,5 um <0,1 um
Wirkbereich oberer Atemtrakt, Lungenblédschen im gesamten Korper
Bronchien
Beispielbild
Skala / 2 um 1 um 200 nm
Vergrolerung 5 409.-fach 50 000-fach 150 000-fach

Die verschiedenen Groflenklassen korrelieren 1. Allg. mit bestimmten Bildungswegen. Des-
halb werden nachfolgend die Grundlagen der Verbrennung sowie die dabei ablaufenden Bil-
dungsmechanismen fiir Feinstdube sowie einige fiir die toxikologische Bewertung relevante
Stoffe beschrieben. Auch wird auf die bisher bekannten Einflussmechanismen eingegangen.
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2.1 Phasen der thermo-chemischen Umwandlung

Die Oxidation von Biomassebrennstoffen erfolgt typischerweise in mehreren Phasen
(Abb. 2-1). Das Verstindnis iiber die jeweiligen Prozesse ist wichtig, um bestimmte Effekte
bei der Verbrennung von Holz in Kamindfen erkldren zu konnen.

Oxidation A>1
Vergasung 0<A<1
Pyrolytische ___: _
| A=0
| __ | Zersetzung |} |
Aufheizung
Trocknung
| | | | | | | | | | | | — °C
0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Temperatur

Abb. 2-1:  Phasen der thermo-chemischen Umwandlung biogener Festbrennstoffe in Abhéngigkeit
der Luftiiberschusszahl A [30]

Bei der Verbrennung von Scheitholz in marktiiblichen Kamindfen mit oberem Abbrand und
ohne bautechnische Trennung der Verbrennungszonen treten alle vier Stufen gleichzeitig auf,
so dass sich die Prozesse gegenseitig stark beeinflussen kdnnen.

2.1.1 Aufheizung und Trocknung

Holz kommt in der Natur praktisch nie absolut trocken vor. Findet zu Beginn der thermo-
chemischen Umsetzung eine Erwdrmung des Holzes statt, wird das im Holz vorhandene freie
und in der organischen Masse gebundene Wasser verdampft und ausgetrieben. Dabei wird
eine entsprechende Menge an Energie benoétigt, so dass die weitere Erwdrmung des Holzes bis
zum nahezu vollstindigen Abschluss der Trocknungsphase gebremst wird.

Je nach Umgebungsbedingungen erfolgen die Erwdrmung und Trocknung schneller oder
langsamer. Bei einer sehr schnellen Autheizung kann das Holz durch unterschiedliche Aus-
dehnungskoeffizienten in und quer zur Faserrichtung sowie das Ausdehnen des Wasserdamp-
fes im Holz aufreilen und somit die reaktive Oberflidche vergrofSern. Bei Umgebungstempera-
turen bis ca. 200 °C wird vor allem Wasser in Form von Dampf ausgetrieben. Je nach Holzart
werden bei diesen Temperaturen Spuren von leicht fliichtigen organischen Komponenten
(z. B. Essig- und Ameisensédure) und Kohlenstoffdioxid mit freigesetzt. Mit dem Abschluss
der Trocknung findet bei ausreichend hohen Umgebungstemperaturen eine weitere Authei-
zung des Brennstoffs statt [30].
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2.1.2 Pyrolytische Zersetzung

Unter pyrolytischer Zersetzung werden thermo-chemische Prozesse unter Ausschluss von
externer Sauerstoffzufuhr verstanden. Sie beginnt in einem Temperaturbereich von rund
150 bis 250 °C und endet je nach Biomasse und Umgebungsbedingungen bei 500 bis 600 °C.
Die pyrolytische Zersetzung fiihrt zu einem Abbau von rund 80 bis 85 % des organischen
Materials, das in Form von gasformigen und teilweise fliissigen Komponenten freigesetzt
wird.

Dabei unterscheiden sich die Abbauraten der drei Hauptbestandteile der Biomasse erheblich.
So wird die Hemicellulose beginnend ab ca. 200 °C bis zu einer Temperatur des Brennstoffs
von rund 450 °C mit einer maximalen Freisetzung an gasformigen Komponenten bei 320 bis
350 °C fast vollstdndig abgebaut. Beginnend ab ca. 280 °C beginnt der Abbau der Cellulose
mit einem Maximum bei rund 400 °C. Dieser ist mit einer Zersetzung von etwas iiber 90 %
der Cellulose bei etwa 450 °C weitgehend abgeschlossen. Der Ligninabbau beginnt bei rund
150 °C, kann aber aufgrund der Komplexitit der Ligninstruktur bis etwa 600 °C andauern,
wobei am Ende knapp 60 % des Lignins abgebaut sind. Dabei entsteht eine Vielzahl von z. T.
auch langerkettigen Verbindungen, die ohne weitere sekundire Abbaureaktionen als Pyroly-
sedle anfallen wiirden. Die nicht abgebauten Reste verbleiben als Holzkohle im Reaktions-
raum [30].

Die in den unterschiedlichen Temperaturbereichen ablaufenden Prozesse sind in Tabelle 2-2
im Einzelnen aufgefiihrt und beschrieben.

Tabelle 2-2: Temperaturabhidngige Stufen der pyrolytischen Zersetzung von Biomasse [30]

Temp.-
Bereich Vorginge der pyrolytischen Zersetzung
in °C

175 -280 Freisetzung grofBerer Mengen an Kohlenstoffdioxid (CO,), Essig- und Ameisensdure,
Reste von Wasserdampf aus der Trocknung — endothermer Prozess

280 -500 Bildung v.a. von Kohlenstoffmonoxid (CO), Methan (CHy), Formaldehyd (CH,O),
Essig- (C,H40;) und Ameisensédure (CH,0,), Methanol (CH;OH) und Wasserstoftf (H,);
Mitreiflen von feinsten Tropfchen organischer Verbindungen (Rauch); Holzkohle als
Riickstand — exothermer Prozess mit rund 880 kJ/kg Holzmasse

iber 500 aus dem Holz austretender Gasstrom wird an den dufleren verkohlten Schichten v. a. zu
Kohlenstoffmonoxid (CO) und Wasserstoff (H,) aufgespalten — endothermer Prozess

Aufgrund der sehr niedrigen thermischen Leitfahigkeit existiert — mit Ausnahme sehr kleiner
Partikel — im Pyrolysegut ein zeitabhidngiger Temperaturgradient, so dass die verschiedenen
stark von der vorherrschenden Temperatur beeinflussten Umsetzungsreaktionen parallel ab-
laufen konnen. Insofern ist eine genaue Vorhersage der Zusammensetzung des Produktgases
schwierig [30].

2.1.3 Vergasung
Nach Abschluss der pyrolytischen Zersetzung gilt es, den verbliebenen Koks mit Hilfe eines

sauerstofthaltigen Vergasungsmittels ebenfalls in brennbare Gase umzuwandeln. Da im
Brennstoff selbst Sauerstoff vorhanden ist und in Form von Wasserdampf und Kohlenstoff-
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dioxid vorliegt, kann es bei ausreichenden Temperaturen von iiber 600 °C auch ohne zusitz-
liches Vergasungsmittel zu Vergasungsreaktionen kommen. Gekennzeichnet ist die Verga-
sung durch eine nicht vollstindige Umsetzung des Kohlenstoffs aufgrund eines nicht ausrei-
chenden Angebots an Sauerstoff. Die dadurch nur teilweise Oxidation des Pyrolysekokses
fiihrt trotzdem zu einem Anstieg der Temperatur auf 700 bis 1 000 °C. Abhédngig von den
Temperaturen und Driicken sowie den vorhandenen Ausgangsstoffen und Vergasungsmedien
konnen im Wesentlichen folgende Reaktionen zur Umwandlung des Pyrolysekokses stattfin-
den [30]:

vollstindige Kohlenstoffoxidation: C + O, — CO, AH =-393,5 kJ/mol (Gl. 2-1)
partielle Kohlenstoffoxidation: C+% 0, CO AH =-110,5 kJ/mol (Gl. 2-2)
heterogene Wassergasreaktion: C+H, O~ CO+H, AH= 118,5kJ/mol (Gl 2-3)
Boudouard-Reaktion: C+CO,«<2CO AH = 159,9 kJ/mol (Gl. 2-4)
hydrierende Vergasung: C+2H; < CHy AH= -87,5kJ/mol (Gl. 2-5)

Das Gleichgewicht der umkehrbaren Reaktionen verschiebt sich mit steigenden Temperaturen
entgegen der Enthalpiefreisetzung. Damit beglinstigen hohe Temperaturen im Vergasungspro-
zess typischerweise hohe Kohlenstoffmonoxidkonzentrationen im Produktgas. Die Druckab-
hiangigkeit zugunsten kleinerer Gasmengen bei hoheren Driicken spielt bei Kamindfen in der
Regel keine Rolle, da mit der offenen Verbindung zur Umgebung iiber den Schornstein und
den Schornsteinzug ein leichter und weitgehend konstanter Unterdruck im Ofen herrschen
sollte [30].

2.1.4 Oxidation

Unter Oxidation wird die Umsetzung der bei der pyrolytischen Zersetzung und der Vergasung
entstandenen brennbaren Gase mit einem Oxidationsmittel zu nicht mehr weiter oxidierbaren
Stoffen verstanden. Dabei entstehen vor allem Kohlenstoffdioxid (CO,) und Wasserdampf
(H,0) sowie Wiarme, die in Form der Konvektion der heilen Abgase und in Form von Strah-
lungsenergie an die Umgebung (v. a. Wénde der Feuerung, noch nicht umgesetzter Brennstoff
und tiiber die Glasscheibe des Kaminofens direkt an den Raum) abgegeben wird. Hinzu kom-
men Stickstoffoxide, Feinstaub, Asche und bei unvollstindiger Oxidation nicht umgesetzte
Brenngase wie Kohlenstoffmonoxid, Wasserstoff und Kohlenwasserstofte.

Fiir eine vollstindige Oxidation muss neben ausreichendem Luftangebot auch die Temperatur
im Brennraum hoch genug, die Durchmischung von Luft und Brenngasen moglichst optimal
und die Verweilzeit in der Brennkammer bei hohen Temperaturen ausreichend lang sein. Je
nach Luftiiberschusszahl und Wassergehalt des Brennstoffs sind im Maximum Temperaturen
von knapp tiber 2 000 °C theoretisch moglich. In der Realitét sinkt diese Temperatur aufgrund
von Wirmeverlusten, einer unvollstindigen Oxidation, einem iiberméfBigen Angebot an Luft
und dem Wassergehalt im Brennstoff auf unter 1 000 °C [30].

2.2 Schadstoffbildungsmechanismen und Einflussmoéglichkeiten

Ein idealer kohlenstofthaltiger Brennstoff wiirde lediglich aus den Elementen Kohlenstoff,
Wasserstoff und Sauerstoff bestehen. Dann konnte unter optimalen Verbrennungsbedin-
gungen mit reinem Sauerstoff als Oxidationsmittel eine vollstaindige Umsetzung zu Kohlen-
stoffdioxid und Wasser erreicht werden. Dieser ideale Prozess wird in der Realitit der Bio-
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masseverbrennung jedoch durch die Vielfalt der Inhaltsstoffe im Brennstoff, den Verbren-
nungsprozess mit Luft und die Feuerungstechnik gestort. Entsprechend gibt es eine Vielzahl
von gasformigen und aerosolartigen Stoffen, die bei einer Verbrennung von biogenen Fest-
brennstoffen gerade auch in heute marktiiblichen Kamindfen entstehen konnen. Da sich diese
Arbeit im Wesentlichen darauf konzentriert, die Gesamtfeinstaubfracht sowie deren toxikolo-
gische Relevanz zu untersuchen, zeigt Tabelle 2-3 einen Uberblick iiber die bei der Verbren-
nung von naturbelassenem Holz relevanten Emissionen.

Tabelle 2-3: Unter Beriicksichtigung des toxikologischen Gefahrdungspotentials von Feinstduben rele-
vante Emissionen bei der Verbrennung von naturbelassenem Holz [30]

Stofte Bedeutung

Kohlenstoffmonoxid (CO) leicht zu messen, erster Indikator fiir die Verbrennungsqualitit
gasformige Kohlenwasserstoffe (C,H,,) weiterer moglicher Indikator fiir die Verbrennungsqualitit

Teere und Ruf3 nennenswerter Einfluss auf Gesamtstaubmenge und toxikolo-
gische Relevanz in Form von OC und EC im Staub

polyzyklische aromatische hohe toxikologische Relevanz
Kohlenwasserstoffe (PAK)

Kohlenstoff als Teil von unverbrannten Teil der Gesamtstaubmenge (OC und EC) — bei Biomasse-

Brennstoftbestandteilen kleinfeuerungsanlagen in der Regel nur geringe Massenanteile

nicht-brennbarer Teil der Staub- Teil der Gesamtstaubmenge

emissionen (z.B. Aschepartikel)

Schwermetalle Teil der Gesamtstaubmenge — Einzelanalyse fiir Cu, Pb, Cr,
Cd, Zn, Mn

Schwefel-, Chlor- und Kaliumverbin-  Teil der Gesamtstaubmenge miterfasst — Einzelanalysen fiir
dungen Sulfat, Chlorid und Kalium

Insofern werden im Folgenden die gasformigen Emissionen Kohlenstoffmonoxid und Koh-
lenwasserstoffe (C,H,,) sowie die Gesamtstaubemissionen im verdiinnten und unverdiinnten
Abgas einschlieBlich der fiir die Fragestellung relevanten Inhaltsstoffe des Staubes aus dem
verdiinnten Abgas - OC, EC, PAK und Nicht-Kohlenstoff-Feinstdube (Salze und Metalle) -
betrachtet.

Art und Menge der bei der Verbrennung biogener Festbrennstoffe entstehenden Emissionen
und dabei insbesondere auch Feinstdube sind von vielen Parametern abhédngig. Da sich die
Prozesse z. T. gegenseitig beeinflussen, sind bei weitem noch nicht alle Abhéngigkeiten ab-
schlieBend erforscht.

Grundsitzlich hingt die Feinstaubbildung von den Inhaltsstoffen der Brennstoffe und den
Verbrennungsbedingungen ab. Diese werden im Wesentlichen durch die Temperaturen, das
Sauerstoffangebot, die Qualitdt der Durchmischung von Brenngasen und Sauerstoff sowie den
Verweilzeiten bei ausreichend hohen Temperaturen bestimmt [30]. Diesen fiinf Einflussgro-
Ben stehen Betriebsparameter gegeniiber, die sich aus der Feuerung (z. B. Brennraumgestal-
tung, Art der Luftzufiihrung), deren Bedienung (z. B. Brennstoffzugabe, Luftregelung) und
den eingesetzten Brennstoffen (z. B. Stiickigkeit, Wassergehalt) ergeben. Letztere kdnnen
versuchstechnisch relativ einfach variiert werden. Erstere dndern sich im Unterschied dazu
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vor allem in Folge der Anderung von Betriebsparametern, sind jedoch die eigentlichen Aus-
16ser fiir Verdnderungen in der Qualitét der Verbrennung.

Insofern werden bei der folgenden Beschreibung der Schadstoffbildungsmechanismen jeweils
sowohl die bekannten Zusammenhidnge im Hinblick auf die Betriebsparameter als auch im
Hinblick auf die Einflussgrofen betrachtet.

2.2.1 Kohlenstoffmonoxid und gasférmige Kohlenwasserstoffe

Primére Schadstoffbildung. Die pyrolytische Zersetzung sowie die ablaufenden
Vergasungsreaktionen liefern ausgehend von den Hauptbrennstoffbestandteilen der Biomasse
(C, H, O) Kohlenstoffmonoxid (CO) und gasféormige Kohlenwasserstoffe. Diese werden bei
der vollstdndigen Oxidation in Kohlenstoffdioxid und Wasserdampf sowie bei nicht vollstdn-
diger Oxidation auch in Kohlenstoffmonoxid sowie Reste an gasformigen Kohlenwasserstof-
fen umgesetzt. Die anschlieende Oxidation von Kohlenstoffmonoxid erfolgt deutlich langsa-
mer als der Kohlenwasserstoffabbau und ist neben der Konzentration an CO, H,O und O,
auch stark von der Hohe der Temperatur in der Verbrennung abhéingig. Eine rasche Umset-
zung des CO erfolgt bei Temperaturen von mehr als 800 °C, ausreichendem Sauerstoffange-
bot und geniigend langen Verweilzeiten [30]. Entsprechend hohe Bedeutung haben die
Zugabemenge und die Giite der Durchmischung mit Verbrennungsluft. Wéahrend bei einem zu
hohen Luftiiberschuss zwar ausreichend Sauerstoff zur Verfligung steht, dafiir aber die
Flamme zu sehr gekiihlt wird, um eine vollstindige Oxidation zu ermdglichen, nimmt bei
einem zu niedrigen Luftiiberschuss die Gefahr der Bildung von Zonen mit zu niedrigem
Sauerstoffangebot zu, so dass hier die Emissionen an unverbrannten Kohlenwasserstoffen und
nicht oxidiertem CO drastisch zunehmen koénnen [30].

Durch die hohere Geschwindigkeit der Abbaureaktionen fiir die meisten Kohlenwasserstoffe
im Vergleich zum CO sind die Konzentrationen von CO im Abgas in der Regel um eine
GroBenordnung hoher als die Kohlenwasserstoffkonzentrationen. In den meisten Feuerungen
wird eine gute Korrelation zwischen CO und C,H,, beobachtet. Dies muss insbesondere bei
einem Chargenabbrand nicht zwingend der Fall sein, da die Freisetzung an C,H;, zum Ende
des Zyklus mit dem Umsatz der Holzkohlenkokses deutlich abnimmt, wéhrend weiterhin nen-
nenswert CO emittiert werden kann [31].

Sekundare Schadstoffbildung. Bei der Verbrennung von festen Biomassen kann Kohlen-
stoffdioxid an Kohlenstoffpartikeln zu Kohlenstoffmonoxid reduziert werden (Gl. 2-4). Das
Gleichgewicht liegt bei hohen Temperaturen fast ausschlieBlich beim Kohlenstoffmonoxid
(Abb. 2-2 links). Auch kann bei hohen Temperaturen Kohlenstoff mit Wasserdampf zu CO
und Wasserstoff reduziert werden (Gl. 2-3, Abb. 2-2 rechts).
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Abb. 2-2:  CO/CO,-Gleichgewicht der Boudouard-Reaktion (links) und H,O/CO/H,-Gleichgewicht

der heterogenen Wassergas-Reaktion (rechts) [30]

Minderungsansatze. Aus diesen grundlegenden Betrachtungen zu den Einflussfaktoren Luft-
iiberschuss, Durchmischung und Verweilzeit sowie letztlich auch der vorhandenen Tempera-
turen ergeben sich folgende Erkenntnisse zur Minimierung der Schadstoftbildung:

Holz weist wie andere Biomassen einen hohen Anteil an Fliichtigen auf. Entsprechend ist
eine Trennung von Pyrolyse- und Vergasungszone mit der Zugabe von Primérluft und der
Verbrennungszone mit Zugabe der Sekundéarluft empfehlenswert. Dadurch kann auch die
Neubildung von CO durch den Kontakt mit Kohlenstoff in der Ausbrandzone vermindert
werden.

Fiir einen optimalen Ausbrand ist das Sauerstoffangebot in der Verbrennungszone einzu-
stellen und moglichst automatisch entsprechend der sich dndernden Verbrennungsbedin-
gungen nachzuregeln.

Mit zunehmender Temperatur der Gase steigt deren Viskositdt und die Durchmischung
wird erschwert. Da die Oxidationsreaktion bei tliber 850 °C sehr schnell ablauft, ist der
entscheidende Faktor eine gute und schnelle Durchmischung. Dazu sind hohe Einstrom-
geschwindigkeiten der Sekundérluft, starke Turbulenzen sowie Vermischungseinrich-
tungen in der Brennkammer mogliche Ansétze.

Fiir eine vollstindige Verbrennung ist auerdem eine ausreichende Verweilzeit bei hohen
Temperaturen erforderlich (0,5 s bei iiber 850 °C), ohne rasche Abkiihlung (z. B. uniso-
lierte Sichtscheiben) oder kalte Zonen im Brennraum. Hierzu muss der Brennraum so ge-
staltet werden, dass das Brennraumvolumen moglichst vollstindig ausgenutzt wird, es
nicht zu Riickstromzonen oder undurchstromten Zonen kommt und das Verweilzeitspek-
trum der Gase moglichst eng gestaltet ist. Sinkt die Temperatur auf 600 °C, steigt die not-
wendige Verweilzeit selbst bei guten Durchmischungsverhéltnissen bereits auf 2 bis 4 Se-
kunden an [30].

Zur Vermeidung einer CO-Neubildung muss die Temperatur nach der Brennkammer
schnell abgesenkt werden [32], auch sind die Oberflichen nach der Brennkammer frei
von elementarem Kohlenstoff zu halten [30].

Insgesamt gilt es also die Gasverweilzeit, die Verbrennungstemperatur, die Gasdurchmi-
schung und das Sauerstoffangebot optimal einzustellen [30].
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2.2.2 Feinstaub

Der Begriff Feinstaubemission beschreibt die Emission von festen und fliissigen Teilchen
(Partikel und Tropfchen), die direkt aus den Verbrennungsprozessen freigesetzt werden
(primére Teilchen) oder in der Atmosphére aus Vorldufersubstanzen wie SO, und NOy gebil-
det werden (sekundére Teilchen). Die Feinstaubbildung scheint sich in Biomassefeuerungsan-
lagen im Wesentlichen auf vier Wegen abzuspielen. Demnach kénnen Aerosole aufgrund
vollstdndiger und unvollstindiger Verbrennung, aber auch durch Mitreilen von Partikeln aus
dem Brennstoff oder der Asche entstehen (Abb. 2-3). Die Bildungsmechanismen werden
nachfolgend kurz strukturiert.

2.2.2.1 Feinstdaube aus dem Brennstoff

Bildung. Bei hohen Geschwindigkeiten der Luftstromung in der Feuerung, Brennstoffen mit
niedriger Dichte, oberem Abbrand und nicht ausreichender Durchmischung von Verbren-
nungsluft und Brennstoff sowie nicht durchgéngig ausreichenden Verbrennungstemperaturen
konnen Teile des Brennstoffs mit dem Gasstrom mitgerissen werden, un- oder nur teilver-
brannt den Kessel verlassen und in die Atmosphire gelangen.

Eigenschaften. Die Groe derartiger Partikel liegt deutlich {iber 1 um (typischerweise bei
Holzfeuerungen >10 um) und kann mehrere Millimeter erreichen. Da sie alle Inhaltsstoffe des
Brennstoffs aufweisen konnen, erhohen sie den Kohlenstoffanteil im Staub deutlich. Im Ex-
tremfall kommt es im unmittelbaren Umfeld des Kamins zu Ablagerungen von deutlich sicht-
baren Partikeln mit faserartigen Strukturen, die den urspriinglichen Brennstoff noch erahnen
lassen [30].

Minderung. Das Mitreilen groferer Partikel aus dem Glutbett ist auch bei modernen Feu-
erungsanlagen — trotz der bisherigen Verbesserungen [34] — bis zu einem bestimmten Mal} un-
vermeidbar. Treten diese Partikel auf, sind sie ein Indiz fiir eine grundsétzliche Stérung der
Verbrennung, entweder durch einen behebbaren Defekt oder einen Konstruktionsmangel, der
die Feuerungsanlagen fiir den gewéhlten Brennstoff ungeeignet macht.

2.2.2.2 Feinstaube aus unvollstandiger Verbrennung

Bildung. Aerosole aus der unvollstdndigen Verbrennung entstehen, wenn die bei der pyrolyti-
schen Zersetzung entstehenden Kohlenstoffverbindungen im Brennraum nicht vollstindig
oxidiert werden. Dabei wird zwischen den kohlenstoff(C)-haltigen festen oder fliissigen
Zersetzungsprodukten sowie C-haltigen festen Syntheseprodukten unterschieden.

e C-haltige Zersetzungsprodukte. Sie entstehen bei der pyrolytischen Zersetzung des
Brennstoffs aufgrund des hohen Fliichtigenanteils der Biomasse und bilden sich durch die
thermo-chemische Fragmentierung der polymeren Holzbestandteile Cellulose, Hemicel-
lulose und Lignin. Diese Pyrolyseprodukte kdnnen in das Abgas gelangen, wenn z. B. die
Vermischung mit Sauerstoff, die Verweilzeit oder die Temperatur im Brennraum ungenti-
gend sind, so dass kein vollstandiger Ausbrand stattfindet. Da Holz keine polyzyklischen
aromatischen Verbindungen aufweist - lediglich im Lignin gibt es aromatische Strukturen
[3] — entstehen auf diesem Weg keine polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe
(PAK).
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Abb. 2-3:  Schematische Darstellung der Partikelbildung von naturbelassenem Holz in Feuerungen
[33]; KW .. Kohlenwasserstoffe; gestrichelte Linien .. gasformige Komponenten; durch-
gezogene Pfeile .. Partikel und Aerosole

e C-haltige feste Syntheseprodukte. Diese bilden sich in der Flamme durch Agglomera-
tion kleinster Kohlenstoff-Cluster, welche ihrerseits aus Fragmenten von z. B. Ethin
(C;Hy) entstehen. Lagern sich diese Verbindungen an die aus der pyrolytischen Zerset-
zung vorhandenen monozyklischen Ringstrukturen an, konnen neue Ringe gebildet wer-
den. Dadurch entstehen in brennstoffreichen Zonen der Flamme bei hohen Temperaturen
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(500 bis 2 000 °C [35]) z. B. polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe mit einem
moglichen Bildungsmaximum im Temperaturbereich von 750 bis 850 °C [3]. Geraten die
PAK vor der vollstindigen Oxidation in heiflen sauerstoffreichen Zonen der Flamme in
kéltere Zonen (z. B. kalte Wande des Brennraums), wird der Abbau unterbrochen und sie
werden emittiert [36]. Nach der Bildung der PAK adsorbieren diese teilweise an vorhan-
denen kleinen Partikeln. Je fliichtiger die PAK sind — v. a. Anthracen und Pyren - (Aus-
nahme Fluoranthen), desto leichter desorbieren sie mit sinkendem Dampfdruck im Ab-
gasstrom und kondensieren ggf. auf groBeren Partikeln, da hier der Oberflichendampt-
druck entsprechend geringer ist [37]. Wachsen gasformige PAK in heiflen sauerstoffar-
men Zonen weiter an, entstehen Makromolekiile, die feinste Partikel bilden kénnen und
durch Agglomeration immer weiter wachsen und somit Ruf3 bilden [30]. Die Ruf3bildung
lauft v. a. liber die Entstehung stabiler PAK ab. Von diesen kann dann ein Wasserstoff-
atom abgeldst werden und iiber die Anlagerung von Ethin- (C,H;) oder Ethen- (C,Hy)
Molekiilen kommt es zum weiteren Wachstum bis zu einem Ruflkeim mit einer Grof3e
von rund 1 nm. Neben den weiter ablaufenden Oberflichenreaktionen, die neben dem
Wachstum auch zu einem Abbau iiber die Oxidation mit Sauerstoff oder OH-Radikale
fiihren kann, kann es durch ZusammenstoB3e zur Teilchenkoagulation oder durch das
Aneinanderheften (Teilchenagglomeration) zu kettenartigen Verbindungen kommen. Die
RuBbildung wird durch ungeniigende Luftzufuhr, ungleichmiflige Entziindung und
schlechte Durchmischung von Brennstoff und Luft begiinstigt [38], [39], [40].

Unter schlechten Verbrennungsbedingungen in einfachen Holzfeuerungen kénnen betréachtli-
che Mengen unverbrannter Kohlenstoffverbindungen emittiert werden [41], [42], [43], [44],
[45], [46], [47], [48], [49], [50], [51].

Eigenschaften. Die GroBe der Partikel und Tropfchen, die Produkte der unvollstindigen Ver-
brennung enthalten, variiert in einem weiten Bereich, da diese Produkte selbst je nach Ver-
brennungsbedingungen sehr unterschiedlich zusammengesetzt sein konnen und da sie sich zu-
sédtzlich an den verschiedensten im Aerosol vorhandenen Komponenten anlagern konnen. Die
priméren RuBlpartikel haben eine GroBe von z. B. 10 nm [52], [53].

Die als Staub erfassbaren Teilchen und Tropfchen konnen in organischen Kohlenstoft, der in
einem Temperaturfenster von 80 bis 620 °C verdampfbar ist, und in elementaren Kohlenstoff
(einschlieBlich Carbonate) unterschieden werden [54]. Als toxikologisch besonders relevante
Untergruppe des organischen Kohlenstoffs sind die PAK anzusehen.

Korrelationen. Bei ciner sehr niedrigen Verbrennungsqualitdt mit hohen Temperaturen im
Brennraum und zumindest partiellem Sauerstoffmangel konnte der Anteil an EC am Ge-
samtkohlenstoff im Abgas grofer sein als bei einer nur leicht gestorten Verbrennung; da bei
hoheren Temperaturen und fehlendem Sauerstoff OC stérker abgebaut werden kann als EC.
Gleichzeitig entstehen verstdarkt PAK und in der Nachfolge moglicherweise auch mehr EC, so
dass auch die Bildung von EC verstérkt ist. Da unter diesen Bedingungen auch der CO-Abbau
gestort sein kann, deutet sich in diesem Fall eine Proportionalitdt zwischen EC und CO an
[55].

Untersuchungen an Abgasen aus der offenen Verbrennung verschiedener biogener Festbrenn-
stoffe zeigen, dass es drei Gruppen von PAK gibt, die jeweils untereinander gut korrelieren,
es aber kaum Korrelationen zwischen den Gruppen gibt [56]:

1. Acenaphthylen, Fluoren, Phenathren, Anthracen (fliichtig)
2. Fluoranthen, Pyren, Benzo[a]anthracen, Chrysen, Benzo[g,h,i]perylen (halbfliichtig)
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3. Benzo[b]fluoranthen, Benzo[k]fluoranthen, Benzo[a]pyren, Benzo[e]pyren, Perylen, Inde-
no[1,2,3-c,d]perylen (nicht-fliichtig).

Es besteht die Vermutung, dass zumindest bei hohen CO-Gehalten im Abgas eine gute Korre-
lation zwischen CO und den PAK besteht (z. B. [32]). Da jedoch fiir die PAK-Synthese ein
Maximum bei z.B. iiber 600 °C vermutet wird, bei hoheren Temperaturen der CO-Ausbrand
jedoch in der Regel besser ist, darf keine allgemeingiiltige Korrelation vorausgesetzt werden.
Das Gleiche gilt fiir Korrelationen zwischen C,H,, und PAK [31]. Zwischen den PAK und
den kondensierbaren Kohlenwasserstoffen (OC) sollte keine eindeutige Korrelation bestehen,
da diese bei hohen Temperaturen besser abgebaut und zu leichtfliichtigen Komponenten um-
gewandelt werden, wihrend bei diesen Bedingungen die PAK-Bildung begiinstigt sein kann
[57].

Minderung. Die Feinstdube aus der unvollstindigen Verbrennung der Biomasse sind
vermeidbar. Dazu miissen insbesondere alle Stérungen des Verbrennungsprozesses
unterbunden werden. Brennstoffseitig sind dazu nicht zu hohe Wassergehalte [3] und eine an
die Feuerung angepasste Stiickigkeit inkl. der Oberflachenbeschaffenheit von besonderer
Relevanz [58], [59].

Der Nutzer von Kaminoéfen hat bei den heutigen Anlagen einen erheblichen Einfluss auf die
Qualitédt der Verbrennung und damit auf die Emission von Feinstduben. Zunichst wahlt er die
eingesetzten Brennstoffe aus. Obligatorisch sollte die ausschlieBliche Nutzung von ausrei-
chend getrocknetem naturbelassenem Holz ohne Verunreinigungen sein. Daneben fiihren ein
ungeeignetes Anzilindverfahren — hier hat sich mittlerweile das Anziinden von der Spitze des
Brennstoffstapels als vorteilhafteste Variante erwiesen (Anhang 1) - sowie Fehlbedienungen
der Luftklappen zu erhohten Emissionen. Auch falsche Brennstofffiillmengen haben sich als
Quellen zusitzlicher Feinstaubemissionen erwiesen [25], [58].

Als technische Mallnahmen fiir einen ungestorten Verbrennungsprozess sind folgende Aspek-

te zu beachten:

- Dichtheit der Konstruktion (insbesondere der geschlossenen Tiir) auch nach Autheizung

- Qualitdt der Schamottierung der Brennkammer (eingepasst und abgedichtet oder nur lose
eingelegt)

- Ausgestaltung des Rostes sowie der Primérluftkontrolle

- Anordnung der Sekundirluftzufuhr (iiber Diisen auf etwa ein Drittel bis ein Halb der
Brennkammerhohe oder iiber Fronttiir/Scheibe sowie Turbulenzgeber)

- verminderte Warmeverluste iiber die Sichtscheibe

- Abgasschikanen und Reinigungsoffnungen

- auflen liegende Warmespeicherflichen

- Brennkammerform und Grofle im Vergleich zur vorgesehenen Last

- mechanische Regelung der Primirluft (Bimetall).
Fiir die Zukunft scheint die Abkehr vom stromlosen Betrieb unvermeidbar [60], um auch Ein-
zelfeuerstitten in allen Phasen des Abbrandzyklus mit akzeptablen Emissionen betreiben zu
konnen. Wesentliche bekannte Verbesserungsmdglichkeiten in Verbindung mit einem Strom-
anschluss [35] liegen in der Mdéglichkeit,

- Temperaturen und Stoffkonzentrationen im Abgas messen zu konnen

- anhand dieser Messungen Regeleinstellungen berechnen zu kdnnen

- Primir- und Sekundirluft elektromechanisch einstellen zu kénnen
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- ein zusitzliches Saugzuggeblise (z. B. auf dem Schornsteinkopf) betreiben zu konnen
- eine Abgasriickfithrung ansteuern zu konnen

- akustische Warnsignale bei Fehlbetrieb abgeben zu konnen

- ggf. eine automatische Nachfiihrung von Brennstoffstiicken zu ermdglichen.

Einige dieser Ansétze sind in verschiedenen Entwicklungsprojekten bereits in der Erprobung
und zeigen positive Ergebnisse [25], [61]. Vereinzelt gibt es technische Weiterentwicklungen
mit unterem Abbrand [62], der bei vorschriftsméBigem Betrieb die Feinstaubemissionen um
rund 30 bis 50 % im Vergleich zu marktiiblichen Modellen mindern kann [63].

Ziel muss es sein, in der Anbrennphase schnell die Temperatur zu erhohen (Primérluft), in der
Hauptverbrennungsphase den Brennstoffumsatz zu stabilisieren (Primérluft vermindern und
Sekundérluft so zu dosieren, dass Sauerstoffmangel vermieden wird) und in der Ausbrandpha-
se moglichst lange einen hohen Brennstoffumsatz bei hohen Temperaturen aufrecht zu erhal-
ten (Primérluft erh6hen und Sekundérluft anpassen) [35].

2.2.2.3 Feinstaube aus vollstandiger Verbrennung

Bildung. Bei den Aecrosolen aus vollstindiger Verbrennung handelt es sich um nicht-kohlen-
stofthaltige Bestandteile des Brennstoffs, die nach einer Fragmentierung und Verdampfung
des Brennstoffpartikels bei wieder sinkenden Temperaturen iiber die Nukleation' mit an-
schlieBender Koagulation sowie die direkte Kondensation® entstehen [64], [65], [66], [67],
[68]. Thre Bildung hingt neben den vorhandenen nicht-kohlenstoffhaltigen Inhaltsstoffen des
Brennstoffs stark vom Sauerstoffangebot und der Temperatur im Glutbett ab. Bei Bio-
massefeuerungen gibt es vor allem zwei Bildungspfade:

e Salze. Wihrend der Verbrennung bilden sich aus den Elementen Kalium, Chlor und
Schwefel HCI(g) und SO, sowie oberhalb von 1200 °C KOH(g). Bei einer Abkiihlung
der Gase reagieren KOH(g) und HCI(g) zu KCl, das bei diesen Temperaturen stabiler ist.
AuBerdem wird zwischen 820 bis 1 000 °C SO, zu SOs; oxidiert (Gl. 2-6), wobei das ge-
bildete SO; sofort zu Kaliumsulfat (K,SO4) umgewandelt wird (GI. 2-7). Die beiden Re-
aktionen laufen parallel ab und kénnen als Gl. 2-8 zusammengefasst werden [69].

SO, +%o2 —S0, (Gl. 2-6)
2KCl + S0, + H,0—— K, SO, +2HCI (Gl 2-7)
2KCl + S0, %02 +H,0——K,SO, +2HCI (Gl 2-8)

! Unter der Nukleation wird bei der Feinstaubbildung das Wachstum einer Ansammlung von Molekiilen, eines
sogenannten Clusters zu einem Kern, bezeichnet. Dieser Vorgang ist abhéngig vom Dampfdruck der kondensier-
baren Spezies. Der Molekiilcluster beginnt zu wachsen, sobald die Séttigungsgrenze iiberschritten ist und damit
der Dampfdruck des Gases lokal den Gleichgewichtsdampfdruck tibersteigt; d. h. einen Séttigungsgrad als Ver-
hiltnis von Partialdruck zu Sattigungspartialdruck von groBer 1 erreicht [30].

? Kondensation tritt in einem iibersittigten Medium als Resultat eines Zusammenstoes zwischen einem Gas-
molekiil und einem bereits existierenden partikuldren Keim auf. Da Kondensation - im Unterschied zur Nuklea-
tion - bereits bei sehr geringer Ubersittigung in einem relevanten Mal3 auftritt, ist sie der dominierende Bil-
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Unterhalb von 1 070° C liegt K,SO4 als Feststoff in Form sehr kleiner Partikel vor. Fiir
Kaliumchlorid ist die heterogene Kondensation bevorzugter als die homogene Nukle-
ation. Es kann aber bei niedrigerer Temperatur selber auch Kondensationskeime bilden
und erstarrt erst bei niedrigeren Temperaturen als K,SO4 [70].

e Metalle und Metalloxide. Zink wird unter den im Glutbett vorherrschenden reduzie-
renden Bedingungen als elementares Zn gasformig freigesetzt. Nach der Oxidation zu
ZnO kommt es schnell zu einer Ubersittigung und Nukleation als Partikel [36]. Insbe-
sondere Cadmium, Zink, Blei, Arsen und Selen sind relativ leicht fliichtig und konden-
sieren in der Abkiihlphase an den Staubpartikeln [71]. Bei sauerstoffreicher Verbrennung
kann Chrom als krebserregende Chrom-VI-Verbindung emittiert werden [35].

Da der Anteil an Produkten der vollstindigen Verbrennung und die Bedeutung von Schwer-
metallen aus naturbelassenem Holz fiir Kamindfen eine eher untergeordnete Rolle zur Beur-
teilung der Staubemissionen und deren toxikologischer Relevanz spielen, wird hier nicht tie-
fergehend auf die Bildungsmechanismen der Nicht-Kohlenstoff-Stidube eingegangen.

Eigenschaften. Durch Wachstumsprozesse im Anschluss an die urspriingliche Bildung kon-
nen die Partikel und Tropfchen Gréen zwischen 0,1 und 1 um haben [30]. Weitergehende
Untersuchungen an Holz-Feuerungsanlagen mit deutlich mehr als 300 kWy, zeigen, dass die
Hauptaschebildner K zu 16 bis 36 %, Zn zu 30 bis 82 %, S zu 87 bis 93 % und Cl zu
97 bis 99 % in Stauben freigesetzt werden. Auch Pb wird mit 80 bis 100 % fast vollstindig im
Feinstaub wiedergefunden [72].

Héaufig haben KCI (unterhalb von 760 °C fest [30]) und K,;SO4 zusammen einen Anteil von
80 bis 90 % der gesamten anorganischen Aerosolfracht [73]. Das Verhéltnis zwischen diesen
beiden Verbindungen, das vom Verhéltnis von CI zu S abhéngt [74], ist insofern von Bedeu-
tung, als bei der Umwandlung von KCl und SO, zu K,SOy in der Feuerung HCI freigesetzt
wird [75]; letzteres tritt als toxische, gasformige Emission auf und fordert zudem die Hoch-
temperaturchlorkorrosion [76].

Minderung. Zuriickzufiihren sind die Emissionen der vollstindigen Verbrennung von Bio-
masse vor allem auf die Pflanzenndhrstoffe Stickstoff (N), Kalium (K), Phosphor (P), Kal-
zium (Ca), Magnesium (Mg) und Schwefel (S) sowie einiger der Spurenelemente Chlor (Cl),
Natrium (Na), Silizium (Si), Eisen (Fe), Aluminium (Al), Mangan (Mn), Zink (Zn), Kupfer
(Cu), Molybdén (Mo), Kobalt (Co), Chrom (Cr), Kadmium (Cd), Blei (Pb), Nickel (Ni),
Quecksilber (Hg) und Arsen (As) [30], [32]. Der Anteil der aschebildenden Inhaltsstoffe
hingt vom Brennstoff selbst, aber auch von moglichen Verunreinigungen ab.

Bei weitgehend vollstdndiger Verbrennung kann durch geminderte Mengen an aschebilden-
den Inhaltsstoffen [32] und in differenzierterer Form z. B. einer geminderten Menge an In-
haltsstoffen an K, Na, S und CI im Brennstoff die Menge an Staubemissionen aus der voll-
standigen Verbrennung reduziert werden [14]. Die Menge der Emissionen héngt bei gleichen
Brennstoffen aber auch von einer optimierten Verbrennungstechnik ab [14].

Neben der absoluten Mengen konnen die Feinstaubemissionen tendenziell auch durch ein ver-
kleinertes Verhiltnis von K/Si, Ca/K und S/CI1 gemindert werden. Aulerdem gibt es Hinweise
dafiir, dass bei einem molaren Verhiltnis von (K+Na)/(2S+Cl) deutlich gréBer eins der
Anzahlanteil an K und S in den Feinstaubfraktionen kleiner 250 nm deutlich erniedrigt ist im
Vergleich zu kleineren Molarverhiltnissen, wéhrend gleichzeitig der Anzahlanteil an

dungsprozess in einem lberséttigten Medium, sofern bereits Kondensationskerne in ausreichender Menge vor-
handen sind [30].
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Natrium, Chlor und Zink steigt. Bei hoheren Molverhéltnissen verbleiben K und Na in Form
von Sulfaten und Chloriden verstirkt in der Bodenasche. Insgesamt konnen sich dann um bis
zu 25 bis 33 % niedrigere Gesamtfeinstaubemissionen ergeben [77].

2.2.2.4 Feinstaube durch Mitreil3en von Aschekomponenten

Bildung. In der Feuerung konnen Aschepartikel als Feststoffe mit dem Primérluftstrom aus
dem Glutbett mitgerissen werden [30].

Eigenschaften. Diese Partikel haben haufig einen aerodynamischen Durchmesser um 1 pm
[30]. Dabei handelt es sich vor allem um schwerfliichtige, mineralische Holzaschebestandteile
wie z. B. Ca0O, CaCOs, Al,O3, MgO, FeO, Fe;O; und SiO; [78].

Minderung. Das Mitreiflen hidngt ab u. a. von der Feuerraum- und insbesondere der Glut-
zonengestaltung sowie den Stromungsverhiltnissen in der Glutzone und den eingesetzten
Brennstoffen bzw. den damit eingetragenen Verunreinigungen (z. B. Anteil an schwerfliichti-
gen Bestandteilen wie Sand und Erde). Werden sie nicht innerhalb der Feuerung wieder abge-
schieden, tragen sie zur Gesamtfeinstaubemission bei [30].

2.2.2.5 Partikelwachstum

Neben den beschriebenen Bildungsmechanismen ist bei der Feinstaubentstehung auch das
Partikelwachstum zu betrachten. Durch Koagulation von Partikeln, welche aufeinanderstof3en
und durch Oberfldchenkrifte aneinander haften bleiben, erfolgt ein KorngréBenwachstum
bereits gebildeter Aerosolbestandteile.

Im Unterschied zur Koagulation tritt bei der Koaleszenz ein Aufschmelzen der Partikel auf,
das ebenfalls zu einem Korngré3enwachstum fiihrt [79].
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3 Methodik der Messung, Charakterisierung und Bewertung

In diesem Kapitel werden die methodischen Grundlagen zur Aufnahme von Versuchsdaten
durch Messen zur Charakterisierung von gasformigen Emissionen und Stduben durch chemi-
sche Analysen und zur Bewertung der Daten aus den durchzufiihrenden Versuchsvariationen
am Kaminofen erarbeitet.

3.1 Messung

3.1.1 Versuchsprogramm

Im Folgenden werden kurz die verwendete Feuerung, die eingesetzten Brennstoffe und der
Versuchsplan mit den zu betrachtenden Betriebsvariationen vorgestellt.

3.1.1.1 Feuerung

Soll der Stand der heute marktiiblichen Kamindfen abgebildet werden, ergeben sich folgende
Anforderungen an Bauart und Emissionsobergrenzen der zu betrachtenden Feuerungsanlage:

- Oberer Abbrand
- Einsatz eines Rostes zur Zufiihrung der Primérluft und zur Entaschung
- Einhaltung der Emissionsgrenzen des DINpluS-Giitesiegels3 )

Fiir die Versuche wurde der Kaminofen vom Typ KK 50 F Moon mit einer fiir den derzeiti-
gen Einsatz typischen Nennwirmeleistung von 7 kW ausgewéhlt. Er erfiillt alle oben angege-
benen Forderungen. Mit Anschaffungskosten von rund 3 000 € gehort er zum oberen Preis-
segment der Kamindfen. Er weist eine qualitativ hochwertige Ausfiihrung auf. Mit einer ge-
trennten Sekundérluftzugabe in den Brennraum und einer Tertidrluftzugabe am oberen Ende
der Brennkammer (Abb. 3-1) ist er fiir eine gute Verbrennung teiloptimiert. Ohne automati-
sche Luftregelung gehort er zu den typischerweise heute am Markt abgesetzten Gerétetypen.

Der Feuerraum ist aus Vermiculit, Stahl und Guss aufgebaut. Der Ofen besitzt einen Feuerrost
aus Guss und eine separate Verbrennungsluftzuleitung. Die selbstschlieBende Feuerraumtiir
ist aus Stahlblech mit einer integrierten Sichtscheibe. Brennstoffzufuhr, Ziindung und Ent-
aschung erfolgen manuell iiber die Fronttiir. Die maximale Brennstoffauflage betridgt laut
Hersteller 2,5 kg. Die Luftmenge wird ebenfalls manuell eingestellt. Neben dem Sekundir-
luftschieber zur Luftmengenregelung gibt es einen Brennstoffwihler zur Anpassung an die
zugelassenen Brennstoffe: Scheitholz, Holzbriketts und Braunkohlebriketts.

* Derzeit gliltige Grenzwerte des DIN,,-Glitesiegels des DIN CERTCO fiir Abgas im Normzustand bei 13 %
Luftsauerstoffgehalt: CO < 1.500 mg/Nm?3;, NO, < 200 mg/Nm?; Ges.-C < 120 mg/Nm?; Staub < 75 mg/Nm?;
Wirkungsgrad > 75 % [80]
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Abb. 3-1: Kaminofen KK 50 F (,,Moon*) Auflen- und Innenansicht [81]

3.1.1.2 Untersuchte Brennstoffe

Reguldr werden Kamindfen bisher nahezu ausschlie8lich mit Holzbrennstoffen betrieben. Um
den Einfluss der Inhaltsstoffe der Brennstoffe abschitzen zu kénnen, werden neben Buchen-
holzscheiten auch Fichte, Birke und Fichte ohne Rinde als Scheite gehackt eingesetzt.

Die Analyse der Inhaltstoffe wird nach den géngigen Normen durchgefiihrt. Tabelle 3-1 zeigt,
dass die eingesetzten Brennstoffe bezogen auf die Masse sehr vergleichbare Heizwerte
aufweisen. Beziiglich der Elementarzusammensetzung ergeben sich beim Kohlenstoffgehalt
nur geringfiigig hohere Anteile beim Fichtenholz im Vergleich zum Laubholz. Auffillig sind
bei den Spurenstoffen die niedrigen Chlorgehalte beim Fichtenholz ohne Rinde und der sehr
niedrige Wert bei der Birke (Tabelle 3-2). Insgesamt weisen die Fichtenbrennstoffe rund
zweimal so hohe Gehalte an Silizium auf als die verwendeten Laubhdlzer.

Die zwei Proben des Buchenscheitholzes zeigen die Schwankungsbreiten der Inhaltsstoffe
auch innerhalb einer Holzart.

Wesentliche Unterschiede zeigen sich bei den untersuchten Brennstoffen vor allem beim
Aschegehalt. Dieser variiert zwischen Birke und Fichte auf insgesamt niedrigem Niveau um
fast 50 %. Deutliche Unterschiede zeigen sich auch zwischen Fichte und Fichte ohne Rinde.
Hier bestitigt sich, dass viele der Spurenstoffe (Cl, Ca, Cr, Zn, Mn, Fe) verstédrkt in der Rinde
vorkommen und weniger im Kernholz. Der grundsitzliche Unterschied in den Si-Gehalten
zwischen Buchen- und Birkenscheitholz auf der einen Seite und dem Fichtenscheitholz auf
der anderen Seite ist sehr wahrscheinlich den unterschiedlichen Aufwuchsstandorten
geschuldet. Fichte wichst typischerweise auf Sandboden, wéihrend Laubbdume hiufig auf
weniger sandigen Boden stehen.
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Tabelle 3-1: Heizwert, Kohlenstoff-, Wasserstoff-, Stickstoff-, Schwefel- und Aschegehalt der ver-
wendeten Versuchsbrennstoffe* [16]

Brennstoff Kurzbe- Heizwert H, C H N S Asche
zeichnung  kJ/kg (TS) % % % % %
Buchenscheitholz 1 BuSH1 18540 49,7 6,0 0,19 0,04 045
Buchenscheitholz 2 BuSH2 18430 496 58 0,24 0,04 0,68
Birkenscheitholz BiSH 18770 499 6,2 0,25 0,04 0,64
Fichtenscheitholz FSH 18810 50,6 6,1 0,21 0,03 0,44
Fichtenscheitholz ohne Rinde FSHoR 19000 50,8 6,2 0,2 0,03 0,31

Tabelle 3-2: Weitere Elementgehalte der eingesetzten Versuchsbrennstoffe® [16], [82]

Brennstoff Cl K Mn Cd Pb Cr Cu Zn Si
mg/kg mgkg mgkg mg/kg mgkg Mgkg mg/kg mgkg mgkg

Buchenscheitholz 1 917 120 156 <04 <5 <5 <2 4 668
Buchenscheitholz 2 1050 927 182 <0,4 <5 <5 <2 6 660
Birkenscheitholz <20 402 280 <0,4 <5 <5 <2 44 516
Fichtenscheitholz 1350 387 391 <0,4 <5 36 <2 15 1260
Fichtenscheitholz ohne Rinde 282 323 180 <04 <5 <5 <2 6 1480

3.1.1.3 Versuchsaufbau

Abb. 3-2 zeigt den verwendeten Priifstand mit den entsprechenden Entnahmestellen und
Messgeriten. Der Aufbau erfolgt in Anlehnung an VDI 2066 [83]. Durch eine Verjlingung
des Abgasrohres nach dem Kamin auf 64 mm kann eine ausreichend Stromungsgeschwindig-
keit erreicht werden. Durch die Zugabe von Verdiinnungsluft ist die Erfassung der meisten
kondensierbaren Kohlenwasserstoffe mit der gravimetrischen Staubentnahme moglich [16].

Bei dem gewihlten Priifstandsauftbau werden die gasformigen Bestandteile der Verbrennungs-
riickstinde im vertikalen unverdiinnten Abgasweg entnommen und den Gasanalysatoren zu-
gefiihrt. Im verjlingten Rohrquerschnitt erfolgt die Staubprobenahme im unverdiinnten Abgas.
Anschliefend wird das Abgas um 90° in die Horizontale umgelenkt. In diesem horizontalen
Teilabschnitt wird iiber ein T-Stiick kalte AuBenluft im Uberschuss zugespeist. Die AuBenluft
wird zuvor mit Hilfe eines Feinfilters (Filterklasse F7, Abscheidegrad >99 % bis Partikel-
grofle 5 um und 98 % bis Partikelgréfe 3 pm) von eventuell vorhandenen Partikeln gereinigt
und mittels eines Fordergebléses iiber den offenen Eingang des horizontalen Abgasrohres ge-
stromt (keine feste Verbindung). Das am Ende des Abgaswegs arbeitende Saugzuggeblise
erzeugt im gesamten Abgasweg einen Unterdruck, durch den die kiihle Verdiinnungsluft am
offenen T-Stiick des Abgasrohres in den Abgasweg eingesaugt wird. Dabei wird je nach Ver-

* Aufgrund eines erhohten Verbrauchs im Vergleich zur urspriinglichen Versuchsplanung musste Buchenscheit-
holz in einer zweiten Charge beschafft werden [16]. Da die Emissionen in dieser Arbeit durch die Produkte der
unvollstdndigen Verbrennung dominiert werden, sind die auffélligen Abweichungen bei Asche und Kalium nur
bedingt relevant.
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suchsbedingungen der bei der Verbrennung entstehende Abgasvolumenstrom zwei- bis
fiinffach verdiinnt. Uber die vor und nach der Verdiinnungsluftzugabe parallel gemessene
CO,-Konzentration kann das Verdiinnungsverhiltnis kontinuierlich bestimmt werden. Nach
der Verdiinnung liegt die Abgastemperatur meist zwischen 50 und 60 °C.

Luﬂfilier 1T
1 \

Gesamtstaub 2
VDI 2066-1

Gesamtstaub 1
VDI 2066-1

5,60m

Gesamtstaub 3
VDI 2066-1

1

CO,-Messung
Korngréiien- .

verteilung
(Impaktor)
Einzelfeuer- ~
statte N
sl=atd 10
3
1 —_—
L 1 ~—

Abb. 3-2: Priifstandsaufbau [16]

Neben der Erhohung der Stromungsgeschwindigkeit und der weitgehend vollstdndigeren Er-
fassung aller Partikel ermoglicht die Verdiinnung auch den Einsatz etwas groBerer Rauchrohr-
durchmesser, so dass auch grofere Messkopfe und Entnahmesonden in das Rauchrohr einge-
bracht werden konnen [16].

Nach einer weiteren Umlenkung um 90° in die Vertikale wird im absteigenden Abgaskanal
zundchst mit einem 45 mm-Filterkopfgerdt und dann mit einem 50 mm-Filterkopfgerit die
Staubemission gravimetrisch erfasst. Als letztes ist die Entnahmestelle fiir einen vierstufigen
Kaskadenimpaktor vorgesehen. Danach wird der Abgasstrom erneut zweimal um 90°
umgelenkt, um dann dem Schornstein zugefiihrt zu werden. In diesem aufsteigenden Abgas-
rohr wird die CO,-Messung im verdiinnten Abgas vorgenommen, um das Verdiinnungsver-
héltnis zu bestimmen.



Methodik der Messung, Charakterisierung und Bewertung 23

3.1.1.4 Versuchsplan

Die Bildung von Schadstoffen bei der Verbrennung von Holz in einem Kaminofen wird vom
Brennstoff, vom Bediener und von der Feuerungstechnik bestimmt. Einen Uberblick iiber die
wichtigsten beeinflussenden Parameter gibt Abb. 3-3.

Brennstoff Betreiber ) C Feuerung

(¢ elementare Zusammen- | [e Brennstoffauswanhl 1 (e Abbrandprinzip )
setzung e Anzindverhalten e Materialauswahl

e Wassergehalt o Nachlegezeitpunkt  Rostgestaltung

* Oberflachen-Energie- e Beladungsmenge o Feuerraumgeometrie
|nr.1.alts-VerhaItn|s e Schichtung des Brenn- o Luftzufuhréffnungen

e Stiickigkeit stoffs e Teilung Priméar- und

e Faserlange e Lufteinstellung Sekundarluft

 Entziindbarkeit e Reinigung e Teilung Priméar- und

Sekundarzone

e Zugkontrolle

e Brennstoffzufuhr

e Sekundare Schadstoff-
minderung

e Gestaltung der Feuer-
raumtir und der Scheibe

e Qualitat der
Bauausfiihrung

- J & J - J

Abb. 3-3:  Wesentliche Einflussparameter auf die Freisetzung von Schadstoffen aus einem mit Holz
betriebenen Kaminofen

Ausgehend von den in Abb. 3-3 dargestellten Parametern erfolgt die Eingrenzung auf das
Versuchsprogramm.

Brennstoff. Fiir die getesteten Holzbrennstoffe werden die Betriebsvariationen aus einer
praxisorientierten Sichtweise gewdhlt; d. h., es werden die Parameter untersucht, die der Be-
treiber des Kaminofens bewusst einstellen kann. Daraus ergeben sich der Einfluss der
elementaren Zusammensetzung iiber die gewdhlte Baumart, der Wassergehalt — vom
Betreiber durch die Lagerung beeinflussbar — und die Stiickigkeit des Brennstoffs. In der
Kombination aus Stiickigkeit und Baumart wird das Oberflachen-Energieinhaltsverhdltnis der
gewihlten Holzauflagemenge bestimmt.

Die Faserlédnge spielt bei Holz, eine ordnungsgeméBe Einschichtung unterstellt, in Kaminofen
eine eher untergeordnete Rolle und kann zudem nicht losgeldst von anderen Parametern wie
z. B. den Inhaltsstoffen untersucht werden. Daher wird sie im Folgenden genauso wenig be-
trachtet wie die Entziindbarkeit des Brennstoffs, da dieser u. a. stark von dem Wassergehalt
und den Inhaltsstoffen abhéngt. Zudem kann bei richtigem Betrieb eine rasche Entziindung
von Holz mit geeignetem Wassergehalt und korrekt gewdhlter Luftzufuhr sichergestellt
werden.

Betreiber. Im Hinblick auf den Betreiber ist die Frage der Brennstoffauswahl durch die Be-
trachtung von Holzart, Stiickigkeit und Wassergehalt beriicksichtigt. Es wird unterstellt, dass
die eingesetzten Holzscheite in der Linge an den Feuerraum angepasst sind, so dass eine pa-
rallele Auflage der Scheite zueinander und zur Riickwand vorgegeben ist. Im Sinne der
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Praxisnidhe werden Holzscheite und keine normiert gesigten Kanthdlzer mit definierten Auf-
lageabstinden (z. B. norwegische Priifnorm [84]) eingesetzt. Zu beriicksichtigen ist, dass
dadurch die absolute Reproduzierbarkeit der Versuchsergebnisse sinkt, der gewonnene Mittel-
wert aber ndher an der Realitét liegt. Im Laborbetrieb ist eine Ascheentnahme nach jeder Ver-
suchsreihe obligatorisch. Besondere Reinigungseinrichtungen oder leicht zugingliche Staub-
absatzzonen haben marktiibliche Kamindfen nicht. Die Wande des Brennraums sollten sich
bei einem vorgesehenen Betrieb selbst abreinigen. Insoweit lassen sich Reinigungseffekte hier
nur sehr bedingt untersuchen und werden daher nicht weiter beriicksichtigt.

Der Anziindvorgang hat einen kontrovers diskutierten Einfluss auf die Gesamtstaubemissio-
nen. Zwar treten sehr hohe spezifische Emissionen auf, doch ist der Massenstrom an Abgas
sehr gering, so dass vermutet wird, dass die absolute Emissionsmenge klein ist. In der An-
ziindphase von Kamindfen liegt aber typischerweise eine unvollstindige Verbrennung mit
entsprechenden toxikologisch relevanten Schadstoffemissionen vor. Praktische Unter-
suchungen legen daher den Schluss nahe, dass ein Anziinden des Durchbrand-Kaminofens
von oben zu einer nennenswerten Minderung der Staubemissionen {iber den kompletten Ab-
brand im Vergleich zu dem traditionellen Anziinden von unten fiihrt (Anhang 1). Es muss
nicht erst der gesamte Brennstoff getrocknet werden, sondern die Gase gelangen schnell in
einen freien Reaktionsraum, um dort viel Hitze zur schnellen Autheizung des Brennraums zu
bilden. Dies verkiirzt die Anziindphase und mindert die Emissionen. Da eine gravimetrische
Staubprobe mit den hier genutzten Verfahren aufgrund der sehr niedrigen Stromungsge-
schwindigkeiten in der Anbrandphase zu erheblichen Messproblemen und Unsicherheiten
fiihrt, wird der Anfahrprozess nicht betrachtet.

Die Anderung des Nachlegezeitpunktes kann die Feinstaubemissionen erheblich beeinflussen.
Untersuchungen iiber mehrere aufeinander folgende Abbrinde zeigen deutliche Schwan-
kungen in den Gesamtstaubemissionen je Zeitintervall (Anhang 2). Ein hoheres Glutbett,
d. h., ein fritheres Nachlegen beschleunigt den Anziindprozess und fiithrt dadurch tendenziell
zu niedrigeren Gesamtstaubemissionen {iber den Abbrand. Um die Vorgaben des Herstellers
beziiglich der Gesamtbeladung des Brennraums einzuhalten, muss bei einem fritheren Nachle-
gen die Nachlegemenge vermindert werden, was dazu fiihrt, dass ein hiufigeres Nachlegen
erfolgen muss. Dies widerspricht jedoch den Komfortwiinschen des iiblichen Betreibers.
Durch die gleichzeitige Variation zweier Parameter wird eine eindeutige Auswertung erheb-
lich erschwert, so dass diese Variation nicht im Rahmen dieser Arbeit untersucht wird.

Als gut interpretierbare, zuverldssig messbare und in der Praxis iibliche Betriebsvariationen
werden daher die Beladungsmenge und die Einstellung der Sekundérluftklappe untersucht.

Feuerung. Fiir eine systematische Untersuchung der technischen Aspekte der Feuerung
miissten nacheinander die aufgelisteten Parameter variiert werden. Dies wére nicht ohne er-
hebliche Umgestaltung der Feuerung und dem damit verbundenen Verlust der Vergleichbar-
keit der Ergebnisse moglich. Deshalb werden bis auf die Zugkontrolle, die durch ein Saugzug-
geblidse am Schornstein simuliert werden kann, keine technischen Anderungen betrachtet. Die
Ergebnisse aus den untersuchten Variationen erlauben trotzdem die Identifikation von techni-
schen Verbesserungsansétzen.

Versuchsuberblick. Tabelle 3-3 zeigt die fiir den untersuchten Kaminofen betrachteten Vari-
ationen als Ergebnis der Eingrenzung der in Abb. 3-3 aufgefiihrten Parameter.
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Tabelle 3-3: Untersuchte Versuchsvariationen und Varianten

Einflussparameter Versuchsvariation

Brennstoffseitige Einflussparameter

Inhaltsstoffe Brennstoffarten: Buche (w = 11 %), Fichte (w = 10 %), Birke (w = 12 %),
Fichte ohne Rinde (w=10%) jeweils als gleich schwere Scheite mit
0,7 kg/Scheit und einer Gesamtauflage von 1,4 kg in zwei Scheiten

Wassergehalt: 11 %, 20 % und 30 % bei Buchescheiten

Stiickigkeit Scheitgrofie: Buchenscheite mit 0,35, 0,7 und 1,4 kg/Scheit bei einer
Auflage von jeweils 1,4 kg je Abbrand und anndhernd gleichmiBigem
Volumen zum Oberflichenverhiltnis

Nutzerseitige Einflussparameter
Brennstoffauswahl siche unter brennstoffseitige Einflussparameter

Befiillmenge Brennraumbeladung: 1,4 kg in zwei Scheiten und 2,8 kg in vier Scheiten
Buchenholz und Fichtenholz

Sekundérlufteinstellung ~ Sekundéarluftklappe: offen und zu bei Buchenscheitholz zwei Scheite mit
(manuell) insgesamt 1,4 kg Auflage

Technische Einflussfaktoren

Passive Zugkontrolle Zugbedingungen: -12 Pa, -22 Pa und -32 Pa bei zwei Buchenscheiten mit
insgesamt 1,4 kg Auflage

3.1.2 Kohlenstoffmonoxid und gasformige Kohlenwasserstoffe

Kohlenstoffmonoxid und gasférmige Kohlenwasserstoffe werden im unverdiinnten heiflen
Abgas gemessen. Die verwendeten Geréte inkl. des Messverfahrens und der Unsicherheiten
sind in Tabelle 3-4 aufgefiihrt. Die beschriebenen Messverfahren und Messtoleranzen liegen
im Rahmen der zu beachtenden Messvorschriften und den international iiblichen Standards
[85]. Deshalb wird hier auf eine ausfiihrlichere Diskussion der Verfahren und Fehlerto-
leranzen verzichtet.

Zur Aggregation der Einzelversuchsdaten auf ein fiir die weitere Auswertung der Daten nutz-
bares Mal} werden die Mess- und Analysedaten mit der Auswertungsdatei FMDA 9.3 zusam-
men mit einer Tabellenkalkulationssoftware aufbereitet [16]. Dazu werden in einem ersten
Auswertungsschritt die Abgaskenngréf3en Normdichte, Normvolumenstrom und Massenstrom
als Minutenmittelwerte aus den Messwerten berechnet. AnschlieBend werden Mittelwerte der
berechneten und gemessenen Werte {iber die Dauer der Staubprobenahme gebildet. Sdmtliche
erfassten Schadstoffemissionen werden als Massenkonzentrationen (mg/Nm® bei Bezugszu-
stand 13 % O,) ausgewiesen. Die organischen gasformigen Kohlenwasserstoffverbindungen
werden als organisch gebundener Kohlenstoff (Gesamt-C) bezogen auf trockenes Abgas an-
gegeben [16].
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Tabelle 3-4: Messung von Kohlenstoffmonoxid und gasférmigen Kohlenwasserstoffen inkl. der einge-
setzten Messtechnik, des Messbereichs und der Fehlertoleranzen [16]

Messgrofie Messgerit/Hersteller Messprinzip/ aktiver YMax. Messun-
-verfahren Messbereich sicherheit (k=2)
beim Messbe-
reichsendwert bzw.

?Fehlergrenze

CcO Gasmet CX 4000 FTIR Fouriertransformierte 0— 100 ppm 3 ppm

Fa. Ansyco Infrarotabsorption 1005000 ppm 3.3 % vom MW "

BINOS 1001, Infrarotabsorption 0— 100 ppm 3 ppm "

Fa. Fisher-Rosemount 100 — 500 ppm 15 ppm "

500 — 2500 ppm 73 ppm "

2500 — 5000 ppm 147 ppm V

Gesamt-C” Thermo-FID Flammenionisation 0—100 ppm 4 ppm "

E?.'IS Propan- E}EE/II; ss-&Analysentechnik 100 — 1000 ppm 39 ppm D

Aquivalent 1000 — 10000 ppm 394 ppm "
C;Hg-Aquivalent

FID 3-100, Flammenionisation 0—100 ppm 4 ppm "

Fa. J.UM. 100 — 1000 ppm 41 ppm

1000 — 10000 ppm 408 ppm "

C;Hg-Aquivalent

9 Summe der fliichtigen organischen Verbindungen

3.1.3 Feinstaub

Die Erfassung von Feinstduben aus der Biomasseverbrennung wird bisher noch uneinheitlich
realisiert. Daher sollen im Unterschied zu den anderen Messgrof8en im Folgenden verschie-
dene Messprinzipien vorgestellt und danach das gewédhlte Verfahren beschrieben und beziig-
lich der bekannten Fehlerquellen detailliert diskutiert werden.

Messprinzipien. Zum einen wird dariiber diskutiert, ob die derzeit iibliche gravimetrische
Messmethode (nach VDI 2066 [83] Blatt 1 und 3) zur Beschreibung der Feinstaubemissionen
und deren toxikologischer Relevanz zielfiihrend ist, oder ob vielmehr auf eine Erfassung der
Partikelzahlen und -groBen abgestellt werden sollte. Nachteilig bei der Anzahlbetrachtung ist,
dass meist nur kleine Partikelmengen gesammelt werden konnen, die fiir eine chemische Ana-
lyse hdufig nicht ausreichend sind. Zum anderen hat sich gezeigt, dass bei der in der
VDI 2066 vorgesehenen HeiB3gasentnahme und Erfassung der Staubproben z. T. erhebliche
Mengen an Aerosolkomponenten nicht gemessen werden, da sie bei einer vorgesehenen
Messtemperatur von 160 °C teilweise noch gasformig vorliegen (Abb. 3-4). Sie kondensieren
erst bei einer deutlichen Temperaturabsenkung aus und sind dann gravimetrisch erfassbar und
in chemischen Analysen nachweisbar [60], [85], [86]. Neben der Abkiihlung des Abgases auf
rund 50 °C durch eine Verdiinnung mit gereinigter Umgebungsluft werden auch andere Ver-
fahren wie z. B. eine Heillgasfilterung mit anschlieBender Durchleitung der Abgase durch
eine Waschflaschenbatterie diskutiert, um die Schadstofffrachten weitgehend vollstindig zu
erfassen. Wihrend beim Verdiinnungstunnel aufgrund des niedrigen Dampfdrucks nicht alle
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kondensierbaren Kohlenwasserstoffe erfasst werden, kommt es beim Einsatz von Wasch-
flaschen durch Reaktionen gasformiger Abgasbestandteile wie z. B. Schwefeldioxid mit ande-
ren Komponenten des Abgases zu Feststoffen, die zu einer geringfiigigen Uberschitzung des
gewiinschten Ergebnisses fithren (Abb. 3-4) [86].

tatsachliche Gesamtstaubmenge

- SOz u. a. — e e —
O.H N.Sin Fluchtige
Kondensat
kondensierbare Kondensat
organische i e
Verbindungen flasche bei
20°C feste Partikel
gesammelt auf
Filter in gekuhl-
anorg:nlf&h? fesiz feste Partikel feste Partikel d?nr:t::dA\;)e:xs
artike aus dem hei- aus dem hei- 9
Ren Gas, bei Ren Gas, bei
organische feste 160°C auf Filter| 160°C auf Filter|
el gesammelt gesammelt
. Filter + .
Gesamt- Filter VDI Verdlinnungs-
Wasch-
staub 2066 tunnel
flasche

Abb. 3-4: Vergleich verschiedener Verfahren zur Bestimmung der Gesamtstaubmenge im Abgas [86]

Beide Verfahren ergeben jedoch insbesondere bei unvollstindigen Verbrennungsprozessen
mit hohen Anteilen an kondensierbaren Kohlenwasserstoffen deutlich realititsndhere Messer-
gebnisse als nach der VDI 2066 [86]. Je nach Qualitit der Verbrennung kann der Fehler durch
kondensierbare Kohlenwasserstoffe sehr grof3 sein (fast Faktor 10 bei Gesamtstaubmenge je
MJ Brennstoffeinsatz).

Messverfahren. Da die toxikologische Relevanz der Feinstdube mittels chemischer Analysen
erfasst werden soll, wird als Messverfahren eine gravimetrische Erfassung in Anlehnung an
die VDI 2066 [83] mit Verdiinnungstunnel gewihlt’ [60]. Diese Festlegung entspricht auch
der Situation, dass sich die rechtlich verbindlichen Staubgrenzwerte derzeit auf Massenanga-
ben beziehen [10], [17], [26]. Um die kondensierbaren Kohlenwasserstoffe weitgehend zu
erfassen, werden die Staubproben fiir die Analysen im verdiinnten Abgas bei etwa 50 °C
gesammelt. Das Verdiinnungsverhiltnis wird iiber die Vermessung der Kohlenstoffdioxidge-
halte im Abgas vor und nach der Verdiinnung bestimmt. Zu Vergleichszwecken wird jeweils
auch eine Staubprobe im unverdiinnten Abgas genommen. Insgesamt werden je Versuchs-
durchgang neben der Vergleichsmessung im unverdiinnten Abgas zwei verdiinnte Gesamt-
staubproben sowie eine Gesamtstaubprobe im verdiinnten Abgas mittels eines Kaskadenim-
paktors gesammelt. Die damit gewonnene GroBenverteilung wird nicht ausgewertet, da fiir
den tatsdchlich besonders interessanten Bereich unter 1 pm aufgrund der bautechnischen Aus-
legung des Impaktors keine Aufteilung der Fraktionen vorliegt (Abb. 3-2).

> Vergleiche Vorschlag an CEN/TC295 [87]
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Die Auswertung der Staubprobennahme erfolgt mittels Berechnungsblittern. Dabei werden
zuerst die abgesaugten Normvolumina aus den gemessenen Gasmengen und Gaszustinden
berechnet. Damit werden dann die gravimetrisch ermittelten Filterbeladungen auf Massenkon-
zentrationen umgerechnet. Die Filterbeladungen werden jeweils mit entsprechenden, gleich
behandelten Leerfiltern korrigiert. Die Staubmessung erfolgt Out-Stack unter isokinetischen
Bedingungen mit einer beheizten Entnahmesonde und einem beheizten Filterkopf fiir einen
Planfilter, der jeweils ca. 60 Minuten (einem kompletten Abbrand) beladen wird. Das ein-
gesetzte Absaugrohr und das Riickhaltesystem werden mit einer Heizmanschette beheizt, um
eine Unterschreitung des Abgastaupunktes im Filtersystem zu vermeiden. Nach dem Filter-
kopfgerit gelangt das Messgas in die Absaugapparatur. Diese besteht aus einer Einheit zur
Gastrocknung, den Gerdten zur Ermittlung des Volumenstroms sowie des Gaszustandes
(Druck und Temperatur) und einer Saugpumpe. Mit Hilfe eines Schwebekorper-Durchfluss-
messgerdtes wird der fiir die isokinetische Probennahme erforderliche Volumenstrom am
Bypass der Pumpe eingestellt.

Die Dauer der Gesamtstaubprobenahme ist angepasst an die jeweilige Versuchsvariante und
Staubemission. AuBlerplanmifig abgebrochen wird die Staubmessung bei Filterbeladungen,
bei denen die Leistungsgrenze der Absaugpumpe erreicht wird.

Staubfilter. Als Filter wurden Glasfaserplanfilterplittchen (Retention 99,998 % gemiall DOP
(0,3 um)) eingesetzt, die zunichst bei 250 °C fiir eine Stunde ausgeheizt werden. Direkt vor
dem Einsatz erfolgt dann ein erneutes Ausheizen bei 120 °C fiir eine Stunde mit einer an-
schlieBenden Lagerung fiir drei Stunden in einem Exsikator. Unmittelbar danach wird das
Gewicht mit einer Feinwaage bestimmt und der Einsatz im beheizten Out-Stack-Filterhalter
vorgenommen. Direkt im Anschluss an die Beladung findet ein erneutes Ausheizen bei
120 °C fiir eine Stunde statt mit einem anschlieBenden Abkiihlen iiber drei Stunden im
Exsikator. Abweichend zur VDI 2066 wird nicht bei 180 °C ausgeheizt, da ansonsten nen-
nenswerte Mengen an fliichtigen organischen Komponenten verloren gehen. Dann wird das
Gewicht des beladenen Filterpldttchens ermittelt. Die Proben werden anschlieBend in Alumi-
nium-Folie eingepackt und zur weiteren Analyse transportiert [16]. Fiir die Impaktorfilter
wird ein analoges Verfahren angewandt.

Kaminofenbetrieb. Der eingesetzte Kaminofen wird héndisch beschickt. Dadurch ergibt sich
ohne automatische Luftregelung ein diskontinuierlicher Betrieb mit ausgeprigtem zeitlichen
Verlauf der (Anhang 2). Mit dem Nachlegen des kalten und noch nicht trockenen Brennstoffs
sinkt in Verbindung mit dem Offnen der Tiir die Feuerraumtemperatur zunichst ab. Gleich-
zeitig schrumpft durch die Befiillung das Brennraumvolumen. Mit fortschreitender Reaktion
nimmt der Anteil der Fliichtigen im Vergleich zum Reaktionsanteil des Biomassekokses ab
und das verfligbare Brennraumvolumen steigt wieder an. Dies erklért den ausgeprigten zeit-
lichen Verlauf wéhrend einer Abbrandphase. Um trotzdem vergleichbare Messungen in den
einzelnen Versuchsvariationen zu erhalten, wird jeweils nach Vorheizen des Kaminofens die
Stauberfassung direkt nach der Auflage begonnen und mit dem Erreichen des urspriinglichen
Gewichts von Ofen, Grundglut und Ascheinhalt gestoppt. Der Einfluss der Asche mit 1 bis 2
% wird dabei aufgrund der Messungenauigkeit der Waage nicht beriicksichtigt [16], [32].

Fehlerbetrachtung. Das gravimetrische Verfahren zur Staubbestimmung ist mit einer erheb-
lichen Anzahl von moglichen Fehlergréfen verbunden:

- Ungenauigkeiten der Messgerite

- Ungenauigkeiten bei der Bestimmung der Kernstromzone im Abgasrohr

- ungeniigende Stabilitdt der Kernstromzone
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- Schwankungen in der Verbrennung - ungeniigende Stationaritéit der Verbrennung im
Messzyklus

- Beschriankung der Messzeiten durch Zusetzen von Filtern

- Ablagerungserscheinungen im Rauchrohr (Anhang 3), insbesondere auch an Umlen-
kungen

- Auskondensation und Wiederverdampfung von Partikeln in Abhéngigkeit von der
Temperatur und dem Dampfdruck

- Abweichungen von der Isokinetik bei der Staubprobennahme
- Ablagerungserscheinungen im Rauchgasentnahmesatz

- Ablagerungen im Filterhalter bzw. Impaktor

- Verdnderungen bei der Entnahme der belegten Filter

- Verluste an Filtermaterial beim Umgang mit den Filtern z. B. durch Abbrechen und
Herunterfallen von Fasern

- Verluste an Feinstaub beim Herausnehmen der Filterplatten aus den Filterkopfen

- Verluste durch die Nachbehandlung der Filter zum Herstellen der gleichen Wasserbe-
ladung vor und nach der Messung mittels Ausheizen und Exsikator.

Die genaue Untersuchung all dieser Fehlerquellen und insbesondere ihre Verminderung ist
Stand aktueller Forschungsarbeiten. Eine besondere Schwierigkeit besteht dabei in der Iso-
lierung einzelner Effekte, die mit den bestehenden Verfahren hdufig kaum moglich ist.

Der derzeitige Kenntnisstand ldsst bei der Messung von Feinstduben in den Abgasen von
Biomassefeuerungsanlagen eine maximale Fehlertoleranz von 15 % des Messwerts jedoch
mindestens 8 mg/Nm? erwarten [85]. Insofern sind im Vergleich von Ergebnissen unter-
schiedlicher Messeinrichtungen kleinere Abweichungen im einstelligen Bereich als wenig
signifikant einzuschétzen. Bei Messungen an einem Versuchsstand unter strikter Einhaltung
vergleichbarer Versuchsbedingungen kann bei Mittelwerten aus mehreren Messungen auch
aus kleineren Unterschieden zumindest eine generelle Tendenz abgeleitet werden.

3.1.4 Sonstige Messgrofien

Neben den fiir die Bearbeitung der gestellten Aufgabenstellung erforderlichen Messgrof3en
(wie CO, C,Hy, und den gesammelten Stduben) sind Daten zu den Einflussfaktoren — hier
Abgastemperatur, Luftiiberschusszahl und Analyse der Inhaltsstoffe der Verbrennung — sowie
Hilfsmessgroflen (wie z.B. O,, CO,, H,0O, Driicke und Druckdifferenzen, Massen) notwendig,
um die Versuche unter vergleichbaren und reproduzierbaren Bedingungen inkl. der gewollten
Betriebsvariationen durchzufiihren, Messungen korrekt umzusetzen und die Messwerte durch
BezugsgroBen wie den Sauerstoff zu normieren.

Die eingesetzten Messverfahren und —geréte inkl. ihrer Fehlerbandbreiten sind in Tabelle 3-5
aufgefiihrt.
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Tabelle 3-5: Sonstige MessgroBen inkl. der eingesetzten Messtechnik, des Messbereichs und der Feh-

lertoleranzen [16]

Messgrofe Messgerit/Hersteller

Messprinzip/
-verfahren

Aktiver
Messbereich

YMax. Messun-
sicherheit (k=2)
beim Messbe-
reichsendwert b
?Fehlergrenze

ZW.

Umgebungsbedingungen und Betriebsparameter

Luftdruck Toss Kombisensor Typ 20500
Luft- Toss Kombisensor Typ 20500
temperatur
Luftfeuchte Toss Kombisensor Typ 20500
Abgas- Thermoelement (Typ K, Klasse
temperatur 2), Fa. Philips-Thermocoax
Statischer Differenzdrucktransmitter,
Druck GE LPX 5000
dynamischer Differenzdrucktransmitter,
Druck GE LPX 9000
Abgasbestandteile
CO, Gasmet CX 4000 FTIR

Fa. Ansyco

BINOS 100,

Fa. Fisher-Rosemount
H,0O Gasmet CX 4000 FTIR

Fa. Ansyco

Hygrophil 4220 B,

Fa. Ultrakust
0, PMA 100-L

Fa. M&C Products

OXYNOS 100,

Fa. Fisher-Rosemount

Wirmeleistung und Wirkungsgrad

Temperatur Widerstandsthermometer,
paarweise kalibriert (PT 100,
Klasse B); Fa. Thermokon
Brennstoffver-  Plattformwaage: Mettler Toledo
brauch KD 600

Plattformwaage: Pesa B5

Piezoresistiver Effekt

temperaturabhéngige
Widerstandsdnderung
(Pt 1000)

Mehrschichtsensor

Thermoelektrizitit

Membran mit indukti-
vem Abgriff

Membran mit indukti-
vem Abgriff

Fouriertransformierte
Infrarotabsorption

Infrarotabsorption

Fouriertransformierte
Infrarotabsorption

Psychrometrie

Paramagnetismus

Paramagnetismus

temperaturabhéngige
Widerstandsdnderung

elektromagnetische
Kraftkompensation

2-Seiten-Messtechnik

900 - 1.100 hPa

-20-50°C

0-100 %

0-1.000 °C

-200 Pa - 200 Pa

0-50Pa

0—-12,5 Vol.-%
12,5-20 Vol-%
0-20 Vol.-%

0-12,5 Vol-%
12,5 -20 Vol-%

0—20 Vol-%
0-21 Vol-%
0-21 Vol.-%
0-100°C
0- 600 kg
01200 kg

+/-1hPa?

+/-02K?

+/- 3 %-Punkte ?
+-25K?
2Pa?

0,05 Pa?

0,4 Vol-% "
3,3 % vom MW D
0,5 Vol-% "

0,4 Vol-% "
3,3 % vom MW b
0,8 Vol-% "

0,3 Vol-% "

0,5 Vol-% "

+-0,8K?
(Gleichlauf 0,1 K

zwischen Vor- und

Riicklauftempera-
tur)

37g"

63g"

9 Summe der fliichtigen organischen Verbindungen

K Raumtemperatur

MW .. Messwert
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Zur Aggregation der Einzelversuchsdaten auf ein fiir die weitere Auswertung der Daten
nutzbares Mal3 werden die Mess- und Analysedaten aufbereitet. Dazu werden in einem ersten
Auswertungsschritt die AbgaskenngrofBen Normdichte, Normvolumenstrom und Massenstrom
als Minutenmittelwerte aus den Messwerten berechnet. Fiir die Betrachtung der Zusammen-
hinge zwischen den Messgroflen und der berechneten Luftiiberschusszahl wird letztere aus
dem Mittelwert der CO,-Konzentration iiber die gesamte Messzeit ermittelt. Da die Staubpro-
ben und —analysen als Mittelwert {iber den gesamten Abbrand vorliegen, wird auch fiir die zu-
gehorigen Einflussfaktoren Luftiiberschusszahl und Abgastemperatur der gleiche Bezugszeit-
raum gewdhlt. Zu beachten ist an dieser Stelle, dass die Luftiiberschusszahl durch den Betrieb
mit Saugzuggeblidse von einem Betrieb mit Naturzug abweichen kann.

3.2 Analyse der Feinstaubproben

Derzeit sind Grenzwertsetzungen fiir Feinstaub massenbasiert. Die Masse allein ist aber nicht
aussagekriftig genug, um die vielfdltigen gesundheitlichen Wirkungen der Feinstdube abzu-
bilden. Insofern erscheint eine weitergehende Beschreibung der Feinstidube sinnvoll.

3.2.1 Eingrenzung

Neben den Auswirkungen der Feinstdube auf Natur, Gebdude und ggf. das Klima [30] liegt
das wesentlichste Problemfeld in der toxikologischen Relevanz fiir die Menschen. In Ergén-
zung oder sogar alternativ zur Gesamtstaubmenge wére also eine Kennzahl hilfreich, die diese
toxikologische Relevanz der Feinstdube abbildet und sie damit beziiglich ihrer wesentlichsten
Eigenschaft charakterisiert. Eine derartige Kennzahl gibt es jedoch bisher noch nicht, so dass
die Feinstdube auf anderen Wegen charakterisiert werden miissen.

Charakterisierungsansatze. Eine Auswahl denkbarer Ansdtze zur Beschreibung der Fein-
stdube zeigt Tabelle 3-6, wobei vielfach nur unvollstindige Erkenntnisse zu den mdoglichen
Wirkungen vorliegen.

Diskussion. REM-Aufnahmen zeigen, dass die meisten Komponenten der Feinstdube aus der
Holzverbrennung beziiglich der duBeren Form rund oder plattenférmig mit abgerundeten
Kanten sind [29]. Entsprechend ist eine hohe Eigenschddigung durch die duBlere Form nicht
zu erwarten. Es zeigen sich regelméBig netzartige Strukturen aus Einzelpartikeln, die Hohl-
rdume enthalten, in die sich weitere Stoffe einlagern konnten. Die Gebilde sind dann zum ei-
nen meist in einem toxikologisch nicht mehr ganz so relevanten Grofenbereich und zum an-
deren ist bisher nicht geklart, ob die Gebilde in der beobachteten Form im Abgas vorhanden
sind oder sich erst beim Abscheiden auf dem Filtermaterial bilden. Insofern ist auch die
Untersuchbarkeit des Einflusses der inneren Form mit den fiir die Arbeit zur Verfligung ste-
henden Messeinrichtungen nicht abschlieBend moglich.
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Tabelle 3-6: Ansitze zur Beschreibung der Feinstdube aus der Holzverbrennung

Charakte- Bandbreite der mdogliche Wirkung Einordnung der Feinstiube aus der
ristikkum  Eigenschaft Holzverbrennung
dullere spitz bisrund  spitze Korper konnten dhnlich ~ vorwiegend abgerundet oder platten-
Form wirken wie Asbestfasern formig [29]
innere viele Hohlrdu-  in den Hohlrdumen konnten an- z. T. Bildung vernetzter Strukturen mit
Form me bis dicht dere Schadstoffe eingelagert vielen Hohlrdumen; noch unklar, ob im
geschlossen und so mittransportiert werden  Abgas oder erst auf Filter [29]
Grofle ultrafein bis Nanopartikel konnen die Lun-  hdufig mehr als 90 % der Teilchen-
der grob gen-Blut- und die Blut-Hirn- masse aus Teilchen kleiner 1 um [88];
Staub- Schranke passieren, oder auch ~ Anzahlpeak oft zwischen 30 und 250
korper direkt iiber die Schleimhéute nm [63] => hohe Wahrscheinlichkeit
und sogar die Haut aufgenom-  eines sehr hohen Wirkungspotenzials
men werden
GroBlen-  breit bis eng bisher weitgehend unklar, ob verschiedene Staubbestandteile aus
vertei- sich durch das gleichzeitige Holzfeuerungen haben unterschiedliche
lung Auftreten verschiedener Gro-  typische GroBen (Tabelle 2-1 und Abb.
Benreize und Immunantworten  2-3)
verstirkte Schidigungen erge-
ben kénnen
Anzahl- hoch bis gering Schéidigungspotenzial konnte an Anzahldichten sind nach der Feuerung
dichte der Haufigkeit von Schédi- sehr hoch, nehmen dann aber durch
gungsreizen liegen Agglomeration und Verdiinnung nach
dem Schornstein stark ab
Wasser-  gering bis hoch je nach stofflicher Zusammen-  salzartige Feinstdube aus der vollstan-
16slich- setzung variiert die Loslichkeit digen Verbrennung sind meist gut
keit in Wasser und damit die Blo-  wasserloslich, toxikologisch sind sie
ckadewirkung der Lipidmem-  eher weniger bedeutend [4], [27]
bran und die Ausscheidung iiber
den Urin [89]
Fettlos- hoch bis gering fettlosliche Stoffe werden vom  insbesondere hoher molekulare PAK
lichkeit Korper resorbiert und passieren sind lipophil; gleichzeitig gehoren sie
leichter Barrieren wie die Blut-  vielfach zu den toxikologisch besonders
Hirn-Schranke [89] relevanten Stoffen [35], [90], [91]
pH-Wert  schwach bis Schidigungspotenzial durch Feinstdube der Holzverbrennung sind in
stark abwei- Saure o. Lauge oder durch die  wéssrigen Losungen typischerweise
chend vom pH- Stérung notwendiger organi- eher basisch [29]
Wert der Lunge scher Funktionen in der Lunge
elektri- stark bis leicht  ggf. Einfluss auf die Signaliiber- die elektrische Leitfahigkeit der Fein-
sche Leit- tragung im Organismus stdube der Holzverbrennung schwankt
fahigkeit sehr stark in Abhéngigkeit der Zusam-
mensetzung der Stdube [29]
Inhalts- toxikologisch ~ unterschiedliche toxikologische insbesondere Feinstdube aus Scheit-
stoffe relevant bis Wirksamkeit der verschiedenen holzkamindfen konnen ein breites Spek-
unbedeutend in Feinstduben vorkommenden trum an unterschiedlichen Stoffen auf-

Stoffe ist bekannt

weisen, von denen insbesondere PAK
als besonders toxikologisch relevant
gelten [35], [92]
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Die Partikel sind in threr Wirkung in der Lunge umso kritischer einzuschétzen, je kleiner sie
sind. Die zur Verfiigung stechenden Messgerite lassen jedoch in Kombination mit der Mog-
lichkeit, ausreichende Staubmengen fiir eine chemische Analyse der Inhaltsstoffe zu sam-
meln, eine Auflosung der GroBenfraktionen unter 1 um nicht zu. Grundsétzlich kann aber da-
von ausgegangen werden, dass diese Fraktion, in der sich im Durchschnitt aus 34 Impaktor-
messungen 91,5 % der im verdiinnten Abgas gemessenen Staubmassen wiederfinden [88],
insgesamt als wirksam angesehen werden kann. Neben der direkten Wirkung in der Lunge,
die entscheidend von der GroBe der Partikel abhidngen konnte, konnen aber auch groflere Par-
tikel, die zunichst abgehustet, dann aber durch Verschlucken in den Magen-Darm-Trakt ge-
langen, durch ihre Inhaltsstoffe toxisch wirken. Da die genauen Wirkungen und insbesondere
auch die Kombinationswirkung verschieden groBer Partikel derzeit noch erforscht werden
[93], werden weder die GroBe der Partikel noch die GroBenverteilung als derzeit differenzie-
rende aussagekriftige Kenngréf3en eingeschitzt.

Die Anzahldichte konnte einen nennenswerten Effekt bei der toxikologischen Relevanz ha-
ben, da unter Umstédnden jedes Einzelereignis als Schiadigungsausloser dienen kann. Damit
wire die Gesamtschddigung oder zumindest die Wahrscheinlichkeit fiir eine irreversible
Schidigung eng mit der Anzahldichte verbunden. Problematisch ist hierbei, dass ohne weitere
Parameter die Art der Stdube unbeachtet bliebe. Aulerdem nimmt die Anzahldichte in Abhén-
gigkeit von der Verweilzeit im Schornstein und der Ausgangsanzahldichte der Partikel durch
Agglomerations- und Koagulationsprozesse deutlich ab [94], [95]. Damit wire der Effekt
nicht mehr nur durch die Feuerung selbst, sondern wesentlich durch die Auslegung der
Schornsteinanlage beeinflusst (Querschnitt und Lénge). Aufgrund der in der Summe schwer
nachvollziehbaren Einfliisse auf die Messergebnisse wird hier von dieser Art der Charakteri-
sierung abgesehen.

Die Parameter Wasserloslichkeit, Fettloslichkeit, pH-Wert und elektrische Leitfahigkeit wer-
den vor allem durch die Inhaltsstoffe der Feinstaube bestimmt, so dass sie als Charakteristika
in der Betrachtung der Inhaltsstoffe indirekt enthalten wéren.

Fazit. Insgesamt wird ausgehend vom gegebenen Kenntnisstand und den vorhandenen techni-
schen Mdglichkeiten die chemische Analyse der Inhaltsstoffe der Feinstdube als die zielfiih-
rendste Charakterisierungsmoglichkeit gewihlt.

3.2.2 Analyseverfahren

Probenbehandlung. Nach der in Kapitel 3.1 beschriebenen Probennahme werden diese nach
einem Transport und einer Zwischenlagerung ausgepackt und verschiedenen Analysen zuge-
fiihrt. Aufgrund der gewiéhlten Trocknungsmethode bei einer Temperatur von 120 °C wird auf
eine gekiihlte Lagerung verzichtet, da die bei Umgebungstemperatur fliichtigen Komponenten
schon bei der Nachbehandlung der Filterproben verloren gegangen sein sollten.

Aufgrund der Einwaagemengen und der Unsicherheit beziiglich der Homogenitét der Filter-
plattenbeladung wird auf eine Teilung der Proben verzichtet und fiir jeden Analyseaufschluss
eine eigene Probe verwendet, die entweder gleichzeitig oder in nacheinander durchgefiihrten
Wiederholungsversuchen unter gleichen Bedingungen gewonnen werden.

Analysierte Stoffe. Auf eine durchgingige Analyse von Dioxinen/Furanen, Phenolen und
Kresolen wird verzichtet, da bei der gewdhlten Methode der Nachbehandlung der Filter und
bei den eingesetzten Holzbrennstoffen keine nennenswerten Nachweismengen zu erwarten
sind und in Stichprobenmessungen auch entsprechend den Erfahrungen anderer Untersu-
chungen mit unbehandelten Holzbrennstoffen nicht gefunden werden kénnen [3], [16], [32].
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Um den Messaufwand {iberschaubar zu halten, erfolgt nach einigen Querabgleichen eine Kon-
zentration auf folgende Inhaltsstoffe: Metalle, Ionen, OC/EC sowie PAK (16 U.S. EPA-PAK
[4] Anhang 4). Die im Einzelnen analysierten Stoffe und angewandten Verfahren zeigt
Tabelle 3-7.

Tabelle 3-7: Ubersicht iiber angewandte Analysen, Analysewerte und Verfahren [16]

Analyse Analysewerte Verfahren
Metalle Cu, Pb, Cd, Cr, Zn, Mn, K nasschemischer Aufschluss, AAS, ICP-OES, ICP-MS
Salzbildner  CI', NO;y, SO,*, NH," Wasserextraktion, lonenchromatografie, Fotometrie
PAK 16 EPA-PAK nasschemischer Aufschluss, Soxhlet-Extraktion, GC-MS
OC/EC OC,EC® Reaktion unter Luftabschluss und anschlieende Oxi-

dation im Sauerstoffstrom

Bei der Analyse der 16 U.S. EPA-PAK zeigt sich, dass die drei sehr leichtfliichtigen
Verbindungen — Naphthalin, Acenaphthalen und Acenaphthen — nie nachgewiesen werden
konnen. Dies diirfte sowohl an den Probenahmebedingungen als auch an der Nachbehandlung
der Proben im Trockenschrank bei 120 °C liegen. Auch fiir die nédchsten drei etwas lidnger-
kettigen Molekiile Fluoren, Phenanthren und Anthracen gibt es nur geringe nachweisbare
Mengen, die aus den genannten Griinden sicherlich nicht der tatsichlichen Emission
entsprechen [29]. Da die fliichtigen Kohlenwasserstoffe grundsitzlich mit der Konzentration
an C,H,, erfasst werden und die PAK mit weniger als vier Ringen, zu denen die sechs
genannten PAK gehoren, toxikologisch als weniger bedeutend einzuordnen sind als die
anderen zehn, werden im Rahmen dieser Arbeit nur die zehn U.S. EPA-PAK mit vier bis
sieben Ringen betrachtet (Fluoranthen, Pyren, Benzo[a]anthracen, Chrysen, Benzo[b]fluoran-
then, Benzo[k]fluoranthen, Benzo[a]pyren, Indeno[1,2,3-c,d]pyren, Dibenzo[a,h]anthracen,
Benzo[g,h,i]perylen) — sowohl als Summe wie auch bei den Fingerabdriicken [35], [96] (siehe
Anhang 5, Anhang 6).

Abgasbezug. Die Ergebnisse der Analysen ergeben eine Konzentration der jeweils analy-
sierten Inhaltsstoffe bezogen auf das Gewicht der Gesamtbeladung des analysierten Filter-
plattchens. Teilweise werden auch sdmtliche Stufen von Impaktorpléttchen analysiert und die
Gesamtkonzentration iiber ein mit der Beladung der einzelnen Stufen gewichtetes Mittel
hochgerechnet. Werden zwei Analysen der gleichen Stoffe aus einer gleichzeitigen Proben-
nahme gewonnen, wird der Mittelwert der Konzentration angesetzt. Proben aus der gleichen
Versuchsreihe, die nacheinander gewonnen werden, werden separat ausgewertet, da beim
Kaminofen die Verbrennungsbedingungen z. T. selbst bei gleichen Versuchsbedingungen
stark schwanken konnen. Fiir die Umrechnung der Massenkonzentrationen in mg/kg auf die
Konzentration im Abgas in mg/Nm? (bei 13 % O,) wird jeweils der Gesamtstaubwert im
verdiinnten Abgas in mg/Nm? (bei 13 % O;) angesetzt, der sich als Mittelwert aus der analy-

® Die Angabe zum elementaren Kohlenstoff enthilt in dieser Arbeit auch die Karbonate (CC), z. B. K,CO;,
Na,CO;, MgCO;, CaCO; [4]. Wird davon ausgegangen, dass K und Na bevorzugt als Chloride und Sulfate
vorliegen und nur der nicht durch S und Cl gebundene Rest als Karbonate auftritt, kann der Anteil des CC
rechnerisch abgeschétzt und vom EC abgezogen werden [36]. Im Rahmen dieser Arbeit liegt der CC bis auf zwei
Fille unter oder knapp iiber 1% vom EC. Lediglich fiir die Brennraumiiberladung mit Buche und den Schorn-
steinzug mit -22 Pa macht der so theoretisch bestimmte CC einen Anteil von 7 bis 8 % aus. Damit liegt er aber
immer noch unter der zuldssigen Fehlertoleranz fiir die Analysen. Daher wird auf das Herausrechnen des CC
verzichtet.
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sierten Probe und der gleichzeitigen Parallelmessung ergibt. Fiir Analysen von Impaktorpro-
ben wird aufgrund nennenswerter Abweichungen zwischen den Summen der Impaktorstufen
und den Gesamtstaubproben der Mittelwert der beiden gleichzeitig im verdiinnten Abgas ge-
sammelten Gesamtstaubproben herangezogen. Mit diesem Vorgehen wird bewusst auf eine
Gesamtstaubcharakterisierung zu Gunsten einer besseren Auswertbarkeit der Einzelanalysen
im Hinblick auf die Einflussfaktoren Abgastemperatur und Luftiiberschusszahl und eine ge-
nauere Untersuchbarkeit der Zusammenhinge zwischen Abgasparametern und einzelnen In-
haltsstoffen verzichtet.

3.2.3 Fehlerbetrachtung

Probenahmefehler. Im Vergleich zur nach VDI 2066 vorgegebenen Probenahme im heiflen
Abgas werden nach der Verdiinnung bei 50 °C deutlich mehr Stoffe als kondensierte Partikel
oder Tropfchen mit dem Feinstaub abgeschieden. Trotzdem gibt es Stoffe (z. B. Quecksilber,
leichtfliichtige PAK), die bei dieser Temperatur gasformig sind. Hier wiirde aber auch eine
weitere Abkiihlung des Abgases nicht erfolgreich sein, da dann der Dampfdruck derart sinkt,
dass diese Stoffe selbst bei Umgebungsbedingungen nicht auskondensieren. Insofern treten
sie in der Realitdt meist nicht als Partikel, sondern als gasformige Emissionen auf. Da fiir den
Bezug auf die Emissionsmenge im Abgas eine Wagung erforderlich ist, muss das Wasser vor
der Probennahme wie auch nach der Probennahme ausgetrieben werden. Deshalb miissen die
Verluste durch Verdampfen leichtfliichtiger Stoffe als systematischer Fehler in Kauf genom-
men werden. Beziiglich der toxikologischen Relevanz der Feinstdube kann der Fehler zumin-
dest in erster Ndaherung vernachléssigt werden, da er bei allen Proben in gleicher Weise auf-
tritt, so dass ein Vergleich untereinander weiterhin moglich ist.

Transportverluste. An der Aluminiumfolie, in die die Filterplattchen zum Transport einge-
packt sind, konnen nur selten offensichtliche Materialverluste erkannt werden, obwohl die Fil-
terplattchen gefaltet werden. Insofern ist der Fehler durch den Transport fiir die zu betrachten-
den Gesamtstaubfilter mit maximal 5 % an Verlust an Gesamtstaub einzuschitzen. Von einer
Selektivitdt bei den Inhaltsstoffen ist hier nicht auszugehen.

Analysefehler. Die Analyseverfahren und Ungenauigkeiten entsprechen den Vorgaben fiir
zertifizierte und akkreditierte Analyseeinrichtungen. Damit ist zu unterstellen, dass die gefor-
derten maximalen Fehlertoleranzen von 10 % eingehalten werden und in der Regel mit etwa
5 % anzunehmen sind. Dies wird auch durch die Betrachtung der im gleichen Versuchsdurch-
gang vorkommenden Parallelbestimmungen der Summenwerte der PAK mit Abweichungen
unter 10 % zum jeweiligen Mittelwert und bei den Einzel-PAK mit Abweichungen, die bis
auf wenige Ausnahmen bei unter 20 % liegen, bestiétigt. Bei den wenigen Ausnahmen werden
Abweichungen von bis zu 47 % erreicht, wobei diese bei den Stoffen auftreten, die aufgrund
threr Dampfdriicke im kritischen Bereich der zumindest teilweisen Wiederverdampfung oder
einer fehlenden vollstdndigen Auskondensation liegen. Mogliche Einfliisse durch das Filter-
material werden weitgehend beriicksichtigt, indem regelméBig Leerfilter parallel zu den ei-
gentlichen Probefiltern eingesetzt werden, ohne mit Staub beladen zu werden. Auch diese
Filter werden analysiert und die Ergebnisse bei der Auswertung der Konzentrationen bertick-
sichtigt.

Reproduzierbarkeit. Die z. T. erheblichen Variationsbreiten bei den klassischen Schadstoff-
emissionen wie Kohlenstoffmonoxid sowie die nennenswerten Schwankungen in einer Ver-
suchsvariation im Mittelwert der Abgastemperatur und der Luftiiberschusszahl zeigen, dass
die Reproduzierbarkeit gleicher Verbrennungsbedingungen iiber den kompletten erfassten
Abbrand mit seinen verschiedenen Phasen bei marktiiblichen Kaminofen relativ schwierig ist.
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Insofern miissten sehr viele Wiederholungen der Staubprobennahmen und —analysen durchge-
fihrt werden, um einen belastbaren Mittelwert zu erhalten. Dies ist hier aus Zeit- und Kosten-
griinden nicht moglich. Deshalb werden alle Analyseergebnisse immer nur auf den gleichzei-
tig bestimmten Gesamtstaubgehalt bezogen und zusammen mit den zugehorigen Werten fiir
die Abgastemperatur und die Luftiiberschusszahl angegeben. Dadurch kénnen Trendaussagen
in den Einzelbetriebsvariationen auf ihre Zuverldssigkeit tiberpriift werden, ohne eine grofle
Zahl an Wiederholungen zu benétigen. Mogliche Ausreiler bei den Ergebnissen konnen auf-
grund der geringen Wiederholungszahl nicht zweifelsfrei als Fehler erkannt werden und kon-
nen daher nicht einfach von der Interpretation ausgeschlossen werden.

Fazit. Die Ergebnisse stellen weder Vollcharakterisierungen der Inhaltsstoffe noch grundsétz-
lich reprasentative und mit unter anderen Rahmenbedingungen gewonnenen Werten ver-
gleichbare Ergebnisse fiir die Inhaltsstoffe in Bezug auf bestimmte Betriebsvariationen dar.
Da jedoch die meisten der benannten Fehler systematischer Natur sind oder iiber die Betrach-
tung von Abgastemperatur und Luftiiberschusszahl eingeordnet werden kdnnen, kann fiir die
abgeleiteten MinderungsmalBBnahmen und Korrelationen von stabilen Ergebnissen ausgegan-
gen werden.

3.3 Ergebnisdarstellung

Die durch die Messung und Analyse der Feinstdube gewonnenen Ergebnisse werden jeweils
fiir eine Betriebsvariationsreihe vergleichend dargestellt:

- Darstellung der Gesamtstaubmenge im verdiinnten und unverdiinnten Abgas als Mittel-
wert iiber alle durchgefiihrten Versuche einer Betriebsvariation mit Fehlerbalken und An-
gabe der Wiederholungen,

- Darstellung der Aufteilung der Gesamtstaubmenge der OC/EC-Analyse im verdiinnten
Abgas in OC, EC, Nicht-C-Feinstaub und Rest-Feinstaub; tabellarische Angabe der Ab-
gastemperatur und des Luftiiberschusses bei der jeweiligen analysierten Probe,

- Darstellung der Werte fiir die - auf die jeweilige Analyse bezogene Gesamtstaubmenge -
im verdiinnten Abgas ermittelten PAK-Summenwerte und die Benzo[a]pyren-Werte (Zu-
sammenfassung zu einem Wert nur, wenn diese zeitgleich erfasst wurden),

- Darstellung von CO und C,H,, als Mittelwerte {iber alle Messungen einer Betriebsvaria-
tion mit Fehlerbalken unter Angabe der Anzahl der Wiederholungen,
- Darstellung der Abgastemperatur in K und der Luftiiberschusszahl A als Mittelwerte iiber

alle Messungen einer Betriebsvariation mit Fehlerindikatoren und Angabe der Anzahl der
Wiederholungen,

- Darstellung der zehn hochsten U.S. EPA-PAK als diejenigen PAK mit den durchgehend
signifikantesten Ergebnissen bezogen auf die zu den Analysen gehdrenden Gesamtstaub-
gehalte im verdiinnten Abgas und die tabellarische Angabe der Abgastemperatur und der
Luftiiberschusszahl bei der jeweils analysierten Probe.

Ausgehend von diesen Darstellungen werden die Ergebnisse bewertet und interpretiert.

3.4 Bewertung und Interpretation

Toxikologischer Hintergrund. Luftgetragene Emissionen und hier insbesondere die Fein-
staubemissionen haben einen erheblichen Einfluss auf die Gesundheit der Bevolkerung. Die
grundsitzliche Kopplung von Feinstaubbelastungen in der Atemluft und der Gesundheitsbe-
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eintrichtigung ist in verschiedenen epidemiologischen und auch an menschlichen Probanden
durchgefiihrten Studien nachgewiesen worden [97], [98], [99], [100]. Daraus geht u. a. hervor,
dass insbesondere Stdube mit einem Partikeldurchmesser kleiner 10 um (PM;o — Feinstiube)

schwere Gesundheitsschdden ab einer Konzentration von 10 pg/m? in der Atemluft verursa-
chen konnen [101].

Derartige Studien zu den Effekten von Feinstaubemissionen auf den menschlichen Organis-
mus beziehen sich in der Regel auf ihre Langzeitwirkung. Es konnen infolge von Feinstaub-
emissionen jedoch auch akute Wirkungen eintreten [102], [99]. Chronische Erkrankungen, die
aufgrund von epidemiologischen Kohorten- und tierexperimentellen Studien nachweislich mit
Feinstaubemissionen in Zusammenhang gebracht wurden, sind vorrangig Atemwegs- und
Herz-Kreislauf-Erkrankungen, ein erhohtes Lungenkrebsrisiko und Gesamtsterblichkeit sowie
ein erhohtes Sensibilisierungsrisiko gegeniiber Allergien. Diskutiert wird u. a. auch ein mogli-
cher Zusammenhang zwischen PM10 und intrauteriner Wachstumsverzogerung und Friihge-
burtlichkeit [103]. Auf Basis dieser Ergebnisse wurden Mortalitdtsfaktoren fiir die EU und die
Linder in der EU aufgrund der Staubbelastungen ermittelt und im Rahmen einer WHO
Europe Studie verdffentlicht. Im Mittel verliert danach jeder EU-Biirger moglicherweise fast
ein Lebensjahr durch Feinstaubemissionen [104].

Der Anteil der Biomassefeuerungen an den gesamten Feinstaubemissionen und an den gesam-
ten Gesundheitsbeeintrachtigungen ist nur schwer abschitzbar. Es wird von einem Anteil im
bundesdeutschen Schnitt von 8 bis 9 % (2005) ausgegangen [12], [13]". Soll iiber die
bundesweite Abschidtzung hinaus eine konkrete Einschétzung der durch die Biomassefeue-
rungen in einer Region verursachten zusitzlichen Feinstaubkonzentrationen in der Luft und
des damit verbundenen Gesundheitsrisikos gewonnen werden, sind umfangreiche Simulatio-
nen [105] und spezielle Immissionsanalysen {iber Tracer-Stoffe, die typisch fiir Holzfeuerun-
gen sind, erforderlich [106].

Bei allen Unwégbarkeiten ist festzuhalten, dass die Feinstdube aus Biomassefeuerungsanlagen
sehr wahrscheinlich negative Auswirkungen auf die Gesundheit der Menschen haben. Diese
Gesundheitsbeeintrdchtigungen hdngen meist nicht nur an der Gesamtmenge der Feinstiube,
sondern vielmehr an der Grofe der Partikel und an den Inhaltsstoffen. Dabei konnen die
verschiedenen Wirkursachen nicht getrennt voneinander betrachtet werden, sondern miissen
in ihrer systemischen Wirkung beriicksichtigt werden [107], woran derzeit noch intensiv
geforscht wird [93], [108].

Bis es entsprechende Ergebnisse der Toxikologen gibt, miissen andere Bewertungsansitze zu-
mindest generelle Aussagen zur Einschdtzung von Minderungsmafinahmen nicht nur im
Hinblick auf die Gesamtstaubminderung, sondern auch die Minderung der toxikologischen
Relevanz fiir die Gesundheit der Menschen liefern. Diese Ansdtze konnen auch dazu bei-
tragen, die Systemforschung der Toxikologen zu unterstiitzen, indem sie fiir Spezialfdlle Ver-
gleichspunkte und Schadstoffstandards liefern. Die Menge der Feinstdube und ihre toxikolo-
gische Relevanz werden bei Biomassefeuerungsanlagen letztlich durch die Qualitdt der
Verbrennung bestimmt. Insofern stellt eine Bewertung der Emissionen von Biomassefeue-
rungsanlagen immer eine Einschitzung der Verbrennungsqualitit dar.

Bewertungsansatz. Fiir die Bewertung der Biomasseverbrennung und der Minderung von
Emissionen kann zwischen der Bewertung eines Zustandes und der Bewertung einer
Zustandsdanderung (d. h. Unterschied zwischen einem Zustand 1 und einem Zustand 2)
unterschieden werden. Ersteres bedarf einer weitgehend vollstindigen und korrekten Be-

’ Der prozentuale Anteil hingt immer sehr stark von den Quellen ab, die in die Betrachtung einbezogen wurden.
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schreibung des Zustandes, der dann auch mit anderen Zustandsbeschreibungen &dhnlicher Qua-
litdt gut vergleichbar ist. Demgegeniiber kann die zweite Vorgehensweise gewisse syste-
matische Fehler tolerieren, die sich dabei gegenseitig auftheben. Aufgrund der in Kapitel 3.2.3
diskutierten Fehlerquellen bei den Analysen der Feinstaubproben wird das zweite Verfahren
gewdhlt.

Unabhiingig davon ist die Anderung der Verbrennungsqualitit insbesondere unter Beriicksich-
tigung der toxikologischen Relevanz einzuschitzen. Im Rahmen dieser Arbeit wird die Quali-
tdt der Verbrennung im Wesentlichen iliber die Parameter Gesamtstaub, CO, C,H;,, PAK,
OC/EC, ausgewihlte Metalle und Nicht-Kohlenstoffstdube beschrieben. Obwohl sich gesetz-
geberische Mallnahmen derzeit vor allem nach der Gesamtmasse von Partikeln — teilweise un-
ter Beachtung der PartikelgroBBen — richten [9], [10], bleibt dabei die unterschiedliche Ge-
fahrlichkeit der Stdube im Hinblick auf die menschliche Gesundheit unbeachtet. Erste Unter-
suchungen haben gezeigt, dass beziiglich der toxikologischen Relevanz vor allem die PAK-
Emissionen bestimmend sein konnten. Erst wenn diese auf einem vergleichbaren Emissions-
niveau liegen, waren OC, dann EC und dann andere Inhaltsstoffe von Bedeutung [27]. Diese
Einschitzung ist bisher jedoch nicht quantifiziert belegt. Auch werden CO oder C,Hy, hdufig
als Leitindikatoren fiir die Giite der Verbrennung unter toxikologischer Relevanz gesehen,
doch sind z. T. auftretende Korrelationen nicht unter allen Umsténden giiltig [31]. Daher kann
keine der aufgefiihrten Messgrof3en als alleinstehendes Kriterium herangezogen werden.

Systemische Tests, die direkt die Wirkung aller Parameter gemeinsam abbilden, sind derzeit
noch in der Erforschung und Entwicklung [93], [107], [108], [109], wobei u. a. die unterschied-
liche Empfindlichkeit verschiedener Personengruppen erschwerend wirken konnte [103],
[110]. Zudem ist derzeit nicht absehbar, ob dieses Verfahren mit vertretbarem Aufwand in der
Praxis anwendbar oder eher zur Entwicklung und Uberpriifung vereinfachter Indikatorensys-
teme heranzuziehen ist.

Deshalb werden die aufgefiihrten Einzelparameter gleichzeitig nebeneinandergestellt und
verbal-argumentativ abgewogen.

Singulare Bewertungsmethodik. Fiir jeden Betriebsvariationsversuch werden jeweils die
BetrachtungsgrofSen Summe der PAK (zehn Einzel-PAK), Benzo[a]pyren - zur beispielhaften
Abbildung der toxikologischen Relevanz der PAK-Zusammensetzung -, OC, EC, C,H,,, CO,
Gesamtstaub, Schwermetalle (Cr, Cd, Pb, Cu) — als toxikologisch relevanter Bestandteil des
Nicht-Kohlenstoff-Feinstaubs -, und die Summe der erfassten Nicht-Kohlenstoff-Komponen-
ten der Analyse (Ionen und Metalle) — als MaB fiir die Qualitdt der Emissionsfreisetzung bei
einer vollstindigen Verbrennung — erfasst. Die Messergebnisse werden jeweils mit den
Messwerten des Versuchs Buchenscheitholz mit 11 % Wassergehalt mit zwei Scheiten zu je
0,7 kg mit halb gedftneter Sekundirluftklappe bei einem Schornsteinzug von -12 Pa vergli-
chen — einzige Ausnahme ist die Versuchsvariation Brennraumiiberladung bei Fichtenscheit-
holz, bei der der Bezug zu den Messwerten des Versuchs mit Fichtenscheitholz mit 10 %
Wassergehalt mit zwei Scheiten zu je 0,7 kg mit halb gedffneter Sekundérluftklappe bei ei-
nem Schornsteinzug von -12 Pa erfolgt. Dazu wird fiir jede MessgroBe die relative Anderung
im Vergleich zum Basisversuch berechnet. Diese relative Verdnderung wird anhand des in
Tabelle 3-8 aufgefiihrten Rasters in eine von sieben Kategorien eingeordnet: starke Erh6hung
(- - -), Erhohung (- -), leichte Erhohung (-), keine signifikante Verdnderung (0), leichte
Verringerung (+), Verringerung (+ +) und starke Verringerung (+ + +).



Methodik der Messung, Charakterisierung und Bewertung 39

Tabelle 3-8: Raster zur Einordnung der prozentualen Zu- oder Abnahme der Messergebnisse der Ver-
suchsvariation im Vergleich zum Basisversuch (Buchenscheit 11 % Wassergehalt bzw.
Fichtenholzscheit mit 10 % Wassergehalt, zwei Scheite mit je 0,7 kg bei halb gedffneter
Sekundirluftklappe und einem Schornsteinzug von -12 Pa)®

Messgrolenbei BW  +++ ++ + 0 - -- ---
1.3% 0, in

Anderungen in  mg/

% Nm?

PAK 0,09 >50 -21--50 -11--20 -10-20 21-100 101-500 >500
Benzo[a]pyren 0,006 >-50 -21--50 -11--20 -10—-20 21-100 101-500 >500
oC 8 >50 -21--50 -11--20 -10-20 21-100 101-500 =>500
EC 41 >-50 -21--50 -11--20 -10-20 21-50 51-100 >100
C.Hn 84 >50 -21--50 -11--20 -10—-20 21-100 101-500 =>500
CcO 2,610° >50 -21--50 -11--20 -10—-20 21-50 51-100 >100
Schwermetalle® 0,016 >-50 -21--50 -11--20 -10—-20 21-50 51-100 >100
Nicht-C- 5 >50 -21--50 -11--20 -10-20 21-50 51-100 >100
Feinstaub®

Gesamtstaub 68 >50 -21--50 -11--20 -10-20 21-50 51-100 =>100

BW .. Bezugswert; * hier Cd, Pb, Cr und Cu; ® Feinstaub, der keine Kohlenstoffkomponenten enthélt

Die Reihenfolge der in Tabelle 3-8 aufgefiihrten Messgroflen entspricht dem derzeitigen Wis-
sensstand zur toxikologischen Relevanz der Messgréflen bei den Emissionen von Biomasse-
verbrennungsanlagen, wobei die Gesamtstaub-Emission als Vergleichsgrofe und gesetzlicher
Grenzwert separat zu sehen ist. Die Intervalle ergeben sich aus der grofiten und der kleinsten
relativen Anderung aller Versuchsvariationen im Vergleich zum Basisfall, wobei neben einem
Toleranzbereich, fiir den Abweichungen vom Basisfall als nicht signifikant angesehen
werden, auch der halbe und der doppelte Wert im Vergleich zum Basisversuch als eine
Grenze gewidhlt wird. Fiir Emissionsminderungen wird generell fiir leichte Verringerungen
(+) ein Intervall von -11 bis -20 % angesetzt. Bei Erhohungen der Emissionen wird bei
maximalen Erh6hungen von mehr als dem 10-Fachen des Bezugswertes die Grenze fiir leichte
Erhohungen (-) mit der Verdopplung der Emission festgelegt und die nichste Abstufungs-
grenze zu 500 % Anderung gewihlt. Andernfalls wird die leichte Emissionserhéhung mit
50 % Anstieg gegeniiber der Erh6hung abgegrenzt.

Die Bewertung einer Zustandsdnderung wird anhand der nach obigem Einordnungsschema
ausgeflillten Bewertungsmatrix (Aufbau wie Tabelle 3-8) durchgefiihrt. Da es derzeit noch
keine gesicherten Erkenntnisse iiber die relative Bedeutung der einzelnen Messgrof3en zuein-
ander gibt, erfolgt fiir jeden Fall eine verbal-argumentative Bewertung, wobei beziiglich der
toxikologischen Relevanz die Summe der PAK sowie der Wert fiir Benzo[a]pyren
(Auswahlbegriindung siche Anhang 5) als besonders gesundheitsrelevant angesehen werden.

Integrative Bewertungsmethodik. AuBerdem kann eine Bewertung iiber die gemeinsame
Auswertung aller Versuchsdatensitze erfolgen. Mit 23 unabhingigen Datensétzen kann eine

¥ Die Auswahl der Abstufung bei der Verschlechterung erfolgte orientiert an der maximalen Verschlechterung in
einer Grofe. Liegt diese iiber dem 10-Fachen des Ausgangswertes wurde die Abstufung 21 bis 100, 101 bis 500
und >500 gewihlt; ansonsten die Feinere.
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statistisch hinreichende Datenbreite angenommen werden. Anhand von Korrelationen zwi-
schen einzelnen Mess- und AnalysegroBen und den Einflussfaktoren Luftiiberschusszahl und
Abgastemperatur konnen Wirkungszusammenhinge aufgekldrt und daraus weitere Minde-
rungsmoglichkeiten abgeleitet werden. In diesem Zusammenhang werden auch Korrelationen
zwischen verschiedenen MessgroBBen betrachtet, um ggf. vereinfachte Verfahren fiir die
Einschétzung der Qualitit der Verbrennung zu gewinnen.

Fehlerbetrachtung. Aufgrund methodischer Probleme wird die Verdnderung der Partikel in
der Atmosphédre nicht beriicksichtigt. Auch wird die systemische Wirkung der Inhaltsstoffe
und der Partikelgroen und —formen auf unterschiedlich vorbelastete Personen nicht einbezo-
gen. Aullerdem ist die verbal-argumentative Zusammenfassung der Einzeleffekte zu einem
Gesamtergebnis abhéngig vom jeweiligen Wissensstand iiber die toxikologische Relevanz der
einzelnen BetrachtungsgréBen im Vergleich zueinander.

Insofern ist die hier realisierte toxikologische Bewertung nur eine erste Einschidtzung, die
nicht als absolute Einordnung, sondern nur als vergleichende Bewertung zwischen den ver-
schiedenen untersuchten Verbrennungsvarianten zu verstehen ist. Insbesondere Interpretatio-
nen, die auf teilweise widerspriichlichen Einzeleinschétzungen basieren, konnen sich durch
zukiinftige Erkenntnisse im Extremfall noch grundsétzlich dndern. Bei entsprechend kriti-
schen Ergebnissen ist dies deutlich betont dargestellt.
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4 Singulare Betrachtung der Versuchsergebnisse

An einem marktiiblichen Kaminofen, d. h. an einem modernen Gerét mit zusitzlicher getrenn-
ter Luftzumischung ohne automatische Luftregelung mit oberem Abbrand und Primérluftzu-
stromung von unten durch den Rost, werden der Einfluss der Brennstoffart, des Wassergehalts
und der Grofe der Scheite sowie die Befiillmenge im Brennraum, die Einstellung der Sekun-
dérluftklappe und die Zugbedingungen am Schornstein variiert (Tabelle 3-3). Die Auswir-
kungen auf die Anderung der Schadstoffemissionen Kohlenstoffmonoxid, organische Kompo-
nenten im Abgas sowie der Gesamtstaubemissionen (Anhang 7) einschlieBlich deren Analyse
(Anhang 8) werden jeweils einzeln betrachtet und bewertet.

4.1 Inhaltsstoffe/Holzart

Die Holzart bestimmt sowohl die Inhaltsstoffe als auch die Rohdichte des Brennstoffs. Bo-
dengegebenheiten und klimabedingte Schwankungen fiihren zu teilweise nennenswerten Ver-
dnderungen der Zusammensetzung der Spurenstoffe des Holzes. Die grundsitzlichen Unter-
schiede sind jedoch durch die Holzart bestimmt. Inhaltsstoffe und Rohdichte konnen bei
Scheitholz nicht entkoppelt voneinander untersucht werden. Sie sind deshalb fiir die Ergebnis-
interpretation gemeinsam zu beriicksichtigen.

4.1.1 Emissionsmessergebnisse

Im Kaminofen werden die Holzarten Buche, Birke, Fichte und Fichte ohne Rinde jeweils mit
der gleichen Brennraumbeladung (Masse), einer vergleichbaren Stiickigkeit (Anzahl der
Scheite) und vergleichbarem Wassergehalt unter sonst gleichen Verbrennungsbedingungen
verbrannt und die Emissionen, die Abgastemperatur und die Luftiiberschusszahl Lambda er-
fasst.

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Die Kohlenstoffmonoxidemissionen liegen fiir alle
Varianten in einem dhnlichen Bereich zwischen 2,6 und 3,2 g/Nm? (bei 13 % O,). Buche und
Fichte weisen die niedrigsten Werte auf, wihrend die Verbrennung von Birkenscheitholz zu
etwas hoheren Werten fiihrt. Die gasformigen Kohlenwasserstoffe schwanken in einem dhnli-
chen relativen Bereich zueinander: Buche und Fichte ohne Rinde zeigen die niedrigsten Wer-
te, wihrend die von Birke und Fichte auf einem hoheren Niveau liegen (Abb. 4-1 links).
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Abb. 4-1:Einfluss der Holzart in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf CO und Ge-
samt-C (links) sowie Abgastemperatur und Lambda (rechts). Brennstoffe: Buchenscheit-
holz (w =11 %), Birkenscheitholz (w =12 %), Fichtenscheitholz (w = 10 %), Fichten-
scheitholz ohne Rinde (Fi.o.Ri.; w=10 %) (n = Anzahl Messungen im verdiinnten Ab-
gas)

Abgastemperatur und Luftiberschuss. Eine vergleichbare Tendenz findet sich auch bei
den Abgastemperaturen (Abb. 4-1 rechts). Hier liegen Buche und Fichte ohne Rinde um etwa
20 K iiber den Temperaturen der Verbrennung von Birke und Fichte. Bei der Luftiiberschuss-
zahl zeigt Buche einen vergleichsweise niedrigen Wert und Birke einen relativ hohen Wert;
Fichte und Fichte ohne Rinde liegen im Mittelfeld.
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Abb.4-2:  FEinfluss der Holzart in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die Gesamt-
staubemissionen im unverdiinnten und verdiinnten Abgas. Brennstoffe: Buchenscheitholz
(w =11 %), Birkenscheitholz (w =12 %), Fichtenscheitholz (w = 10 %), Fichtenscheit-
holz ohne Rinde (Fi.o.Ri.; w =10 %) (n = Anzahl Messungen im verdiinnten Abgas)



Singulére Betrachtung der Versuchsergebnisse 43

Gesamtstaub. Nach Abb.4-2 ergibt sich fiir die Gesamtstaubemissionen im unverdiinnten
Abgas die Reihenfolge Fichte, Buche, Birke und Fichte ohne Rinde. Unter Beriicksichtigung
der Verdiinnung des Abgases und der Miterfassung kondensierbarer Komponenten liegen die
Varianten Buche und Fichte gleichauf, leicht vor den Ergebnissen der Birkenscheitholz-Ver-
brennung. Fichte ohne Rinde hat die hochsten Emissionen, wobei auffillt, dass die Emissio-
nen sowohl im unverdiinnten als auch im verdiinnten Abgas sehr hohen Schwankungen unter-
liegen und beinahe gleichauf liegen, so dass hier im Unterschied zu allen anderen Varianten
kein nennenswerter Effekt der Verdiinnung zu erkennen ist.

4.1.2 Analyseergebnisse

Hauptinhaltsstoffe. Nach den Ergebnissen der Analyse der Feinstaubproben (Abb. 4-3)
macht der elementare Kohlenstoff (EC) jeweils mindestens 50 % der gesamten Emissionen
aus. Die Unterschiede in den Gesamtstaubwerten sind fiir Buche, Birke und Fichte bei anna-
hernd gleichen Werten fiir den Rest vor allem auf die Anderung des Anteils an EC zuriickzu-
fiihren. Auffallend sind auch die deutlich héheren Werte fiir den organischen Kohlenstoff
(OC) bei der Verbrennung von Buche und Fichte im Vergleich zu Birke und Fichte ohne Rin-
de.
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Abb. 4-3:  Einfluss der Holzart in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die Staubzu-
sammensetzung aus organischem (OC) und elementarem (EC) Kohlenstoff, Nicht-C-
Staub (Summe aus Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat, Chlorid und Ammonium) und Rest,
sowie separat als Konzentration im Abgas dargestellt die Summe der Schwermetalle Cu,
Cd, Pb, Cr. Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %), Birkenscheitholz (w =12 %),
Fichtenscheitholz (w =10 %), Fichtenscheitholz ohne Rinde (Fi.o.Ri.; w=10 %) (Be-
schreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

Die Nicht-Kohlenstoff-Komponenten haben in allen vier Varianten einen niedrigen Anteil,
wobei sie bei der Buche noch am hdchsten ausgeprigt sind (Details zu Ionen und Metallen
siche Anhang 9). In allen vier Varianten hat der Anteil der Stdube aus vollstdndiger Verbren-
nung eine relativ niedrige Bedeutung. Bei den betrachteten Schwermetallen gibt es eine sehr



44 Singuldre Betrachtung der Versuchsergebnisse

grofle Variationsbreite, wobei fiir Fichte ohne Rinde ein sehr niedriger Wert vorliegt, gefolgt
vom Messwert fiir Buche. Fichte und Birke zeigen deutlich hhere Werte.

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Beziiglich der toxikologisch besonders re-
levanten Summe der PAK und des Benzo[a]pyrens liegen Buche, Birke und Fichte auf einem
dhnlichen Niveau, wobei die Werte bei den beiden durchgefiihrten Analysen der Stdube aus
der Birkenverbrennung relativ weit streuen (Abb. 4-4).
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Abb. 4-4:  Einfluss der Holzart in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die PAK so-
wie Benzo[a]pyren-Werte. Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %), Birkenscheitholz
(w=12 %), Fichtenscheitholz (w =10 %), Fichtenscheitholz ohne Rinde (Fi.o.Ri.;
w =10 %) (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

Im Mittel zeigt die Birke die niedrigsten Werte. Beziiglich der PAK liegen die Werte bei
Fichte leicht unter denen fiir Buche und beziiglich des Benzo[a]pyrens etwas iiber denen der
Buche. Die Analyse-Werte fiir die Stdube der Fichte ohne Rinde liegen sowohl fiir die PAK
als auch fiir das Benzo[a]pyren sehr deutlich {iber denen der drei anderen Brennstoffvarianten.

Anhand der grafischen Darstellung der Einzelanalysewerte der zehn ausgewéhlten EPA-PAK
(Kapitel 3.2.2) wird die gute Ubereinstimmung in der Doppelbestimmung der PAK bei der
Buche, der Fichte und der Fichte ohne Rinde deutlich (Abb. 4-5).

Bei der Birke fillt eine vergleichbare relative Verteilung auf, wobei die erste Analyse meist
etwa drei- bis fiinfmal so hohe Einzelwerte aufweist wie die zweite Analyse. Eine besondere
Stellung weisen Fluoranthen und Pyren auf, die sowohl bei der Buche als auch bei der ers-
ten Analyse der Fichte ohne Rinde hohe Werte vorweisen, jedoch bei den anderen Analysen —
insbesondere auch bei der zweiten Analyse der Fichte ohne Rinde — fast keine Rolle spielen.
Abgesehen von dieser Auffilligkeit weisen alle acht Analysen eine sehr dhnliche relative
Mengenverteilung der Einzel-PAK zueinander auf.
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Abb. 4-5:  Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die acht durchgefiihrten PAK-Analysen der
Variation des Brennstoffs im Kaminofen ohne automatische Luftregelung (Beschreibung

der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

4.1.3 Bewertung und Minderungsansatze

Grenzwerteinordnung.
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Abb. 4-6:  Vergleich der Kohlenstoffmonoxidemissionen (links) und der Staubemissionen (rechts)
mit den Grenzwerten der novellierten 1.BImSchV [17] und den Kriterien des DIN
CERTCO Labels ,,schadstoffarme Verbrennung® [80]

Bei den Versuchen zu den Holzarten handelt es sich insbesondere beim Buchenscheitholz und
beim Fichtenscheitholz um die Basisversuche, auf die sich die weitere Versuchsauswertung in
diesem Kapitel bezieht. Deshalb sollen die Messergebnisse mit den Grenzwerten fiir
Kohlenstoffmonoxid und Gesamtstaub der Kleinanlagenfeuerungsverordnung (1.BImSchV)
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[17] und den entsprechenden Kriterien des DIN CERTCO Label’ fiir ,,schadstoffarme Ver-
brennung® [80] verglichen werden (Abb. 4-6).

Alle vier Brennstoffe liegen mit allen Einzelmessungen unterhalb des in der novellierten
1. BImSchV fiir Altanlagen vorgesehenen Grenzwertes von maximal 150 mg/Nm? Staub und
4 g/Nm? CO. Der CO-Grenzwert der ersten Stufe fiir Neuanlagen mit 2 g/Nm? wiirde in kei-
nem Fall eingehalten werden. Der Staubgrenzwert fiir Neuanlagen der ersten Stufe wére mit
75 mg/Nm? im unverdiinnten Abgas fiir die Brennstoffe Buche, Birke und Fichte einhaltbar.
Der Grenzwert der zweiten Stufe mit 40 mg/Nm? wiirde mit allen Brennstoffen verfehlt [17].
Die nach dem DIN CERTCO Label’ fiir ,,schadstoffarme Verbrennung* geforderten Kriterien
wiirden mit den Brennstoffen Buche, Birke und Fichte beziiglich Staub und C,H,, eingehalten.
Lediglich beim CO wiirde die Vorgabe fiir alle Brennstoffe verletzt [80].

Bewertung der Emissionsanderungen. Von dem fiir Scheitholzkamindfen relativ niedrigen
Emissionsniveau der Verbrennung von Buchenscheithdlzern ausgehend ergeben sich sehr

differenzierte Verdnderungen zu den Verbrennungsprodukten der Birke und der Fichte
(Tabelle 4-1).

Tabelle 4-1: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen zwischen den Brennstoffvaria-
tionen (Buche, Birke, Fichte, Fichte ohne Rinde — Fi.o0.Ri.) am Kaminofen

PAK  BaP OoC EC C.Hp CcO Schwer-  Nicht- Gesamt-
metalle  C-Staub  staub
Birke zu ++ 0 +++ -- - - --- +++ 0
Buche
Fichte zu ++ - 0 0 - 0 -- +++ 0
Buche
Fi.o.Ri. zu - - +++ 0 0 +++ +++ --
Buche
Fi.o.Ri zu - - -- +++ ++ 0 +++ ++ --
Fichte
Kategorien der Emissionsédnderung: - - - starke Erhohung; - - Erhdhung; - leichte Erh6hung; 0
keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-
gerung

Bezogen auf das absolute Niveau und in Anbetracht der sehr &hnlichen Gesamtstaubwerte und
der Mischung aus positiven und negativen Verdnderungen bei den PAK und dem BaP konnen
Buche, Birke und Fichte als weitgehend gleichwertig in der Verbrennung trockener Scheite
unter den vorgegebenen Brennstoffmengen, dem niedrigen Wassergehalt und einer iiblichen
Stiickigkeit angesehen werden.

Einen deutlichen Ausreif3er stellt die Verbrennung von Fichte ohne Rinde dar. Wéhrend die
OC-Freisetzung sowie die Freisetzung an Schwermetallen und Nicht-C-Staub deutlich gemin-
dert sind, liegen sowohl der Gesamtstaub als auch die toxikologisch besonders relevanten
PAK- und BaP-Werte deutlich iiber denen der anderen drei Varianten. Insofern fiihrt der Ein-
satz von Fichte ohne Rinde sowohl im Vergleich zu Buchenscheitholz als auch zu Fichten-
scheitholz zu einer deutlichen Erh6hung der Emissionen.

’CO < 1,5 g/Nm?®, C,H,, < 120 mg/Nm?® und Staub < 75 mg/Nm? bei 13 % O, [80]
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Erklarungsansatze. Das vergleichbare Emissionsniveau bei Buche, Birke und Fichte ist aus
Sicht der Inhaltsstoffe zu erkldren, da die wesentlichen Unterschiede bei den Spurenstoffen
auftreten, diese aber nur einen kleineren Anteil an den Gesamtstaubemissionen ausmachen
(vergleiche auch Mengen an Nicht-C-Staub in Abb. 4-3). Durch die Aufgabe der gleichen
Brennstoffmasse unterscheidet sich die Summe der Energiefreisetzung nicht grundsétzlich
voneinander. Durch die gleiche Anzahl an Scheiten mit jeweils gleicher Masse ergibt sich
beim Nadelholz aufgrund der geringeren Rohdichte lediglich eine etwas groflere Oberfliche je
Scheit, die zu einer etwas hoheren Gasbildung pro Scheit fiihren konnte. Dieser Effekt diirfte
durch den geringeren Energieinhalt je Flichenstiick gemindert werden.

Die mit rund einem Viertel geringeren Aschebestandteile der Fichte ohne Rinde im Vergleich
zur Fichte (Tabelle 3-1und Tabelle 3-2) konnten sich letztlich in dem niedrigeren Gehalt an
Nicht-C-Staub widerspiegeln. Ein vergleichsweise niedriger Ca-Gehalt bei gleichzeitig sehr
hohem Silizium-Gehalt der Fichtenbrennstoffe konnte zu gewissen Stérungen im Glutbett und
damit zu einer erhohten Freisetzung entsprechender Verbindungen als Partikel fiihren.
Grundsitzlich konnte die z. B. im Vergleich zur Buche etwas grofere Luftiiberschusszahl bei
gleichzeitig hochster Abgastemperatur auf eine etwas heftigere und gleichzeitig weniger
gleichméBige Reaktion mit stirkeren Storungen in der Durchmischung hindeuten. In diesem
Fall konnte eine groflere Menge von Partikeln aus dem Glutbett gerissen werden und
gleichzeitig der Kohlenstoffausbrand (EC) zusammen mit dem Ausbrand der PAK und des
BaP durch kalte Zonen gemindert sein, nachdem durch die hohen Temperaturen im Brenn-
raum zwar der OC-Ausbrand verbessert, aber auch die PAK- und EC-Bildung unterstiitzt wur-
de.

Die grofle Variation der PAK- und BaP-Werte bei der Birke konnte auf den deutlich héheren
Luftiiberschuss und der um rund 10 K niedrigeren Abgastemperatur bei der zweiten Analyse
zuriickzufiihren sein. Mehr Sauerstoff bei gleichzeitig niedrigeren Temperaturen im Verbren-
nungsraum vermindert die Ausdehnung der heilen sauerstoffarmen Zonen, so dass die Bil-
dung von PAK insgesamt und des BaP gehemmt ist.

Minderungsansatze. Kaminéfen werden in Deutschland vom Hersteller hdufig konstruktiv
auf Laubholzscheite mit Rinde ausgelegt. Daher sollten rindenlose Nadelholzscheite nicht in
entsprechenden Anlagen eingesetzt werden.

Fazit. Insgesamt ist fiir den Einsatz der Brennstoffe Buche, Birke und Fichte mit Rinde keine
eindeutige Priferenz anzugeben. Aufgrund der hohen CO-Werte ist iiber eine automatisch
kontrollierte Luftzugabe auf jeden Fall nachzudenken. Dies konnte auch dazu beitragen, die
deutlich hoheren Emissionen bei der Fichte ohne Rinde auf das Niveau der anderen
Brennstoffe zu senken und die teilweise groBen Schwankungen in den toxikologisch beson-
ders relevanten Emissionen an PAK und z. B. BaP aufgrund der Anderung der Einflussfakto-
ren Abgastemperatur und Luftiiberschusszahl zu verringern.

4.2 Wassergehalt

Bei Scheitholz kann der Wassergehalt in einem weiten Bereich schwanken. Fiir den Einsatz in
Kaminofen wird in der Regel lufttrockenes Holz eingesetzt, was einem Wassergehalt von 12
bis 18 % entspricht. Beim Finschlag hat das Holz je nach Alter, Jahreszeit des Einschlags und
Baumart zwischen 40 und 65 % Wassergehalt. Innerhalb des Baumes weist das mit den Lei-
tungsgefalen zur Versorgung des Baumes versehene Splintholz hohere Wassergehalte auf als
das geringeren jahreszeitlichen Schwankungen unterliegende Kernholz [111], so dass es in
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der Praxis bei nicht ausreichender Trocknung in einem Scheit zu unterschiedlichen Wasser-
gehalten kommen kann.

4.2.1 Emissionsmessergebnisse

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Bereits bei einer Steigerung des Wassergehalts des
Buchenscheitholzes von 11 auf 20 % kommt es zu einer nennenswerten Zunahme der Emis-
sionen an CO und C,H,,, obwohl die Abgastemperatur nur minimal sinkt und die Luftiiber-
schusszahl leicht zunimmt (Abb. 4-7). Mit dem Ubergang auf 30 % Wassergehalt steigt das
CO um das Drei- bis Vierfache und die organischen gasformigen Komponenten steigen auf
fast den 40-fachen Wert im Vergleich zu einem Wassergehalt von 11 %. Damit muss bei
30 % Wassergehalt davon ausgegangen werden, dass die fiir eine vollstindige Verbrennung
notwendige Verweilzeit bei ausreichend hohen Temperaturen nicht erreicht wird.
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Abb. 4-7:  Einfluss des Brennstoffwassergehalts in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe
auf CO, Gesamt-C, Abgastemperatur und Lambda. Brennstoffe: Buchenscheitholz,
Scheitldange: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % bzw. dquivalente Masse bei 20 % /
30 % Wassergehalt (n = Anzahl Messungen im verdiinnten Abgas)

Abgastemperatur und Luftiberschuss. Der Anstieg des Wassergehalts des Buchen-
scheitholzes von 11 auf 20 % fiihrt zu einer geringfiigigen Minderung der Abgastemperatur
um wenige Kelvin, gleichzeitig aber auch zu einer deutlichen Steigerung der Luftiiberschuss-
zahl um mehr als 20 % (Abb. 4-7). Mit dem Ubergang auf 30 % Wassergehalt sinkt dann die
Abgastemperatur drastisch um rund 70 K ab und gleichzeitig kommt es zu mehr als einer Ver-
dopplung der Luftiiberschusszahl.

Gesamtstaub. Die Variation des Wassergehalts bei Buchenholzscheiten zeigt mit rund
70 mg/Nm? niedrige Feinstaubemissionen im verdiinnten Abgas fiir 11 % und 20 % Wasser-
gehalt mit einem sehr deutlichen Anstieg auf iiber 1 100 mg/Nm? bei einem Wassergehalt von
30 % (Abb. 4-8). Bei diesen sehr nassen Scheiten kommt es groftenteils zu einem Schwel-
brand mit zu geringer Warmeproduktion fiir eine rasche Trocknung des Holzes.

Sehr ausgeprigt sind insbesondere bei einem Wassergehalt von 30 % die Unterschiede in den
Messergebnissen zwischen unverdiinntem und verdiinntem Abgas. Diese ergeben sich durch
einen hohen Anteil an Kohlenwasserstoffverbindungen (Abb. 4-7), die erst mit der Verdiin-
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nung auskondensieren und dadurch gravimetrisch auf den Filterproben nachweisbar werden.
Die bei den verdiinnten im Vergleich zu den unverdiinnten Messungen deutlich groeren Feh-
lerbalken deuten auf die Schwierigkeit der Erfassung von kondensierten Kohlenwasserstoffen
hin. Dies zeigt, dass ohne die Messung im verdiinnten Abgas die Staubemissionen bei einem
Wassergehalt von 30 % um fast eine Gréflenordnung unterschitzt wiirden.
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Abb. 4-8:  Einfluss des Wassergehalts in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf Ge-
samtstaubgehalt im unverdiinnten und im verdiinnten Abgas. Brennstoff: Buchenscheit-
holz, Scheitlinge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % bzw. dquivalente Masse bei
20 % / 30 % Wassergehalt (n = Anzahl Messungen im verdiinnten Abgas)

4.2.2 Analyseergebnisse

Hauptinhaltsstoffe. Wahrend zwischen 11 und 20 % Wassergehalt die Summe aus elemen-
tarem und organischem Kohlenstoff nur leicht steigt, kommt es zu einem sehr starken Anstieg
beim Ubergang auf 30 % (Abb. 4-9). Beginnend mit dem Ubergang von 11 auf 20 % und fort-
gesetzt zu 30 % Wassergehalt verschiebt sich das Verhéltnis zwischen organisch gebundenem
zu elementar gebundenem Kohlenstoff deutlich hin zum organisch gebundenen Kohlenstoff.
Der stark anwachsende Rest bei 30 % Wassergehalt ist primdr durch die zu den als Kohlen-
stoff erfassten organischen Kohlenwasserstoffen gehdrenden Sauerstoff- und Wasserstoffmas-
sen bestimmt.

Der Nicht-Kohlenstoff-Staub verdoppelt sich in seiner Menge bei einem Anstieg von 11 %
auf 20 % Wassergehalt, um dann weitgehend konstant zu bleiben (Abb. 4-9). Die
Schwermetall-emissionen sinken von 11 % Wassergehalt auf 20 % zunéchst deutlich ab, um
danach beim Ubergang auf 30 % wieder auf das beinahe gleiche Niveau zu steigen.
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Abb. 4-9:  Einfluss des Brennstoffwassergehalts in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe
auf organischen (OC) und elementaren (EC) Kohlenstoff, Nicht-C-Staub (Summe aus
Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat Chlorid und Ammonium) und Rest sowie separate als
Anteil dargestellt die Schwermetallgehalte als Summe aus Cu, Cd, Pb, Cr bezogen auf die
zugehorige gemessene Staubmenge im verdiinnten Abgas. Brennstoff: Buchenscheitholz,
Scheitlédnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % bzw. dquivalente Masse bei 20 % /
30 % Wassergehalt (Details zu lonen und Metallen siche Anhang 9; Beschreibung der
Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Trotz signifikanter Steigerung von CO und
Gesamt-C im Abgas (Abb. 4-8) ergibt sich bei einer Zunahme des Wassergehalts im Brenn-
stoff von 11 % auf 20 % eine leichte Absenkung der PAK-Emissionen (Abb. 4-10). Fiir 30 %
Wassergehalt kommt es demgegeniiber im Mittel aus zwei Analysen zu einer Steigerung der
auf den Feinstaubfiltern nachweisbaren PAK, die im ersten Versuch sehr deutlich und im
Zweiten nur leicht ausfallt.

Deutlich wird auch, dass sich die Menge an Benzo[a]pyren mit dem Anstieg auf 20 % Was-
sergehalt im Mittel der beiden Analysen etwa verdoppelt und dann im Mittel fiir den Wasser-
gehalt von 30 % auf dem gleichen Niveau verbleibt bzw. sogar leicht absinkt.

Bis auf Benzo[k]fluoranthen sind ganz unterschiedliche Mengen der einzelnen untersuchten
PAK (Kapitel 3.2.2) in Abhdngigkeit vom Wassergehalt der Buchenholzscheite nachzuweisen
(Abb. 4-11). Fiir den Wassergehalt von 11 % und 20 % sind die Ergebnisse der jeweiligen
Doppelanalyse relativ dhnlich. Auch die beiden PAK-Grafen fiir 30 % Wassergehalt folgen
dem gleichen Verlauf, wobei die erste Analyse fast durchgehend etwa doppelt so hohe absolu-
te Werte zeigt wie die zweite Analyse. Im Mittel weisen die Versuche mit 20 % Wassergehalt
die hochsten Mengen an hohermolekularen PAK auf, wéhrend Fluoranthen, Pyren, Ben-
zo[a]anthracen und Chrysen vor allem bei der 11 %- und der 30 %-Variante auftreten.
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Abb. 4-10: Einfluss des Brennstoffwassergehalts in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe
auf die PAK sowie Benzo[a]pyren-Werte. Brennstoff: Buchenscheitholz, Scheitldnge: 25
cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % bzw. dquivalente Masse bei 20 % und 30 % Was-
sergehalt (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)
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Abb. 4-11: Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die sechs durchgefiihrten PAK-Analysen der
Variation des Wassergehalts bei Buchenscheiten im Kaminofen ohne automatischen
Luftklappe (11 %, 20 % und 30 % jeweils zwei Analysen; Beschreibung der Proben-
nahmebedingungen siche Anhang 8)

4.2.3 Bewertung und Minderungsansatze

Bewertung der Emissionsdnderungen. Tabelle 4-2 zeigt die Ergebnisse aus den Kapiteln
4.2.1 und 4.2.2 zusammenfassend auf der Basis des Bewertungsschemas nach Tabelle 3-8
beziiglich des Ausmales der jeweiligen Verdnderung zum Referenzfall Buche 11 %.
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Tabelle 4-2: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen zwischen den Wassergehaltsva-
riationen (11 %, 20 % und 30 %) am Kaminofen

PAK BaP OC EC C.Hp, CO Schwer-  Nicht- Gesamt-
metalle ~ C-Staub  staub
20% zu 11 % + -- -- 0 -- - +++ +++ 0
30% zu 11 % - - - --- --- --- --- + +++ ---
Kategorien der Emissionsédnderung: - - - starke Erhohung; - - Erhdhung; - leichte Erhdhung; 0
keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-
gerung

Neben der in Tabelle 4-2 dargestellten sehr deutlichen Verschlechterung des Emissionsbildes
zwischen einem Wassergehalt von 11 % und einem von 30 % deuten auch der starke Abfall
der Abgastemperatur und der Anstieg auf sehr hohe Lambda-Werte auf eine erhebliche Sto-
rung des Verbrennungsbetriebs hin (Abb. 4-7 rechts). Dies konnte bei der Durchfiihrung der
Versuche an dem haufig auftretenden Schwelbrand im Ofen bestétigt werden.

Wihrend die Bewertung des Ubergangs von 11 % Wassergehalt auf 30 % beziiglich der
Schadstoffemissionen und deren Toxizitét eindeutig zu Ungunsten der 30 % Variante ausfillt,
stellt sich das Bild fiir den Ubergang von 11 % auf 20 % uneinheitlicher dar. Wihrend die Ge-
samtstaubmenge konstant bleibt, nehmen der Schwermetallgehalt und die Menge an Nicht-
Kohlenstoff-Feinstaub deutlich ab. OC, C,H;, und CO nehmen leicht bis deutlich zu. Im
Unterschied zu den anderen Emissionen zeigt sich bei der Verteilung der PAK zueinander und
den anderen Inhaltsstoffen der Stdube bereits bei einem Anstieg des Wassergehalts von 11 %
auf 20 % eine pragnante Verdanderung, wobei auffillt, dass sich in dem gewihlten Variations-
bereich zwar die Zusammensetzung sehr deutlich, die Summenwerte aber nur wenig verén-
dern. Toxikologisch besonders relevant erscheint die Zunahme der Benzo[a]pyren-Emission;
gleichzeitig nimmt aber die Gesamtmenge der PAK inklusive des Benzo[a]pyrens ab. Da der-
zeit noch keine Méglichkeit besteht, die Anderung der Summe der PAK im Vergleich zur
Verdnderung der Zusammensetzung der PAK abzuwégen, kann beziiglich der Wassergehalts-
anderung von 11 % auf 20 % keine abschliefende Bewertung getroffen werden.

Erklarungsansatze. Ein hoherer Wassergehalt im Brennstoff kann eine Hemmung der Ver-
brennungsreaktionen und eine Abkiihlung des Glutbetts mit sich bringen. Generell scheint mit
abnehmender Glutbetttemperatur die Entstehung von Nicht-Kohlenstoff-Feinstaub gemindert,
wobei die Schwermetallfreisetzung beim Ubergang von 20 % Wassergehalt auf 30 % wieder
ansteigt; dies konnte an einer zunehmenden Oxidation einiger der Schwermetalle liegen, da
durch die gehemmte Verbrennung mehr Sauerstoff im Glutbett verfiigbar sein konnte.

Ausreichende Temperaturen und ein mehr an OH-Radikalen bei 20 % Wassergehalt konnten
dazu fithren, dass insbesondere die niedermolekularen PAK wie Fluoranthen, Pyren,
Benzo[a]anthracen und Chrysen verstdrkt nach der Entstehung abgebaut werden. Dafiir ver-
bleiben vermehrt die toxikologisch besonders relevanten PAK Benzo[a]pyren und Inde-
no[1,2,3-c,d]pyren im Abgas.

Trotz des sehr hohen Sauerstoffangebots bei 30 % Wassergehalt diirfte die Verbrennungstem-
peratur so niedrig und die Verweilzeiten bei ausreichend hohen Temperaturen so kurz sein,
dass weder die aus der pyrolytischen Zersetzung entstandenen organischen Komponenten
noch die nach der Bildung am Brennstoff entstandenen PAK und BaP vollstindig abgebaut
werden konnen. Durch die frithe Abkiihlung kénnten auch die teilfliichtigen PAK Fluoranthen
und Pyren auf grofBeren Partikeln kondensieren, so dass sie verstdrkt messtechnisch mit dem
gesammelten Staub erfasst werden. Moglicherweise fithren zudem zunehmende Wasser-



Singuldre Betrachtung der Versuchsergebnisse 53

dampfstrdhnen im Feuerraum zu verschlechterten Durchmischungsverhéltnissen und damit zu
einer veranderten Schadstoffbildung.

Minderungsanséatze. Der hohe Einfluss des Wassergehalts auf die Qualitdt der Verbrennung
ist wesentlich durch die fehlenden Nachregelmoglichkeiten bei dem untersuchten Kaminofen
zu Stande gekommen. Insofern sind zwei Wege fiir eine dauerhafte Verbesserung denkbar.

Zum einen kann die Qualitdtskontrolle im Hinblick auf den Wassergehalt der Brennstoffe
ausgebaut werden. Hierzu konnen die Nutzer — wie in der 1. BImSchV vorgesehen [17] —
z. B. vom Schornsteinfeger geschult werden. Uberall wo der Platz fiir eine ausreichende
Trocknungszeit fehlt, diirften ggf. nur noch zertifizierte Scheithdlzer aus dem Fachhandel und
nach trockener Vorratshaltung eingesetzt werden.

Zum anderen konnen entsprechende technische Komponenten an und in den Kamindfen in-
tegriert werden, um mit den Schwankungen des Wassergehalts besser umzugehen. Hierzu
konnten als einfachste Mallnahme CO- oder C,H,,-Sensoren bei Uberschreitung eines
Schwellenwertes ein Alarmsignal geben, so dass der Nutzer auf die gestorte Verbrennung
aufmerksam wird und GegenmalBBinahmen ergreifen kann. Dies konnte hohe Wassergehalte
(hier z. B. 30 %) ausschlieBen. Weiterhin wire eine Anpassung der Luftregelung an ein CO-
und/oder C,H;,-Signal vorstellbar, um kleinere Schwankungen im Wassergehalt zu kompen-
sieren und bei groBBeren Schwankungen erst nach misslungener Nachregelung ein Alarmsignal
zu geben und parallel die Verbrennung durch Abschotten der Luftzufuhr zu stoppen. Dies
wiirde luftdicht schlieBende Konstruktionen erfordern, bei denen die Luft gezielt {iber den
natiirlichen Schornsteinzug in Kombination mit Klappen zur Minderung oder mittels Gebldse
dosiert werden kann. Der Optimalfall wire eine Ergidnzung des geregelten Systems um eine
Vortrockenzone fiir den Brennstoff in Kombination mit einer automatischen Nachbefiillung
tiber einen Vorratsschacht. Damit wéren dann auch Wassergehalte von 30 % tolerierbar.

Fazit. Die Ergebnisse zeigen eine hohe Relevanz des Wassergehalts beziiglich der Qualitét
der Verbrennung und damit auch auf Menge und Toxizitdt der Feinstdube. Aufgrund der feh-
lenden Vortrocknungsmoglichkeit in heute marktiiblichen Kamindfen und der aus toxikolo-
gischer Sicht sich andeutenden hohen Bedeutung auch kleiner Wassergehaltsinderungen
kommen die Betreiberschulung und die Weiterentwicklung der Feuerungen — z. B. integrierte
Vortrocknung, geregelte Luftdosierung, Sensorik zur Signalisierung von Storungen - als
Minderungsansitze zu besonderer Bedeutung. Unter Beriicksichtigung des technischen Auf-
wands Scheitholz von einem lufttrockenen Wassergehalt von 12 bis 18 % auf einen Wasser-
gehalt von 11 % zu trocknen und dann auch trocken zu halten, erscheint der Einsatz von le-
diglich lufttrockenem Holz bei Buche im untersuchten Kamin als angemessen.

4.3 Stuckigkeit

Kamindfen sind fiir die Verbrennung von Holzscheiten vorgesehen. Hackschnitzel oder Spine
lassen sich meist nur schlecht verbrennen. Holzscheite konnen grundsétzlich in der Lange und
dem Querschnitt variieren. Der Brennstofthandel bietet typischerweise gewisse Standard-
langen (z. B. 25 cm) an, fiir die die meisten Hersteller ihre Kamindfen in der Breite auslegen.
Mit diesen Scheitldngen kann dann auch das vom Kaminofen-Hersteller vorgesehene Flamm-
bild erreicht werden. Um nicht gleichzeitig zwei Variablen zu verdndern, wird im Folgenden
die Stiickigkeit anhand gleicher Scheitlinge, aber unterschiedlichem Querschnitt untersucht.
Dies entspricht auch der praktischen Herstellung von Holzscheiten. Die Lange der Scheite
kann mit der Sége gut eingestellt werden. Der Querschnitt variiert beim manuellen Hacken
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sehr stark und ist selbst beim teilmaschinellen Spalten stark vom Querschnitt des verarbeite-
ten Holzstammes abhingig.

Im Rahmen der Betriebsvariation ,,Stlickigkeit* werden als Standardfall Buchenscheite mit ei-
nem Wassergehalt von 11 % als ,,Sollscheite” nach der Massenvorgabe des Kaminofen-Her-
stellers definiert (0,7 kg). ,,Halbscheite* haben eine Masse von 0,35 kg und ,,Doppelscheite*
eine Masse von 1,4 kg. Die Anzahl der jeweils eingesetzten Scheite ergibt sich aus der vom
Hersteller empfohlenen Auflagemenge von 1,4 kg je Auflage.

Hinzu kommt die Frage der Sphirizitét, d. h. von moglichen Auswiichsen aus dem Grund-
scheit (z. B. durch Astansétze oder Auffaserungen beim Spalten), die sowohl die Oberfldche
erhohen als auch die Schichtung der Scheite in der Feuerung verdndern und so zu Instabiliti-
ten beim Abbrand fithren kénnen. Da es sich hierbei um sehr spezielle und wenig reproduzier-
bare Effekte handelt, wird die Sphirizitét hier nicht untersucht.

4.3.1 Emissionsmessergebnisse

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Sowohl bei den Kohlenstoffmonoxidemissionen als
auch bei den Emissionen an Kohlenwasserstoffen stellt sich der Sollscheit als die Variante mit
den geringsten Emissionen dar (Abb. 4-12 links). Wahrend der Halbscheit nur geringfiigig ho-
here Emissionen in der Verbrennung aufweist, hat der Doppelscheit beim CO mehr als dop-
pelt so hohe Emissionen und bei den Kohlenwasserstoffen mehr als eine Groenordnung ho-
here Emissionen als der Sollscheit.
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Abb. 4-12: Einfluss der Scheitgrofie in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf CO, Ge-
samt-C (links), Abgastemperatur und Lambda (rechts). Brennstoffe: Buchenscheitholz
(w=119%) Halbscheit (0,35 kg), Sollscheit (0,7 kg) und Doppelscheit (1,4 kg) bei
gleicher Gesamtbrennstoffmasse von 1,4 kg (n = Anzahl Messungen)

Abgastemperatur und Lufttberschuss. Die Scheitgrofe korreliert direkt mit der Abgastem-
peratur und der Luftiiberschusszahl (Abb. 4-12 rechts). Je grofer der Scheit, umso niedriger
ist die Abgastemperatur und desto hoher ist bei dem konstant eingestellten Schornsteinzug die
Luftiiberschusszahl. Wéhrend beim Halbscheit die Abgastemperatur um mehr als 30 K im
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Vergleich zum Sollscheit zunimmt, ist die mittlere Abgastemperatur beim Doppelscheit um
fast 55 K niedriger.

Gesamtstaub. Auffillig sind die fast gleichen Staubemissionen im unverdiinnten Abgas fiir
die Halbscheite und den Doppelscheit (Abb.4-13). Bei Betrachtung der Staubemissionen im
verdiinnten Abgas erhoht sich das Ergebnis fiir den Doppelscheit um einen Faktor 3, wihrend
sich bei den Halbscheiten nur ein geringfiigiger Anstieg ergibt. Insgesamt ist der Unterschied
zwischen dem Sollscheit und dem Halbscheit bei beiden Gesamtstaubwerten deutlicher
ausgepragter als bei den Kohlenstoffmonoxid- und den Kohlenwasserstoffemissionen.
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Abb.4-13: Einfluss der ScheitgréBe in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die Ge-
samtstaubemissionen im unverdiinnten und verdiinnten Abgas. Brennstoffe: Buchen-
scheitholz (w = 11 %) Halbscheit (0,35 kg), Sollscheit (0,7 kg) und Doppelscheit (1,4 kg)
bei gleicher Gesamtbrennstoffmasse von 1,4 kg je Auflage (n = Anzahl Messungen im
verdiinnten Abgas)

4.3.2 Analyseergebnisse

Hauptinhaltsstoffe. Auch die Ergebnisse der Analysen zeigen fiir die Variante mit der Ver-
brennung der Sollscheite die geringsten Werte (Abb. 4-14). Wihrend bei der Verbrennung der
Halbscheite die Menge des organischen Kohlenstoffes nur geringfligig zunimmt, kommt es zu
mehr als einer Verdopplung der Masse der im verdiinnten Abgas feststellbaren Konzentration
an elementarem Kohlenstoff. Die Konzentration der erfassten kritischen Schwermetalle bleibt
praktisch konstant (Anhang 9). In allen drei Varianten kommt es zu keiner signifikanten
Anderung der Konzentration an Nicht-Kohlenstoff-Staub.

Bei der Verbrennung des Doppelscheits entsteht etwa 50 % mehr elementarer Kohlenstoff be-
zogen auf das Abgasvolumen bei 13 % O,. Gleichzeitig steigt die Konzentration an organi-
schem Kohlenstoff um rund eine Gréfenordnung. Auch die Konzentration der Schwermetalle
steigt auf fast das Dreifache.



56 Singuldre Betrachtung der Versuchsergebnisse

300 + @ 0C - 50
mEC ]
@ Nicht-C-Staub e
'E m Rest T 40 Em
8 @ Cu, Cd, Pb, Cr 2
- N 200 - —
a2 O E =
3 1309 o
b 3 O
9 2 g9
- ":E IS Lol ‘:cf_a
23 fao ™
G g 100 - @ Q
it} ()
G [7 777 110 E
(o] S
(%)
0 : : to
Halbscheit Sollscheit Doppelscheit

ScheitgroRe

Abb. 4-14: Einfluss der Scheitgrofe in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die
Staubzusammensetzung: organischer (OC) und elementarer (EC) Kohlenstoff, Nicht-C-
Staub (Summe aus Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat Chlorid und Ammonium) und Rest
sowie separat als Konzentration im Abgas dargestellt die Summe der Schwermetalle aus
Cu, Cd, Pb, Cr. Brennstoff: Halbscheit (0,35 kg), Sollscheit (0,7 kg) und Doppelscheit
(1,4 kg) bei gleicher Gesamtbrennstoffmasse von 1,4 kg je Auflage (Beschreibung der
Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Im Unterschied zu obigen Ergebnissen zei-
gen PAK und BaP als Leitindikatoren fiir die toxikologische Relevanz der Feinstdube ein
gegenldufiges Bild (Abb. 4-15). Wihrend die PAK-Konzentration beim Doppelscheit nur um
weniger als die Halfte iiber der der Sollscheite liegt und auch der BaP-Wert nur etwa den
doppelten Wert erreicht, steigt die PAK-Konzentration fiir die Halbscheite im Mittel auf rund
das 3,5-Fache und die BaP-Konzentration im Mittel auf das 7-Fache.

Auffillig ist dabei, dass die Emissionskonzentrationen der ersten Analyse beim Halbscheit so-
wohl bei den PAK- als auch den BaP-Werten um mehr als doppelt so hoch ausfallen wie die
Ergebnisse der zweiten Analyse. Der Vergleich der parallel zu den Analyseproben ermittelten
Feinstaubemissionen zeigt mit 161 mg/Nm? parallel zur Probe fiir die erste Analyse und
93 mg/Nm? (bei 13 % O,) bei derjenigen parallel zur Probennahme fiir die zweite Analyse
ebenfalls einen fast doppelt so hohen Wert. Beziiglich des Luftiiberschusses liegt dieser bei
der ersten Analyse bei 2,7 und bei der Zweiten bei 3,1 (Anhang 8). Dies konnte ein Indiz fiir
eine deutlich stirkere Storung der Verbrennung wihrend der Probennahme zur ersten Analyse
im Vergleich zur Zweiten sein.

Dieser Unterschied zwischen den beiden Halbscheit-Analysen findet sich auch bei den ausge-
wihlten zehn héhermolekularen U.S. EPA-PAK (Kapitel 3.2.2) wieder, wobei sich die Rela-
tion zwischen den beiden Analysen bei deutlich unterschiedlicher Gesamthohe der einzelnen
Konzentrationen im Abgas grundsétzlich dhneln (Abb. 4-16).
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Abb. 4-15: Einfluss der Scheitgréfie in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die PAK

sowie Benzo[a]pyren-Werte.

Brennstoff: Halbscheit (0,35 kg), Sollscheit (0,7 kg) und

Doppelscheit (1,4 kg) bei gleicher Gesamtbrennstoffmasse von 1,4 kg je Auflage (Be-
schreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)
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Abb. 4-16: Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die sechs durchgefiihrten PAK-Analysen der
Variation der Stiickigkeit bei Buchenscheiten im Kaminofen ohne automatische Luftrege-
lung (Brennstoff: halbe Scheite, Sollscheite und doppelt so schwere Scheite bei gleicher
Gesamtbrennstoffmasse, 11 % Wassergehalt; Beschreibung der Probennahmebedingun-

gen siche Anhang 8)

Insgesamt liegen die Analyseergebnisse aller drei Versuchsvarianten nicht nur auf einem un-
terschiedlichen Konzentrationsniveau, sondern zeichnen sich auch fiir jede Variante durch
eine abweichende Relation der Konzentrationen zueinander aus.
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4.3.3 Bewertung und Minderungsansatze

Bewertung der Emissionsanderungen. Abgesehen von minimalen Minderungen der Emis-
sionen bei den Nicht-Kohlenstoff-Stduben kommt es sowohl bei den Halbscheiten als auch
beim Doppelscheit im Vergleich zum Referenzfall Buche 11 % mit Sollscheit (0,7 kg)
beziiglich der in Kapitel 4.3.1 und 4.3.2 dargestellten Mess- und Analyseergebnissen zu einer
eindeutigen Erhohung der Emissionssituation (Tabelle 4-3).

Tabelle 4-3: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen zwischen den Stiickigkeitsvaria-
tionen (Halbscheit, Sollscheit und Scheit mit doppelter Masse bei insgesamt gleicher
Brennstoffauflagemasse) am Kaminofen

PAK BaP OC EC C,Hp CO Schwer- Nicht- Gesamt-
metalle  C-Staub  staub

Halbscheit zu -- --- - S - - 0 + .
Sollscheit
Doppelscheit - - - - -- S .- . + .
zu Sollscheit
Kategorien der Emissionsédnderung: - - - starke Erh6hung; - - Erhdhung; - leichte Erhdhung; 0
keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-
gerung

Sowohl die Gesamtstaubmenge als auch alle fiir die toxikologische Relevanz der Stdube ent-
scheidenden Parameter erhdhen sich z. T. sehr stark. Wéhrend beziiglich der Emissionen an
Kohlenstoffmonoxid und Kohlenwasserstoffen sowie beziiglich der Gesamtstaubmenge der
Doppelscheit deutlich héhere Anderungen der Werte als die Halbscheite aufweist, ist dies in
Bezug auf die toxikologisch besonders relevanten PAK und des BaP genau umgekehrt. Des-
halb sollten sowohl zu kleine als auch zu grof3e Scheite nicht in ungeregelten Kaminofen ein-
gesetzt werden.

Erklarungsansatze. Fiir den Doppelscheit deutet vieles darauf hin, dass aufgrund einer zu
kleinen Reaktionsoberfliche und einer méoglicherweise nicht mehr geschlossenen Uber-
deckung des Rostes mit Grundglut und der dadurch auftretenden Durchstromung mit zusétzli-
chem Sauerstoff eine zu geringe Umsetzung brennbarer Gase mit gleichzeitiger Bildung von
Zonen mit ungeniigender Durchmischung erfolgt. Damit erkldren sich die niedrigen Abgas-
temperaturen und die hohe Luftiiberschusszahl. Die Verbrennung ist nennenswert gestort, wo-
durch ein hoher Anteil an organischen Verbindungen im Gas und auf den Stiuben auftritt. Die
PAK- und BaP-Emissionen steigen nicht im gleichen Maf3e an, da der hohe Sauerstoffgehalt
und die niedrige Temperatur auch im Brennraum die heiflen und sauerstoffarmen Zonen stark
vermindert, so dass die Bildung der PAK und in der Folge des EC gehemmt sind.

Bei der Verbrennung der Halbscheite ist im Unterschied dazu von einer heftigen Reaktion
durch die vergroflerte Oberfliche auszugehen. Dadurch steigt auch die Abgastemperatur an
und der Luftiiberschuss sinkt. Hohe Temperaturen und wenig Sauerstoff begiinstigen die Ent-
stehung von PAK und EC. Durch die in Kamindfen immer vorhandenen kalten Wande und
das Zufiihren kalter Luft in den Brennraum wird der Abbau der PAK und des BaP gestort, so
dass die Gehalte im Abgas stark ansteigen. Der Abbau von organischen Kohlenstoffverbin-
dungen wird zwar durch die hheren Temperaturen begiinstigt; am Ende fehlt aber ein ausrei-
chendes Sauerstoffangebot, so dass auch der Gehalt an OC leicht ansteigt.

Insgesamt werden mit dieser Betriebsvariation Teile der Theorie der Feinstaubbildung besti-
tigt. So zeigt sich bei den Halbscheiten eine Erh6hung der Feinstaubemission bei einem gerin-
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gen Unterschied zwischen verdiinntem und unverdiinntem Abgas. Hier liegen wenige organi-
sche Komponenten im Abgas vor, die bei einer Abkiihlung kondensieren konnten. Vielmehr
steigt der Staubgehalt durch nicht ausgebrannte Kohlenstoffpartikel (EC). Im Unterschied da-
zu entstehen beim Doppelscheit viele organische Komponenten, die nicht vollstindig oxidiert
werden, so dass bei der Abkiihlung in der Verdiinnung erhebliche Staubanteile aus konden-
sierbaren Komponenten hinzukommen kénnen.

Minderungsansatze. Damit sollte als Minderungsmafinahme darauf geachtet werden, weder
zu kleine noch zu grofle Scheite einzusetzen. Typischerweise liegt die Gefahr zu groBer
Scheite hoher, da hier Arbeit in der Aufbereitung und im Handling eingespart werden kann.
Technisch konnte iiber einen CO- bzw. Kohlen(wasser)stoff-Sensor mit akustischem Signal
eine hohere Sensibilitdit beim Nutzer zumindest im Hinblick auf zu grof8e Scheite erreicht
werden. Insbesondere im Hinblick auf die zu kleinen Scheite konnte eine kontrollierte Luftre-
gelung mittels Lambda-Sonde und Abgastemperaturmesser die Primér- und Sekundérluft so
einstellen, dass ein zu heftiger Abbrand mit besonders toxikologisch relevanten Emissionen
vermieden wird. Da bei Scheitholz eine Variation der Scheitgro3e fast unvermeidbar ist, sind
Feuerungsprinzipien zu bevorzugen, die weniger anféllig auf die Scheitgro3e reagieren. Hier
wiirde sich eine Unterbrandfeuerung oder eine Feuerung mit seitlichem Abbrand anbieten.

Fazit. Die Untersuchung des Einflusses der Scheitgrofie bestitigt zum einen die Gefahr er-
hohter Feinstaubemissionen durch eine Stérung der Verbrennung durch zu groBle Scheite.
Zum anderen zeigt aber insbesondere die Untersuchung der toxikologisch relevanten Inhalts-
stoffe der Feinstdube, dass auch zu kleinen Scheite zu einer erhdhten Gesundheitsgefdhrdung
fiihren. Insofern miissen die Nutzer besser liber die richtige ScheitgroBe und deren Bedeutung
aufgeklart werden (u. a. Angaben des Kaminofen-Herstellers). Technisch konnte durch eine
Unterbrandlosung mit sensorgeregelter Luftzufuhr die Bedeutung der Scheitgrole gemindert
werden. Dies erfordert jedoch neue Ofenkonzepte.

4.4  Brennraumbeladung

Marktiibliche Kaminofen haben bisher fast ausschlieBlich einen oberen Abbrand; d. h. von der
Glutbettzone an beginnend steigt das Gas nach oben durch die gesamte Brennstoffauflage und
verbrennt dann im und iiber dem Brennstoffstapel. Damit hat die Hohe des Brennstoffstapels
bzw. die Menge an Brennstoff im Feuerraum einen erheblichen Einfluss auf die Verbren-
nungsverhéltnisse. Neben der gleichzeitig sich in Zersetzung befindlichen Brennstoffmenge
wird auch das fiir den Ausbrand der Brenngase zur Verfiigung stehende Volumen beeinflusst.
Diese Zusammenhinge lassen einen nicht unerheblichen Einfluss der Brennraumbeladung auf
die Verbrennungsqualitit vermuten. Deshalb wird hier der Vergleich zwischen der vom Her-
steller empfohlenen Brennstoffmasse von 1,4 kg in zwei Scheiten und der doppelten Masse
von 2,8 kg in vier Scheiten fiir Buchenholzscheite sowie fiir Fichtenholzscheite untersucht.

4.4.1 Emissionsmessergebnisse

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Bei der Verdopplung der Brennstoffmasse bei Buchen-
holzscheiten kommt es bei den Kohlenstoffmonoxidemissionen zu mehr als einer Verdopp-
lung, gleichzeitig bleiben sie bei Fichtenscheitholz trotz Verdopplung der Auflagemenge na-
hezu konstant. Fiir die Gesamt-C-Emissionen kommt es bei Buche mit der Verdopplung der
Auflage etwa zu einer Versechsfachung. Dahingegen nehmen die Gesamt-C-Emissionen fiir
Fichtenholzscheite bei einer Verdopplung der Brennstoffauflagemasse deutlich ab.
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klappe auf die Gesamtstaubemissionen im unverdiinnten und verdiinnten Abgas. Brenn-
stoffe: Buchenscheitholz (w=11%) 1,4 bzw. 2,8 kg Brennstoffauflage; Gleiches fiir
Fichtenholzscheite (w = 10 %) (n = Anzahl separater Messungen); dop. Mas .. doppelte

Masse

Abgastemperatur und Luftiberschuss. Bei beiden Brennstoffen kommt es im Mittel durch
die Verdopplung der aufgelegten Brennstoffmasse zu einem deutlichen Anstieg der Abgas-



Singulére Betrachtung der Versuchsergebnisse 61

temperatur um 60 K bei Buche und iiber 90 K bei Fichte (Abb. 4-17). Auch die Luftiiber-
schusszahlen fallen in beiden Fillen deutlich auf ein dhnliches Niveau um 2,6 bzw. 2,3.

Gesamtstaub. In beiden Féllen kommt es sowohl im unverdiinnten als auch im verdiinnten
Abgas zu einer signifikanten Steigerung der Emissionskonzentrationen an Staub (Abb.4-18).
Beim Buchenscheitholz fillt sowohl der absolute als auch der relative Anstieg deutlich stér-
ker aus als beim Fichtenscheitholz. Die grof8en Fehlerbalken fiir die jeweils doppelte Brenn-
stoffmasse verdeutlichen das grofle Ausmal} der Storung und die damit verbundene Instabili-
tat der Verbrennung durch die Brennraumiiberladung. Die Emissionen kdnnen entweder nur
leicht zunehmen oder um rund das Fiinffache beim Buchenscheitholz bzw. das Dreifache
beim Fichtenscheitholz steigen.

4.4.2 Analyseergebnisse

Hauptinhaltsstoffe. Fiir beide Brennstoffe steigt die Menge an Nicht-C-Feinstaub bei einer
Verdopplung der Brennstoffmasse deutlich an; auch nimmt die Menge an elementarem Koh-
lenstoff stark zu (Abb. 4-19).
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Abb. 4-19: Einfluss der aufgelegten Brennstoffmasse in einem Kaminofen ohne automatische Luft-
klappe auf die Staubzusammensetzung: organischer (OC) und elementarer (EC) Kohlen-
stoff, Nicht-C-Staub (Summe aus Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat Chlorid und Ammo-
nium) und Rest sowie separat als Konzentration im Abgas dargestellt die Summe der
Schwermetalle aus Cu, Cd, Pb, Cr. Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %) 1,4 bzw.
2,8 kg Brennstoffauflage; Gleiches fiir Fichtenholzscheite (w = 10 %) (Beschreibung der
Probennahmebedingungen sieche Anhang 8)

Der Anstieg der organischen Kohlenstoffkomponenten fillt fiir die Variation mit den Buchen-
holzscheiten hoher aus als bei der Verdopplung der Brennstoffmasse beim Fichtenscheitholz.

Fiir die betrachteten Schwermetalle gibt es ein unterschiedliches Bild (Anhang 9). Wiahrend
bei der Verdopplung der Buchenholzmenge die Menge der betrachteten Schwermetalle steigt,
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vermindert sie sich ausgehend von einem héheren Niveau leicht bei der doppelten eingeset-
zten Masse an Fichtenholz.

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Beziiglich der PAK- und der BaP-Emissio-
nen wird der Unterschied im Verhalten der beiden Brennstoffe am deutlichsten. Wéhrend bei
den Buchenholzscheiten mit der Verdopplung der Brennstoffmasse die PAK-Emissionen im
Mittel rund um den Faktor 20 und die BaP-Emissionen um den Faktor 70 steigen, kommt es
beim Fichtenscheitholz bei der gleichen Versuchsvariation zu einem vergleichsweise geringen
Anstieg um einen Faktor 2 (PAK) bzw. 3 (BaP) (Abb. 4-19).
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Abb. 4-20: Einfluss der aufgelegten Brennstoffmasse in einem Kaminofen ohne automatische Luft-
klappe auf die PAK sowie Benzo[a]pyren-Werte. Brennstoffe: Buchenscheitholz
w=11%) 1,4 bzw. 2,8 kg Brennstoffauflage; Gleiches fiir Fichtenholzscheite
(w =10 %) (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang 8)

Der deutliche Unterschied zwischen den Summen-Werten der PAK fiir die beiden Analysen
der Feinstdube aus der Versuchsvariation mit der doppelten Masse an Buchenholzscheiten
setzt sich auch bei der Betrachtung der einzelnen analysierten PAK fort (Abb. 4-21). Im Ver-
gleich zur vorgesehenen Beladungsmasse kommt es abgesehen von Fluoranthen und Pyren
bei allen der zehn hohermolekularen U.S. EPA-PAK zu sehr starken Anstiegen der Emis-
sionskonzentrationen.

Beim Fichtenscheitholz zeigen die beiden Analysen aus dem iiberladenen Betrieb mit doppel-
ter Brennstoffmasse bei ausgewihlten Einzel-PAK einen deutlichen Anstieg, wihrend bei
Fluoranthen, Pyren, Benzo(a)anthracen, Chrysen, Benzo[k]fluoranthen sowie Dibenzo[a,h]an-
thracen keine oder nur geringe Zunahmen der Emissionen zu beobachten sind (Abb. 4-22).
Allerdings steigt das toxikologisch besonders relevante Benzo[a]pyren in der Relation zu den
Emissionswerten bei einer den Herstellerangaben entsprechenden Beladung iiberproportional
an.
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Abb. 4-22: Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die vier durchgefiihrten PAK-Analysen der Va-

riation der aufgelegten Brennstoffmasse bei Fichtenholzscheiten im Kaminofen ohne au-
tomatische Luftregelung: Fichtenscheitholz (w = 10 %) 1,4 bzw. 2,8 kg Brennstoffauflage
(Beschreibung der Probennahmebedingungen sieche Anhang &)

Im Vergleich der Auswirkung einer Verdopplung der Brennstoffmasse zwischen Buchen- und
Fichtenholzscheiten sind fiir das Buchenscheitholz um einen Faktor 25 bis 40 héhere Einzel-
PAK-Emissionen zu beobachten. In der Relation zu den anderen Einzel-PAK zeichnen sich
die Analysen der Uberladung mit Buchenscheitholz im Vergleich zum Fichtenscheitholz ins-

besondere
ylen aus.

durch einen groBeren Anteil des Indeno[1,2,3-c,d]pyren und des Benzo[g,h,i]per-
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4.4.3 Bewertung und Minderungsansatze

Bewertung der Emissionsanderungen. Angesichts der fiir beide Brennstoffe mit Uberla-
dung des Brennraums stark steigenden Staubemissionen sollte eine Brennraumiiberladung auf
jeden Fall vermieden werden. Interessant sind die in Tabelle 4-4 deutlich werdenden offen-
sichtlichen Unterschiede zwischen den Verdnderungen durch die Brennraumiiberladung bei
Buchenscheitholz und bei Fichtenscheitholz.

Tabelle 4-4: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen bei einer Brennraumiiberladung
jeweils fiir Buchen- und fiir Fichtenscheitholz im Kaminofen

PAK BaP OC EC C.Hp CO Schwer- Nicht-C- Gesamt-
metalle Staub staub

Buche 1,4 kg -—— --- --- --- -- --- -- --- ---
zu 2,8 kg
Fichte 1,4 kg - - --- . ++ 0 + - - ---
zu 2,8kg

Kategorien der Emissionsdnderung: - - - starke Erhohung; - - Erhohung; - leichte Erhohung; 0

keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-

gerung

Wihrend beim Buchenscheitholz neben der Gesamtstaubmenge auch alle anderen Parameter
einschlieBlich der toxikologisch besonders relevanten Gréfen stark ansteigen, zeigt sich fiir
die Stiube aus dem mit Fichtenscheitholz {iberladenen Kaminofen ein differenzierteres Bild.
Hier nehmen zwar neben dem Gesamtstaub auch die Nicht-C-Stdube sowie die organische
und elementare Kohlenstoffmengen in den Stduben stark zu, doch éndert sich CO kaum, die
Kohlenwasserstoffe im Gas nehmen sogar deutlich ab und beziiglich der toxikologisch beson-
ders relevanten Emissionen an PAK und BaP zeigt sich nur eine leichte Verschlechterung.
Gleichzeitig nimmt die Emission der betrachteten Schwermetalle sogar etwas ab. Dies deutet
auf grundsdtzliche Unterschiede in den ablaufenden Prozessen in der iiberfiillten Brennkam-
mer hin.

Erklarungsansatze. Die in beiden Fillen auftretende starke Zunahme an organischem und
elementarem Kohlenstoff in den Stduben diirfte zum einen durch den zu kurzen ungestorten
Ausbrandweg bedingt sein. Zum anderen wird durch die Brennraumiiberladung mehr Brenn-
gas je Zeit freigesetzt (doppelte Scheitzahl entspricht etwa doppelter Reaktionsoberfldche).
Damit sinkt der Luftiiberschuss, da mehr Sauerstoff fiir die Reaktionen benotigt wird, dieser
aber durch eine feste Einstellung der Luftoffnungen und den auf dem Priifstand konstant ge-
haltenen Schornsteinzug nicht bereitgestellt wird. Weniger Sauerstoff und eine durch die ver-
groBerte Auflage im Brennraum verkiirzte Ausbrandzone diirften Ursache sein, dass viel des
entstandenen EC und OC nicht abgebaut wird.

Grundsétzlich diirften die hoheren Temperaturen und die niedrigeren Luftiiberschusszahlen
bei der verdoppelten Brennstoffmasse zu mehr heilen und sauerstoffarmen Zonen fiihren, in
denen die PAK- und BaP-Bildung begiinstigt ist. Aufgrund der im Vergleich zur Buche noch
etwas hoheren Abgastemperaturen konnten die Storungen durch die Frontscheibe und die
Winde des Ofens beim Fichtenscheitholz moglicherweise geringer ausfallen als bei der Bu-
che, so dass ein besserer Abbau in der heiflen sauerstoffreichen Zone der Flamme erfolgt. Die
hoheren Temperaturen beim Fichtenscheitholz kdnnten auch den guten Abbau von C,H,, und
CO erkldren. Bei der Buche liegen Lambda und Temperatur moglicherweise gerade in einem
Bereich, in dem der heftigen Freisetzung von organischen Komponenten und PAK sowie BaP
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keine ausreichende Verweilzeit bei ungestorten hohen Temperaturen gegeniibersteht. Auf-
grund der im Vergleich zur Buche um rund 30 % niedrigeren Rohdichte der Fichte wird ent-
sprechend mehr Volumen bendtigt, um die Brennstoffmasse im Kaminofen unterzubringen.
Gleichzeitig steigt die Reaktionsoberflache. Bei einer insgesamt etwas heftigeren und schnel-
leren Reaktion bei im Vergleich hoheren Temperaturen konnten die gasformigen Komponen-
ten im Unterschied zur Buche immer noch gut abgebaut werden. Kalte Reaktionsflachen soll-
ten bei der fast vollstindigen Beladung des Reaktionsraums nicht vorkommen. AufBlerdem
konnten die Fichtenscheite im Verlauf der Reaktion schneller zerbrechen als Buchenscheite
und damit schneller ein geschlossenes Glutbett bilden, so dass der Sauerstoffdurchtritt gleich-
méBiger erfolgt und dadurch groBere sauerstoffarme Bereiche verringert werden. Durch das
schnellere ,,Zusammensinken“ des Brennstoffs steht der Brennraum schneller wieder fiir
einen guten Ausbrand zur Verfligung, so dass die gemittelten Emissionen niedriger ausfallen
wiirden als beim mit Buchenscheitholz tiberladenen Kaminofen.

Die tibereinstimmende Zunahme der Nicht-C-Staube diirfte der - aufgrund der in beiden Fél-
len gestiegenen Abgastemperatur - anzunechmenden deutlichen Steigerung der Temperatur in
der Pyrolyse- und Vergasungszone geschuldet sein, wodurch zusétzlich nicht kohlenstoffhal-
tige Komponenten verdampfen diirften, um dann spéter als Partikel erfassbar zu sein.

Minderungsansatze. Die Uberladung von Kamindfen mit Brennstoff diirfte ein durchaus iib-
liches Fehlverhalten der Nutzer sein. Haufig wird eine Verminderung der Nachlegehdufigkeit
aus Komfortgriinden angestrebt. Dieses Fehlverhalten kann nur durch eine Automatisierung
der Brennstoffzufuhr zur Verbrennung oder eine Erziehung der Nutzer eingeschriankt werden.
Technische Maflnahmen wéren die Umgestaltung von Kamindfen zu Unterbrandfeuerungen
oder Feuerungen mit seitlichem Abbrand, so dass das Nachlegen auBlerhalb des eigentlichen
Brennraums erfolgen kann. Damit wiirde gleichzeitig der thermochemische Umwandlungs-
prozess im Brennraum vergleichméaBigt. Fiir einen sicheren Betrieb ist dann aber auch ein
Saugzuggeblise erforderlich, wodurch der Kaminofen nicht mehr stromautark betrieben wer-
den konnte. Alternativ konnten Einschniirungen oder deutliche Markierungen im Brennraum
kennzeichnen, bis zu welcher Hohe eine Brennstoffbefiillung erfolgen darf. Der Vergleich
zwischen Buchen- und Fichtenscheitholz zeigt die Schwierigkeiten einer solchen Kennzeich-
nung, die letztlich entweder fiir Hart- oder Weichholz gilt. Uber den Einbau von Verbren-
nungssensoren konnte entweder die Luftzufuhr geregelt werden oder der Nutzer gewarnt wer-
den, wobei einfache CO oder C,H,,-Sensoren nicht immer funktionieren miissen, wie an den
geringen Emissionserhdhungen bei der Uberladung mit Fichtenscheitholz an dem untersuch-
ten Kaminofen zu beobachten ist.

Fazit. Grundsitzlich ist die Uberladung des Feuerraums zu vermeiden. Hierzu kénnen Mar-
kierungen im Brennraum oder bautechnische Begrenzungen helfen. Kohlenstoffmonoxid-
oder Kohlenwasserstoff-Warner konnen, wie am Beispiel der Fichte deutlich wird, kein hin-
reichend sicheres Signal liefern. Alternativ wiirde in einem stdndigen unteren Abbrand bzw.
bei automatischer Nachfiihrung der Holzscheite in eine definierte Brennstoffauflage das
Nachlegeproblem deutlich entschérft werden.

4.5 Manuelle Luftregelung

Die Moglichkeiten der Luftregelung an marktiiblichen Kamindfen sind nur sehr begrenzt. An
dem untersuchten Kaminofen ist im Betrieb mit Holz der vorhandene Primérluftschieber
immer auf geschlossen einzustellen. Damit kann nur noch der Sekundérluftschieber eingestellt
werden. Um den Effekt einer zu geringen Luftzufuhr zu untersuchen wurde, in Abweichung
zu einer generellen Einstellung auf halb offen, im Folgenden auch die Einstellung ganz
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geschlossen, betrachtet. Die vorhandenen Tertidrluftoffnungen stehen immer auf offen
(Anlagenautbau Kap. 3.1.1.1).

4.5.1 Emissionsmessergebnisse

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Obwohl die Emissionen an CO und C,Hy, bei
geschlossener Sekundarluftklappe leicht steigen, fillt die Schwankungsbreite der Messergeb-
nisse etwas kleiner aus als mit gedffneter Sekundarluftklappe. Dass trotz geschlossener Se-
kundarluft noch genug Sauerstoff zur Verfligung steht, diirfte an den nicht regelbaren
Tertidrluftoftnungen liegen (Abb. 4-23 links).
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Abb. 4-23: Einfluss der Sekundérluft in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf CO,
Gesamt-C (links), Abgastemperatur und Lambda (rechts). Brennstoffe: Buchenscheitholz,
Scheitldange: 25 ¢cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % mit halb ge6ffneter bzw. geschlos-
sener Schieberstellung fiir die Sekundérluft (n = Anzahl Messungen im Abgas)

Abgastemperatur und Luftiberschuss. Die deutliche Abnahme der Luftiiberschusszahl be-
legt, dass das SchlieBen des Sekundérluftschiebers eine direkte Auswirkung auf die Verbren-
nungsbedingungen im Feuerraum hat (Abb. 4-23 rechts). Gleichzeitig steigt die Abgastempe-
ratur leicht an.

Gesamtstaub. Fiir die Gesamtstaubemissionen ergeben sich sowohl im verdiinnten als auch
im unverdiinnten Abgas nur sehr geringfiigige Anderungen mit einer grundsétzlichen Tendenz
zu einem Anstieg der Staubfreisetzung bei geschlossenem Sekundarluftschieber (Abb. 4-24).
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Abb. 4-24: Einfluss der Sekundérluft in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf Ge-
samtstaubgehalt im unverdiinnten und im verdiinnten Abgas. Brennstoff: Buchenscheit-
holz, Scheitldnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % mit halb gedffneter bzw. ge-
schlossener Schieberstellung fiir die Sekundéarluft (n = Anzahl Messungen im verdiinnten
Abgas)

4.5.2 Analyseergebnisse

Beim Fichtenscheitholz zeigen die beiden Analysen aus dem iiberladenen Betrieb mit doppel-
ter Brennstoffmasse bei ausgewihlten Einzel-PAK einen deutlichen Anstieg wéhrend bei Flu-
oranthen, Pyren, Benzo(a)anthracen, Chrysen, Benzo[k]fluoranthen sowie Dibenzo[a,h]an-
thracen keine oder nur geringe Zunahmen der Emissionen zu beobachten sind (Abb. 4-22).
Allerdings steigt das toxikologisch besonders relevanten Benzo[a]pyren in der Relation zu
den Emissionswerten bei einer den Herstellerangaben entsprechenden Beladung iiberpropor-
tional an.
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Abb. 4-25: Einfluss der Sekundérluft in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die
Staubzusammensetzung: organischer (OC) und elementarer (EC) Kohlenstoff, Nicht-C-
Staub (Summe aus Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat Chlorid und Ammonium) und Rest
sowie separat als Konzentration im Abgas dargestellt die Summe der Schwermetalle aus
Cu, Cd, Pb, Cr. Brennstoff: Buchenscheitholz, Scheitlinge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4
kg bei 11 % mit halb gedffneter bzw. geschlossener Schieberstellung fiir die Sekundérluft
(Beschreibung der Probennahmebedingungen sieche Anhang &)

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Im Unterschied zu dem ansonsten eher mo-
deraten Anstieg der Emissionen steigen die PAK und insbesondere auch das BaP im Mittel
sehr deutlich an (Abb. 4-25 rechts).

Neben der Abweichung beim Fluoranthen und dem Pyren, die nur bei den beiden Analysen
zum Standard-Vergleichsfall mit halb gedffneter Sekundérluftklappe nennenswert auftreten,
fallt der deutliche Unterschied zwischen den beiden Analysen der Variation ohne Sekundér-
luft auf (Abb. 4-27).

Fiir beide Analysen ohne Sekundérluft steigen die Emissionen fiir die hochmolekularen PAK
mit Ausnahme des Dibenzo[a,h]anthracens deutlich an. Wéhrend die zweite Analyse ein
grundsitzlich dhnliches Verteilungsmuster wie bei der Verbrennung mit halb geéffnetem Se-
kundérluftschieber aufweist, hat die erste Analyse deutlich stirker ausgepriagte Spitzenwerte
und auch das Muster der Mengenverhiltnisse weicht signifikant ab. So kommt es insbeson-
dere beim Indeno[1,2,3-c,d]pyren nicht zu einem Abfall der Menge im Vergleich zum Ben-
zo[a]pyren, sondern zu einem sehr signifikanten Anstieg.
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Abb. 4-26: Einfluss der Sekundérluft in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die
PAK sowie Benzo[a]pyren-Werte. Brennstoff: Buchenscheitholz, Scheitldnge: 25 cm,
Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % Wassergehalt mit halb geéffneter bzw. geschlossener
Schieberstellung fiir die Sekundérluft (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche
Anhang 8)

& Buche mit Sekundarluft 1.Analyse
m Buche mit Sekundarluft 2.Analyse
& Buche ohne Sekundarluft 1.Analyse
@ Buche ohne Sekundariuft 2.Analyse

—

N

s

: s

50 1 N
- s

s

N

PAK-Einzelemissionen in pg/Nm?(13% O2)

Abb. 4-27: Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die vier durchgefithrten PAK-Analysen der
Variation der Sekundérluft bei Buchenholzscheiten im Kaminofen ohne automatische
Luftregelung (w = 11 %) mit halb ge6ffneter oder geschlossener Schieberstellung fiir die
Sekundérluft (Beschreibung der Probennahmebedingungen siehe Anhang 8)
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4.5.3 Bewertung und Minderungsansatze

Bewertung der Emissionsanderung. Bis auf die deutliche Zunahme der toxikologischen
Relevanz scheint die Verdnderung des Sekundirluftschiebers von halb offen auf geschlossen
nur wenige Verdnderungen in den Emissionen zu bewirken (deutliche Minderung der

emittierten Schwermetalle und eine Verschiebung der Verhéltnisse zwischen OC und EC)
(Tabelle 4-5).

Tabelle 4-5: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen zwischen den Sekundérluftvari-
ationen (halb offener und geschlossener Sekundérluftschieber) am Kaminofen

PAK BaP OC EC C,Hp, CO Schwer- Nicht- Gesamt-
metalle C-Staub  staub
halb offen zu -- -- + - 0 0 +++ 0 0
geschlossen
Kategorien der Emissionsdnderung: - - - starke Erhohung; - - Erhohung; - leichte Erhéhung; 0
keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-
gerung

Aufgrund der eindeutigen Erhohung der PAK- und BaP-Werte ist der Betrieb mit der vorgese-
henen Sekundirluftschieberstellung unbedingt zu empfehlen.

Erklarungsansatze. Grundsitzlich scheinen die Temperatur und das Lambda auszureichen,
um CO und C,H;, auf dem gleichen Niveau abzubauen wie mit halb gedffnetem Sekundir-
luftschieber. Der Abbau der organischen Komponenten und damit des OC konnte durch die
leicht hohere Temperatur geringfiigig begiinstigt sein.

Die deutliche Absenkung der Luftiiberschusszahl bei gleichzeitig leicht hoherer Feuerraum-
temperatur ldsst die heiflen sauerstoffarmen Zonen am Brennstoff zunehmen. Dadurch werden
mehr PAK und BaP gebildet. Die Temperatur ist aber nicht so hoch, dass die durch die in
marktiiblichen Kamindéfen immer vorhandenen Storungen der Verbrennung auftretenden Un-
terbrechungen des PAK- und BaP-Abbaus ausreichend gemindert werden. Deshalb kommt es
im Resultat zu einem Anstieg der PAK- und BaP-Emissionen. Dies korreliert auch mit der
leichten Zunahme des elementaren Kohlenstoffs, da die Ru3bildung tliber die Zwischenstufe
der PAK ablauft.

Dass die Feuerung trotz ,,geschlossenem® Primérluftschieber und geschlossenem Sekundir-
luftschieber ausreichend Luft zur Verbrennung bekommt, liegt sehr wahrscheinlich an den
nicht regelbaren Tertidrluftoffnungen.

Minderungsanséatze. Bei der Einstellung der Luftschieberstellungen kann es durch mangeln-
de Aufklirung der Nutzer oder durch ,,Ubersehen* schnell zu Fehleinstellungen kommen.
Daher bieten sich insbesondere bei der Luftsteuerung technische Losungen an. Neben einem
Warnsignal bei zu geringer Luftiiberschusszahl (Lambda-Sonde) konnte auch eine automati-
sche, mechanische oder elektronische Luftschieberregelung integriert werden. CO bzw.
C,Hm-Sensoren erscheinen bei dem untersuchten Kaminofen fiir die Luftregelung der Sekun-
dirluftklappe als wenig geeignet, da hier keine signifikante Anderung auftritt. Dies kann sich
jedoch bei einem Modell ohne Tertidrluftoffnung anders darstellen.

Fazit. Insgesamt bestehen hier bautechnisch noch erhebliche Verbesserungspotenziale.
AuBlerdem zeigt sich an der Zunahme der toxikologischen Relevanz der Feinstiube (PAK-
und BaP-Werte), wie wichtig eine optimierte Luftregelung ist. Hier bieten sich die bereits
erwiahnten Regeleinrichtungen fiir die Einstellungen der Luftschieber an. Neben der
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Aufrechterhaltung ausreichender Abgastemperaturen ist die Luftiiberschusszahl die empfeh-
lenswerte Messgrof3e.

4.6 Passive Zugkontrolle

Schornsteine sind iiblicherweise so im Durchmesser auszulegen, dass sie fiir eine durch die
ortlichen Bedingungen gegebene Hohe auch unter relativ ungiinstigen Bedingungen einen
ausreichenden Mindestzug sicherstellen. Dies fiihrt in vielen Fillen dazu, dass bei giinstigen
Zugbedingungen der Schornsteinzug schnell iiber die vorgesehenen etwa 12 Pa Unterdruck
ansteigt. Da beim Anschluss vieler Feuerungen auf einen Zugbegrenzer verzichtet wird, ergibt
sich héufig ein zumindest zeitweise zu hoher Schornsteinzug. Die sich daraus ergebenden
Effekte werden durch die Variation des Schornsteinzugs von -12 Pa iiber -22 Pa auf -32 Pa
untersucht.

4.6.1 Emissionsmessergebnisse

Kohlenstoffmonoxid und Gesamt-C. Beim Kohlenstoffmonoxid zeigt sich ein deutlicher
Anstieg der Emissionen mit der Zunahme des Schornsteinzugs von den {iblicherweise vorge-
sehenen -12 Pa auf -22 Pa mit einem darauf folgenden Riickgang bei einer weiteren Stei-
gerung des Zuges auf -32 Pa. In gleicher Weise, lediglich noch ausgeprigter, stellt sich das
Bild fiir die gasformigen Kohlenwasserstoffe dar. Auffallend ist dabei auch die grof3e
Schwankungsbreite der Messungen bei -22 Pa (Abb. 4-28 links).
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Abb. 4-28: FEinfluss des Schornsteinzuges in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf
CO, Gesamt-C (links), Abgastemperatur und Lambda (rechts). Brennstoffe: Buchen-
scheitholz, Scheitldnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % Wassergehalt; Schorn-
steinzug -12 Pa, -22 Pa und -32 Pa (n = Anzahl Messungen)

Abgastemperatur und Luftiberschuss. Ein dhnliches Bild stellt sich mit dem Verlauf der
Luftiiberschussmesswerte dar. Bei deutlich kleinerer Schwankungsbreite liegt der Luftiiber-
schuss bei -22 Pa Schornsteinzug mit 6,5 sowohl deutlich iiber dem von -12 Pa (3,8), aber



72 Singuldre Betrachtung der Versuchsergebnisse

auch immer noch nennenswert {iber dem Wert fiir -32 Pa (4,8). Zu erwarten wire als Mittel-
wert aus dem Zug von -12 und -32 Pa ein Wert von 4 bis 4,4. Entsprechend dem sehr hohen
Lambda bei -22 Pa sinkt auch die Abgastemperatur auf einen Wert knapp 10 K unter dem bei
-12 Pa. Fiir die -32 Pa-Varianten liegt eine gegeniiber der -12 Pa-Variante um fast 35 K hohe-
re Abgastemperatur vor (Abb. 4-28 rechts).

Gesamtstaub. Die bereits beschriebene Tendenz setzt sich auch bei den Gesamtstaubmes-
sungen im Abgas fort. So steigt der Staubgehalt im unverdiinnten Abgas fiir die -22 Pa-Vari-
ante im Vergleich zur -12 Pa-Variante leicht an, wéhrend der Wert im verdiinnten Abgas sehr
stark ansteigt. Die Werte fiir die -32 Pa-Varianten liegen auf demselben bzw. sogar nied-
rigerem Niveau wie bei der -12 Pa-Variante (Abb. 4-29).
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Abb. 4-29: FEinfluss des Schornsteinzuges in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf
Gesamtstaubgehalt im unverdiinnten und im verdiinnten Abgas. Brennstoff: Buchen-
scheitholz, Scheitlédnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % Wassergehalt; Schorn-
steinzug -12 Pa, -22 Pa und -32 Pa (n = Anzahl Messungen im verdiinnten Abgas)

Beachtenswert ist auch die grole Schwankungsbreite der Ergebnisse fiir die -22 Pa-Variante
im verdiinnten Abgas.

4.6.2 Analyseergebnisse

Hauptinhaltsstoffe. Fiir den Ubergang von -12 Pa auf -22 Pa steigen sowohl der elementare
Kohlenstoff als auch die Nicht-Kohlenstoff-Emissionen deutlich an (Abb. 4-30). Der organi-
sche Kohlenstoff nimmt rund um einen Faktor 14 zu. Auch die Schwermetallemissionen stei-
gen in der Freisetzung sehr stark an (Anhang 9).

Dahingegen ergeben sich im Vergleich zwischen der -12 und der -32 Pa-Variante deutlich
schwiicher ausgepriigte Anderungen, die sich im Kern mit einer Reduzierung der freigesetzten
Mengen an organischem und elementarem Kohlenstoff bei gleichzeitiger Zunahme der Frei-
setzung an Nicht-C-Staub beschreiben lassen. Die Menge der betrachteten Schwermetalle
sinkt leicht.



Singuldre Betrachtung der Versuchsergebnisse 73

330 {mOC ) T 60
mEC 1 .
c @ Nicht-C-Staub é
g o Rest 2
© = 500 @ Cu, Cd, Pb, Cr los
g8 52
o2 | g9
Q - B
£ E - S <
Q=2 I =
Z O
s E 1101 1202
()
w r @ £
8 L [ g
| M| -
0 | N 11111 S
-12 Pa -22 Pa -32 Pa

Schornsteinzug

Abb. 4-30: Einfluss des Schornsteinzugs in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die
Staubzusammensetzung: organischer (OC) und elementarer (EC) Kohlenstoff, Nicht-C-
Staub (Summe aus Metallen, Kalium, Sulfat, Nitrat Chlorid und Ammonium) und Rest
sowie separat als Konzentration im Abgas dargestellt die Summe der Schwermetalle als
Summe aus Cu, Cd, Pb, Cr. Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %); Schornsteinzug -
12 Pa, -22 Pa und -32 Pa (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche Anhang &)

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe. Die Analyseergebnisse der PAK-Emissio-
nen auf den Staubproben ergeben ein etwas anderes Bild. So sinken PAK- und BaP-Emission
beim Ubergang von -12 Pa auf -22 Pa im Mittel deutlich ab. Fiir die -32 Pa-Variante liegen
die PAK- und die BaP-Emissionen im Durchschnitt der beiden Analysen auf einem nochmals
leicht niedrigeren Wert (Abb. 4-31).

Im Vergleich zwischen der -12 Pa-Variante und der -32 Pa-Variante zeigt sich im Mittel eine
nennenswerte Abnahme aller Einzel-PAK-Emissionen (Abb. 4-32). Dabei sinkt die relative
Abnahme zwischen den beiden Varianten mit Ausnahme des Benzo[g,h,i]perylens mit wach-
sender MolekiilgroB3e. Grundsétzlich folgen die Analyseergebnisse beider Varianten einer ver-
gleichbaren Relation der Einzel-PAK-Werte zueinander.

Fiir die -22 Pa-Variante zeigt sich ein sehr deutlicher Unterschied zwischen den beiden durch-
geflihrten Analysen, sowohl im Hinblick auf die absoluten Einzel-PAK-Ergebnisse als auch
im Hinblick auf die relative Verteilung der Werte zueinander innerhalb einer Analyse. Dies
korreliert mit den beiden anderen Emissionen beobachteten groBen Schwankungsbreiten der
Ergebnisse. Es scheint also bei einem Schornsteinzug von -22 Pa eine hohe Varianz der ther-
mochemischen Prozesse zu geben. Auffillig ist auch, dass die Mengen der drei grofiten Mole-
kiile bei beiden Analysen unterhalb der Nachweisgrenze liegen.
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Einfluss des Schornsteinzugs in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf die
PAK sowie Benzo[a]pyren-Werte. Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %); Schorn-
steinzug -12 Pa, -22 Pa und -32 Pa (Beschreibung der Probennahmebedingungen siche
Anhang 8)
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Vergleich von zehn der 16 EPA-PAK fiir die sechs durchgefiihrten PAK-Analysen der
Variation des Schornsteinzugs bei Buchenholzscheiten im Kaminofen ohne automatische
Luftregelung: Buchenscheitholz (w =11 %) -12 Pa, -22 Pa und -32 Pa (Beschreibung der
Probennahmebedingungen siche Anhang 8)
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4.6.3 Bewertung und Minderungsansatze

Bewertung der Emissionsanderungen. Der Einzelvergleich zwischen den beiden Versuchs-
variationen -22 Pa und -32 Pa jeweils im Vergleich zur Variante mit dem iiber einen Schorn-
steinabgassauger im Labor fest eingestellten Zug von -12 Pa erbringt die in Tabelle 4-6 darge-
stellten Ergebnisse.

Tabelle 4-6: Vergleich der Verdnderung der wesentlichen Emissionen zwischen dem Schornsteinzug
(-12 Pa, -22 Pa, -32 Pa) am Kaminofen

PAK BaP oC EC CH, CcO Schwer-  Nicht- Gesamt-
metalle  C-Staub  staub

-12Pazu-22Pa +++ +++ - -- -- - - . .

-12Pazu-32Pa +++ ++ +++  ++ ++ 0 ++ - 0
Kategorien der Emissionsdnderung: - - - starke Erhohung; - - Erhohung; - leichte Erhohung; 0
keine signifikante Verdnderung; + leichte Verringerung; + + Verringerung; + + + starke Verrin-
gerung

Im Vergleich von -12 Pa-Standardvariante und -32 Pa-Variante ergibt sich, abgesehen von
dem Nicht-C-Staub, eine deutliche Minderung aller Emissionen - insbesondere auch der toxi-
kologisch besonders relevanten — wihrend die Gesamtstaubmenge in etwa konstant bleibt. In
diesem Sinne ist der hohe Schornsteinzug im Falle des untersuchten Kaminofens uneinge-
schriankt zu empfehlen.

Dieses sehr eindeutige Bild wird durch die Versuchsergebnisse bei -22 Pa gestort. Fiir die
Verdnderung zwischen -12 und -22 Pa Schornsteinzug sinken zwar die besonders kritischen
PAK- und BaP-Emissionen, dafiir steigen aber gleichzeitig alle anderen Emissionen ein-
schlieBlich des Gesamtstaubes im Mittel deutlich an, so dass dieser Zustand zu vermeiden ist.
Dabei ist die grole Variationsbreite insbesondere der Staubanalysen im verdiinnten Abgas zu
berticksichtigen, so dass eine umsichtige Interpretation der Versuchsdaten angeraten ist. Die
Erhohung des Schornsteinzugs von -12 Pa auf -22 Pa scheint zu einem labilen Zustand zu
fiihren, indem es zu einer sehr unterschiedlichen Verdnderung der Emissionen kommen kann.

Erklarungsansatze. Im Vergleich zwischen der -12 Pa-Variante und der -32 Pa-Variante
wirkt sich der Anstieg des Schornsteinzuges in einer moderaten Steigerung der Luftiiber-
schusszahl und einem deutlichen Anstieg der Abgastemperatur aus. Beides deutet bei sonst
unverdnderten Bedingungen auf einen besseren Ausbrand im Kaminofen mit der Folge nied-
rigerer Emissionen aller Kohlenstoffverbindungen hin. Mehr Sauerstoff im Brennraum ver-
kleinert die heiBen sauerstoffarmen Zonen, so dass weniger PAK und BaP und in der Folge
auch weniger EC gebildet wird. Zudem ist der Ausbrand aller Komponenten bei ausreichen-
dem Sauerstoffangebot und héheren Temperaturen besser. Der Anstieg der Nicht-C-Staub-
menge ist im gleichen Sinne zu interpretieren. Ein Anstieg der Feuerraumtemperatur diirfte
auch mit einem Anstieg der Glutbetttemperatur und damit mit einer stiarkeren Freisetzung von
Salzen verbunden sein. AuBBerdem fiihrt der héhere Schornsteinzug zu einem verstarkten Mit-
reilen von Aschepartikeln und damit zu einer Erhohung der Nicht-C-Staubmenge.

Ahnliche Effekte sollten auch fiir die Zunahme des Schornsteinzugs von -12 Pa auf -22 Pa
gelten. Es kommt jedoch zu einer hohen Luftiiberschusszahl von durchschnittlich 6,5 und
niedrigeren Brennraumtemperaturen, die ein Indiz fiir eine zusétzliche Storung der Verbren-
nung sein konnen. Moglicherweise kommt es bei einem Schornsteinzug von -22 Pa in dem
untersuchten Kaminofen zu ungiinstigen Stromungsverhéltnissen im Brennraum mit lokalen
Riickstromungen sowie sauerstoffarmen Zonen. Dies wiirde den Anstieg der Emissionen an
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OC, EC, CO und C,Hy, erklédren. Die insgesamt gesunkenen Temperaturen bei hoheren Luft-
tiberschusszahlen mindern die Entstehung von PAK und BaP. Ein erhohter Volumenstrom
konnte durch das MitreiBen von Aschepartikeln zu einem Anstieg des Nicht-C-Staubs fiihren,
genauso wie eine stirkere Freisetzung von Metalloxiden.

Mit einem weiteren Anstieg des Schornsteinzuges konnte sich wieder eine gleichméBigere
Durchstromung des Brennraums einstellen, so dass die beobachteten Emissionsminderungen
zu erkldren wéren.

Minderungsansatze. Bei Naturzugfeuerungen wie z. B. dem hier untersuchten Kaminofen ist
in den meisten Anwendungsfillen durch flukturierende Umgebungsbedingungen mit Schwan-
kungen des Schornsteinzugs zu rechnen, da Zugbegrenzer in den wenigsten Féllen eingebaut
werden. Zumindest bei dem untersuchten Kaminofen ist ein Schornsteinzug um -22 Pa zu ver-
meiden. Dies kann zum einen durch einen Zugbegrenzer, der auf einen Sollzug von kleiner
oder gleich -12 Pa eingestellt ist, und zum anderen durch einen elektrisch angetriebenen Ab-
gassauger, der in diesem Fall einen Zug von -32 Pa sicher gewéhrleistet, erreicht werden. Ein
regelbarer Abgassauger wiirde in Verbindung mit einer entsprechenden Sensorik fiir z. B.
Lambda, CO oder C,Hp, auch die Einstellung einer angepassten Luftdurchstromung erlauben.

Fazit. Fiir die untersuchte Feuerung sollte ein Schornsteinzug um -22 Pa vermieden werden.
Dies konnte iiber eine an CO, die Luftiiberschusszahl und ggf. C,H,, angepasste Regelung des
Schornsteinzugs mittels Abgassauger und der Zuluftoffnungen eine Minimierung der fiir die
toxikologische Relevanz ausschlaggebenden PAK- und BaP-Emissionen erlauben.
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5 Integrative Betrachtung der Versuchsergebnisse

Durch Abweichungen von den optimalen Betriebsparametern verdndern sich die Emissionen,
die Abgastemperatur und die Luftiiberschusszahl. Deshalb lassen sich aus einer integralen Be-
trachtung aller Einzelergebnisse Einflussmoglichkeiten auf die Emissionsbildung fiir ver-
gleichbare Feuerungsarten in Abhéngigkeit von den eigentlichen Einflussfaktoren der Ver-
brennung ableiten. Auflerdem konnen durch die Untersuchung von Zusammenhéingen zwi-
schen verschiedenen Messgroflen die Menge und die toxikologische Relevanz von Feinstaub-
emissionen anhand einfach zu messender GroBen abgeschitzt werden. Ziel ist es daher, im
Folgenden sowohl Zusammenhédnge zwischen den gemessenen Emissionen und der Abgas-
temperatur und der Luftiiberschusszahl aufzuzeigen als auch Abhingigkeiten zwischen den
Emissionen herauszuarbeiten.

5.1 Emissionen und Einflussfaktoren

Fiir die Analyse von Abhéngigkeiten zwischen den gemessenen Emissionen und den typi-
schen Einflussfaktoren auf die Qualitidt der Verbrennung (Sauerstoffangebot, Temperatur,
Durchmischung, Verweilzeiten und Inhaltsstoffe der Brennstoffe) sind hier gewisse Ein-
schrinkungen zu machen. So ist in Kamindfen sowohl die Qualitdt der Durchmischung von
Brenngasen mit dem Oxidationsmittel als auch die Verweilzeit bei ausreichend hohen Tempe-
raturen im Brennraum messtechnisch nur schwer zu erfassen und wurde daher hier nicht ge-
messen'’. Anhand des Feuerraumbildes (z. B. Heftigkeit der Reaktion, RuBen), der Luft-
iiberschusszahl und der Abgastemperatur kdnnen aber Annahmen {iber Abweichungen vom
Soll bei der Durchmischung und bei den Verweilzeiten aufgestellt werden (Anhang 10). Diese
konnen jedoch nicht fiir eine exakte Bewertung herangezogen werden und dienen vielmehr
nur zur Plausibilititspriifung und zur Erkldrung von Verschlechterungen der Messgro3en im
Vergleich zum Referenzfall. Quantitativ erfasst und daher nutzbar sind die Luftiiberschuss-
zahl Lambda als Mittelwert iiber die Messdauer eines Abbrandes'' und die Abgastemperatur
nach der Feuerung ebenfalls als Mittelwert iiber die Messdauer eines Abbrandes. Da keine
weiteren Temperaturen messtechnisch erfasst wurden und da die Verbrennungsbedingungen
in der Feuerung stark schwanken konnen, muss die Abgastemperatur nicht zwingend eine di-
rekte Aussage zur Feuerraumtemperatur bzw. der Glutbetttemperatur zulassen. Da hohe Luft-
iiberschusszahlen aber mit einer starken Durchmischung mit kiihler Umgebungsluft verbun-
den sind, kommt es in der Regel auch zu einer Abkiihlung der Temperatur im Abgas.

Neben der z. T. erheblichen Toleranzbreite der Abgastemperaturen bei Luftiiberschusszahlen
zwischen 2,5 und 8,2 zeichnet sich dennoch ein deutlicher Zusammenhang zwischen der
Abgastemperatur und der Luftiiberschusszahl mit einem Bestimmtheitsgrad von 76 % ab
(Abb. 5-1).

' Temperatursonden im Feuerraum und dem Glutbett nutzen sehr schnell ab und die Auswertemethodik stand
wiahrend der Messphase genauso wenig zur Verfiigung wie eine Gasentnahme und Analyse direkt aus dem Feu-
erraum.

" Die Luftiiberschusszahl kann sowohl aus den Mittelwerten der miniitlichen Lambda-Werte als auch als ein
Wert iiber den Abbrand gemittelten CO,-Gehalt berechnet werden. Beide Werte weichen aufgrund der starken
Anderung des Luftiiberschusses im Verlauf eines Abbrandes z. T. sehr deutlich voneinander ab. Da die Gesamt-
staubproben einschlieBlich der zugehoérigen Analysen fiir OC, EC, PAK und BaP sowie die Abgastemperatur alle
als Mittelwert {iber den gesamten Abbrand vorliegen, wird fiir die Auswertung der Lambda-Wert aus dem iiber
die gesamte Messzeit gemittelten CO,-Gehalt berechnet.
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Abb. 5-1:  Korrelation von Luftiiberschusszahl und Abgastemperatur fiir 51 Messungen an einem
Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung fiir verschiedene Betriebsvariatio-
nen

Bei den zu betrachtenden Messgrofien erfolgt eine Einschriankung auf die fiir die Qualitét der
Verbrennung und die toxikologische Relevanz der Feinstiube besonders relevanten Groflen
BaP, PAK, OC, EC, C,H,, und CO sowie Gesamtstaub. Auf eine detaillierte Betrachtung des
Nicht-Kohlenstoff-Feinstaubs wird hier verzichtet, da dieser bei den Messungen am Kamin-
ofen meist weniger als 10 % der Feinstaubmenge ausmacht, im Vergleich toxikologisch we-
nig bedeutend sein diirfte und die genauen Bildungsmechanismen in ihrem Umfang komplex
und bisher weitgehend ungeklért sind. Letzteres gilt auch fiir die Schwermetalle. Da die
nachgewiesenen Emissionen deutlich kleiner als die in der TA Luft [26] festgelegten Werte
sind (Anhang 8) und die Ergebnisse stark von dem Vorkommen der Schwermetalle in den
Brennstoffen abhingen, diese aber aufgrund der niedrigen Konzentrationen in der Brennstoff-
analyse meistens unterhalb der Nachweisgrenze liegen, wird auf die Betrachtung der Schwer-
metallkorrelationen ebenfalls verzichtet.

5.1.1 Kohlenstoffmonoxid

Korrelation. Die Verinderungen der Kohlenstoffmonoxidemissionen mit der Anderung der
Luftiiberschusszahl (Abb. 5-2 links) bzw. der Abgastemperatur (Abb. 5-2 rechts) zeigen, dass
bei dem untersuchten Kaminofen bei Luftiiberschusszahlen groBer 4,3 und bei Abgastempera-
turen unter 550 K die Kohlenstoffmonoxidemissionen deutlich ansteigen. Fiir Luftiiberschuss-
zahlen kleiner 3,2 und Abgastemperaturen iiber 580 K steigen die Kohlenstoffmonoxid-
emissionen mit wenigen Ausnahmen (Brennraumiiberladung mit Fichtenscheitholz) ebenfalls
deutlich an.

In den in Abb. 5-2 links und rechts grau markierten Bereichen werden Kohlenstoffmonoxid-
emissionen von unter 3,8 g/Nm? (13 % O) erreicht. Acht der 51 Einzelmessungen finden sich
in beiden grau schraffierten Fldchen. Darunter befinden sich auch zwei der sechs Messungen
fiir die Bezugsvariante des Buchenscheitholzes mit 11 % Wassergehalt.
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Abb. 5-2:  Zusammenhang zwischen Kohlenstoffmonoxid-Emissionen (CO) im Abgas und der Luft-
iiberschusszahl (links) und der Abgastemperatur (rechts) (51 Versuchsvariationen) an
einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich
mit niedrigen Kohlenstoffmonoxidemissionen

Erklarungsansatze. Zu niedrige Verbrennungstemperaturen sowie zu hohe Luftiiberschuss-
zahlen, die durch die Vermischung mit kalter Verbrennungsluft zu niedrigen Verbrennungs-
temperaturen fithren, bedingen eine unvollstindige Oxidation des Kohlenstoffmonoxids, das
insbesondere bei der Vergasung entsteht. Aber auch bei einem zu niedrigen Lambda kommt
es zu einem zumindest bei den meisten Brennstoffen (Ausnahme hier Fichtenscheitholz)
deutlichen Anstieg der Kohlenstoffmonoxidemissionen, weil zumindest stellenweise im
Brennraum nicht genug Sauerstoff vorhanden ist, um eine vollstindige Oxidation der Brenn-
gase und damit auch des CO zu erreichen. Hohe Abgastemperaturen konnen ein Indiz fiir
nicht ausreichende Verweilzeiten in der Brennkammer sein, so dass der Verbrennungsprozess
nicht abgeschlossen ist und somit hohe Emissionen an CO im Abgas verbleiben.

Fazit. Niedrige Kohlenstoffmonoxidemissionen (unter 3,8 mg/Nm?® bei 13 % O,) kdnnen bei
dem untersuchten Kaminofen bei einer Luftiiberschusszahl von 3,2 bis 4,3 bzw. Abgastempe-
raturen von 550 bis 580 K erreicht werden.

5.1.2 Kohlenwasserstoffe

Korrelation. Neben den Kohlenstoffmonoxidemissionen werden auch die Emissionen an
Kohlenwasserstoffen als Gesamt-C zur Einschétzung der Qualitit der Verbrennung als gas-
formige Emission gemessen und in Korrelation zur Luftiiberschusszahl (Abb. 5-3 links) bzw.
der Abgastemperatur gesetzt (Abb. 5-3 rechts). Die Emissionsverldufe dhneln grundsitzlich
denen der CO-Emissionen (Abb. 5-2). Niedrige Gesamt-C-Emissionen von unter 100 mg/Nm?
(13 % O,) werden an dem untersuchten Kaminofen fiir Luftiiberschusszahlen von 3,2 bis 3,7
sowie fiir Abgastemperaturen von 547 bis 575 K erreicht. Beide Bedingungen erfiillen vier
der 51 Messungen, wobei auch hier wieder zwei der Versuche der Standardvariante Buchen-
scheitholz mit 11 % Wassergehalt zuzuordnen sind.

Erklarungsansatze. Hohe Luftiiberschusszahlen mindern die Verbrennungsraumtemperatur,
so dass die aus der pyrolytischen Zersetzung stammenden Kohlenwasserstoffe trotz ausrei-
chendem Sauerstoffangebot nicht vollstindig abgebaut werden konnen. Bei niedrigen Luft-
tiberschusszahlen reicht das Sauerstoffangebot vielfach zumindest in Teilen des Brennraums
nicht aus, um eine vollstindige Umsetzung der Kohlenwasserstoffe zu erreichen. Hohe Ab-
gastemperaturen konnen auch hier ein Anzeichen fiir einen nicht abgeschlossenen Verbren-
nungsprozess sein, so dass hohe Kohlenwasserstoffemissionen im Abgas verbleiben.
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Abb. 5-3:  Zusammenhang zwischen gasformigen Kohlenwasserstoffemissionen (C,H,,) gemessen

als Gesamt-C und der Luftiiberschusszahl (links) und der Abgastemperatur (rechts) (51
Versuchsvariationen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung;
grau schraffierter Bereich mit niedrigen Kohlenwasserstoffemissionen

Fazit. Niedrige Kohlenwasserstoff-Emissionen (unter 100 mg/Nm? bei 13 % O,) konnen bei
Luftiiberschusszahl von 3,2 bis 3,7 bzw. Abgastemperaturen von 547 bis 575 K erreicht wer-
den.

5.1.3 Elementarer Kohlenstoff

Korrelation. Niedrige Werte fiir den im Feinstaub nachgewiesenen elementaren Kohlenstoff
(inkl. der Karbonate) ergeben sich fiir Luftiiberschusszahlen zwischen 4,5 und 5,8 (Abb. 5-4
links) sowie fiir Abgastemperatur von 525 bis 545 K (Abb. 5-4 rechts). Dabei liegen die
Emissionen an EC in Bezug auf die Eingrenzung der Luftiiberschusszahl unter 40 mg/Nm?
(13 % O,) und beziiglich der Abgastemperatur unter 60 mg/Nm?. Von den 14 durchgefiihrten
Analysen erfiillt nur die Versuchsvariante des Buchenscheitholzes mit 20 % Wassergehalt
beide Kriterien. Unabhingig davon gibt es noch eine ganze Reihe anderer Versuchsvarianten,
die dhnlich niedrige EC-Emissionen aufweisen, die aber au3erhalb der eindeutigen Einstellbe-
reiche der Luftliberschusszahl bzw. der Abgastemperatur liegen, so dass diese nicht iiber die
beiden betrachteten Betriebsparameter eingeregelt werden konnen.
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Abb. 5-4:  Zusammenhang zwischen elementarem Kohlenstoff (EC) (inkl. Karbonaten) und der

Luftiiberschusszahl (links) und der Abgastemperatur (rechts) (14 Analysen) an einem
Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit
niedrigen EC-Emissionen

Erklarungsansatze. Niedrige Luftiiberschusszahlen und hohe Abgastemperaturen konnen die
Bildung von elementarem Kohlenstoff (Ruf3) begiinstigen. Beide Betriebsparameter konnen
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zu einer Vergroferung der heilen und sauerstoffarmen Zonen der Flamme fiihren, in denen
die RuBbildung ablduft. Kommt es danach durch eine ungeniigende Verweilzeit bei hohen
Temperaturen oder lokalem Sauerstoffmangel zu einer Storung der Abbauprozesse, werden
groe Mengen an EC mit dem Abgas freigesetzt. Demnach sind sowohl zu niedrige Luftiiber-
schusszahlen bzw. Abgastemperaturen genauso wie zu hohe mit einer erhohten Ruf3bildung
verbunden. Zu niedrige Luftiiberschusszahlen bewirken die VergroBerung der sauerstoffar-
men Zonen in der thermischen Umsetzung, so dass viel EC gebildet wird, der dann aufgrund
von Verbrennungsstorungen spiter nicht mehr abgebaut werden kann. Fiir hohe Luftiiber-
schusszahlen und niedrige Abgastemperaturen verlauft die Ru3bildung durch eine Verkleine-
rung der heiflen und sauerstoffarmen Zonen etwas gehemmt, so dass erst bei extrem niedrigen
Luftiiberschusszahlen bzw. Abgastemperaturen die Oxidation derart gestort ist, dass die Emis-
sion an elementarem Kohlenstoff stark ansteigt.

Fazit. Bei Luftiiberschusszahlen von 4,5 bis 5,8 und Abgastemperaturen von 525 bis 545 K
konnen fiir den untersuchten Scheitholzkaminofen niedrige EC-Gehalte (kleiner 60 mg/Nm?
bei 13 % O,) in den Feinstaubemissionen sichergestellt werden. Fiir die Praxis ist diese
Vorgabe als Regelgrofle jedoch ungeeignet, da nur noch eine Versuchseinstellung beide Be-
dingungen erfiillt, obwohl mehrere andere Versuchsbedingungen, die obige Vorgaben verlet-
zen, z. T. zu niedrigeren Emissionen fiihren.

5.1.4 Organischer Kohlenstoff

Korrelation. Niedrige Freisetzungen an organischem Kohlenstoff (OC) auf den im verdiinn-
ten Abgas gewonnenen Staubproben ergeben sowohl Luftiiberschusszahlen von 2,5 bis 4,7
mit OC-Emissionen von 0,5 bis 10,5 mg/Nm? (Abb. 5-5 links) als auch Abgastemperaturen
zwischen 510 und 580 K mit OC-Emissionen von 0,5 bis 17,6 mg/Nm? (13 % O,) (Abb. 5-5
rechts). Beide Bedingungen erfiillen sieben der insgesamt 14 analysierten Versuchsvarianten
inklusive der Standardvariante des Buchenscheitholzes bei 11 % Wassergehalt. Bei abwei-
chenden Betriebsparametern werden grundsétzlich héhere OC-Gehalte der Feinstaubemis-
sionen beobachtet. Damit konnen die gewéhlten Parameter als hinreichendes Kriterium fiir
niedrige OC-Emissionen im untersuchten Kaminofen angesehen werden.
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Abb. 5-5:  Zusammenhang zwischen organischem Kohlenstoff (OC) und der Luftiiberschusszahl
(links) und der Abgastemperatur (rechts) (14 Analysen) an einem Scheitholzkaminofen
ohne automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit niedrigen OC-Emissionen

Erklarungsansatze. Organischer Kohlenstoff stammt vor allem aus der pyrolytischen Zerset-
zung der Biomasse. Er kann bei ausreichenden Verweilzeiten und angemessenen Verbren-
nungstemperaturen mit der erforderlichen Menge an Sauerstoff gut oxidiert werden. Dies ent-
spricht dem relativ breiten Band der zulédssigen Betriebsparameter fiir niedrige Emissionen.
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Bei sehr niedrigen Luftiiberschusszahlen bzw. sehr hohen Abgastemperaturen — meist bedingt
durch eine nicht ausreichende Reaktionszeit in der Brennkammer - kann die Oxidation der or-
ganischen Kohlenstoffe nicht abgeschlossen werden und sie werden mit dem Abgas
freigesetzt. Sehr hohe Luftliberschusszahlen und damit verbunden sehr niedrige Abgastempe-
raturen bedingen einen vorzeitigen Abbruch der Oxidation oder fiihren dazu, dass die tempe-
raturabhéngige Reaktionsgeschwindigkeit zu niedrig wird, um bei gleichzeitig zugenommener
Gasstromungsgeschwindigkeit eine vollstindige Oxidation in der Brennkammer zu gewéhr-
leisten.

Fazit. Bei Einhaltung von Luftiiberschusszahlen von 2,5 bis 4,7 bzw. Abgastemperaturen von
510 bis 580 K konnen die OC-Emissionen fiir den betrachten Scheitholzkaminofen auf unter
20 mg/Nm? (13 % O,) begrenzt werden.

5.1.5 Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

Korrelation. Konzentrationen von polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen als
Summe der 10 hohermolekularen U.S. EPA-PAK von maximal 85 Og/Nm? (13 % O,)
werden bei Luftiiberschusszahlen von 4,2 bis 7,0 (Abb. 5-6 links) und Abgastemperaturen
von 505 bis 535 K erreicht (Abb. 5-6. rechts). Von den 29 durchgefiihrten Analysen erfiillen
sechs beide Eingrenzungsparameter. Dabei handelt es sich jeweils mit beiden durchgefiihrten
Analysen um die Versuchsvarianten Birkenscheitholz mit 12 %  Wassergehalt,
Buchenscheitholz mit 20 % Wassergehalt und Buchenscheitholz mit 11 % Wassergehalt bei
einem Schornsteinzug von -22 Pa.
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Abb. 5-6:  Zusammenhang zwischen polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAK) und
der Luftiiberschusszahl (links) und der Abgastemperatur (rechts) (29 Analysen) an einem
Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit
niedrigen PAK-Emissionen

AuBerhalb des grau schraffierten Bereichs (Abb. 5-6 links) nehmen die PAK-Konzentrationen
mit sinkender Luftiiberschusszahl deutlich zu. Bei Uberschreiten der optimalen Luftiiber-
schusszahlen nehmen die PAK-Konzentrationen schwicher, aber genauso eindeutig zu. Im
Vergleich dazu gibt es bei hohen Abgastemperaturen (Abb. 5-6 rechts) trotz der grundsétzlich
deutlichen Tendenz zu steigenden PAK-Konzentrationen auf den Stduben vereinzelte Ausrei-
Ber mit niedrigen Messergebnissen. Insofern ist die Abgastemperatur hier als Bewertungskri-
terium weniger eindeutig als die Luftiiberschusszahl. Fiir sinkende Abgastemperaturen besteht
eine eindeutige Korrelation zu steigenden PAK-Konzentrationen.

Erklarungsansatze. Sinkende Luftiiberschusszahlen fiihren zu einem Anwachsen der heiflen
sauerstoffarmen Zonen der Flamme, so dass vermehrt polyzyklische aromatische Kohlenwas-
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serstoffe gebildet werden konnen. AuBerdem treten vermehrt Zonen im Brennraum auf, in
denen ein vollstindiger Ausbrand der PAK nach ihrer Entstehung aufgrund eines lokalen
Sauerstoffmangels nicht mehr erfolgen kann.

Zu hohe Luftiiberschusszahlen sind meist mit sinkenden Abgastemperaturen verbunden (Ab-
kiihlung des Verbrennungsgases durch Zumischung von zu viel kalter Luft), so dass hier zwar
die Bildung der PAK gemindert, die Oxidation derselbigen aber noch stirker gestort ist, so
dass am Ende mehr PAK mit dem Abgas freigesetzt werden.

Hohe Abgastemperaturen konnen in Verbindung mit niedrigen Luftiiberschusszahlen bedeu-
ten, dass die sauerstoffarmen und heiflen Zonen der Flamme sehr ausgeprigt sind, so dass
viele PAK gebildet werden konnen. Gleichzeitig kann eine hohe Abgastemperatur ein Indiz
fiir zu kurze Verweilzeiten im Brennraum sein, so dass ein ausreichender Abbau der PAK
nicht stattfinden kann. Hohe Abgastemperaturen konnen aber auch Folge einer heftigen aber
weitgehend vollstindigen Reaktion sein, so dass sie nicht zwingend mit hohen PAK-Emissio-
nen verbunden sein miissen, wie die Ausreifler in Abb. 5-6 rechts belegen.

Die im Vergleich zu automatischen Holzfeuerungen insgesamt hohen PAK-Emissionen [14]
diirften auf den Chargenabbrand und der damit verbundenen diskontinuierlichen Verbrennung
zuriickzufiihren sein. Aufgrund einer fehlenden automatischen Luftregelung kommt es im
Verlauf des Abbrandes immer wieder zu nicht optimalen Betriebszustinden, so dass in der
Summe {iber einen Abbrand nennenswerte Mengen an PAK freigesetzt werden.

Fazit. Vergleichsweise niedrige PAK-Emissionen (bis maximal 85 Og/Nm? bei 13 % O,)
konnen fiir die untersuchte Feuerung mit Luftiiberschusszahlen von 4,2 bis 7,0 bzw.
Abgastemperaturen von 505 bis 535 K sichergestellt werden. Insgesamt eignet sich die
Luftiiberschusszahl jedoch besser, um die niedrigsten PAK-Emissionen einzustellen. Fiir eine
weitere Minderung der im Vergleich zu anderen Feuerungsarten hohen PAK-Emissionen
miisste die Luftiiberschusszahl iiber den gesamten Abbrand kontinuierlich an die jeweilige
Abbrandphase angepasst werden.

5.1.6 Benzo[a]pyren

Korrelation. Niedrige Benzo[a]pyren-Gehalte unter 10 Og/Nm? (13 % O,) in den
Feinstduben stellen sich bei Luftiiberschusszahlen zwischen 4,8 und 7,0 (Abb. 5-7 links)
sowie Abgastemperaturen von 480 bis 520 K ein (Abb. 5-7 rechts). Beide Kriterien erfiillt nur
ein Versuch von 29, so dass die gleichzeitige Erfiillung beider Kriterien nicht als zielfiihrend
angesehen werden kann. Grundsétzlich zeigt sich ein dhnliches Bild wie bei den PAK (Abb.
5-6).

Niedrige Luftiiberschusszahlen fiihren zu einem deutlichen Anstieg der BaP, hohe Luftiiber-
schusszahlen haben nur wenig Einfluss auf die BaP-Konzentration auf den Staubproben aus
dem verdiinnten Abgas. Bei niedrigen Abgastemperaturen ist ebenfalls nur eine niedrige Ten-
denz zu hoheren BaP-Werten erkennbar. Fiir steigende Abgastemperaturen ist eine grundsitz-
liche Tendenz zu deutlich steigenden BaP-Konzentrationen zu erkennen. Diese Tendenz wird
aber wiederholt durch Ausreifler zu deutlich niedrigeren BaP-Werten gestort.
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Abb. 5-7:  Zusammenhang zwischen Benzo[a]pyren (BaP) und der Luftiiberschusszahl (links) und
der Abgastemperatur (rechts) (29 Analysen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automa-
tische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit niedrigen BaP-Emissionen

Erklarungsansétze. Als ein Einzelstoff der U.S. EPA-PAK sind die Zusammenhénge bei der
Entstehung der Emissionen an BaP im Abgas sehr dhnlich zu denen der betrachteten PAK-
Summen (Kapitel 5.1.5). Kleinere Unterschiede ergeben sich durch Verschiebungen bei der
Relation hohermolekularer PAK zu niedermolekularer PAK aufgrund der Randbedingungen.

Fazit. Die grundsatzlichen Tendenzen sind zu denen der PAK-Emissionen vergleichbar. Die
Abgastemperatur erscheint auch fiir die BaP-Eingrenzung als wenig geeignet. Mit Luftiiber-
schusszahlen von 4,8 bis 7,0 konnen fiir den betrachteten Scheitholzkaminofen vergleichs-
weise niedrige BaP-Werte (kleiner 10 Qg/Nm? bei 13 % O,) sichergestellt werden.

5.1.7 Gesamtstaub

Korrelation. Fiir die Betrachtung der Staubwerte wird auf die Messungen im verdiinnten Ab-
gas zuriickgegriffen. Wird ein Staubwert von 100 mg/Nm? (13 % O2) als Maximalwert zu
Grunde gelegt, so miisste die Luftliberschusszahl auf 3,2 bis 5,9 (Abb. 5-8 links) und die
Abgastemperatur auf 525 bis 575 K (Abb. 5-8 rechts) eingeschriankt werden. Innerhalb beider
Bereiche liegt ein einzelner Ausreiler, bei dem die beiden Versuche der gleichen Versuchs-
variation Staubwerte von weniger als 100 mg/Nm? aufweisen, insofern wird auf eine weitere
Einengung der zuldssigen Bereiche verzichtet. Insgesamt liegen 21 der 48 Messwerte unter-
halb 100 mg/Nm? Staub im verdiinnten Abgas und haben Betriebsparameter, die innerhalb der
aufgefiihrten Bereiche liegen. Beide Korrelationen weisen trotz der schon relativ breiten Kor-
ridore der zuldssigen Betriebsparameter noch niedrige Staubemissionswerte aulerhalb dieser
Korridore auf. Grundsitzlich steigen jedoch fiir zunehmende Luftiiberschusszahlen und sin-
kende Abgastemperaturen die Staubkonzentrationen im Abgas eindeutig an. Andererseits er-
geben sich flir sinkende Luftiiberschusszahlen und steigende Abgastemperaturen tendenziell
steigende Staubemissionen, wobei auch eine nennenswerte Anzahl an Messwerten unterhalb
100 mg/Nm? liegt.
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Abb. 5-8:  Zusammenhang zwischen Staub im verdiinnten Abgas und der Luftiiberschusszahl (links)
und der Abgastemperatur (rechts) (48 Versuchsvariationen) an einem Scheitholzkamino-
fen ohne automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit niedrigen Staub-
Emissionen (ein Ausreiller)

Erklarungsansatze. Bei der Feinstaubbildung kommen mehrere Bildungspfade in Frage, die
meist auch gleichzeitig ablaufen (Kapitel 2.2.2). Dadurch ist eine gute Korrelation allein {iber
die Luftiiberschusszahl und die Abgastemperatur schwierig. Da im verdiinnten Abgas auch
die Produkte der unvollstandigen Verbrennung weitgehend vollstdndig miterfasst werden und
diese bei Kamindfen haufig deutlich mehr als die Hélfte der Stdube ausmachen, gelten viele
der in den vorangegangenen Korrelationsbetrachtungen aufgefiihrten Erklarungsansétze auch
hier.

AuBerdem wirkt sich zusitzlich das Mitreilen von Asche- und Brennstoffpartikeln aus. Die-
ses wird durch hohe Stromungsgeschwindigkeiten am Glutbett beglinstigt, wie sie bei hohen
Luftliberschusszahlen auftreten konnen. Umgekehrt konnen niedrige Luftliberschusszahlen
und hohe Abgastemperaturen zu hohen Temperaturen im Glutbett fiihren, wodurch mehr
Nicht-Kohlenstoft-Staube verdampft und dann als Partikel im Abgas freigesetzt werden kon-
nen.

Fazit. Fiir eine sichere Beschrankung des Staubs unter 100 mg/Nm? miisste das Lambda fiir
den untersuchten Kaminofen auf 3,2 bis 5,9 bzw. die Abgastemperatur auf 525 bis 575 K be-
grenzt werden.

5.1.8 Zusammenfassung

Aus der obigen Betrachtung ausgewihlter Zusammenhdnge zwischen einzelnen Emissions-
werten und den Einflussfaktoren Luftiiberschusszahl und Abgastemperatur ergibt sich die in
Tabelle 5-1 aufgefiihrte Zusammenstellung fiir den untersuchten Kaminofen.
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Tabelle 5-1: Ubersicht iiber die ZielgroBen der Einflussfaktoren Luftiiberschusszahl und Abgastempe-
ratur fiir niedrige Emissionen

Parameter =~ Grenzwert Luftiiber- Abgastem- Anmerkung
schusszahl  peratur
CcO 3.8g/Nm* 32-43 550 -580 K
C,H,, als R
Gesamt-C 100 mg/Nm 3,2-3,7 547 -575K
EC 60 mg/Nm* 4,558 55 545 K beide Faktoren gleichzeitig in der Praxis
ungeeignet
oC 20 mg/Nm?®  2,5-4,7 510-580 K
PAK bis 85 42-7.0 505 535 K Luftiiberschusszahl geeigneter als Abgas-
Og/Nm? temperatur
BaP 10 Og/Nm* 4,870 - Abgastemperatur weitgehend ungeeignet
Staub 100 mg/Nm*  3,2-59 525-575K

Demnach scheint die Luftiiberschusszahl im Vergleich zur Abgastemperatur besser geeignet
zu sein, um niedrige Emissionen sicherzustellen. Die Abgastemperatur wird meist dann re-
levant, wenn es lediglich um den Ausschluss sehr hoher Emissionen geht, die aber in Summe
deutlich die Zielvorgaben zukiinftiger Regelungen verletzen diirften. Fiir die Erreichung
niedriger Emissionen an CO, Gesamt-C und OC sollte deshalb die Luftiiberschusszahl in ei-
nem Bereich von 3,2 bis 3,7 eingestellt werden, wobei sich die Beschriankungen hier vor
allem aus der Begrenzung der gasformigen Kohlenwasserstoffe ergibt. Wird vor allem auf die
toxikologisch besonders relevanten Komponenten PAK und BaP geachtet, sind eher hohere
Luftiiberschusszahlen von 4,8 bis 7,0 anzustreben. Fiir die Begrenzung der EC-Emissionen
wire der Bereich der Luftiiberschusszahl weiter auf 4,8 bis 5,8 einzugrenzen. Damit lassen
sich entweder niedrige gasformige Emissionen iiber die Luftiiberschusszahl oder niedrige
Emissionen der toxikologisch relevanten Emissionen einregeln.

In der Konsequenz sind weder Luftiiberschusszahl noch die Abgastemperatur alleine ausrei-
chend, um Regelvorgaben fiir insgesamt niedrige Emissionen festzulegen. Aulerdem wird die
Notwendigkeit der getrennten Regelung der Zone der pyrolytischen Zersetzung und der Ver-
gasung des Restkohlenstoffs sowie der Zone der Oxidation der Brenngase deutlich.

5.2 Abhéngigkeit einzelner Emissionen

Zwischen den Messgroflen, die den Grad der Vollstindigkeit und damit die Qualitdt der Ver-
brennung beschreiben, bestehen erwartungsgemill gewisse Beziehungen. Deshalb ist es das
Ziel in diesem Teilkapitel, mogliche Ableitungen zu finden, durch die schwer zu erfassende
oder aufwindig zu messende Grofen wie BaP, PAK, OC und EC auf einzelne oder mehrere
leicht zu messende Groflen wie CO oder C,Hy, zuriickgefiihrt werden kdnnen. Dabei wird von
den toxikologisch relevantesten MessgroBBen zu den weniger kritischen Groflen vorgegangen.
AuBlerdem wird auch die Frage der vereinfachten Abschitzung der zu erwartenden
Gesamtstaubemissionen im verdiinnten Abgas betrachtet.
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5.2.1 Staubmasse

Korrelation. Da sowohl die PAK als auch EC und OC auf den Gesamtstaubproben analysiert
werden, liegen diese Messgroflen genauso diskontinuierlich vor wie die gravimetrische Staub-
probennahme. AuBlerdem erfordert ihre Bestimmung eine isokinetische Staubprobennahme
und eine Bestimmung des Gewichts der analysierten Probenmenge. Damit ist dann aber auch
die gravimetrische Staubmengenerfassung moglich. Deshalb fithren Korrelationen zwischen
PAK, EC und OC einerseits und dem Gesamtstaub andererseits nicht zu einer schnelleren
oder einfacheren Bestimmung der Staubmasse.

Von den Gesamtstaubmengen kann nicht auf die PAK-Gehalte zuriickgeschlossen werden.
Beispielsweise zeigt Abb. 5-9, dass im Bereich von 60 bis 120 mg/Nm?* (13 % O,) an Staub-
emissionen die Konzentrationen an PAK um fast zwei Gréf3enordnungen variieren konnen.
Andererseits kann die gleiche PAK-Konzentration im Abgas bei um fast eine Grofenordnung
variierende Gesamtstaubmengen vorkommen.

1000

Staub (verdiinnt) in mg/Nm?
(13% Oy
=
o

10 1 T 1 VR S 1 T S S

10 100 1000 10000
PAKin ug/Nm?® (13% O,)

Abb. 5-9:  Korrelation zwischen den PAK-Analysen und dem Gesamtstaub gemessen im verdiinnten
Abgas (27 Analysen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung

OC und Staub im verdiinnten Abgas sowie EC und Staub im verdiinnten Abgas lassen eben-
falls keine eindeutige Ableitung des einen Messwerts aus dem anderen zu. Da beim unter-
suchten Kaminofen der Staub v. a. aus OC und EC besteht, ergibt sich erwartungsgemil eine
relativ starke Korrelation zwischen den Staubemissionen und der Summe an Emissionen aus
OC und EC (Anhang 11). Damit bleibt die Untersuchung einer méglichen Korrelation der Ge-
samtstdube mit den gasformigen Emissionen CO und C,Hy,. Da diese mit den Messungen des
Staubes im unverdiinnten Abgas keine auffillige Korrelation aufweisen (Anhang 12), werden
im Folgenden nur die Korrelationen mit dem im verdiinnten Abgas gemessenen Staubmengen
betrachtet. Dabei wird nur der Messbereich betrachtet, der fiir die Einhaltung von Grenz-
werten relevant ist (CO kleiner 6 g/Nm? und C,H,, kleiner 200 mg/Nm? bei 13 % O,).

Grundsitzlich kann in dem fiir die Optimierung der Feuerungsanlage relevanten Bereich kein
direkter Zusammenhang zwischen den Kohlenwasserstoffemissionen und den Staubemissio-
nen im verdiinnten Abgas (Abb. 5-10 links) bzw. den Kohlenstoffmonoxidemissionen und
den Staubemissionen (Abb. 5-10 rechts) nachgewiesen werden, auch wenn oberhalb von
5 g/Nm? an CO-Emissionen ein Trend zu einer Proportionalitét zu erkennen ist.

Bis zu Kohlenwasserstoffgehalten von knapp 100 mg/Nm? bzw. Kohlenstoffmonoxidkonzen-
trationen im Abgas von unter 2,8 g/Nm?® bleiben die Staubemissionen sicher unter
100 mg/Nm? (13 % O,). Werden diese Werte als Einstellgrenze angenommen, liegen fiir die
Kohlenwasserstoffemissionen 21 Messungen und fiir die Kohlenstoffmonoxidemissionen 14
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Messungen im angestrebten Bereich. Insofern wiirde ein Kohlen(wasser)stoffsensor eine ho-
here Praktikabilitit in Bezug auf die Einstellung niedriger Staubwerte bei dem untersuchten
Kaminofen sicherstellen. Mit der Eingrenzung der zuldssigen Kohlenwasserstoffemissionen
auf unter 100 mg/Nm? wiirde bei dem untersuchten Kaminofen die CO-Emission auch sicher
auf unter 3,5 g/Nm? beschrinkt. Insofern kdnnte mit einem Kohlenwasserstoffsensor und
Integration einer Regelung zur Einstellung der Luftzugabe nicht nur die Staubemission be-
grenzt, sondern auch die Kohlenstoffmonoxidemissionen in einem fiir den untersuchten Ka-
minofen akzeptablen Rahmen gehalten werden.
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Abb. 5-10: Korrelation zwischen den Gesamtstaubproben im verdiinnten Abgas und den Emissionen
an Kohlenwasserstoffen (links, 30 Messungen) und an Kohlenstoffmonoxid (rechts,
45 Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; grau
schraffierter Bereich mit niedrigen Staubemissionen

Fazit. Es besteht kein eindeutiger Zusammenhang zwischen Staubemissionen und den Emis-
sionen an PAK, OC oder EC. Auch fiir die Emissionen an Kohlenwasserstoffen und Kohlen-
stoffmonoxid konnen in dem fiir die Optimierung relevanten Bereich keine eindeutigen Ab-
hingigkeiten aufgestellt werden. Es kann jedoch durch die Begrenzung der C,H;,-Emissionen
auf unter 100 mg/Nm? bei 13 % O, die Emission an Staub im verdiinnten Abgas bei dem un-
tersuchten Kaminofen auf unter 100 mg/Nm? und die Kohlenstoffmonoxidemissionen auf un-
ter 3,5 g/Nm? beschriankt werden.

5.2.2 Benzo[a]pyren

Korrelation. Durch die Bestimmung der PAK auf den Staubproben im verdiinnten und damit
abgekiihlten Abgas werden vor allem die héhermolekularen PAK erfasst. Zu diesen gehort
auch das Benzo[a]pyren. In dem fiir eine weitere Optimierung der Feuerung relevanten Be-
reich von unter 200 Qg/Nm?® (13 % O,) an PAK-Emissionen korrelieren diese mit den BaP-
Konzentrationen nur mit einem Bestimmtheitsgrad von 65 % (Abb. 5-11). Dennoch kann fiir
PAK-Werte kleiner 70 Og/Nm? eine direkte Proportionalitit zu den BaP-Werten mit geringen
absoluten Abweichungen unterstellt werden. Umgekehrt gilt dies jedoch nicht. Insofern kann
von niedrigen PAK-Werten sicher auf niedrige BaP-Werte zuriickgeschlossen werden.

Fazit. Niedrige PAK-Emissionen stellen auch niedrige BaP-Emissionen sicher. Da beide
Werte im gleichen Analyseschritt ermittelt werden, kann auf eine weitere Untersuchung der
Korrelationen des BaP verzichtet werden.
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BaP inyg/Nm*(13% Oy)
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Abb. 5-11: Korrelation zwischen der Summe der auf den Staubproben im verdiinnten Abgas erfass-
ten PAK und dem Benzo[a]pyren (21 Analysen) an einem Scheitholzkaminofen ohne
automatische Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit hoher Korrelation zwischen
PAK- und BaP-Emissionen

5.2.3 Summe der PAK

Korrelation. Die Summe der PAK ist von den in dieser Arbeit untersuchten Grofen fiir die
toxikologische Relevanz der Feinstdube der entscheidende Parameter. Der organische und ele-
mentare Kohlenstoff in den Stduben hat sehr wahrscheinlich eine deutlich niedrigere Relevanz
[27]. Gleichzeitig zeigen OC und EC als auch die Summe der beiden keine eindeutigen Kor-
relationen mit den PAK-Emissionen (Anhang 13).

Elementarer Kohlenstoff benétigt zur Bildung genauso wie die PAK heifle Flammzonen, die
durch ein zumindest lokales Unterangebot an Sauerstoff gekennzeichnet sind. Je nach Auspréa-
gung dieser Zonen und den gegebenen Ausbrandmoglichkeiten im Nachgang kann das Ver-
hiltnis zwischen den EC und PAK schwanken. OC hat mit der PAK-Bildung zumindest in der
Theorie keine direkte Kopplung. Vielmehr sind die PAK dem organischen Kohlenstoff zuzu-
ordnen. Unter gewissen Verbrennungsbedingungen kénnen aber als organischer Kohlenstoff
zu messende Verbindungen (z. B. PAK) entstehen. Dabei entstehen die PAK typischerweise
in heiBlen und sauerstoffarmen Flammzonen, wéhrend die meisten organischen Kohlenstoff-
verbindungen im Rahmen der pyrolytischen Zersetzung entstehen und bei hohen Tempera-
turen besser abgebaut werden. Da EC und OC ebenfalls anhand einer Staubprobe zu analy-
sieren sind und damit keine Online-Methode darstellen (bzw. sehr teure Messgerite eingesetzt
werden miissen), erscheint eine weitere Untersuchung der Korrelationen im Sinne der Verein-
fachung der messtechnischen Erfassung wenig sinnvoll.

Deutlich vielversprechender ist daher die Betrachtung der Korrelationen zu den gasférmig ge-
messenen Kohlenwasserstoffen (Abb. 5-12 links) und dem Kohlenstoffmonoxid (Abb. 5-12
rechts). Fiir die zur weiteren Optimierung der Feuerung interessanten Bereiche ergeben sich
fiir die gasformigen Kohlenwasserstoffe und die Kohlenstoffmonoxide jedoch keine eindeu-
tigen Abhingigkeiten (C,Hp, kleiner 200 mg/Nm?® und CO kleiner 6 g¢/Nm? bei 13 % O,). Mit
der Begrenzung der C,H,,-Emissionen auf unter 140 mg/Nm? bzw. der CO-Emissionen auf
unter 3,7 g/Nm? bei 13 % O, konnen PAK-Emissionen von unter 340 Qg/Nm? eingehalten
werden.



90 Integrative Betrachtung der Versuchsergebnisse

1250 o 1250 ¢ o
© 1000 f O 1000
X C N C
™ L ™ C
= 750 ¢ 5 750 £
£ L £ C
Z C Z C
® 500 f ° B 500
=5 r =3 L
£ Feeeeeeeeneneeenesenenensasaenes ey © £ ROy A
4 + 4 £
X 250 ¢ ° ¥ 250 4
o 6% o o : o 3 5]
0 PO @ I | 0 o
0 50 100 150 200 0 2 4 6
C,H,, in mg/Nm? (13% O,) CO in mg/Nm3 (13% Oy,)

Abb. 5-12: Korrelationen zwischen den gemessenen PAK-Emissionen und den zugehorigen Kohlen-
wasserstoff- (links, 16 Messungen) bzw. Kohlenstoffmonoxid-Emissionen (rechts, 26
Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; grau schraf-
fierter Bereich mit niedrigen PAK-Emissionen; A .. Korrelationstendenz zu niedrigen
PAK-Emissionen bei steigenden CO-Konzentrationen; B .. Korrelationstendenz zu stark
steigenden PAK-Emissionen bei steigender CO-Konzentration

Niedrigere PAK-Werte lassen sich nur durch die Betrachtung der Luftiiberschusszahl errei-
chen, die dann aber unabhidngig von den C,H,- bzw. CO-Werten als Begrenzung geniigt
(Kapitel 5.1.5). Fiir die Korrelation zwischen CO- und PAK-Emissionen lésst sich dies gut
anhand der Zuordnung zu den Tendenzen A fiir Luftiiberschusszahlen grof3er 4,1 und B fiir
Luftiiberschusszahlen kleiner 4,1 veranschaulichen (Abb. 5-12 rechts). Als Begriindung sind
die Schadstoffbildungswege und -abbaumechanismen anzusehen, deren Ausprigung u. a.
durch die Luftiiberschusszahl beeinflusst wird.

Fazit. Korrelationen zwischen PAK und OC bzw. EC erscheinen wenig zielfilhrend. Eine
Eingrenzung der PAK-Emissionen liber C,Hy, bzw. CO ist grundsétzlich moglich, aber fiir
den untersuchten Kaminofen weniger genau als die Eingrenzung iiber die Luftiiberschusszahl.

5.2.4 Organischer Kohlenstoff

Korrelation. Organischer Kohlenstoff kann sowohl direkt als auch auf den Staubproben
diskontinuierlich erfasst werden. Da beide Verfahren entweder sehr teuer oder zeitaufwendig
sind, sollte durch die Einstellung leichter erfassbarer Messgroflen eine Minimierung der OC-
Emissionen angestrebt werden. In dem fiir eine weitere Optimierung interessanten Bereich
(CoHp-Emissionen kleiner 200 mg/Nm?) gibt es eine schwache Tendenz zu steigenden OC-
Emissionen bei einem Anstieg der C,Hp-Emissionen mit einer deutlichen Abweichung ober-
halb von 180 mg/Nm? (13 % O;) (Abb. 5-13 links). Unterhalb dieser Grenze konnen niedrige
Kohlenwasserstoff-Emissionen (als Gesamt-C) OC-Emissionen von weniger als 12 mg/Nm?
sicherstellen.

Fiir Kohlenstoffmonoxid und OC ist keine Korrelation zu erkennen (Abb. 5-13 rechts).
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Abb. 5-13: Korrelation der Analyseergebnisse des Organischen Kohlenstoffs (OC) zu Kohlenwasser-
stoffen (C,H,,) als Gesamt-C (links, acht Messungen) bzw. Kohlenstoffmonoxid (rechts,
dreizehn Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung;
grau schraffierter Bereich mit niedrigen C,H,,-Emissionen

Fazit. Auf Basis der am Kaminofen mit der gewahlten Methodik gewonnenen Ergebnisse
wire also ein Kohlen(wasser)stoffsensor gut als Regelsignal zur Minimierung der OC-Emis-
sionen iiber eine Luftregelung geeignet. Bei einer Begrenzung des Kohlenwasserstoffgehaltes
auf maximal 180 mg/Nm? wiirde bei dem hier vermessenen Kaminofen die OC-Emission un-
ter 12 mg/Nm? begrenzt werden.

5.2.5 Elementarer Kohlenstoff

Korrelation. Fiir den elementaren Kohlenstoff gilt beziiglich der Messbarkeit das fiir den
organischen Kohlenstoff Gesagte, da beide mit den gleichen Gerédten erfasst werden. Fiir die
Zusammenhédnge zwischen dem elementaren Kohlenstoff und den zugehorigen Kohlenwas-
serstoffwerten (Abb. 5-14 links) bzw. den Kohlenstoffmonoxid-Emissionen (Abb. 5-14
rechts) lassen sich in dem fiir die weitere Optimierung interessanten Emissionsbereich (C,Hy,
kleiner 200 mg/Nm? und CO kleiner 6 mg/Nm? bei 13 % O,) jeweils zwei Abhédngigkeiten
vermuten. Da diese nicht einfach iiber die Luftiiberschusszahl unterschieden werden kénnen,
muss davon ausgegangen werden, dass auf der erfassten Datenbasis die Aufstellung einer
Korrelation zwischen EC und C,H,, (als Gesamt-C) bzw. CO nicht mdglich ist. Dies ent-
spricht auch der Theorie zur Bildung von Elementarem Kohlenstoff (RuB) tiber die PAK-Bil-
dung, die sich deutlich von den Prozessen zur Emission von C,H,, und CO unterscheidet. Mit
CO-Werten kleiner 2,8 g/Nm*® konnten ggf. vergleichsweise niedrige EC-Werte kleiner
50 mg/Nm? erreicht werden.
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Abb. 5-14: Korrelation der Analysen des Elementaren Kohlenstoffs (EC) zu Kohlenwasserstoffen
(C,Hp) als Gesamt-C (links, acht Messungen) bzw. Kohlenstoffmonoxid (rechts, zwolf
Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische Luftregelung; A, B
jeweils zwei unterschiedliche Korrelationstendenzen; grau schraffierter Bereich als mog-
liche Empfehlung fiir niedrige EC-Emissionen

Fazit. Weder Kohlenwasserstoff- noch Kohlenstoffmonoxidemissionen sind bei dem unter-
suchten Kaminofen als Parameter fiir niedrige EC-Emissionen geeignet. Erst wenn der Be-
trieb der Feuerung mit durchgehend niedrigeren C,Hp- und CO-Emissionen erreicht werden
kann, besteht die Moglichkeit, dass diese Werte als Regelparameter fiir EC in Frage kommen
konnten (z.B. CO kleiner 2,8 g/Nm? bei 13 % O5).

5.2.5.1 Kohlenwasserstoffe

Korrelation. Grundsitzlich korrelieren die Kohlenwasserstoff-Emissionen fiir den untersuch-
ten Kaminofen und die durchgefiihrten Messungen im fiir die weitere Optimierung interessan-
ten Bereich (CO kleiner 6 g/Nm? bei 13 % O,) relativ gut mit den Kohlenstoffmonoxid-
emissionen. Dies belegt der Bestimmtheitsgrad von rund 73 % (Abb. 5-15).

Fiir den Bereich bis zu einer Kohlenstoffmonoxidemission von 3,8 g/Nm? (13 % O,) liegen
die Kohlenwasserstoffemissionen unter 200 mg/Nm?. Bei dem einzigen Ausreifler aus dem
grau schraffierten Bereich in Abb. 5-15 handelt es sich um einen Messwert, der innerhalb sei-
ner Versuchsvariante deutlich nach oben von den sonst gemessenen Werten abweicht. Bei der
Nutzung von Naturholzscheiten sind solche Ausreiler immer moglich. Wird ein @hnlicher
weiterer Ausreiller akzeptiert, kann mit einer Begrenzung des CO auf kleiner 3,1 g/Nm? eine
CyHp-Emission von maximal 100 mg/Nm? erreicht werden.

Mit wachsenden CO-Emissionen steigt auch die Schwankungsbreite der Kohlenwasserstoft-
emissionen. Im Chargenabbrand verindert sich beim Ubergang von der pyrolytischen Zerset-
zung zur Vergasung der verbliebenen Holzkohle das Verhiltnis zwischen den im Glutbett ent-
standenen Kohlenwasserstoff- und den Kohlenstoffmonoxid-Gasmengen. Je nach Auspragung
dieser Phasen und den auch im Abbrandverlauf sich d&ndernden Ausbrandbedingungen kann
sich die Korrelation zwischen CO und C,H,, verdndern (Anhang 2). Je unvollstindiger die
Verbrennung ist, desto hoher konnen die Abweichungen sein (Anhang 7).



Integrative Betrachtung der Versuchsergebnisse 93

1600 -

y = 7 8780'839)(
R?=0,73

1200 A

800

400 -

CnHm in mg/Nm?(13% Oy)

SR 0 7 N B R S R B B B S R B B R s |

N
N
w
N
[6)]
»

CO in g/Nm® (13% O,)

Abb. 5-15: Korrelation der Kohlenstoffmonoxid(CO)-Emissionen mit den Kohlenwasserstoff
(CyHy,)-Emissionen (45 Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne automatische
Luftregelung; grau schraffierter Bereich mit niedrigen C,H,-Emissionen

Fazit. Fiir CO-Emissionen kleiner 3,8 g/Nm?® besteht beim untersuchten Kaminofen eine weit-
gehend stabile Korrelation zu den C,H,-Emissionen mit einer Freisetzung kleiner
200 mg/Nm? (13 % O,).

5.2.5.2 Zusammenfassung

In Tabelle 5-2 sind die Erkenntnisse aus den vorangegangenen Untersuchungen zur verein-
fachten Einstellung niedriger Emissionen an Gesamtstaub, BaP, PAK, OC, EC und C,Hy,
durch die leichter zu messenden GréBen CO und C,Hp, zusammengefasst.

Tabelle 5-2: Zusammenfassung der Erkenntnisse zu moglichen Zusammenhéngen zwischen den unter-
suchten Messgroflen (alle Angaben bei 13 % O5)

einzustellende MessgroBBe vorgeschlagene RegelgroBe  Ergebnis

Gesamtstaub C.Hp, <100 mg/Nm? Staub < 100 mg/Nm? und CO < 3,5 g/Nm?

BaP PAK gute Korrelation, d. h. mit PAK-Begren-
zung auch eingestellt

PAK Lambda > 4,1 PAK <85 Og/Nm?

oC C.H, < 180 mg/Nm? OC < 12 mg/Nm?

EC CO<2,8 g/Nm? EC < 50 mg/Nm? (nur zwei Messwerte)

C.Hp, CO<3,8 g/Nm? in diesem Bereich Korrelation hinreichend;
C,Hi, <200 mg/Nm?

Je starker die Verbrennung in dem untersuchten Kaminofen gestort ist, desto schwieriger wird
es in den meisten Fillen, eine Korrelation zwischen den verschiedenen Messgréf3en aufzu-
stellen. Fiir einen emissionsarmen Betrieb lassen sich jedoch gewisse Regelgroflen ableiten. In
der Summe der Untersuchungen ist erkennbar, dass je nach Messgroflen Kohlenwasserstoff-
sensoren, Lambda-Sonden oder CO-Sensoren von Vorteil waren. Aufgrund der guten Korre-
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lation zwischen Kohlenwasserstoffen und Kohlenstoffmonoxid im betrachteten Bereich kon-
nen C,Hy,-Emissionen kleiner 100 mg/Nm? bei 13 % O, bei dem untersuchten Kaminofen
auch durch eine CO-Begrenzung kleiner dem fiir niedrige EC-Emissionen geforderten Wert
von 2,8 mg/Nm? erreicht werden.

Fazit. Ein emissionsarmer Betrieb des untersuchten Kaminofens konnte mit Hilfe einer
Lambda-Sonde und eines CO-Sensors vorgegeben werden. Um diese Werte auch aktiv be-
einflussen zu konnen, miisste mindestens eine automatische Regelung der Luftzufuhr
ermOglicht werden, was in der Regel auch ein elektrisch betriebenes Saugzuggeblése erfor-
dert. Um den im Vergleich zu anderen Feuerungsarten hohen Anteil an EC (Ruf}) deutlich zu
senken, sind sehr wahrscheinlich weitere technische Anderungen an Kamindfen notwendig.
Es empfiehlt sich die Trennung der Zone der pyrolytischen Zersetzung und Vergasung von
der eigentlichen Brennkammer [112], eine eher runde Brennkammer mit hohen Lufteindii-
sungsgeschwindigkeiten von vorgewarmter Luft, eine gute Isolation der Brennkammer inkl.
der Sichtscheibe mit vorgewérmter Sekundérluft und die getrennte Regelung von Primér- und
Sekundairluft.
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6 Schlussbetrachtung

Feinstdube aus hduslichen Biomassefeuerungsanlagen stellen eine zu beachtende Schadstoff-
emission dar [12], [13]. Ziel dieser Arbeit war es, Moglichkeiten zur Verminderung der Fein-
staub-Emissionen insbesondere auch unter Beachtung der toxikologischen Relevanz am Bei-
spiel eines Kaminofens aufzuzeigen.

Grundsétzlich muss bei der Feinstaubproblematik zwischen den Stduben aus einer unvollstén-
digen Verbrennung — vor allem elementarer und organischer Kohlenstoff in den verschieden-
sten Verbindungen — und denen einer vollstindigen Verbrennung — vor allem Nicht-Kohlen-
stoff-Verbindungen wie Salze und Metalle — unterschieden werden. Wihrend letztere vor
allem durch die Inhaltsstoffe an S, Cl, K sowie einige andere Elemente (Si, Ca, P, Na, N
sowie Zn, Mn, Fe ...) und die Freisetzungsbedingungen im Glutbett — bestimmt durch
Sauerstoffangebot und Glutbetttemperatur — bedingt werden, sind erstere vor allem durch die
Qualitdt der Kohlenstoffverbrennung geprigt. Insbesondere die toxikologisch besonders
relevanten PAK und Kohlenstoffverbindungen im Staub werden essentiell von ausreichenden
Verweilzeiten bei hohen Temperaturen und guten Durchmischungsverhéltnissen gepragt.

Kamindéfen fiir Scheitholz sind in ihrer heute marktiiblichen Bauform mit ungeregelter Luftzu-
fuhr, Naturzug und Chargenbetrieb im oberen Abbrand durch im Vergleich zu anderen Bio-
massefestbrennstoffverbrennungsanlagen hohen Staubemissionen geprigt, die v. a. aus orga-
nischem und elementarem Kohlenstoff bestehen. Fehlverhalten der Nutzer koénnen die
ohnehin verbesserungsbediirftigen Emissionslasten weiter deutlich erhdhen.

Hier wurde gezeigt, dass mit einem Wassergehalt von unter 20 %, angepassten Scheitgrofien,
der vom Hersteller vorgeschriebenen Brennraumbefiillmenge, der optimalen Lufteinstellung
und einem angepassten Schornsteinzug sowohl die Gesamtstaubemissionen als auch deren to-
xikologische Relevanz gemindert werden konnen. Die Holzart hat sich, abgesehen vom
Fichtenscheitholz ohne Rinde, als wenig relevant erwiesen. Dabei spielt moglicherweise die
durch die fehlende Rinde hohere Reaktivitét der Scheite eine Rolle, die bei der Auslegung der
Kamindfen bisher nicht berticksichtigt ist.

Durch den Ansatz, die gravimetrischen Staubemissionen konsequent zusammen mit den frei-
gesetzten Gehalten an toxikologisch besonders relevanten Komponenten zur Bewertung von
Betriebsvariationen heranzuziehen, haben sich in einigen Féllen neue Einschédtzungen ergeben
(z. B. Vermeidung des Einsatzes von zu kleinen Scheiten, die v. a. eine Erhohung der toxiko-
logischen Relevanz der emittierten Stdube mit sich bringen). Solange geeignete toxikologi-
sche Systemtests nicht zur Verfiigung stehen, erscheint die Methode grundsétzlich geeignet,
um Feuerungsanlagen, Brennstoffeigenschaften und Nutzerverhalten im Sinne einer Minde-
rung der Staubemissionen und deren toxikologischer Relevanz zu optimieren.

Im Vergleich der einzelnen Messergebnisse konnten einige bekannte Erklarungsansitze fiir
die Bildung von PAK, OC und EC bei der Biomasseverbrennung bestatigt werden:

- OC stammt aus kondensierten Kohlenwasserstoffen, die primér bei der pyrolytischen Zer-
setzung entstehen und in ihrer Menge durch den Abbau bestimmt werden; d. h. bei hohe-
ren Temperaturen und hoherem Sauerstoffangebot werden sie besser abgebaut.

- Fiir die Freisetzung von PAK und EC spielen zwei Prozesse eine Rolle. Zum einen wird
die Bildung durch hohe Temperaturen und sauerstoffarme Zonen (niedrige Luftiiber-
schusszahlen) in unmittelbarer Ndhe des Brennstoffs begiinstigt. Zum anderen wird der
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Abbau durch niedrigere Temperaturen in der sauerstoffreichen Zone der Flamme bzw.
kalten Zonen und Zonen mit zu geringem Sauerstoffangebot gehemmt.

Im Vergleich der Emissionen von Benzo[a]pyren und den zehn erfassten EPA-PAK fiihren
die gewonnenen Erkenntnisse zur Theorie, dass je nach Auspriagung der heillen sauerstoffar-
men Zone mehr oder weniger grole PAK gebildet werden. Sehr niedrige Lambda-Werte mit
hohen Temperaturen im Brennraum vergroBern die Bildungszonen fiir PAK, so dass hier
hohermolekulare PAK vermehrt aufgebaut werden konnen. Durch die iiblichen Stérungen in
marktiiblichen Kamindfen und das fehlende Sauerstoffangebot zur Verbrennung werden diese
dann auch freigesetzt. Fiir mittlere Temperaturen und niedrige Sauerstoffangebote kann ange-
nommen werden, dass die PAK-Bildung und das Gréf3enwachstum deutlich gebremst ablau-
fen und verstérkt niedermolekulare PAK auftreten. Weiterhin kdnnten niedermolekulare PAK
immer dann gut auf Stiuben nachweisbar sein, wenn die genannten Bildungsbedingungen
vorliegen und gleichzeitig hohe Staubkonzentrationen ein Auskondensieren auf den Partikeln
erleichtern.

Die dargestellten Ergebnisse legen den Schluss nahe, dass fiir die heutige Qualitit von Ka-
mindfen eine einzelne Regelgrofe nicht als hinreichend anzusehen ist. Es sollte vielmehr eine
Kombination aus Lambda- und Kohlenstoffmonoxid-Kontrolle genutzt werden, wobei statt
des Kohlenstoffmonoxidsensors auch ein Kombisensor C,H,/CO zum Einsatz kommen
konnte.

Die Zusammenhinge zwischen den Staubemissionen und verschiedenen anderen Messgrofien
unterstreichen den internationalen Diskussionsstand, dass der Staub im verdiinnten Abgas un-
ter weitgehender Erfassung kondensierbarer Bestandteile gemessen werden sollte. Fiir die Be-
wertung der toxikologischen Relevanz miissen Verfahren gefunden werden, um auch die sy-
nergistischen Effekte der Einzelkomponenten der chemischen und physikalischen Charakteri-
sierung einzubeziehen. Die PAK-Analysen zeigen gewisse Ahnlichkeiten in den relativen
Verhiltnissen zueinander. In weitergehenden Untersuchungen besteht die Mdoglichkeit, typi-
sche ,,PAK-Fingerabdriicke* aus der Verbrennung von Biomassen zu finden, die dann bei-
spielgebend umfangreichen toxikologischen Untersuchungen unterworfen werden konnten.
Damit liee sich die toxikologische Relevanz ggf. durch eine Typ-Zuordnung und ein Ska-
lierungsmaB fiir die absolute Hohe der Emission beschreiben.

Hohe EC-Gehalte, die nur in wenigen Fillen die Einhaltung der 2. Stufe der 1.BImSchV
erlauben, und CO-Werte, die in allen Féllen weit iiber zukiinftig geltenden Werten liegen,
unterstreichen den Bedarf nach einer grundsitzlichen Umgestaltung von Einzelfeuerstétten,
wie z. B. Kaminofen und Heizeinsdtzen, damit diese Gerdte dauerhaft einen nachhaltigen
Beitrag zur Energieversorgung leisten konnen:

1. Trennung der Zone der pyrolytischen Zersetzung und Vergasung von der Oxidationszone,
um die Uberladung des Brennraums zu unterbinden, Primir- und Sekundirluft getrennt
einstellen und den Brennraum im Sinne einer optimalen Durchmischung gestalten zu
konnen. Zudem kann der Ausbrand der Brenngase getrennt von der Holzkohle realisiert
werden, so dass eine Neubildung von CO an elementarem Kohlenstoff vermieden wird
(Kapitel 2.2.1).

2. Sekundérluft muss so in den Brennraum eingediist werden, dass eine vollstdndige Durch-
mischung erreicht wird. Hierzu ist neben der Gestaltung der Eindiiséffnungen und deren
Anordnung ein Geblise erforderlich.

3. Stoérungen bei der Oxidation der Brenngase miissen vermieden werden. Dazu ist eine
optimierte Brennraumgestaltung (eher aufrechter Zylinder als querliegender Quader) mit
allseits isolierten Flichen (Vermeidung kalter Zonen) — insbesondere auch der Sichtschei-
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be — sowie ggf. eine Vorwidrmung der Sekundérluft erforderlich (Temperatur sollte
oberhalb 800°C fiir eine Verweilzeit von mindestens 1 Sekunde sein).

4. Nach der Brennkammer ist fiir eine schnelle Abkiihlung der Abgase zu sorgen, um eine
Neubildung von CO zu vermeiden.

5. Lambda- und Kohlen(wasser)stoffsensoren sollten dazu genutzt werden, die Sekundérluft
automatisch auf einen optimalen Punkt einzuregeln.

6. Zur Verminderung der Storungen der Verbrennung durch hdufige manuelle Nachlege-
prozesse sollte eine Integration eines Brennstoffvorratsbehélters fiir Scheitholz wie bei
Stiickholzvergaserkesseln oder Pelletofen vorgesehen werden. Durch einen seitlichen
oder unteren Abbrand konnten ein automatisches Nachrutschen des Holzes sowie eine
Vortrocknung auferhalb der Zone der pyrolytischen Zersetzung und der Vergasung
erfolgen [27].

7. Ergénzend zu den hier vorgeschlagenen primdren MaBBnahmen kann ein katalytisch wir-
kender Abscheider integriert werden, um die Gesamtstaubemission und deren toxikologi-
sche Relevanz weiter zu senken [63].

In der vollstindigen Umsetzung der identifizierten Entwicklungsansitze, die iiber die bisher
realisierten Systeme hinausgehen, sollte ein Gesamtstaubwert vergleichbar zu Oldfen
(< 5 mg/Nm?®) [113] und eine PAK-Emission kleiner 1 Qg/Nm? erreicht werden.

Kurzfristig konnen mittels Nutzerschulung und bautechnischer Hilfen (z. B. Kennzeichnung
maximaler Brennraumfiillung und minimaler Glutbetthdhe) zur Vermeidung extremer Fehlbe-
dienungen 20 % Feinstaubminderung und wahrscheinlich noch hoéhere Minderungen der
toxikologischen Relevanz der Feinstdube erreicht werden [16]. Aufgrund der Pflicht, auch alte
Kaminofen und Heizeinsdtze zukiinftig den Grenzwerten der 1.BImSchV zu unterwerfen, be-
steht jetzt die Chance, einen technologischen Sprung in der Verbrennungstechnik von Einzel-
feuerstitten zu erreichen, um auch zukiinftig 6kologisch nachhaltig einen nennenswerten Bei-
trag zur Energieversorgung mit Biomasse im Endkundenbereich zu leisten.
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Anhang 1: Anzuindvorgang bei Einzelfeuerstatten

In der Anziindphase besteht bei allen Biomassefeuerungsanlagen ein besonders hohes Risiko
fiir eine unvollstindige Verbrennung und fiir Feinstaubemissionen mit hohem Gesundheitsge-
fahrdungspotenzial. Wéhrend bei Kesselanlagen mit automatischer Brennstoffzufuhr und
—zlindung sowie automatischer Regelung der Nutzer abgesehen von der Brennstoffwahl und
der Missachtung von Reinigungs- und Wartungsintervallen keine fahrldssigen Fehler machen
kann, sind sowohl bei Scheitholzkesseln als auch bei allen Scheitholzeinzelfeuerstitten viel-
faltige Fehler u. a. beim Anziinden moglich.

Ziel ist es, die Anheizphase mit nicht optimalem Betrieb moglichst kurz zu halten.

Fiir einen schnellen Ubergang zum reguliren Betrieb ist es erforderlich, dass Brennraum und
Abgassystem schnell aufgeheizt werden, um sowohl die Ausbrandqualitdt im Brennraum als
auch den natiirlichen Zug des Abgassystems rasch auf die vorgesehenen Parameter zu brin-
gen. Hierzu ist eine von Beginn an heftige Reaktion mit einer auf die im Vergleich zur Haupt-
abbrandphase geringeren Brenngasmenge angepassten Luftdosierung und Feuerraumgeomet-
rie anzustreben. Dies ldsst sich in Einzelfeuerstitten nach dem Durchbrandprinzip am besten
mit einer Anziindung von oben mittels eines kleinen Scheithaufens auf einer reguléren Brenn-
stofffiillung erreichen. Die kleinen Scheite des Anziindfeuers mit hohem Oberfldchen-zu-Vo-
lumen-Verhéltnis beginnen sehr rasch zu reagieren. Da die entstehenden Gase der pyrolyti-
schen Zersetzung direkt in einen freien Brennraum eintreten und nicht erst an Energie einbii-
Ben, indem sie wie bei der Anzlindung von unten zur Trocknung und Erwdrmung der weiter
oben liegenden Scheite dienen miissen, kann schnell eine weitgehend vollstindige Verbren-
nung erreicht werden. Aullerdem reduziert die unter dem ,,Scheiterhaufen* liegende regulére
Brennraumfiillung das Volumen der Brennkammer, so dass ein geringeres Gasvolumen und
eine kleinere Wandfldche von Beginn an aufzuheizen sind. Dadurch kdnnen iiber den gesam-
ten ersten Abbrand gemittelt rund 2/3 der sonst {iblichen Feinstaubemissionen vermieden wer-
den (Abb. 7-1) [57], [114], [115].
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Abb. 7-1:  Vergleich der Partikelemissionen bei Anziindung von unterschiedlichen Holzkamindfen
von unten und von oben. Die Emissionsfaktoren beschreiben den kompletten Abbrand
beginnend mit der Anziindung. Die Anziindung von oben erfolgt mit vier Stiicken trocke-
nem Holzes (3 cm x 3 cm x 20 ¢cm) auf mit Wachs getrankter Holzwolle [57], [114]
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Wichtig ist bei fehlender automatischer Uberwachung oder Regelung eine stéindige Kontrolle
des manuellen Anziindvorgangs, um zu vermeiden, dass unerkannte Schwelbrinde mit sehr
hohen Emissionen entstehen und iiber ldngere Zeit anhalten. Gleichzeitig sollte darauf ge-
achtet werden, dass der Luftdurchsatz nicht zu hoch gewéhlt wird, da dies die Feuerraumtem-
peratur senkt und somit einer raschen Autheizung von Feuerraum und Abgassystem entgegen-
wirkt. Dies erfordert eine kontinuierliche Nachstellung der Luftzufuhr wéhrend der Anziind-
phase.
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Anhang 2: Abbrandverlauf im Kaminofen als Anhalt fiir den Nachlegezeitpunkt

Problematik. Bei allen Feststofffeuerungen ohne automatische Brennstoffzufuhr ist in regel-
mifBigen Abstinden ein Nachlegen von Brennstoff erforderlich, bis der Warmebedarf gedeckt
ist. Das manuelle Nachlegen stellt einen wesentlichen Eingriff des Nutzers dar. Eine wesentli-
che Fehlerquelle liegt bereits bei der Wahl des geeigneten Nachlegezeitpunktes. Der Nutzer
mochte dabei ein aufwendiges Neuanziinden des Feuers vermeiden, so dass er einen Zeitpunkt
vor dem Ende der thermochemischen Reaktion der Holzkohle wéhlen wird. Beziiglich des
frithesten Nachlegezeitpunktes gibt es aus Nutzersicht keine eindeutige Priferenz. Aus Kom-
fortgriinden wird zum einen ein moglichst spater Nachlegezeitpunkt angestrebt, zum anderen
wird das Nachlegen in den aktuellen Téatigkeitsablauf so eingebunden, dass der am spétesten
mogliche Nachlegezeitpunkt nicht {iberschritten wird. Dadurch wird selten der optimale Zeit-
punkt gewihlt. Von besonderer Relevanz ist der Nachlegezeitpunkt fiir alle Durchbrandfeue-
rungen. Beim Unterbrand oder dem seitlichen Abbrand wird bei rechtzeitigem Nachlegen nur
minimal in das Glutbett und praktisch nicht in den Brennraum eingegriffen, so dass im We-
sentlichen nur eine kurzzeitige Stérung der Verbrennung durch den Falschlufteintritt iiber die
geoffnete Nachfiilltiir stattfindet. Dies kann kurzfristig zu einer Spitze bei den Feinstaub-
emissionen fiithren.

Mit der Neuauflage an noch kaltem und mit einer gewissen Restfeuchte versehenem Brenn-
stoff in Durchbrandfeuerungen kommt es zu einer Abkiihlung des Glutbetts und des Brenn-
raums. Dadurch verdndern sich im Glutbett die Freisetzungsprozesse fiir Mineralien und Me-
talle. Gleichzeitig kann die Abkiihlung im Brennraum zu einer Zunahme der Freisetzung von
Produkten einer unvollstandigen Verbrennung fiihren, so dass die Feinstaubemissionen bis
zur vollstandigen Austrocknung des neuen Brennstoffs nennenswert ansteigen kénnen. Die
Freisetzung brennbarer Gase steigt deutlich an, bei gleichzeitig verringertem freien Feuer-
raumvolumen. Ohne eine automatische Regelung der Luftzufuhr ist eine addquate Reaktion
auf die sich dndernden Rahmenbedingungen praktisch nicht moglich, so dass im Zusammen-
hang mit dem Nachlegezeitpunkt immer mit erh6hten Emissionen zu rechnen ist.

Abbrandverlauf. Bei der Betrachtung verschiedener Abbrandphasen bei einem Kaminofen
[16] zeigt sich auBBerdem, dass zum Ende der Ausbrandphase die Emissionen, u. a. CO und
Feinstaub, wieder ansteigen. Der etwa 60miniitige Abbrand wird in sechs 10-Minuten-
Mittelwerte unterteilt. Als erster Nachlegezeitpunkt wird die ,,Grundglut* definiert. Die da-
rauf folgenden Nachlegezeitpunkte ergeben sich iiber den kompletten Gewichtsverbrauch des
nachgelegten Brennstoffs.

Im Versuchsablauf ist zu beobachten, dass die Flammen im Brennraum nach ca. 30 Minuten
erloschen. Gleichzeitig steigen die Sauerstoff- und die Kohlenstoffmonoxidkonzentration an.
Die anschliefende flammenlose Phase ist durch hohe Kohlenstoffmonoxidkonzentrationen
gekennzeichnet (Abb. 7-2, unten links).

Hier kénnen Kohlenstoffmonoxidkonzentrationen von bis zu 9 g/Nm® erreicht werden. Dies
konnte auf den Kohlenstoffausbrand (vergleichbar dem Kohleausbrand) mit kurzer Flamme in
einem Holzbrennraum mit einer Lufteinstellung fiir den Holzausbrand zuriickzufiihren sein.
Die Staubkonzentration (Abb. 7-2, oben) und die Gesamt-C-Konzentrationen (Abb. 7-2, unten
rechts) sind im Unterschied dazu direkt nach der Brennstoffauflage am hochsten und sinken
dann im Laufe des Abbrands nahezu kontinuierlich ab. Wie in Abb. 7-2 dargestellt, betrdgt
der Gesamtstaub-Mittelwert bei allen Abbrinden zwischen 65 und 79 mg/Nm’®, wohingegen
direkt nach der Brennstoffauflage auch Werte von 130 mg/Nm’® méoglich sind.
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Verlauf von Gesamtstaub- (oben), Kohlenstoffmonoxid- (unten links) und Gesamt-C-
Konzentration (unten rechts) wéhrend dreier Abbrinde. Jeweils 10-Minuten-Mittelwerte.
Feuerung: Kaminofen ohne automatische Luftregelung. Brennstoff: Buchenscheitholz,
Scheitldnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4 kg [16]; grau schraffierte Bereiche stellen den
jeweils vermessenen Abbrand von Auflage bis vollstindiger Umsetzung dar; Zwischen-
rdume ergeben sich durch jeweils einen nicht gemessenen Abbrand mit reduzierter Auf-
lage zur Vorbereitung der ndchsten Messung

Bei den Einzelwerten der Schadstoffkonzentrationen darf allerdings nicht {ibersehen werden,
dass es sich um Konzentrationsangaben handelt, die wegen des uneinheitlichen Abgasvo-
lumenstromes nicht mit Emissionsraten (d. h. zum Beispiel Staub- oder Gesamt-C-Frachten)
verwechselt werden diirfen. Aus messtechnischen Griinden (hohe Messunsicherheit fiir den
kurzzeitigen Brennstoffverbrauch bzw. den Abgasvolumenstrom in umsatzschwachen Pha-
sen) ist eine Bestimmung tatsdchlicher spezifischer Staubfrachten (d. h. in mg/MJ oder g/h)
nicht mit ausreichend hoher zeitlicher Auflésung moglich. Der Anstieg der Staubemission am
Ende des Abbrands wire bei Betrachtung der Staubfracht (in g/h) vermutlich nicht zu be-
obachten. Zukiinftig wire fiir eine detailliertere Untersuchung der Emissionsverldufe eine
Realzeit-Autnahme der Emissionen — auch der Staubfrachten — anzustreben. Dies wird derzeit
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an einigen hiuslichen Holzfeuerungsanlagen in der Schweiz vom Okozentrum Langenbruck
[116] umgesetzt.

Die starken Verdnderungen der Verbrennungsbedingungen wéhrend eines Abbrands zeigt
auch der Verlauf der Luftiiberschusszahl und der Abgastemperatur (Abb. 7-3).
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Abb. 7-3:  Verlauf von Luftiiberschuss (links) und Abgastemperatur (rechts) wihrend dreier
Abbrinde. Jeweils 10-Minuten-Mittelwerte. Feuerung: Kaminofen ohne automatische
Luftregelung. Brennstoff: Buchenscheitholz, Scheitldnge: 25 cm, Brennstoffmasse: 1,4
kg [16]; grau schraffierte Bereiche stellen den jeweils vermessenen Abbrand von der Auf-
lage bis zur vollstindigen Umsetzung dar; Zwischenrdume ergeben sich durch jeweils
einen nicht gemessenen Abbrand mit reduzierter Auflage zur Vorbereitung der niachsten
Messung

Luftiiberschusszahl, Abgastemperatur und Emissionen an Kohlenstoffmonoxid lassen eine
Zweiteilung des Abbrandverlaufs erkennen. So wird in der ersten Hélfte das neu aufgelegte
Scheitholz mit starker Gasentwicklung pyrolytisch zersetzt. Es kommt zu einer heftigen Re-
aktion im Feuerraum begleitet von niedrigen Luftiiberschusszahlen und nach der Anziindung
hohen Abgastemperaturen. Die Emissionen an Kohlenwasserstoffen und Staub sinken nach
hohen Werten in der Entziindungsphase ab. Nach knapp 30 Minuten sinkt die Gasfreisetzung
durch den Ubergang zur deutlich weniger heftigen Vergasung des Holzkohlekokses. Die
Flamme erlischt. Aufgrund der fehlenden Luftregelung ergeben sich bei gleicher Sauerstoff-
zufuhr stark ansteigende Luftiiberschusszahlen und damit einhergehend sinkende Abgastem-
peraturen. Dies trigt dazu bei, dass die Kohlenstoffmonoxidemissionen sprunghaft ansteigen.
Auch die Kohlenwasserstoffemissionen zeigen einen kurzen Anstieg. Aufgrund der fehlenden
Produkte aus der pyrolytischen Zersetzung nehmen sie im weiteren Verlauf wieder ab.

Fazit. Aufgrund der stark schwankenden Emissionen wéhrend eines Abbrands ist es zur Cha-
rakterisierung einer Feuerung ohne automatische Brennstoffzufiihrung — auch im Vergleich zu
anderen Anlagen — erforderlich, dass die Messung einen vollstindigen Abbrand vom Aufle-
gen bis zum vollstdndigen Ausbrand des Brennstoffs erfasst.

Die Wahl des richtigen Nachlegezeitpunktes kann bei Durchbrandfeuerungen ohne automati-
sche Luftregelung zur Minderung der Feinstaubemissionen beitragen. Rechtzeitig vor dem
Ubergang zur ausschlieBlichen Vergasung des Holzkohlenkokses, also vor dem Erldschen der
Flamme, ist eine kleinere Brennstoffmenge mit ca. der Hélfte bis zwei Drittel der vom Her-
steller vorgesehenen Auflage nachzulegen.
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Anhang 3: Beispielhafte Fehlerbetrachtung Gesamtstaubmessung

Bei der Gesamtstauberfassung wurden stets gleichzeitig zwei Gesamtstaubmessungen im ver-
diinnten Abgas durchgefiihrt. Ein Filterkopthalter hatte 50 mm Filterpldttchen und einer
45 mm Pléttchen. Die Probennahmen waren mit einem Abstand von etwa 2 m Rohrleitung
hintereinander angeordnet. Aus einer Gesamtheit von 45 unterschiedlichen Versuchen ergibt
sich die in Abb. 7-4 dargestellte GroBenkorrelation.

500 1
400
300
200

100 4

Staub in mg/Nm? 50 mm-Filter (bei 13% O2)

0||||=||||=||||=||||=||||=

0 100 200 300 400 500
Staub in mg/Nm?® 45 mm-Filter (bei 13% O,)

Abb. 7-4:  Korrelation der gleichzeitig mit zwei Meter Abstand durchgefiihrten Gesamtstaubmes-
sungen im verdiinnten Abgas (45 Messungen) an einem Scheitholzkaminofen ohne auto-
matische Luftregelung

Dass die beiden Messungen mit einem hohen Bestimmtheitsgrad (hier {iber 98 %) korrelieren,
war zu erwarten. Auffallig ist, dass die Messwerte eine mit 4 % signifikante Abweichung auf-
weisen. Neben einer Vielzahl von Messungen, die statistisch sehr nahe an der Gerade mit der
systematischen Abweichung liegen, fallen immer wieder Ausreiler mit einer Abweichung
von bis zu 150 mg/Nm? auf. Insofern kann sowohl von stochastischen Fehlern als auch sys-
tematischen Fehlern ausgegangen werden. Sollte der systematische Fehler nicht durch die
GrofBle der Filterplittchen gegeben sein, so ldge die Vermutung nahe, dass ca. 4 % der Staub-
masse auf dem zwei Meter langen Weg zwischen den Probenahmedffnungen verloren gehen,
d. h. deponiert werden. Dies liele aber die Vermutung zu, dass je Meter Rohrleitung bei den
vorliegenden Stromungsverhiltnissen etwa 2 % an Staub durch Ablagerung an den Rohrwén-
den verloren gehen. Das Wiederabldsen groferer (agglomerierter Flocken) innerhalb des Ab-
gasrohres kann zur beobachteten stochastischen Verfalschung der Messergebnisse beitragen.
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Anhang 4: Molekulstruktur der 16 U.S. EPA-PAK

D O O

Naphthalin (CroHz) Acenaphtylen (CizHs)  Acenaphthen (C1zHwo) Fluoren (CiaH1o)
oY oo
Phenanthren (C1<Hie) Anthracen (C1aHs0) Fluoranthen (CreHio)
| |
&Y oo
Pyren (C1eHao) Benz(a)anthracen (CisH12) Chrysen (CiaHi2)
|
0y ol
Benzo(bjfluoranthen (C2oH12) Benzo(k)fluoranthen (CzoH12) Benzo(a)pyren (CaoH12)

Dibenz{a,hjanthracen (CzzHi4) Benzo(ghi)penden (Cz2H1z) Indeno(1,2,3-cd)pyren (CzzHiz)

Abb. 7-5: Molekiilstrukturen der 16 U.S. EPA-PAK [90]
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Anhang 5: Toxikologische Relevanz von polyzyklischen aromatischen Kohlenwasser-
stoffen

Bei Holzfeinstduben tragen vor allem die Gruppe der PAK zur toxikologischen Relevanz bei
[27]. Die Gruppe der polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe (PAK) umfasst mehr
als 500 unterschiedliche Einzelverbindungen [92]. Die Molekiile besitzen mindestens zwei
miteinander verbundene aromatische Ringe. Durch verschiedene Studien und Untersuchungen
an Mensch(en) und Tier(en) wurde herausgefunden, dass sich die als gesundheitsrelevantest
eingestuften Verbindungen in der Gruppe der Molekiile mit vier bis sieben Ringen befinden
[35], [96]. Aufgrund des geschlossenen Molekiilaufbaus sind sie sehr temperaturbestindig.
Neben industriellen Prozessen entstehen sie vor allem bei der unvollstdndigen Verbrennung in
einem Temperaturbereich zwischen 500 und 2 000 °C [35].

Bei ausreichender Abkiihlung der Abgase sind die hohermolekularen PAK zum grof3ten Teil
auf Partikeln auskondensiert und koénnen so durch die Analyse von Feinstaubfilterproben
bestimmt werden. Die niedermolekularen verbleiben dagegen tendenziell eher in der Gas-
phase. Fiir eine vollstandige Analyse miissten also beide Phasen untersucht werden [35].

Typischerweise werden aufgrund der Héufigkeit des Vorkommens und der toxikologischen
Relevanz in verschiedenen Studien gewisse Verbindungen als besonders wichtig hervorgeho-
ben. Dazu gehdren insbesondere die in Tabelle 7-1 zusammen mit den zugehorigen Grenz-
werten aufgefiihrten 16 U.S. EPA-PAK (Anhang 4) [4]. Je nach Brennstoff, Feuerung und
Betriebszustand konnen sich ganz unterschiedliche Emissionsprofile der PAK ergeben. Es
wird jedoch angenommen, dass sich nach einer Durchmischung in der Atmosphére ein
einheitliches Verteilungsprofil ergibt, so dass ein einzelner Stoff als Indikator fiir die Gesamt-
belastung bzw. die Kanzerogenitdt der Gesamtemission angesehen werden kann. Als Leitindi-
kator wurde aufgrund des umfangreichen Wissens iiber die Wirkungen des Stoffes Benzo-
[a]pyren definiert [92].

Vereinzelt wurde versucht fiir spezielle Fragestellungen zusammenfassende Summenwerte
aus einer unterschiedlichen Anzahl von PAK zu bilden, wobei die Ergebnisse nicht uneinge-
schrankt aus dem untersuchten Lebensmittelbereich auf die Feinstaubproblematik iibertragbar
sind [91]. Fiir einzelne PAK wurde das krebserzeugende Potenzial im Vergleich zu Benzo-
[a]pyren untersucht (Tabelle 7-1). Grundsétzlich besteht aber die Einschitzung, dass aufgrund
der schlechten Vorhersagbarkeit der synergistischen Wirkung von Gemischen derzeit eine
Anwendung von Aquivalenzwerten nicht haltbar ist [91]. Beispielsweise gibt es Untersuchun-
gen, die zeigen, dass die Tumorrate von Benzo[a]pyren in Abhéngigkeit des PAK-Profils um
einen Faktor 100 schwanken kann [92].

Entsprechend sollte eine Bewertung den PAK-Fingerabdruck und den absoluten Wert des Be-
zugs-PAKs, auf den der relative Fingerabdruck bezogen ist, beriicksichtigen. In diesem Sinne
ist die Erarbeitung von Standard-PAK-Fingerabdriicken fiir Holzverbrennungsprozesse eine
zentrale Aufgabenstellung, da nur so eine Identifikation weniger typischer Kombinationen
von PAK moglich ist, die dann aufwendig biologisch untersucht werden konnen. Da diese
Untersuchungen noch nicht durchgefiihrt wurden, bleibt im Rahmen dieser Arbeit nur die
Moglichkeit, die erfassten PAK als Summenwert und als Indikator fiir die toxikologische Re-
levanz das iiblicherweise angegebene Benzo[a]pyren (BaP) heranzuziehen. Aus der Betrach-
tung aller PAK-Analysen (Anhang 6) ergibt sich die Einschitzung, dass unter Beriicksichti-
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gung des Auftretens und der Werte zum vergleichenden Krebserzeugungspotenzial geméaf
Tabelle 7-1 BaP der dominierende Einzelfaktor sein diirfte'”.

Tabelle 7-1: Einstufung, Grenz- und Orientierungswerte fiir polyzyklische aromatische Kohlenwasser-
stoffe [35], [92]

U.S. EPA-PAK Mol- IARC MAK- EU EPA TA Luft krebserzeugendes
masse Liste in Potenzial im Ver-
/DFG mg/Nm?*  gleich zu Benzo-
[a]pyren [35]

Naphthalin 128 3 1B nur. D 100/11?

Acenaphthalen 152 3 nr. nr. 2

Acenaphthen 154 3 nr. nr. 2

Fluoren 166 3 nr. nr. D 2)

Phenanthren 178 3 nr. nr. D 2) 0,0005
Anthracen 178 3 nr. nr. D 2 0,0005
Fluoranthen 202 3 n.r. nr. D 2 0,05
Pyren 202 3 nr.  nr. 2 0,001
Benz[a]anthracen 228 1A IIA2Y 2 2 0,005
Chrysen 228 3 MA2Y nr 2 0,03
Benzo[b]fluoranthen 252 2B IIA2Y 2 2) 0,1
Benzo[k]fluoranthen 252 2B MIA2Y 2 2 0,05
Benzo[a]pyren 252 24 IMTA2Y 2 B2 0,17 1
Indeno[1,2,3-cd]pyren 276 2B IMIA2" nr. 2 0,01
Dibenz[a,h]anthracen 278 2A  IIA2Y 2 0,17 1,1
Benzo[ghi]perylen 276 3 nr. nr. 2 0,002

1) III A1 .. Stoffe, die beim Menschen erfahrungsgemil bosartige Geschwiilste verursachen;
IIT A2 .. Stoffe, die bislang nur im Tierversuch krebserzeugend sind;
III B .. Stoffe mit begriindetem Verdacht auf krebserzeugendes Potenzial

2) TA Luft Abs. 3.1.7 und Anhang E
3) Krebserzeugende Stoffe: TA Luft Abs. 2.3, Emissionsklasse I

MAK .. Maximale Arbeitsplatz-Konzentration, DFG .. Deutsche Forschungsgemeinschaft,
EPA .. Environmental Protection Agency, IARC .. International Agency for Research on Cancer,
n.r. .. nicht reguliert

U.S. EPA: Gruppe A .. Stoffe, die beim Menschen Krebs erzeugen; Gruppe B .. Stoffe, die beim
Menschen wahrscheinlich Krebs erzeugen; Gruppe B1 .. begrenzte Beweise fiir die Krebserzeu-
gung beim Menschen; Gruppe B2 .. ausreichende Beweise fiir die Krebserzeugung bei Tieren und

"2 Dibenzo[a,h]anthracen mit einem etwas hoheren Krebserzeugungspotenzial als BaP tritt in deutlich geringeren
Mengen — meist sogar weniger als 10 % - als BaP auf (Anhang 6). Auch sehr hdufig aufiretenden PAK wie Ben-
zo[b]fluoranthen, Indeno[1,2,3-c,d]pyren und Benzo[g,h,i]perylen haben im Krebserzeugungspotenzial im Ein-
zelvergleich zu BaP mindestens einen Faktor 10 geringere Bedeutung (Tabelle 7-1), so dass der Fehler ohne Be-
achtung von Synergien und Antagonismen bei maximal 50 % liegen sollte und somit die generelle Einschétzung
eines Vergleichs auf der Basis von BaP nicht in Frage stehen sollte.



116 Anhénge

inadequate Beweise fiir den Menschen; Gruppe C .. Stoffe, die beim Menschen moglicherweise
Krebs erzeugen; Gruppe D .. Stoffe, die hinsichtlich ihrer Krebserzeugung beim Menschen nicht
klassifizierbar sind; Gruppe E .. Beweise, dass der Stoff beim Menschen nicht krebserzeugend ist

IARC der WHO: Gruppe 1: Stoffe, die beim Menschen Krebs erzeugen; Gruppe 2A: Stoffe, die
beim Menschen wahrscheinlich Krebs erzeugen; Gruppe 2B .. Stoffe, die beim Menschen mogli-
cherweise Krebs erzeugen; Gruppe 3 .. Stoffe, die hinsichtlich ihrer Krebserzeugung beim Men-
schen nicht klassifizierbar sind; Gruppe 4 .. Stoffe, die wahrscheinlich beim Menschen nicht
krebserzeugend sind

Der Wissenschaftliche Lebensmittelausschuss hat aufgrund von In-Vivo-Tierversuchen fiir
folgende 15 Verbindungen eine eindeutige Mutagenitit/Genotoxizitdt in somatischen Zellen
identifiziert: Benz[a]anthracen, Benzo[b]fluoranthen, Benzo[j]fluoranthen, Benzo[k]fluoran-
then, Benzo[g,h,i|perylen, Chrysen, Cyclopenta[c,d]pyren, Dibenzo[a,h]anthracen, Dibenzo-
[a,e]pyren, Dibenzo[a,h]pyren, Dibenzo[a,i]pyren, Dibenzo[a,l]pyren, Indeno[1,2,3-c,d]pyren,
5-Methylchrysen und Benzo[a]pyren. Mit Ausnahme von Benzo[g,h,i]perylen kann eine ein-
deutige karzinogene Wirkung in verschiedenen Arten von Bioassays in Tierversuchen nach-
gewiesen werden [91]. Eine Studie des FAO/WHO-Sachverstindigenausschusses fiir Lebens-
mittelzusatzstoffe kam mit Ausnahme von Benzo[g,h,i]perylen und Cyclopenta[c,d]pyren auf
die gleichen kritischen Stoffe. Beide Gruppen schlagen Benzo[a]pyren als Marker vor.

Wie bereits in Kapitel 3.2.2 beschrieben, werden fiir die Summenbildung aufgrund der Mess-
unsicherheiten bei den niedermolekularen PAK (Verdampfungsneigung bei den in der Er-
fassung und Aufbereitung der Filter genutzten Temperaturen) und der toxikologischen Rele-
vanz, die vor allem bei den PAK mit vier bis sieben Ringen gegeben ist, hier nur die zehn
hohermolekularen U.S. EPA-PAK herangezogen: Fluoranthen, Pyren, Benzo[a]anthracen,
Chrysen, Benzo[b]fluoranthen, Benzo[k]fluoranthen, Benzo[a]pyren, Indeno[1,2,3-c,d]pyren,
Dibenzo[a,h]anthracen, Benzo[g,h,i]perylen.
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Anhang 6: Analyseergebnisse der PAK-Bestimmung

Tabelle 7-2: Analyseergebnisse der PAK-Bestimmung (vier- bis siebenringige U.S. EPA-PAK) mit
gelber Kennzeichnung hoher Fluoranthen- und Pyren-Werte [29], [88]
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< ) s 2, X, S, 5 [ 2 -~ 22 €2 =2 >
© I c <] » o <] <] e e <] o 28 8% © =
] o g Pl & 5 & 5] 9] N £ g c ac 3 ‘“E
T 2 & & & g & & B2 & 8§ £ g 3T E o I
Betriebsvariation g + & @ © ® @ @ - s 0828 § o o
ug/Nm? mg/Nm? K g/Nm*mg/Nm?
Buchenscheitholz 1 20,5 20,5 73 106 158 3,0 5,9 33 03 59 93 66 554 35 261 64
11% Wassergehalt 2 16,5 185 73 106 158 3,0 5,6 32 03 57 86 66 554 35 261 64
Fichtenscheitholz 1 16 17 80 102 168 43 7,0 47 05 73 62 73 527 41 297 99
10% Wassergehalt 2 04 04 44 47 152 41 7,6 43 01 6,9 48 69 526 4,1 2,58 305
Birkenscheitholz 1 08 08 1,2 1,5 5,8 1,5 3,0 22 04 38 21 81 509 49 384 409
12% Wassergehalt 2 14 18 99 137 258 49 9,9 66 03 106 85 76 518 43 343 79
Fichtenscheitholz ohne Rinde 1307 336 321 365 642 146 30,7 30,7 18 27,7 303 146 548 4,0 2,85 100
10% Wassergehalt 2 16 17 213 223 621 146 340 349 03 320 225 97 542 41 297 58
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1123 16,7 1271 140,5 2955 89,2 2029 194,00 14,5 210,7 1303 112 584 31 475 145
doppelte Masse der Brennstoffauflage 2 88 112 925 103,7 2553 78,1 1751 1728 13,4 184,0 1095 112 584 31 4775 145
3 216 23,2 3586 396,7 1006,0 2872 7354 667,3 54,8 690,6 4241 166 610 2,2 5,80 521
4 166 18,3 3204 351,9 9445 230,7 702,2 639,1 49,8 664,0 3938 166 610 2,2 5,80 521
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1193 274 547 644 1159 306 660 725 55 789 535 161 576 2,7 3,77 173
Scheite mit halber Masse 2 72 90 205 242 446 112 214 205 19 214 182 93 567 3,1 287 73
Buchenscheitholz 1 01 01 2,5 30 17,0 42 89 122 02 72 55 81 529 58 4,50 453
20% Wassergehalt 2 01 01 1,5 15 234 53 153 16,1 03 168 80 73 523 44 435 340
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1 09 09 128 121 36,9 79 211 20,7 23 193 135 176 469 7,8 559 1107
Scheite mit doppelter Masse,
-3 Pa Schornsteinzug 2 10 23 174 193 333 77 107 154 16 149 124 176 469 7,8 559 1107
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt,
Scheit mit doppelter Masse 1 07 28 205 228 299 55 142 142 30 79 121 394 468 9,2 598 1247
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1 11 16 93 121 152 41 6,7 36 07 36 58 257 523 6,8 5,15 765
- 22 Pa Schornsteinzug 2 11,3 131 2,7 3,3 3,0 0,8 2,1 1,1 k.N. 12 39 87 535 58 3,82 141
Buchenscheitholz 1 433 529 224 224 208 51 151 96 72 98 209 1602 450 12,0 10,34 3800
30% Wassergehalt 2 108 240 116 132 11,6 2,9 6,5 40 22 31 90 828 480 89 9,64 2873
Fichtenscheitholz 10% Wassergehalt, 1 05 06 7,5 89 343 69 240 103 0,7 123 106 68,5 618 24 1,90 48
doppelte Masse der Brennstoffauflage 2 04 05 6,6 9,6 30,1 55 21,9 89 05 9,6 94 685 618 24 1,90 48
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1 14 15 538 58 974 109 355 855 02 919 336 91 544 25 3,57 151
keine Sekundarluft 2 12 1.2 8,0 88 224 88 216 152 13 176 106 80 545 27 2,90 58
Buchenscheitholz 11% Wassergehalt, 1 1,7 24 4,7 57 6,8 2,2 4,6 27 02 33 34 70 561 49 294 40
-32 Pa Schornsteinzug 2 51 64 3,7 44 4,7 1,2 2,0 1,3 k.N. 1,5 30 73 565 51 3,29 57
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Anhang 7: Ausgangsdaten der Messungen am TFZ

Tabelle 7-3: Rohdaten der Messungen [88]
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= ®
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Betriebsvariation 2 <5 0 O <« o = O o5 oS 0SE So?s
Einheit % % _°C g/Nm’ mg/Nm’ mg/Nm> mg/Nm’> mg/Nm’ mg/Nm> mg/Nm?
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 3,8 153 5,4 264 2,62 167 187 76 70 73
halt 2 35 14,9 5,8 281 2,61 163 64 69 63 66
3 34 146 6,1 276 2,59 164 47 94 87 90,5
4 3,7 153 5,5 262 2,19 156 36 52 47 61 54
5 4,0 15,7 5,1 263 2,47 157 38 65 65 80 72,5
6 42 159 4,9 254 3,17 166 133 58 37 71 54
Fichtenscheiholz 10% Wasserge- 1 41 158 4,9 253 2,58 122 305 41 61 69 65
halt 2 41 158 4,9 254 297 113 99 54 73 75 74
3 3,9 155 5,2 258 2,44 116 74 51 73 76 74,5
Birkenscheitholz 12% Wasserge- 1 4,0 157 5,0 256 2,27 157 96 66 56 60 58
halt 2 49 167 4,1 236 384 146 409 66 81 98 89,5
3 43 159 4,7 245 3,43 149 79 78 89 76 82,5
Fichtenscheitholz ohne Rinde 10% 1 41 152 49 269 297 63 58 90 86 97 91,5
Wassergehalt 2 40 151 50278 2,71 74 86 77 67 79 73
3 4,0 151 5,0 275 2,85 72 100 156 146 167 156,5
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 26 12,0 8,0 328 5,49 116 335 131 281 297 289
halt, doppelte Masse der Brenn- 2 2,6 121 7,8 325 8,60 109 1002 141 224 236 230
stoffauflage 3 31134 66311 475 119 145 85 118 105 1115
4 23 116 88332 6,02 101 227 324 422 400 411
5 22 11,2 93 337 5,80 95 521 179 166 166 166
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 3,2 141 6,4 300 3,10 110 69 67 89 69 79
halt, Scheite mit halber Masse 2 2,7 135 7,7 303 3,77 112 173 123 161 147 154
3 3,1 13,9 6,6 294 2,87 123 73 78 89 93 91
Buchenscheitholz 20% Wasserge- 1 58 16,6 3,5 256 4,50 179 453 81 101 91
halt 2 44 155 46 250 4,35 139 340 41 61 73 67
3 3,7 146 5,6 276 2,42 136 59 40 48 51 49,5
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 59 16,7 3,56 228 4,64 196 747 37 65 82 73
halt, Scheit mit doppelter Masse, 2 7,7 176 2,6 195 4,94 258 1526 82 226 278 252
-3 Pa Schornsteinzug 3 78 176 2,6 196 5,59 233 1107 71 151 200 176
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 6,0 16,8 3,4 237 3,87 174 561 49 130 117 123
halt, Scheit mit doppelter Masse 2 8,2 17,7 2,5 207 6,56 258 1136 98 343 272 308
3 92 18,0 2,2 195 5,98 225 1247 96 394 260 327
Buchenscheitholz 30% Wasserge- 1 4,4 154 4,7 267 4,57 206 606 42 56 72 64
halt 2 45 156 4,5 273 4,50 211 475 47 71 73 72
3 9,7 18,3 2,1 197 9,44 369 3225 128 971 907 939
4 8,9 18,0 2,3 207 9,64 352 2873 123 1030 828 929
5 12,0 18,7 1,7 177 10,34 430 3800 1602 1523 1562,5
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 2,7 12,8 7,7 257 1,42 221 299 118
halt, Abbrand 10 Minuten-Werte 2 26 125 79 305 1,21 167 39 59
3 39 148 5,2 306 1,58 155 102 70
Abbrand 1 4 93 177 22269 890 116 210 29
5 12,8 185 1,6 236 8,42 89 65 16
6 17,1 19,0 1,2 210 6,80 86 38 24
1 2,2 11,2 9,2 279 1,17 164 69 89
2 2,7 12,7 7,6 311 0,29 152 11 77
3 39 145 53 312 1,13 151 24 66
Abbrand 2 4 76 1714 27281 721 119 28 41
5 10,8 18,0 1,9 249 8,85 110 20 13
6 13,6 186 1,5 229 7,44 105 17 35
1 25 12,1 8,1 262 1,50 168 202 131
2 2,7 12,5 7,7 303 0,52 145 16 82
Abbrand 3 3 34 13,8 6,0 310 0,49 143 10 91
4 76 17,0 2,7 283 6,13 125 57 27
5 9,3 17,7 2,2 255 7,54 112 21 16
6 12,8 18,3 1,6 232 7,33 105 17 22
Buchenscheitholz 11% Wasserge- |1 6,8 17,4 3,0 250 5,15 247 765 74 257 193 225
halt, -22 Pa Schornsteinzug 2 82 178 25229 545 299 832 83 319 292 3055
& 6,2 17,4 3,3 272 417 212 183 53 60 60
4 54 16,8 3,8 276 3,39 180 98 60 72 72
5 58 17,0 3,5 262 3,82 196 141 75 87 87
Fichtenscheitholz 10% Wasserge- 1 2,4 11,8 86 345 1,90 92 48 59 68 69 68,5
halt, doppelte Masse der Brenn- 2 2,2 11,0 94 352 3,79 91 188 163 301 286 293,5
stoffauflage 3 23 11,7 87346 236 79 97 72 174 25 99,5
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 28 131 7,3 266 2,82 135 60 40 52 52
halt, keine Sekundarluft 2 25 123 81271 057 117 151 75 91 88 89,5
3 2,7 129 75 272 2,90 107 58 69 82 80 81
Buchenscheitholz 11% Wasserge- 1 44 157 4,6 323 2,59 174 31 37 57 53 55
ha|t, -32 Pa Schornsteinzug 2 5,1 16,3 4,0 292 3,29 171 57 54 73 67 70
3 49 16,1 4,2 288 2,94 149 40 58 74 70 72
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Anhang 8: Analyseergebnisse und Versuchsbedingungen

Tabelle 7-4: Analyseergebnisse und Versuchsbedingungen [29],

Staub im verdiinnten Abgas, NG ..

Nachweisgrenze
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Mittelwert- mg/Nm?

Gesamtstaub 13% 0O, 68,3 71,2 76,7 107 242 108 69 167 253 1144 150 154 74 66
Mittelwert CO g/Nm? 26 27 32 28 61 32 38 5,1 5,5 98 44 27 31 29
Mittelwert C,H,, mg/Nm®* 84 159 159 81 446 105 284 1127 981 3299 404 111 90 43
T EC/OC K 537 527 518 548 605 576 529 468 468 450 502 625 544 579
A EC/OC 38 41 43 40 23 2,7 58 77 92 120 8.2 22 25 47
CO EC/OC g/Nm* 262 297 343 285 6,02 3,77 4,50 494 598 10,34 545 3,79 3,57 2,76
C,H., EC/OC mg/Nm®* 187 99 79 100 227 173 453 1526 1247 3800 832 188 151 35,5
Staub EC/OC mg/Nm®* 73 75 89 167 422 147 101 278 260 1523 319 301 88 65,5
EC mg/Nm® 41 47 64 119 287 94 38 73 67 266 71 212 54 30
oC mg/Nm®* 7,7 75 23 0,5 81 11 18 84 81 542 113 55 64 1,3
T PAK 1.Analyse K 554 527 518 548 584 576 529 469 468 450 535 618 544 561
A PAK 1.Analyse 35 41 43 40 31 27 58 78 92 120 58 24 25 49
CO PAK 1.Analyse g/Nm®* 261 297 343 285 4,75 3,77 4,50 559 598 10,34 3,82 1,90 3,57 2,94
CiHn PAK 1.Analyse mg/Nm* 64 99 79 100 145 173 453 1107 1247 3800 141 48 151 40
Staub PAK 1.Analyse mg/Nm? 66 73 76 146 1115 161 81 176 394 1602 87 685 91 70
PAK 1.Analyse pg/Nm? 93 62 85 303 1206 535 55) 135 121 209 39 106 336 34
BaP 1.Analyse pgg/Nm® 59 7 99 30,7 190 66 89 211 142 151 21 24 355 4,6
T PAK 2.Analyse K 554 526 509 542 610 567 523 469,23 469,2 480 523 618 545 565
A PAK 2.Analyse 35 41 49 41 22 31 44 78 7.8 89 6,8 24 2,7 51
CO PAK 2.Analyse g/Nm* 261 258 384 297 580 287 4,35 559 559 964 515 1,90 2,90 3,29
CnHm PAK 2. Analyse  mg/Nm* 64 305 409 58 521 73 340 1106,75 1107 2873 765 48 58 57
Staub PAK 2.Analyse mg/Nm* 66 69 81 97 166 93 73 175,503 1755 828 257 685 80 73
PAK 2.Analyse pg/Nm? 86 48 21 225 4090 182 80 124 129,5 90 58 94 106 30
BaP 2.Analyse Mg/Nm® 56 7,6 3 34 719 214 153 10,7 15,9 6,5 6,7 219 216 2
T lonen K 535 527 509 551 605 567 549 469 468 450 545 619 545 561
A lonen 37 41 49 40 23 31 37 78 92 120 6,2 23 27 49
CO lonen g/Nm®* 219 297 384 271 6,02 287 242 559 598 10,34 4,17 2,36 2,90 2,94
C,H, lonen mg/Nm®* 36 99 409 86 227 73 59 1107 1247 3800 183 72 58 40
Staub lonen mg/Nm®* 54 74 89,5 73 411 91 49,5 176 327 1563 60 174 81 72
Chlorid mg/Nm* 0,74 0,72 0,51 0,38 1,26 0,556 0,9 0,22 041 0,51 099 1,09 0,72 0,55
Nitrat mg/Nm* 0,68 0,177 0,18 <NG <NG 0,39 0,89 0,57 1,06 0,74 127 <NG 0,53 0,71
Sulfat mg/Nm®* 1,56 0,52 0,65 0,22 061 15 3,72 1,63 3,04 3,34 299 1,23 2,06 7,03
NH4 yg/Nm® 3,96 3,01 6,42 3,68 <NG 3,58 2,86 <NG <NG <NG <NG <NG 3,96 11,2
T Metalle K 537 526 529 542 605 573 523 468 510 480 523 625 544 565
A Metalle 38 41 40 41 23 32 44 77 6,0 89 6,8 22 25 51
CO Metalle g/Nm* 262 258 227 297 6,02 3,10 4,35 494 387 964 515 3,79 3,57 3,29
C,Hn Metalle mg/Nm* 187 305 96 58 227 69 340 1526 561 2873 765 188 151 57
Staub Metalle mg/Nm®* 73 65 58 91,5 400 79 67 252 130 929 193 286 89,5 70
Kalium mg/Nm®* 2,11 0,76 0,43 0,62 31,62 2,03 3,33 2,34 <NG 4,89 9,99 82 2,79 4,43
Zn yg/Nm® 59,9 116 245 138,9 220 42,7 38 10,1 <NG 15 287 91,2 76,4 72,3
Mn ug/Nm3 1,47 293 223 267 864 473 505 87,13<NG 35,07 <NG 20,65 6,12 13,2
Cd Mg/Nm® 1,27 19,3 13,8 294 3,18 58 2,88 14,16 4,45 11,56 10,3 191 24 991
Pb yg/Nm® 1,82 585 18,2 0,59 11,04 1,68 1,09 1,14 065 1,89 299 9,18 1,08 1,2
Cr ug/Nm® 498 0,25 <NG <NG 2,18 <NG 0,33 0,73 19,87 0,045 6,62 5,98 <NG <NG
Cu ug/Nm® 7,51 3,39 551 <NG 11,36 7,81 <NG 4,98 19,22 <NG 13 7,04 <NG 0,66
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Anhang 9: Analyseergebnisse der Betriebsvariationen bezuiglich Metalle und lonen
1. Inhaltsstoffe
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Abb. 7-6:

Einfluss der Holzart in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf ausgewéhlte
Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat, Sulfat und Ammo-
nium (rechts). Brennstoffe: Buchenscheitholz (w =11 %), Birkenscheitholz (w =12 %),
Fichtenscheitholz (w = 10 %), Fichtenscheitholz ohne Rinde (w =10 %)

2. Wassergehalt
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Einfluss des Brennstoffwassergehalts in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe
auf ausgewdhlte Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat,
Sulfat und Ammonium (rechts). Brennstoff: Buchenscheitholz, Scheitlinge: 25 cm,
Brennstoffmasse: 1,4 kg bei 11 % bzw. dquivalente Masse bei 20 % und bei 30 % Was-
sergehalt
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3. Stuckigkeit
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Abb. 7-8:  Einfluss der Scheitgréflie in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf
ausgewihlte Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat, Sulfat
und Ammonium (rechts). Brennstoff: Buchenscheitholz (w =11 %), Scheite mit halber
Masse (0,35 kg), Sollscheite (0,7 kg) und Scheite mit doppelter Masse (1,4 kg) bei
gleicher Gesamtbrennstoffmasse (1,4 kg)

4. Brennraumbeladung
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Abb. 7-9:  Einfluss der Brennraumbeladung in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf
ausgewihlte Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat, Sulfat
und Ammonium (rechts). Brennstoff: Buchenscheitholz (w =11 %) und Fichtenscheit-
holz (w =10 %), jeweils normale (1,4 kg) und doppelte Beladung (2,8 kg) bezogen auf
die Massenangabe des Herstellers
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5. Manuelle Luftregelung
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Abb. 7-10: Einfluss der Sekundirluft in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf ausge-
wihlte Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat, Sulfat und
Ammonium (rechts). Brennstoff: Buchenscheitholz (w =11 %), mit halb geéffneter und
geschlossener Sekundérluftklappe

6. Passive Zugkontrolle
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Abb. 7-11: Einfluss des Schornsteinzuges in einem Kaminofen ohne automatische Luftklappe auf
ausgewihlte Metalle (Mn, Cd, Pb, Cr, Cu, Zn) (links) und Kalium, Chlorid, Nitrat, Sulfat
und Ammonium (rechts). Brennstoff: Buchenscheitholz (w =11 %) bei -12 Pa, -22 Pa
und -32 Pa Schornsteinzug



123

Anhinge

Anhang 10: Einschatzung von Verweilzeit und Durchmischungsgrad

Die Einschitzung der Verweilzeit und des Durchmischungsgrades ist aufgrund der vorhande-
nen Messgrofen und Beobachtungen (v. a. Luftiiberschusszahl, Abgastemperatur, Befiillungs-

zustand der Feuerung und Flammenbild) erfolgt. Es wurden keine speziellen Messungen

durchgefiihrt.

Tabelle 7-5: Phanomenologische Einschidtzung von Verweilzeit und Durchmischung in den einzelnen

Betriebsvariationen
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Verweilzeit

Durchmischung

im Rahmen der gegebenen Bauform in Ordnung

0..

-1..

Verwellzeit:

Brennraum ausreichend, aber Temperaturen nicht ausreichend

ausreichende Temperaturen, aber zu kurze Zeit im Brennraum

1.

im Rahmen der gegebenen Bauform in Ordnung

Durchmischung: O ..

ungentigend

-1..
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Anhang 11: Zusammenhange zwischen Kohlenstoffkomponenten im Staub und den
Staubemissionen

Scheitholzkamindfen der untersuchten Bauart sind in ihrem Abbrandverhalten durch erhebli-
che Kohlenstoffanteile in den Feinstaubemissionen geprigt (Abb. 7-12 unten). Dabei kann
zwischen organischem Kohlenstoff (OC) (Abb. 7-12 oben links) und elementarem Kohlen-
stoff (EC) (Abb. 7-12 oben rechts) — v. a. Rul} - unterschieden werden.
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Abb. 7-12: Zusammenhang zwischen den Emissionen an organischem Kohlenstoff (OC) und den
Staubemissionen im verdiinnten Abgas (links oben), den Emissionen an elementarem
Kohlenstoff (EC) und den Staubemissionen im verdiinnten Abgas (rechts oben) und der
Summe der Emissionen an organischem und elementarem Kohlenstoff (OC + EC) im
Vergleich zu den Staubemissionen im verdiinnten Abgas (unten) in einem Scheitholzka-
minofen ohne automatische Luftregelung bei verschiedenen Betriebsvariationen (13 Ana-
lysen); A .. Bereich ohne Korrelation; B, C, D .. Tendenzen fiir Abhidngigkeiten der be-
trachteten GroBen

Der Anteil der Nicht-Kohlenstofffeinstéube ist zu einem erheblichen Anteil durch die Anteile
an Aschebildnern im Brennstoff bestimmt. Betriebsvariationen haben nur einen begrenzten
Einfluss auf die Freisetzung im Abgas. Entsprechend sind sehr hohe Feinstaubemissionen bei
der Verbrennung von Holzbrennstoffen im Wesentlichen auf die Emission von Partikeln der
unvollstindigen Verbrennung zuriickzufiihren. Dies zeigt sich in der erkennbaren Korrelation
zwischen den Feinstaubemissionen im verdiinnten Abgas und der Summe an OC- und EC-
Emissionen (Abb. 7-12 unten).

Zwischen den organischen Kohlenstoffkomponenten im Feinstaub und der Gesamtfeinstaub-
emission im verdiinnten Abgas besteht fiir niedrige OC-Emissionen keine erkennbare Korre-
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lation (Abb. 7-12 oben links A) und fiir hohere OC-Emissionen nur eine sehr grobe Tendenz
(Abb. 7-12 oben links B). Fiir den Zusammenhang zwischen den Emissionen an EC und den
Gesamtfeinstaubemissionen ist fiir viele Versuchsvariationen eine grundsétzliche Proportiona-
litdt vorhanden (Abb. 7-12 oben rechts, D), wobei einige Variationen eine ginzlich andere
Tendenz aufweisen (Abb. 7-12 oben rechts, C). Alle vier Beobachtungen kénnen auf die
Unterschiede in der OC- und EC-Bildung zuriickgefiihrt werden. Wihrend die Summe der
beiden maligeblich zur Feinstaubmenge beitrdgt, konnen sich die Verteilungen zwischen EC
und OC je nach Versuchsvariation erheblich dndern.

Insgesamt kann also weder von den Emissionen an OC noch von EC allein auf die Gesamt-
staubemission zuriickgeschlossen werden, wihrend fiir hohe Staubemissionen die Abhéngig-
keit zur Summe der Emissionen von OC und EC trivial ist.
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Anhang 12: Zusammenhange zwischen Gesamtstaubmenge im unverdinnten Abgas und
Kohlenstoffmonoxid- bzw. Kohlenwasserstoffemissionen

Staub (unverdiinnt) in mg/Nm?
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Abb. 7-13: Gesamtstaubmenge im unverdiinnten Abgas in Abhéngigkeit der Kohlenstoffmonoxid-
emissionen bei verschiedenen Betriebsvariationen eines Scheitholzkaminofens ohne Luft-
regelung (28 Messungen)
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Abb. 7-14: Gesamtstaubmenge im unverdiinnten Abgas in Abhingigkeit der Kohlenwasserstoffemis-
sionen bei verschiedenen Betriebsvariationen eines Scheitholzkaminofens ohne Luftrege-
lung (30 Messungen)
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Anhang 13: Korrelationen zwischen Kohlenstoffkomponenten und PAK im Staub
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Abb. 7-15: Zusammenhinge zwischen organischem Kohlenstoff (OC) und polyzyklischen aromati-
schen Kohlenwasserstoffen (PAK) bei 14 Analysen von Staubproben aus dem verdiinnten
Abgas eines Scheitholzkaminofens ohne automatische Luftregelung
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Abb. 7-16: Zusammenhinge zwischen elementarem Kohlenstoff (EC) und polyzyklischen aromati-
schen Kohlenwasserstoffen (PAK) bei 14 Analysen von Staubproben aus dem verdiinnten
Abgas eines Scheitholzkaminofens ohne automatische Luftregelung; A, B .. Tendenzen
fiir Abhéngigkeiten zwischen den betrachteten Grof3en
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Abb. 7-17: Zusammenhénge zwischen der Summe aus organischem (OC) und elementarem Kohlen-
stoff (EC) und polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAK) bei 14 Analysen
von Staubproben aus dem verdiinnten Abgas eines Scheitholzaminofens ohne automa-
tische Luftregelung

Zwischen den organischen Kohlenstoffkomponenten (OC) und den Emissionen an polyzykli-
schen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAK) im Staub im verdiinnten Abgas gibt es kei-
nen eindeutigen Zusammenhang (Abb. 7-15). Sowohl bei niedrigen als auch hohen OC-Emis-
sionen konnen niedrige und hohe PAK-Emissionen nachgewiesen werden. Dies stimmt gut
mit der Theorie iiberein, dass die PAK-Bildung ein von der Freisetzung von OC-Emissionen
unabhingiger Prozess ist. Unterstrichen wird dies durch hohe PAK-Emissionen bei nahezu
keinen OC-Emissionen.

Fiir die Korrelation zu den EC-Emissionen stellt sich grundsétzlich ein dhnliches Bild dar.
Erkennbar ist aber sowohl fiir hohe PAK-Emissionen als auch fiir niedrige PAK-Emissionen
eine tendenzielle Zunahme derselbigen mit steigenden EC-Emissionen (Abb. 7-16). Diese Be-
obachtungen passen ebenfalls gut zur dargestellten Theorie. Elementarer Kohlenstoff entsteht
sehr wahrscheinlich iiber die Bildung von PAK. So kann sich das Verhéltnis von PAK-Emis-
sionen zu EC-Emissionen unter bestimmten Bedingungen so verschieben, dass relativ weni-
ger EC gebildet bzw. weniger der PAK abgebaut werden. Dann liegen verhidltnismiBig mehr
PAK im Staub des verdiinnten Abgases im Vergleich zu den EC-Emissionen vor (Abb. 7-16
A). Andererseits kann auch nach einer intensiven EC-Bildung ein {iberproportionaler Abbau
der PAK erfolgen, so dass verhéltnisméBig weniger PAK im Vergleich zu EC im Staub im
verdiinnten Abgas vorliegen (Abb. 7-16 B). Insofern ist trotz der Tendenz, mit steigenden EC-
Emissionen hohere PAK-Emissionen nachweisen zu kdnnen, keine eindeutige Korrelation ab-
leitbar.

Fiir das Verhiltnis zwischen der Summe aus OC und EC im Vergleich zu den PAK-Emis-
sionen iliberdecken sich dann beide Effekte (Abb. 7-17), so dass noch weniger eine eindeutige
Zuordnung zwischen beiden Parametern getroffen werden kann. Ohne weitere Parameter ist
also keine Vorhersage der PAK-Emissionen anhand der OC-, EC- oder der Summe aus OC-
und EC — Emissionen moglich.



Anfahrt / Impressum

Leipzig-
Mitte

Leipzig

Radefeld Messegelande

GOHLIS .
SCHONEFELD

Y

CONNEWITZ

...I.~nm

' REUDNITZ
STOTTERITZ

TAUCHA

Leipzig-Nordost
Taucha

Y 4
[

THEKLA

Leipzig-

PAUNSDORF Ost

ENGELSDORF

Anfahrt

... mit dem Zug:

Ankunft Leipzig Hauptbahnhof; StraRenbahn Linie 3/3E (Richtung
Taucha/Sommerfeld) bis Haltestelle ,Bautzner StraBe“; Strafe
Uberqueren, Parkplatz rechts liegen lassen und geradeaus durch das
Eingangstor Nr. 116, nach ca. 150 m links.

... mit dem Auto:

Uber die Autobahn A 14; Abfahrt Leipzig Nord-Ost, Taucha; Richtung
Leipzig; Richtung Zentrum, Innenstadt; nach Jet Tankstelle links einfah-
ren (siehe ,.... mit dem Zug").

... mit der StrafRenbahn
Linie 3/3E Richtung Taucha/Sommerfeld bis zur Haltestelle ,Bautzner
StraBBe” (siehe ,.... mit dem Zug").
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