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Zur Ausbreitung von Schadstoffen, insbesondere von Stickstoffoxiden in der Atmosphare

Von Traugott Gilbert, Essen

(Vortrag auf dem HVG-Kolloquium ,,Emissionen von Glasschmelzofen® am 28. Oktober 1977 in Frankfurt (Main))
(Mitteilung aus dem Rheinisch-Westfilischen Technischen Uberwachungs-Verein, Essen)

(Eingegangen am 6. April 1978)

Die seit rund 20 Jahren in der Bundesrepublik Deutschland an-
gewandte Methode zur Berechnung der Ausbreitung von Schadstof-
fen in der Atmosphdre 143t noch viele Fragen unbeantwortet.
Tatséchlich gilt die in Abschnitt 2.6 der Vorschriften TA Luft 1964
und 1974 gleichartig geforderte Rechenmethode fiir die erforderliche
Schornsteinmindesth6he nur fiir sehr idealisierte Verhéltnisse. Beson-
ders bedeutungsvoll sind u. a. die Beriicksichtigung des Auftriebs
von Abgasen in der Atmosphdre und bei Stickstoffoxiden die
Klédrung der Frage, welcher Anteil als NO, immittiert wird.

Aus den ortsfesten und mobilen Quellen — im wesentlichen
Feuerungsanlagen fiir fossile Brennstoffe — werden die Stickstoffoxi-

de zu mindestens 80, normalerweise zu iiber 90% als NO emittiert.
Aus Immissionsmessungen 1463t sich ableiten, daf} die Stickstoffoxide
im Mittel mit einem NO,-Anteil von allenfalls 70% immittiert wer-
den. Hohere effektive Umsetzungsraten fiir NO, sind unter den bei
den Messungen herrschenden Bedingungen wenig real.

Mit Erlal der TA Luft 1974 wurden die Immissionsbegrenzun-
gen fiir Stickstoffoxide bedeutend verschérft. Nach dieser Grenz-
wertdnderung kénnen im Einzelfall um ein Mehrfaches hohere
Schornsteine bei sonst gleichbleibenden Emissionsbedingungen erfor-
derlich sein. Bei anderen Schadstoffen haben sich diese Anforderun-
gen nicht so gravierend geédndert.

On the distribution of pollutants, especially of oxides of nitrogen, in the atmosphere

The methods used for the last twenty years to estimate the dis-
persion of atmospheric pollutants in the German Federal Republic
haveleft many questions unanswered. Likewise the method for calculat-
ing minimum required chimney height given in no. 2.6 of the 1964 and
1974 TA Luftis only for very idealized conditions. Matters of particu-
lar concern include the buoyancy of waste gases in the atmosphere and,
for oxides of nitrogen, how much is emitted as NO,.

For fixed and mobile sources, in essence fossil fuel consumers,
nitrogen oxides are normally emitted with at least 80% and normally

more than 90% NO. From emission measurements it can be shown
that nitrogen oxides are emitted with an average of 70% NO,. Great-
er degrees of decomposition for NO, in the conditions of measure-
ment are not likely.

The introduction of the 1974 TA Luft significantly tightened
limits for emission of nitrogen oxides. These limits could, in some
cases, require much increased stack height in otherwise similar cir-
cumstances. The limits on other pollutants have not been so severely
changed.

La dispersion des polluants et plus particuliérement d’oxydes d’azote dans I’atmosphere

La meéthode de calcul de la dispersion des polluants dans I'at-
mospheére employée en République Fédérale d’Allemagne depuis une
vingtaine d’années est loin de répondre a toutes les questions. De
méme, la méthode de calcul de la hauteur des cheminées stipulée par
le § 2.6 des prescriptions TA Luft 1964 et 1974 n’est valable que
dans des circonstances idéales. Il serait indiqué de tenir compte du
courant ascendant des émissions dans 'atmosphere et de déterminer
le pourcentage d’oxydes d’azote immis sous forme de NO,.

Les sources fixes et mobiles — dans la plupart des cas il s’agit
d’installations de chauffe fonctionnant aux combustibles fossiles —

Die Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen
in der Atmosphére kann keineswegs als voll zufrieden-
stellend gelostes Problem angesehen werden. In der
Theorie mufl man zwangsldufig mit sehr einschrénken-
den Voraussetzungen arbeiten, da es nicht moglich ist,
die Ausbreitungsphdnomene in ihrer 6rtlichen und zeitli-
chen Inkonstanz exakt in Kenntnis aller Parameter zu
beschreiben. Fragen des Aufwandes, der im Einzelfall
getrieben werden kann, spielen ebenfalls eine Rolle.

1. Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen

Es ist heute international und weitverbreitet iiblich,
die Berechnung der Ausbreitung von Schadstoffen, die
aus einer Einzelquelle in die Atmosphére emittiert wer-

emettent 80 a 90% des oxydes d’azote sous forme de NO. On déduit
des mesures d'immission que 70% au plus des oxydes d’azote sont
immis sous forme de NO,. Des taux de réaction effectifs supérieurs a
cette valeur sont peu probables dans les conditions de mesure.

Les prescriptions TA Luft 1974 sont plus rigoureuses en ce qui
concerne la fixation des valeurs limites d’immission d’oxydes d’azote.
Selon ces prescriptions, dans certains cas, les conditions d’émission
restant inchangées, la nouvelle hauteur des cheminées doit étre un
multiple de I’ancienne hauteur. Les exigences concernant les autres
polluants n’ont pas augmenté dans les mémes proportions.

den, unter der Annahme einer Gauf3schen Normalvertei-
lung der Schadstoffkonzentrationen in der Ebene senk-
recht zur Ausbreitungsrichtung ndherungsweise vorzu-
nehmen. Fiir die am Boden unter der Abgasfahne im
Einflu3bereich der Quellen zu erwartenden Immissionen
s (x) in mg/m? gilt:

10°-Q ] __hz_J
36-m-0-F-G-x'"¢ P 2 G

s (x) =

mith = H + AH.

Es bedeuten: Q (in kg/h) die Emissionsrate des Schad-
stoffs; u (in m/s) die mittlere Windgeschwindigkeit im
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Ausbreitungsraum; x (in m) die Ortskoordinate positiv
in Windrichtung mit 0-Punkt im Schornsteinful3punkt;
H (in m) die Schornsteinbauhdhe; AH (in m) den Auf-
trieb der Abgase in der Atmosphire; F, G, f, g sind
meteorologische Einflu3gr6en, abhingig vom Turbu-
lenzzustand der Atmosphiére.

Die die Vorgénge in der Natur sehr vereinfachende
Néherungsbeziehung liegt im Prinzip den diesbeziiglich
geltenden Vorschriften oder Richtlinien — z.B. Ab-
schnitt 2.6 TA Luft 1964 [1] und 1974 [2], Raffinerie-
Richtlinie NW [3], VDI 2289, Bl. 1 [4] (Schornstein-
mindesthohe) — zugrunde. Einschrinkend wird u.a.
vorausgesetzt:
ebenes, unbebautes Geldnde,

stationdrer Zustand der Atmosphére im Ausbreitungs-
raum,

Emissionsbedingungen konstant bleibend,

keine Verdnderungen der emittierten Stoffe durch physi-
kalische und/oder chemische Einfliisse in der Atmo-
sphére.

Zur Beriicksichtigung des Auftriebs AH der Abgase
in der Atmosphéire kann zwischen mehreren, meist em-
pirisch aus Experimenten gewonnenen Darstellungen fiir
AH gewahlt werden. Aus der Vielfalt der Moglichkeiten
seien die folgenden drei Beziehungen beispielhaft ge-
nannt:

a) Stiimke [5], in [1, 2 und 4] verwendet

t+ 273

AH=--R-107*10,0552 -

+0,1046 (t — 15){;

=] o=

b) Moses [6] bei neutralem (oder indifferentem) Gleich-
gewicht der Atmosphire, in [3] verwendet

AH==-(0,35-v-d+ 2,64 -Qy"?);

(=R

c) Briggs [7], siehe auch [6], bei instabilem und neutra-
lem (oder indifferentem) Gleichgewicht der Atmosphire,
in neueren Entwicklungen fiir x < 10 H verwendet

AH =--0,334 - Qy'? - x*3.

1
u

Zusitzlich bedeuten hier: R (in m3/h) den gesamten Ab-
gasstrom im Normzustand; t (in °C) und v (in m/s) die
Abgastemperatur und -geschwindigkeit an der Schorn-
steinmiindung; d (inm) die obere lichte Weite des
Schornsteins und Qy (in kJ/s) den emittierten Wérme-
strom. Je nach Wahl der Beziehung konnen sich sehr
unterschiedliche Auftriebswerte ergeben. Aussagen zu
den verursachten Immissionen, zu erforderlichen
SchornsteinhGhen usw. lassen sich auf dieser Basis nur
innerhalb relativ weiter Toleranzen machen. Fehldufe-
rungen sind nicht voll auszuschlieen.

2. NO- und NO,-Emissionen

Bei Betrachtungen zur Ausbreitung von Stickstoff-
oxiden ist besonders die einschrdnkende Voraussetzung,
dal3 keine Verdnderungen der emittierten Stoffe in der
Atmosphdre stattfinden, zu beachten. Stickstoffoxide
fallen als Emissionskomponenten im wesentlichen bei
der Verbrennung fossiler Brennstoffe mit Luft bei hohe-
rer Temperatur an. An den Immissionsbelastungen sind
im Mittel iiber ein grof3es Gebiet grob abgeschétzt mobi-
le (Kfz) und ortsfeste Quellen etwa je zur Hilfte betei-
ligt. Einen Uberblick iiber einige beim Rheinisch-
Westfilischen Technischen Uberwachungsverein (RW
TUV) gemessene Stickstoffoxid-Emissionskonzentratio-
nen ortsfester Quellen und damit {iber die Gréenord-
nung des Emissionsangebotes zur Ausbreitung in der
Atmosphére vermittelt Tabelle 1.

Eine Ursachenanalyse wiirde zusitzliche AuBerun-
gen zu den Temperaturen und Verweilzeiten der Abgase
im Verbrennungsraum sowie mindestens auch zu den
Sauerstoffpartialdriicken in den Reaktionszonen erfor-
dern. Fiir die Ausbreitungsbetrachtungen ist bedeu-
tungsvoll, dal die Emissionen an Stickstoffoxiden bei
ortsfesten Feuerungsanlagen nach Tabelle 1 zu einem
hohen Prozentsatz von = 93% als NO erfolgen; dies gilt
fiir den Ort der Messung im Abgaskanal gewdhnlich vor
Schornsteineintritt. Bei Kraftfahrzeugen mit Dieselmo-
tor sind etwa gleiche Verhéltnisse vorhanden; bei sol-
chen mit Ottomotor waren kaum Abweichungen von
100%igem NO-Emissionsanteil festzustellen. Insgesamt
darf man bei Emissionsquellen dieser Art annehmen,
dal der NO-Anteil mindestens 80%, meist jedoch
> 90% betrigt.

3. NO- und NO,-Immissionen

Neben den reinen Transport- und Verdiinnungs-
phdnomenen unterliegen die Stickstoffoxide in der At-

Tabelle 1. NO- und NO,-Emissionen

NO NO, NO, Tempe-
inppm in ppm NO + NO, ratur
in °C
Kesselfeuerungen
30 bis 300 MW Leistung
Steinkohle 600 bis 4 bis 0 1490 bis
1200 35 ¥ 500 1590
Erdgas 165 bis 0 bis 1500 bis
550 20 = 0w 1700
Gasturbinen
80 bis 140 GJ/h
Erdgas 30 bis 70 O 0 -
Glasschmelzwanne
190 t/d
Kokereigas 1600 bis 80 bis 1000 bis
2400 170 < 0,07 1240%)

) Temperatur Luftvorwidrmung
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mosphére einer Reihe von Reaktionen. Stickstoffmon-
oxid verbindet sich bei Temperaturen unter 150 °C mit
gasformigem molekularen Sauerstoff zu Stickstoffdi-
oxid. Dieser Vorgang verlduft exotherm und ab etwa
150 °C in umgekehrter Richtung. Die NO-Riickbildung
erfolgt als NO,-Fotolyse auch unter atmosphérischen
Bedingungen bei UV-Einstrahlung mit A < 4078 A. Die
NO,-Fotolyse ist ein wichtiger Schritt zur Ozonbildung
im fotochemischen Smog. Wenn zudem organische Ver-
bindungen vorhanden sind, tritt verstdrkte Ozonbildung
auf. Ozon ist unter den Oxidantien die Hauptkomponen-
te. Wichtig fiir die Ausbreitungsiiberlegungen ist die Le-
bensdauer, die von Becker [8] fiir NO mit 23 s und fiir
NO, mit 5600 s (= 1,56 h) angegeben werden. Sofern
keine fotolytischen Vorgidnge im Vordergrund stehen,
wird daher bei den gegebenen Verweilzeiten fiir die
Schadgase in der Atmosphére (Minuten bis Stunden je
nach Turbulenzgrad und Windgeschwindigkeit) NO, ge-
geniiber NO die entscheidendere Rolle spielen. Weitere

Tabelle 2. NO- und NO,-Immissionen 1973 bis 1976 (nach Ab-
schnitt 2.5 TA Luft [2])

Gebiet MP NO in mg/m* NO, in mg/m® NO,/NO
A 11 150 0,01 bis 0,05 0,03 bis 0,06 2,0
12 0,04 bis 0,16 0,08 bis 0,14 1,3
B I1 81 0,04 bis 0,07 0,04 bis 0,05 0,8
12 0,12 bis 0,19 0,09 bis 0,12 0,7
G Il 81 0,01 0,02 bis 0,03 2,8
12 0,02 bis 0,04 0,06 bis 0,08 2,2
D 11 81 0,01 bis 0,02 0,03 2,5
12 0,04 bis 0,07 0,07 bis 0,08 1,5
Erlduterungen
Gebiete: Abkiirzungen:
A: im Ostlichen I1: Jahresmittelwert
Ruhrgebiet
B: im westlichen 12: 95%-Wert der Halbstundenmittelwerte
Ruhrgebiet

MP: Anzahl der 4 x 4 km? groBen, teilwei-
se sich iiberlappenden Mef3gebiete
NO bzw. NO, in mg/m? je MeBgebiet fest-

C: im Sauerland

D: am Niederrhein,

landlich gestellte Konzentrationsbereiche
Tabelle 3. Immissionsbegrenzungen
Vorschrift Langzeit- Kurzzeitwert
wert IW 1/ IW2/(95%-Wert
(~ Jahres- der Halb-
mittel) stundenmittel)
TA Luft 1964 [1] 2L bis 1974
Nitrose Gase (mg NO,/m?%) 1 2
TA Luft 1974 [2] ab 1974
NO (mg/m®) 0,20 0,60
NO, (mg/m?) 0,10 0,30

Umsetzungsprodukte wie salpetrige Séure, Salpeter-
sdure, (organische) Nitrate wurden bisher bei Immis-
sionsbeurteilungen weniger beachtet; zukiinftig konnte
sich dies dndern.

Ausgedehnte Immissionsmessungen des RW TUV fiir
NO und NO, nach den Vorschriften der TA Luft [2]
fiilhrten im Ruhrgebiet und den Randzonen 1973 bis 1976
zu den in Tabelle 2 zusammengefal3t mitgeteilten Ergeb-
nissen.

In Gebieten mit geringeren Immissionen ist der
NO,-Anteil an den Stickstoffoxid-Immissionen héher als
in Gebieten mit hoheren Immissionen. Im Mittel iiber
die gesamten Untersuchungen mit rund 7000 Doppelbe-
stimmungen (NO und NO,) 148t sich ein NO,-Anteil
von 67% beim Jahresmittelwert I1 und von 56% beim
95%-Wert 12 errechnen. Die Messungen liefen ganzjih-
rig und nur tagsiiber. Es war mangels geeigneter Zusatz-
untersuchungen nicht zu erkennen, welche (insbesondere
auch fotolytischen) Einfliisse zu diesen Anteilswerten
filhrten. Unabhéngig hiervon ist festzustellen, daf} die
Annahme einer 100%igen Umsetzung der Stickstoff-
oxid-Emissionen in NO, am Immissionsort zu pessimi-
stisch bei der Immissionsbeurteilung ist. Real vertretbar
diirften nach den Mefergebnissen noch Anteile von
70% NO, und 30% NO fiir Langzeit- und Kurzzeitwer-
te sein.

4. Schornsteinmindesthohen

In den letzten Jahren sind entscheidende Anderun-
gen in der Betrachtungsweise der Ausbreitung von
Schadstoffen in der Atmosphére nicht zu verzeichnen.
Dies ist jedoch sehr wohl der Fall bei den Immissions-
begrenzungen. Hinsichtlich der Stickstoffoxide und auch
bei anderen Schadstoffen liegt die Zasur bei der Ande-
rung der TA Luft 1974. Es galten bis bzw. gelten ab
1974 die in Tabelle 3 genannten Begrenzungen.

Die Erniedrigung der Grenzwerte und die getrennte
Angabe von NO und NO, mit schirferer Bewertung von
NO, griinden sich auf neuere humanmedizinische Un-
tersuchungen. Der derzeit giiltige US Ambient Air Qua-
lity Standard liegt fiir NO, bei 0,1 mg/m®. Besonderes
Gewicht wird hier auf Untersuchungen gelegt, die eine
erhohte Anfilligkeit gegeniiber Atemwegserkrankungen
bei steigenden NO,-Belastungen aufzeigen. Nach Nie-
ding und Wagner [9] nehmen die Stromungswiderstéinde
in den Atemwegen bereits bei Inhalation von 1,6 bis
2,0 ppm NO, signifikant zu, wihrend dies bei NO erst
bei Konzentrationen > 20 ppm der Fall ist.

Bei der Anwendung der Ausbreitungsrechnung zur
Ermittlung der erforderlichen Schornsteinmindesthéhe
ist der Kurzzeitwert/IW2 entscheidend. Vor Giiltigkeit
der TA Luft 1974 war fiir eine einzelne Quelle eine
Kurzzeitimmission S des Schadstoffs entsprechend
einem Anteil der Differenz zwischen Grenzwert und
vorhandener Belastung zulédssig; der Anteilsrest verblieb
als Immissionsreserve. Bei einer vorhandenen Belastung
von z.B. 0,3 mg NO,/m? an nitrosen Gasen usw. lag
diese Differenz bei 2,0 — 0,3 = 1,7 mg NO,/m?. Wenn
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zudem bei scharfer Beurteilung die erforderliche Immis-
sionsreserve mit 1,2 mg NO,/m? angesetzt wurde, lag
der S-Wert bei 1,7 — 1,2 = 0,5 mg NO,/m?. Seit Inkraft-
treten der TA Luft 1974 gilt S=7,-IW2. Dies ent-
spricht Werten von S = 0,30 mg NO/m® fiir NO und
von S = 0,15 mg NO,/m? fiir NO,.

Fiir eine Glasschmelzwanne als Stickstoffoxid-
Emissionsquelle mit z. B.
Q = 90 kg NO,/h, (NO + NO,)-Emissionsrate
(= 100%),
R =3".
1013 mbar
sowie die obere lichte Weite des Schornsteins d (in m)
und die Abgastemperaturen t (in °C) an der Schornstein-
miindung, unterteilt in die Félle

10* m*/h, gesamter Abgasstrom bei 0 °C,

Amitd=2m, t=250°C;
Bmitd=2m, t=300°C;
Cmitd=1m, t=300°C,

ergeben sich die in Tabelle 4 mitgeteilten Schornstein-
mindesthOhen fiir ebenes, unbebautes Geldnde nach den
Vorschriften in Abschnitt 2.6 TA Luft 1964 und TA
Luft 1974. Zur Verdeutlichung wurden bei den Ermitt-
lungen noch unterschiedliche NO,-Immissionsanteile
von 50, 70 und 100% von Q vorgegeben.

Seit Inkrafttreten der TA Luft 1974 werden, trotz
volligem Beibehalten der Rechenmethode fiir die Aus-
breitung von Schadstoffen in der Atmosphére, wesent-
lich groBere Schornsteinmindesthohen gefordert. Dies
ist begriindet in der Anderung der Immissionsbegren-
zungen und gilt allgemein bei Stickstoffoxid-Immissio-
nen. Im Beispiel der Tabelle 4 ist ein 3- bis 5fach hoherer
Schornstein erforderlich.

Durch Verbesserung der Emissionsbedingungen, Er-
hohung der Austrittsgeschwindigkeit (im Beispiel der
Tabelle 4 Vergleich FallB gegen Fall C mit 4facher

Tabelle 4. Erforderliche Schornsteinmindesthohe H in m

Vorschrift Fall SchornsteinmindesthGhe
H in m bei einem NO,-
Immissionsanteil in % von

Q

50 70 100

TA Luft 1964 [1]

(S-Wert 0,5 mg NO,/m?) A 15 21 32
B 13 18 27
C 8 11 19

TA Luft 1974 [2]

(S-Wert 0,15 mg NO,/m®) A 53 72 97
B 46 61 84
C 33 47 67

Austrittsgeschwindigkeit) und/oder Erh6hung der Ab-
gastemperatur (im Beispiel der Tabelle 4 Vergleich
Fall A gegen Fall B), konnen erhebliche Einsparungen
an SchornsteinhOhe erzielt werden.

Ein wesentlicher Faktor fiir die Bestimmung der
Schornsteinmindesthdhe ist bei den z. Z. geltenden Vor-
schriften die Vorgabe des NO,-Immissionsanteils bzw.
die Annahme, welcher Anteil der emittierten Stickstoff-
oxide als NO,-Immissionen zu vertreten ist. Diese Frage
durch Darstellung aller in der Atmosphére wiahrend der
Verweilzeit ablaufenden Vorgédnge quantitativ zu beant-
worten, ist noch nicht zufriedenstellend mdglich. Abge-
leitet aus Immissionsmessungen konnte ein NO,-Anteil
von 70% verwendet werden. Im Beispiel der Tabelle 4
wurden die Schornsteinmindesthdhen auch fiir NO,-An-
teile von 50 und 100% ermittelt. Fiir diese beiden Ex-
tremfélle sind SchornsteinmindesthGhen im Verhéltnis
von etwa 1 : 2 erforderlich.
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