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1 Aufgabenstellung des Forschungsvorhabens

Die Abgase von dieselgetriecbenen Fahrzeugen (Pkw, Nutzfahrzeuge, Schienenfahrzeuge,
Schiffe, Landmaschinen) und von stationdren Dieselmotoren (Kraftwerke, Baumaschinen
und sonstige Arbeitsgerite) enthalten gasformige und partikuldre Komponenten als Produkte
der vollstindigen oder auch unvollstindigen Kraftstoffverbrennung, die mit gesundheits!!
schiadigenden Wirkungen in Verbindung gebracht werden. Dieselmotorabgase (DMA)
werden ebenso wie andere Pyrolyseprodukte aufgrund tierexperimenteller und
epidemiologischer Studien als kanzerogen angesehen und sind 1987 von der MAK-
Kommission der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG) als krebserzeugend der
Kategorie IIIA2 (im Tierversuch erwiesenermalien krebserzeugend) eingestuft worden. Die
Ergebnisse der tierexperimentellen Studien und von epidemiologischen Studien wurden von
verschiedenen Experten stets auch als Hinweis auf eine krebserzeugende Wirkung von
Dieselmotorabgasen fiir den Menschen diskutiert.

Die Frage der krebserzeugenden Wirkung beim Menschen ist auch heute noch offen. Sie
wird jedoch immer wieder kontrovers diskutiert, insbesondere im Zusammenhang mit den
verkehrsbedingten Immissionen. Dies ist insofern verstindlich, als der Gesetzgeber die zum
Schutz der Gesundheit der Bevolkerung erforderlichen MafBnahmen zu treffen hat. Die
Zulassungszahlen fiir dieselgetriebene Pkw (aktuell liegt der Anteil bei ca. 40 % der
Neuzulassungen in Deutschland) und die Fahrleistungen dieselgetriebener Fahrzeuge steigen
kontinuierlich an, und dementsprechend werden steigende Emissionen und Immissionen
angenommen. In Deutschland hat 1994 der Sachverstindigenrat fiir Umweltfragen auf die
krebserzeugende Wirkung von Dieselmotorabgasen hingewiesen und schétzte aufgrund
halbquantitativer Emissionsangaben fiir einige ausgewihlte Schadstoffe eine ca. 20-fach
hohere kanzerogene Wirkungsstiarke von Dieselmotoremissionen gegeniiber den Emissionen
von Ottomotoren ab (SRU 1994).

In jlingerer Zeit werden insbesondere die partikuldren Anteile stark diskutiert. Es wird z.B.
seitens des Umweltbundesamtes in Berlin (UBA) argumentiert, dass in Abgasen neuerer
Motoren die Partikeldurchmesser soweit abgenommen haben sollen, dass sie in die tiefsten
Bereiche der Lunge, die Alveolen, gelangen und dort Schaden anrichten koénnen. Diese
Einschitzung basiert auf fritheren tierexperimentellen Befunden, Messungen der Anzahll’
konzentration von Ultrafeinpartikeln 10 — 30 nm in Erfurt zwischen Winter 1990/91 und
2000/01 (Kreyling et al. 2003) und auf Ergebnissen aus epidemiologischen Erhebungen,
insbesondere des im Auftrag des Umweltbundesamtes von Wichmann (2003) erstellten
Gutachtens tliber die positiven gesundheitlichen Auswirkungen durch die Verwendung von
Partikelfiltern bei Dieselfahrzeugen. Es wurden dabei insbesondere pulmonale und kardiol|
vaskuldre Erkrankungen bei empfindlichen oder vorgeschidigten Bevolkerungsgruppen,
daneben in geringerem Ausmall auch Lungenkarzinome, mit einer Exposition gegeniiber
Feinstduben (PM 2,5) in Verbindung gebracht. Dieselmotorabgase leisten einen Beitrag zu
dieser Feinstaubfraktion. Wichmann hat versucht, diesen Anteil abzuschitzen und er bringt
damit jéhrlich 10 000 bis 19 000 vorzeitige Todesfdlle in der Bundesrepublik in Verbindung.
Nach seinen Berechnungen liee sich dies durch die Einflihrung des Dieselpartikelfilters
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vermeiden. Daraus wiirde dann eine Lebenszeitverlingerung von ca. 1.9 Monaten bezogen
auf die Gesamtbevolkerung resultieren (Wichmann 2003). Weitere Studien, wie z.B.
APHEA, auf die im Rahmen dieses Berichts jedoch nicht ndher eingegangen wird, weisen
ebenfalls auf einen Zusammenhang zwischen der Feinstaubbelastung und der Mortalitét
bzw. Morbiditit hin.

Dariiber hinaus ergibt sich fiir den Gesetzgeber aus dem Bundes-Immissionsschutzgesetz
(23.  BImSchV; Verordnung iiber die Festlegung von Konzentrationswerten
(Stickstoffdioxid, Rufl und Benzol)) und aus der Umsetzung der Européischen
1. Tochterrichtlinie 99/30/EG zur Rahmenrichtlinie 96/62/EG zur Kontrolle und
Verbesserung der Luftqualitdt (22. BImSchV) ein erheblicher genereller Handlungsbedarf
fiir MaBnahmen zur Reduktion der Immissionskonzentrationen von Stickstoffdioxiden und
Partikeln. Dies betrifft zu Teilen auch den Verkehrssektor.

Daher geht das UBA angesichts der steigenden Zahlen der Dieselfahrzeuge von einer
steigenden Exposition der Bevdlkerung und einer nicht weiter hinnehmbaren
Gesundheitsgefahrdung aus, zu deren Abwendung als gesetzgeberische Mallnahme
verschirfte Grenzwerte gefordert werden.

Der Vorschlag des Umweltbundesamtes sieht vor (UBA 2003):

= eine 90 %ige Absenkung des massebezogenen Partikelgrenzwertes fiir Pkw (EURO
5, ab 2010) und Nutzfahrzeuge (EURO V, ab 2008).

= eine 50 %ige Absenkung der Stickstoffoxid-Emission fiir Nutzfahrzeuge (EURO VI,
ab 2010) gegeniiber EURO V.

= verschérftes Priifverfahren fiir Dieselmotoren.

= Option auf Regelungen zur Begrenzung der Partikelanzahl zu einem spéteren
Zeitpunkt.

Allerdings bleiben einige Fragen strittig und bediirfen weiterer Kldarung. Es ist beispielsweise
zu priifen,

= ob sich Dieselmotorabgase heute qualitativ und quantitativ gegeniiber denjenigen aus
fritheren Jahren unterscheiden,

= wie es um den absoluten oder relativen Anteil von Dieselabgaskomponenten an den
Gesamtimmissionen bestellt ist,

= ob es eine Bestitigung fiir eine Verminderung der Partikelgrofen bei neueren
Motoren gibt, und

* inwieweit die von Wichmann (2003) genannten Zusammenhinge zwischen
Lebenszeitverkiirzung und Dieselmotoremissionen tatsdchlich gegeben sind.

Damit ist auch fraglich, inwieweit die Forderung nach noch strengeren gesetzlichen
Regelungen zur Begrenzung der Emissionen von Dieselfahrzeugen angezeigt und
angemessen ist, da sich die Abgase neuerer Dieselmotoren durchaus gravierend von denen
der dlteren Fahrzeuge sowohl hinsichtlich der Menge als auch hinsichtlich der
Zusammensetzung unterscheiden konnen.
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Sollte sich eine signifikante Anderung der Dieselmotorabgase bestitigen, dann wire in
einem zweiten Schritt die Auswirkungen auf die aktuelle Bewertung der tierexperimentellen
Daten zur krebsauslosenden Wirkung und die Ubertragung auf den Menschen zu priifen.
Gleiches gilt fiir die epidemiologischen Studien, die hdufig Beziehungen zwischen Feinstaub
und Dieselmotorabgasen und Lungenkrebserkrankungen sowie nicht-maligne Erkrankungen
der Lunge und des Herz-Kreislaufsystems ergaben. Die Angemessenheit strengerer
Emissionsbeschrankungen fiir Kraftfahrzeuge wird nur dann gegeben sein, wenn deren
Emissionen noch immer einen relevanten Anteil an den Immissionen darstellen, und nur
dann ist zu erwarten, dass aus Emissionsbeschriankungen auch tatsdchlich eine relevante
Verminderung der Exposition der Bevdlkerung resultiert.

Eine signifikante Anderung der Dieselmotorabgase durfte vermutet werden, denn immerhin
sind tiber die Jahrzehnte ganz wesentliche motortechnische Fortschritte und Verbesserungen
erzielt worden, die zusammen mit Verbesserungen der Kraftstoffqualitit zu einer optimierten
Verbrennung gefiihrt haben. In der Summe haben diese Fortschritte die Einhaltung der
kontinuierlich verschirften gesetzlichen Emissionsbeschrinkungen ermdglicht. Dariiber
hinausgehend befinden sich seit einigen Jahren sowohl fiir Personenkraftwagen (Pkw) als
auch fiir Nutzfahrzeuge (Nfz) verschiedene Verfahren zur Abgasnachbehandlung in der
Entwicklung. Davon haben einige bereits ihre Praxistauglichkeit unter Beweis gestellt und
kommen in zunehmend groferen Stiickzahlen bei Neufahrzeugen zur Anwendung, so z.B.
der Dieselpartikelfilter beim Diesel-Pkw, den Peugeot als erster Hersteller bereits seit dem
Jahr 2000 in einigen wenigen Modellen einbaut. Das System filtert Partikel sehr effektiv und
bis Herbst 2003 wurden ca. 500.000 Fahrzeuge mit Dieselpartikelfilter (DPF) ausgeliefert.

In der heftig gefiihrten Diskussion im Sommer 2003 wurde seitens des Umweltbundesamtes
(UBA) sehr nachdriicklich darauf verwiesen und die Einfiihrung des Partikelfilters fiir
Dieselfahrzeuge auch von anderen Herstellern gefordert (UBA 2003). Diese Initiative
erfolgte im FEinklang mit dem Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und
Reaktorsicherheit (BMU 2003) und stiitzte sich im wesentlichen auf Ergebnisse fritherer im
Auftrage des Umweltbundesamtes durchgefiihrte Risikoabschédtzungen (UBA 1999) und das
Wichmann-Gutachten (Wichmann 2003) als Beleg fiir die Gesundheitsschéddlichkeit. Es
geschah dies auch unter Hinweis auf die kiinftigen verscharften Immissionsgrenzwerte flir
Partikel sowie die Verfiigbarkeit von Partikelfiltern. Eine weitere Reduktion der
Partikelgrenzwerte EURO 4 fiir Pkw und EURO IV/V fiir Nutzfahrzeuge um den Faktor 10
wird seitens des UBA prinzipiell zur Erreichung der Ziele des Gesundheitsschutzes als
ausreichend erachtet, wenn die Minderung der Partikelzahlen alle PartikelgroBen
einschlieBlich der Nanopartikel umfasst. Das UBA hilt daher die Einfilhrung von
Partikelfiltern fiir zwingend geboten und hinsichtlich der damit verbundenen Kosten auch fiir
angemessen. Das UBA behilt sich dariiber hinaus vor, kiinftig Grenzwerte auf der Basis der
Partikelanzahl statt der Partikelmasse zu formulieren, um damit die Nanopartikel mit zu
erfassen (UBA 2003).

In einer gemeinsamen Initiative haben Deutschland und Frankreich ihren Vorschlag fiir neue
Diesel-Kfz-Grenzwerte im Mérz 2003 auf dem EU-Umweltrat eingebracht und als
Einfiihrungstermin das Jahr 2010 vorgeschlagen. Die EU-Kommission hat zwischenzeitlich
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erklirt, an der Fortschreibung der ab 2005 giiltigen Grenzwerte EURO 4 fiir Pkw und der ab
2008 geltenden EURO V Grenzwerte fiir Nutzfahrzeuge zu arbeiten. Allerdings will sie
frithestens im April 2005 konkrete Vorschlidge vorlegen, da zundchst Ergebnisse des CAFE-
Programms (Clean Air For Europe) abgewartet werden sollen, in dem das Erreichen von
Immissionsgrenzwerten iiberpriift wird. Das Umweltbundesamt hélt dies wegen der
besonderen Bedeutung der Partikel fiir eine nicht akzeptable Verzogerung (BMU 2003).

Vor diesem Hintergrund war die Zielsetzung dieses Forschungsvorhabens, zu priifen,

= ob durch den technologischen Fortschritt bedingte qualitative und quantitative
Verdnderungen der Dieselmotoremissionen eingetreten sind,

= ob diese Verdnderungen toxikologisch von Interesse sind und eventuell eine
Neubewertung erforderlich machen, und

= ob Verdnderungen, sofern solche bestehen, fiir eine eventuelle Neubewertung
qualitativ und quantitativ beschrieben werden kénnen.

In diesem Zusammenhang war es also erforderlich, neben den eher fahrzeug- und
messtechnischen Fragen auch die Toxikologie der relevanten Komponenten von
Dieselmotorabgasen, Ergebnisse der epidemiologischen Forschung und darauf gestiitzte
Bewertungen und Risikoabschidtzungen aufzugreifen. Eine weitergehende Beschiftigung mit
diesen Themen war dagegen nicht Gegenstand der vorliegenden Ausarbeitung. Dies kann
ggf. in einem zweiten Schritt im Rahmen einer toxikologischen Neubewertung von
Dieselmotorabgasen vorgenommen werden, wenn der Vergleich alter und neuer Daten dies
nahe legt und eventuelle Unterschiede ausreichend beschrieben werden kénnen, so dass
Aussicht auf eine erfolgreiche Neubewertung besteht.
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2 Projektstruktur

Das Forschungsvorhaben ,,Vergleich der Wirkungseigenschaften und Wirkungsstirke von
Dieselmotorabgasen der sechziger Jahre und heute” wurde von Prof. Dr. med. Helmut
Greim, Direktor des Instituts fiir Toxikologie und Umwelthygiene der Technischen
Universitdt Miinchen, unter Mitarbeit von Dr. Wolfgang Hillesheim, Dr. Hartmut Hoke,
Dr. Harald Esch, und Dr. Iris Zwirner-Baier im Auftrag und mit Mitteln des Bayerischen
Staatsministeriums fiir Umwelt, Gesundheit und Verbraucherschutz (StMUGV) im Zeitraum
August 2002 bis 31. Dezember 2003 durchgefiihrt.

Die wissenschaftlichen Sekretariate des Beratergremiums fiir Altstoffe (BUA) und der DFG-
Senatskommission fiir gesundheitsschddliche Arbeitsstoffe am Institut fiir Toxikologie und
Umwelthygiene der Technischen Universitdt Miinchen waren bei der Recherche sowie der
Beschaffung und Auswertung von Literatur beteiligt und wirkten bei der Erstellung des
vorliegenden Endberichts redaktionell mit.

Zur Informationsbeschaffung wurden Recherchen der wissenschaftlichen Literatur
insbesondere zu Ergebnissen von Emissions- und Immissionsmessungen, Toxikologie und
gesundheitlichen Wirkung von Dieselmotorabgasen und dessen Einzelkomponenten wie z.B.
Partikel, polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe usw. durchgefiihrt und ausgewertet.

Hinsichtlich Fahrzeugtechnik, Grenzwertsetzung, Emissionen und Immissionen, Toxikologie
und Risikobewertung sowie zur Epidemiologie ergab sich iiber das Internet Zugang zu
zahlreichen nationalen und internationalen Datenquellen. Hier ist insbesondere als zentrales
Forum ,,Dieselnet” (www.dieselnet.com) zu nennen, bei dem zeitnah iiber alle wesentlichen
globalen Entwicklungen in Industrie, Behorden und Wissenschaft berichtet wird und das
Zugangsmoglichkeiten zu den jeweiligen Institutionen oder priméren Informationsquellen
bereitstellt.

Das Umweltbundesamt in Berlin (UBA) stellte umfangreiche Informationen zu ,, TREMOD*
bereit, einem Rechenmodell zur Modellierung von Fahrzeugemissionen, das gleichermaflen
von der deutschen Umweltbehdrde und der Automobilindustrie gepflegt und genutzt wird.
Die Datenbestinde und Rechenverfahren sind daher gegeneinander abgeglichen und werden
wechselseitig anerkannt.

Auf den Datenbestinden von , TREMOD®“ aufbauend wurden von der IFEU GmbH,
Heidelberg, Immissionskonzentrationen modelliert. Das UBA stellte hierzu ebenfalls
umfangreiche Informationen bereit, die in einem eigenen Abschnitt kurz vorgestellt werden.

Fiir den Verband der Deutschen Automobilindustrie (VDA) unterstiitzte Herr Dr.-Ing.
Norbert Metz, BMW AG, in seiner Funktion als langjdhriger Leiter des Arbeitskreises ,,Auto
und Umwelt“ in der Forschungsvereinigung Automobiltechnik im VDA das Forschungs!!
vorhaben dankenswerterweise mit wertvollen Informationen zur Entwicklung der
Dieselmotor- und Verbrennungstechnik, zu Messtechnik, Emissionen, und zum Stand der
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Entwicklung von Emissionsminderungstechniken. Herr Dipl.-Ing. Uwe Wagner vom Institut
fiir Kolbenmaschinen der Universitit Karlsruhe (TH) stellte grundlegende technische
Informationen zur Verfiigung. Experten der Automobil- und der Zulieferindustrie wurden zu
speziellen Fragestellungen gehdrt und unser Dank geht daher auch an Herrn Dr. Stein
(DaimlerChrysler AG), an Mitarbeiter der Firmen Peugeot und HJS sowie an Herrn Dr.
Hoptner von der Firma IFEU GmbH.

Herrn Dr.-Ing. Norbert Metz haben wir ganz besonders zu danken. Er steuerte nicht nur eine
Fiille von wertvollen Sachinformationen bei, sondern vermittelte auch die Kontakte zu den
Ansprechpartnern in der Industrie.
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3 Bildung und Ausbreitung von Dieselmotoremissionen

3.1 Entstehung und Zusammensetzung von Dieselmotor(’]
emissionen

Fiir Fahrzeugantriebe kommen ganz iiberwiegend Verbrennungsmotoren zum Einsatz, die
ihre Energie aus der Verbrennung von Mineraldlen beziehen. Dabei dominieren ganz
eindeutig Otto- und Dieselmotoren. Verbrennungsmotoren fiir gasformige Kraftstoffe
(Erdgas, Propan, Wasserstoff) sind jiingere Entwicklungen fiir spezielle Anwendungen.
ZahlenméaBig spielen Stralenfahrzeuge mit gasmotorischem Antrieb noch keine Rolle. Fiir
die Zukunft besitzen sie ein groBes Potential aufgrund der sehr sauberen Verbrennung der
gasformigen Kraftstoffe. Dagegen bendtigen Otto- und Dieselmotoren fliissige Treibstoffe,
deren Verbrennungsprozesse und Kraftstoffe sich wesentlich voneinander unterscheiden.

Der Dieselmotor wurde in den Jahren 1892-1897 durch Rudolf Diesel erfunden und seitdem
standig weiter entwickelt. Dieselmotoren gelten als sehr effizient, zuverldssig und robust und
daher auch kostengiinstig. Sie fanden deshalb eine weltweite Verbreitung und dienen in
unterschiedlichsten Anwendungen. Kraftwerke und Notstromaggregate, Baumaschinen,
landwirtschaftliche Maschinen, und nicht zuletzt Fahrzeuge zu Lande (Personenkraftwagen,
Nutzfahrzeuge, Schienenfahrzeuge) und zu Wasser werden von Dieselmotoren
unterschiedlichster Leistungsklassen angetrieben. Der Dieselmotor ist konkurrenzlos, wenn
gleichzeitig Mobilitdt, hohe Leistung und Zuverlédssigkeit gefordert sind, wie dies bei
Schiffen, Lokomotiven und schweren Nutzfahrzeugen der Fall ist.

Im Straenverkehr dominiert der Dieselmotor bei den leichten und schweren Nutzfahrzeugen
schon lange, wihrend die Verwendung in Personenkraftwagen bis ca. 1975 echer
unbedeutend war. Seitdem stieg der Anteil der dieselgetriebenen Pkws insbesondere in
Europa kontinuierlich an. In jlingster Zeit liegt der Anteil bei ca. 40 % der Neuzulassungen
in Deutschland mit weiter steigender Tendenz. Dies resultiert im wesentlichen aus der
Entwicklung leistungsfahiger und sehr sparsamer Dieselmotoren. Fiir den Verbraucher
ergeben sich damit Kostenvorteile. Auch das Umweltverhalten der Dieselmotoren wurde
durchaus positiv eingeschitzt. Im Vergleich zu Ottomotoren ist der Verbrauch an Treibstoff
geringer, d.h. die Mineraldlreserven werden geschont und es wird weniger Kohlendioxid
(CO,) freigesetzt. Die Emissionen der giftigen und an der Bildung des Sommersmogs
beteiligten  Stoffe =~ Kohlenmonoxid (CO), Benzol wund sonstigen fliichtigen
Kohlenwasserstoffe (volatile organic compounds, VOC) sind wesentlich geringer als bei
Ottomotoren, allerdings sind die Emissionen von Stickoxiden und Partikeln hoher. Im
Hinblick auf das politische Ziel der Bundesregierung, die CO,-Emissionen zur Reduzierung
des Treibhauseffekts zu vermindern, leisten die Automobilhersteller mit der Senkung der
Kraftstoffverbrduche durch die Dieselmotorentechnik einen wesentlichen Beitrag.
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Die nachfolgende Abbildung 3.1-1 gibt einen Uberblick iiber die zeitliche Entwicklung der
Anwendung von Dieselmotoren und Meilensteine der Wirkungsforschung und Regelsetzung
in den USA (HEI 1995). Fiir die Situation in Deutschland ist hinzuzufiigen, dass seit etwa
Mitte der 1970er-Jahre Diesel-Pkw in hoheren Stiickzahlen zugelassen werden. Der Anteil
betrug 1990 ca. 10 % und 2002 ca. 40 % der Neuzulassungen (ACEA 2003), wihrend
Diesel-Pkw in den USA noch immer von untergeordneter Bedeutung sind.

_ U.S. Regulations
Health Effects
demonstrate carcinogen!
whole diesel exhaust in rats
Diesal exhaust extracls shown mm? Dm‘:ﬂg responsible
lo cause skin tumors in mice extracts recognized for tumors in rats

Progress in combustion
technology, oil consumption,
electronic controls ~———=

Aftertreatment devices —im-
ne adapted Fuel additves — rF‘l.‘lnel—a--mll
18901900 1910 1920 1930 1940 1950 1960 1970 1980 1990 2000

Abb. 3.1-1: Entwicklung des Dieselmotors in den USA (HEI 1995).
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3.1.1 Motorkonzepte: Verbrennungstechnik und Kraftstoffe

3.1.1.1 Ottomotor

Der Ottomotor benétigt Ottokraftstoff, das ist im wesentlichen ein Gemisch aus
leichtsiedenden Alkanen und Monoaromaten, dem zur Verbesserung von Klopffestigkeit,
Lagerfahigkeit oder zum Korrosionsschutz Additive zugesetzt sind. Industrienormen regeln
die Anforderungen an die Kraftstoffqualitit (z.B. DIN 51 607 fiir unverbleiten und DIN 51
600 fiir verbleiten Ofttokraftstoff). Der Gehalt an Additiven kann aus Griinden der
Luftreinhaltung in entsprechenden nationalen oder internationalen Vorschriften geregelt
sein, so z.B. fliir den Gehalt an Bleitetramethyl (Antiklopfmittel) oder Schwefel.
Ottokraftstoffe werden bei den &lteren Saugmotoren vergast und in den Zylinder gesaugt und
bei der neueren Einspritzmotorentechnik unter Druck eingediist. In jedem Fall wird das
Gemisch durch den Kolben auf bis zu 25 bar komprimiert und dann durch die Ziindkerze
geziindet. Bei der Verbrennung entstehen Temperaturen von 2000 — 2500 °C und Driicke bis
70 bar, wodurch der Kolben nach unten gedriickt wird und Arbeit verrichten kann.

Fiir einen runden Lauf ist die Einhaltung eines engen Luftverhdltnisbereiches A des
Kraftstoff-Luft-Gemisches erforderlich. Die Leistungsregelung erfolgt mit Hilfe einer
Drosselklappe, die den Luftmassenstrom in den Motor auf die bendtigte Menge reduziert
(Quantititsregelung). Bei Motoren élterer Bauart iibernimmt ein Vergaser die Zumessung
der exakten Kraftstoffmenge, so dass sich ein Luftverhéltnis in einem Bereich von
0.9 <A < 1.1 einstellt. Bei Fahrzeugen mit elektronischen Einspritzsystemen und geregeltem
Abgaskatalysator wird die erforderliche Kraftstoffmenge mit Hilfe eines Luftmassenmessers
und einer Lambda-Sonde im Abgastrakt bestimmt und iiber ein elektronisches Steuergerét in
engen Grenzen (0.98 < A <1.02) geregelt, da der Katalysator nur in diesem Bereich voll
wirksam ist und die Emissionen von Kohlenmonoxid (CO), Kohlenwasserstoffen (HC) und
Stickstoffoxiden (NOy) um rund 90 % reduzieren kann.

3.1.1.2 Dieselmotor

Dagegen arbeitet der Dieselmotor als Selbstziinder nach einem anderen Funktionsprinzip:
durch den Kolben wird zunichst Luft stark komprimiert (>35 bar) und dadurch auf 700 —
900 °C erhitzt. AnschlieBend wird Dieselkraftstoff eingespritzt, der verdampft und sich
selbst entziindet. Der Dieselmotor kommt also ganz ohne Ziindkerze aus. Bei der
Verbrennung entstehen hohe Driicke (ca. 120 bar bei Pkw-Motoren und 170 bis 200 bar bei
Nutzfahrzeugmotoren) und Temperaturen um 2000 bis 2500 °C.

Dieselmotoren arbeiten heute vorwiegend als 4-Takter mit 2 Kurbelumdrehungen je
Arbeitszyklus. Zweitakt-Dieselmotoren waren in fritheren Jahren noch in Nutzfahrzeugen
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z.B. in den USA verbaut und sind inzwischen weltweit durch 4-Takter abgelost. In
Deutschland fanden 2-Takt-Dieselmotoren keine nennenswerte Verwendung als
Fahrzeugantrieb (Dr. Stein, Daimler Chrysler G, personliche Mitteilung). Heute arbeiten nur
noch GroBBmotoren (Leistungsbereich ca. 1 — 30 Megawatt, Einsatz in Kraftwerken und als
Lokomotiv- und Schiffsmotoren) nach dem 2-Taktprinzip. Vorteil der Zweitakter ist, dass
die Ventile fiir die Zu- und Abluft durch fest am Zylinder angebrachte Einstrom- und
Auslasskanile ersetzt sind, die durch den Kolben gedffnet oder geschlossen werden. Dies
reduziert die bewegten Massen und es kann auch kein Ventilverschleif3 eintreten.

Wesentliche Fortschritte wurden bei der Einspritz- und Zerstdubungstechnik erzielt. Die
Entwicklung des Dieselmotors startete mit der Indirekten Dieseleinspritzung (IDI), bei der
der Kraftstoff in eine Vor- oder Wirbelkammer eingespritzt wurde, von wo aus die Flamme
dann in den eigentlichen Brennraum iiberschlug. Beim ersten, ab 1936 in Serie gebauten
Diesel-Pkw, dem Mercedes 260D, wurde der Kraftstoff von einer Verteilerpumpe
eingespritzt, die von der Nockenwelle gesteuert war. Moderne Varianten solcher Pumpen
werden auch heute noch z.B. bei Opel oder Audi in einigen Motoren verwendet. Sie
erreichen Spitzendriicke bis 1700 bar und erlauben auch eine zweistufige Einspritzung zur
Verbesserung der Laufruhe. Fiir eine weitere Absenkung der Schadstoffemissionen sind
Verteilerpumpen  allerdings kaum  geeignet, weil dafiir hohere Driicke und
Mehrfacheinspritzungen erforderlich sind. Die nédchste Entwicklungsstufe war die
Dieseldirekteinspritzung (DI) in den Hauptbrennraum (ca. 1995).

Bei Common-Rail Systemen (CR, ca. 1997 eingefiihrt) steht der Kraftstoff in einer
gemeinsamen Zuleitung fiir alle Zylinder unter sehr hohem Druck bereit (ca. 1400 bar bis
1800 bar). Die von Volkswagen verwendeten Pumpe/Diise-Systeme mit einer elektronisch
gesteuerten Einspritzeinheit je Zylinder liefern ebenfalls sehr hohe Driicke bis iiber 2000 bar.
Elektronische Steuergerite erlauben bei diesen Hochdrucksystemen, die Einspritzmengen,
Einspritzdauer und Einspritzzeiten frei zu wihlen und den Betriebszustinden des Motors
anzupassen. Mehrloch-Diisen und Piezoinjektoren mit elektronisch geregelten Mehrfach-
Einspritzungen im untersten pl-Bereich (bis zu 5 Einspritzungen pro Arbeitstakt anstelle
einer einzigen Einspritzung) fithren bei den Hochdrucksystemen zu einer optimierten
Vernebelung des Diesels. Dies ist eine Voraussetzung fiir eine weitgehend homogene
Reaktion des Kraftstoffs mit dem Luftsauerstoff, die wesentlich zur Einhaltung der
zukiinftigen EURO 5-Norm beitragen konnte (Eberl 2003). ,Fette Bereiche werden so
weitgehend vermieden. Dies verbessert die Kraftstoffausnutzung und reduziert
dementsprechend sowohl den Kraftstoffverbrauch als auch die Bildung von RuBlpartikeln mit
anhaftenden Kraftstoffanteilen. Dieselmotoren werden generell mager betrieben, d.h. bei
Werten von A > 1. Insofern ist eine Regelung wie oben fiir den Ottomotor beschrieben nicht
erforderlich.

Leistung, Kraftstoffverbrauch und Emissionsverhalten von Dieselmotoren konnten durch
weitere technische Entwicklungen verbessert werden. Die Turboaufladung, bei der
zusitzliche Luft unter Uberdruck in die Verbrennungskammer geblasen wird, erhdht die
Luftverhdltniszahl A und senkt daher die Partikelemissionen. Gleichzeitig steigen Leistung
und Drehmoment rapide an, da bei gleichem A aufgrund der hoheren Luftmasse auch mehr
Kraftstoff verbrannt werden kann. Dadurch wurde der zuvor eher trige Dieselmotor im
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Bereich der Pkw zu einer attraktiven Alternative zum Ottoantrieb mit entsprechenden
Steigerungen der Produktions- und Zulassungszahlen. Die Abgasriickfiihrung (AGR)
wurde etwa seit 1995 mit dem DI-Motor eingefiihrt. Dies bewirkt eine Absenkung der
Verbrennungstemperatur auf ca. 1900 °C, d.h. in einen Temperaturbereich mit sehr geringer
NOy-Bildung. Der Oxidationskatalysator zur Reduzierung von CO und HC ist bei Pkw-
Dieselmotoren Stand der Technik.

Weitere Entwicklungen wie Partikelfilter, Selektive Katalytische Stickstoffreduktion
(SCNR) usw. werden teilweise bereits in Serienfahrzeugen installiert oder stehen kurz vor
der Markteinfiihrung. In Abschnitt 3.7 wird auf diese Minderungstechniken eingegangen.

3.1.1.3 Kraftstoffe fiir Otto- und Dieselmotoren

Die Kraftstoffe unterscheiden sich erheblich hinsichtlich der stofflichen Zusammensetzung
und ihrer physikalisch-chemischen Eigenschaften. Das Verhalten der Kraftstoffe kann durch
Additive bzgl. Lagerfahigkeit, Ziind- und Brandverhalten, Korrosionsschutz, Viskositit bei
unterschiedlichen Temperaturanforderungen usw. beeinflusst werden. Aus diesem Grunde
gibt es weltweit sehr viele unterschiedliche Kraftstoffqualititen.

Grundsétzlich sind jedoch die Hauptkomponenten bestimmend. Fiir die fliichtigeren Benzine
(unverbleit) ist in der DIN EN 228 (DIN 51 607) ein Siedeverlauf vorgegeben, demzufolge
bei 180 °C mindestens 85 % des Benzins verdampft und das Siedeende bei max. 215 °C
erreicht sein muss.

Dagegen liegen die Siedebereiche der Inhaltsstoffe von Dieselkraftstoff im Bereich von 170
bis 360 °C. Die Mindestanforderungen sind in DIN EN 590 (friither DIN 51 601)
niedergelegt. Ein wichtiges Kriterium ist dabei die Cetanzahl; sie muss mindestens 45
betragen und gilt als MaB fiir die Ziindwilligkeit und somit auch fiir das Startverhalten. Sie
wird relativ zum sehr ziindwilligen Cetan (Hexadecan; Cetanzahl 100) mit Hilfe von
Priifmotoren ermittelt. Analog wird bei Benzinen die Klopffestigkeit mit einer Mischung aus
Iso-Oktan und n-Heptan als relative Oktanzahl (ROZ) bestimmt.

Der Schwefelgehalt des Dieselkraftstoffs ist fiir das Emissionsverhalten der Motoren
ebenfalls eine wichtige Grofe. Eine hohe Cetanzahl, hohe Anteile niedrigsiedender
Inhaltstoffe und niedriger Schwefelgehalt beglinstigen niedrige Emissionen (Johnson 1988).
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3.1.2 Emissionen

Zu einer ersten Orientierung sind nachfolgend die GroBenordnungen der mengenméBig
dominierenden Abgasbestandteile eines modernen Ottomotors mit 3-Wege-Katalysator
denen eines Nfz-Dieselmotors gegeniibergestellt. Demnach bestehen die Abgase zu ca.
99.9 % aus Stickstoff, Edelgasen und restlichem Sauerstoff der Luft, sowie aus
Kohlendioxid und Wasserdampf. Reaktionsprodukte aus der unvollstindigen Kraftstoff!|
verbrennung (CO, HC, Partikel) bzw. Nebenprodukte (SO,, NOy) machen rund 0,1 % aus
(Abb. 3.1.2-1).

Abgas normaler NFZ-Dieselmotor Abgas Ottomotor mit 3-Wege Katalysator

Stickstoff N2
729 %

Stickstoff N2
75% NOx

Wasserdampf
HC I 12,6%
co
[ |S02

Kohlendioxid

Sauerstoff, Sauerstoff, 136 %
Edelgase 6% Edelgase
0,8%
O Wasserdampf B Kohlendioxid @ Wasserdampf B Kohlendioxid
E ﬁgt:(erstoﬁ, Edelgase g ﬁngStOff N2 O Sauerstoff, Edelgase O Stickstoff N2
mCO OS0o2 B NOx mHC
W Partikel mCO

Abbildung 3.1.2-1: Abgaszusammensetzung von Verbrennungsmotoren (Mutart 1993).

Automobilabgase enthalten stets Hunderte von Verbindungen. Emissionen von CO, HC,
NOx und Partikel sind gesetzlich limitiert. Im Gegensatz dazu sind Schwefel, Benzol, PAK
usw. im Abgas nicht limitiert sondern nur als Bestandteil der Kraftstoffe begrenzt.

Wie die limitierten stammen auch die anderen Stoffe im Abgas von Diesel- und Ottomotoren
entweder aus der partiellen Verbrennung der Kraftstoffe oder aus Neubildungsprozessen
durch Reaktionen radikalischer Bruchstiicke. Es handelt sich dabei z.B. um aliphatische
Kohlenwasserstoffe, aliphatische Carbonylverbindungen (Aldehyde, Ketone), PAKSs
(Polyzyklische Aromatische Kohlenwasserstoffe) sowie einfach oder mehrfach substituierte
PAKs (z.B. -carboxyliert, nitriert, hydroxyliert)) Amine und Ammoniak, und
Polyhalogenierte Dibenzodioxine und Furane (PXDD/F) (Johnson 1988, SRU 1994, US
EPA 2002). In Abhingigkeit von ihren physikalisch-chemischen Eigenschaften,
insbesondere ihrem Siedepunkt, konnen diese Stoffe im Abgas sowohl gasformig als auch
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partikuldr vorliegen. Bei der Abkiihlung des Abgases auf die niedrigen Aullentemperaturen
kondensieren die weniger fliichtigen Stoffe und lagern sich zusammen oder adsorbieren an
emittierte Partikel.

Im Vergleich zu Ottomotoren mit 3-Wege-Katalysator emittieren Dieselmotoren nach einer
Sammlung halbquantitativer Daten aus der Zeit vor 1993 wesentlich hohere Mengen an
Partikeln (35-fach), PAK (20-fach), Nitroaromaten (100-fach) sowie von Acet- und
Formaldehyd (ca. 3-fach), wéhrend die Benzolemission bei Ottomotoren etwa verdoppelt
war (Tab. II1.8 in SRU 1994; Werte gerundet).

Die Verdnderungen im Emissionsverhalten der Pkw- und Nutzfahrzeugmotoren seit Mitte
der 1980er-Jahre bis heute spiegeln die Emissionsfaktoren des Umweltbundesamtes fiir die
Berechnung der Emissionen von Otto- und Diesel-Pkw (Tabelle 3.4.1-1) wider. Bei neueren
Fahrzeugen, die den Grenzwerten EURO 3 entsprechen (,,JJahr 2000%), emittieren
Dieselmotoren gegeniiber Ottomotoren rund 3- bis 4-fache Mengen an Acetaldehyd,
Formaldehyd und Stickstoffoxiden, etwa das 100-fache an Gesamtpartikeln, und ca. das 250+
fache an Partikelkernen (elementarer Kohlenstoff, EC). Die Emission von Benzo[a]pyren
(Marker fiir die PAKs) liegt geringfiigig (- 25 %) unterhalb der Emissionen von
Ottomotoren. Der geregelte 3-Wege-Katalysator brachte dem Ottomotor gegeniiber dem
Emissionsverhalten ,,Mitte der 1980er* deutliche Verbesserungen bzgl. der Emissionen von
CO, HC und NOx (s. Tabelle 3.4.1-1, UBA 1999).

Schwefeldioxid (SO,) stammt aus der Oxidation der Schwefelverbindungen im Kraftstoff.
Stickstoffoxide (NOy) entstehen dagegen sowohl bei Otto- wie bei Dieselmotoren aus dem
Stickstoff der Luft bei hohen Temperaturen und ausreichend Sauerstoff (Lenz und Priiller
2003). Im Bereich der maximalen Bildung von NOy ist die Bildung von HC und CO
minimal, steigt aber an, wenn zur Veridnderung des Luftverhiltnisses die Luftversorgung zur
Minderung der NOy-Bildung gedrosselt oder erhoht wird (Abb. 3.1.2-2).
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Abbildung 3.1.2-2: Bildung von NOy, CO und HC als Funktion der Luftversorgung beim
Ottomotor (Heinen 1980).

Insofern gibt es bei der Optimierung der Emissionen einen Zielkonflikt. Bei Ottomotoren ist
dieser Konflikt durch den 3-Wege-Katalysator geldst, der im Bereich von A = 1 + 0.05 die
Abgaskomponenten CO, HC und NOy optimal entfernt (Abb. 3.1.2-3).
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Abbildung 3.1.2-3: Reinigungsleistung des 3-Wege-Katalysators bzgl. NOy, CO und HC als
Funktion der Luftversorgung beim Ottomotor (Amann 1985).
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3.1.3 Partikelbildung und -alterung

3.1.3.1 Partikelbildung

Wie oben ausgefiihrt werden Partikel sowohl beim Otto- als auch beim Dieselmotor gebildet.
Der Bildungsmechanismus wird nachfolgend am Beispiel des Dieselmotors ndher betrachtet.

Zunichst wird Dieselkraftstoff in die Vorkammer oder Wirbelkammer (dltere Motoren;
Indirekteinspritzer IDI) oder in den Brennraum (neuere Motoren; Direkteinspritzer, DI)
eingespritzt und verteilt. In der hoch komprimierten und hoch erhitzten Luft verdampft der
Kraftstoff und entziindet sich. Bei den Wirbelkammermotoren schldgt dabei die Flamme aus
der Vorkammer in den Hauptbrennraum {iber, beim Direkteinspritzer findet der ganze
Ablauf im Hauptbrennraum statt. Bei der Verbrennung liegt ein komplexes Gemisch aus
Gasen, Kraftstofftropfchen, Radikalen und Verbrennungsprodukten vor, die miteinander
reagieren und sich zusammenlagern kénnen und bei den hohen Temperaturen verbacken
werden. Ausgangspunkt dieser ,,Nukleation®, einer Umwandlung von Gasen zu Partikeln,
sind also die Produkte einer unvollstindigen Verbrennung, d.h. Radikale, teiloxidierte
Bruchstiicke der Inhaltsstoffe und unverbrannter Kraftstoff, die sich zunédchst als Molekiile
zusammenlagern. Bei der weiteren Abkiihlung kondensieren die weniger fliichtigen Stoffe
und lagern sich an. Der Zusammenhalt des Partikels ist durch eine vollstindige
Verschmelzung (Sinterung) gegeben (Abb. 3.1.2-1).

Die Aggregation ist innerhalb der Aufenthaltsdauer im Zylinder von ca. 1 bis 4 ms
abgeschlossen. Es haben sich in dieser Zeit die Primérpartikel (Durchmesser 10 bis 30 nm)
und daraus kettenférmige Agglomerate (Mobilitdtsdurchmesser ca. 50 bis 120 nm) gebildet,
die als feste Teilchen emittiert werden. Mit weiterer Abkiihlung des Abgases im Auspuff
oder in der Umgebungsluft konnen noch weitere Stoffe auskondensieren
(Kohlenwasserstoffe, Metalloxide, Wasser und Schwefelsdure) und sich an die Partikel
anlagern. Am Motoraustritt (Auspuff) treten daher vorwiegend die Agglomerate in
Erscheinung, die eigentlichen Dieselpartikel. Der Durchmesser dieser Dieselpartikel betragt
50 - 200 nm mit einem Maximum bei ca. 80 bis 100 nm (Franke et al. 1998, Metz et al.
1999, Metz et al. 2000). Agglomerate von Primérpartikeln werden durch van-der-Waals-
Krifte zusammengehalten. Bei Anlagerungen an Oberfldchen (Auspuffrohr, Partikelfilter)
konnen Agglomerate auch bis zu 10 pm anwachsen. Die Bildung der Partikel ist damit
zunichst abgeschlossen (IFEU 2000, Koch 2003, US EPA 2002). Allerdings unterliegen
Partikel in den Stunden und Tagen nach ihrer Freisetzung weiteren Verdnderungen (s.u.).

Die so genannten Sekundéirpartikel entstehen bei der sog. Gas-zu-Partikel Umwandlung
gasformiger Stoffe (Nukleation) und enthalten keinen RuBkern. Der Durchmesser dieser
Partikelklasse liegt bei 10 bis 30 nm (Abb. 3.1.3-2). Die Partikel entstehen durch
Kondensation beim Abkiihlen z.B. im Auspuff oder in der Atmosphére. Es kann sich dabei
um sehr unterschiedliche Stoffe handeln: Wassertropfchen, Schwefelsdure, Salpetersdure,
Kraftstofftropfchen usw. wurden nachgewiesen. Diese Ultra-Feinpartikel (UF) neigen wegen
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Abbildung 3.1.3-2: Dieselmotorabgas: PartikelgroBenverteilung fiir RuBpartikel und
Kondensatpartikel (Koch 2003).
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der hohen Verdiinnung in der Luft kaum zur Agglomeration, sedimentieren nur sehr langsam
und halten sich bis zu mehreren Wochen und Monaten in erdnahen Luftschichten auf (UBA-
Texte 69/02). Dementsprechend kdnnen sie iiber sehr weite Strecken transportiert werden, so
dass auch weit entfernte Quellen signifikant zur lokalen Hintergrundbelastung beitragen
konnen.Wegen des geringen Durchmessers treten Sekundarpartikel bei Emissions- oder
Immissionsmessungen im wesentlichen aufgrund einer hohen Anzahl in Erscheinung
wihrend ihr Beitrag zur Partikelmasse meist sehr gering ist.

Partikelentstehung und —abbau kann durch katalytische Wirkungen beschleunigt werden. Die
Katalysatoren, meist Beschichtungen mit Edelmetallen oder Oxiden von Ubergangsmetallen
oder als Brennstoff-Additiv zugesetzt, konnen ihrerseits ebenfalls Partikel bilden (Additiv-,
Oxidpartikel).

Emittierte Partikel konnen auf einem Filter gesammelt und elektronenmikroskopisch
vermessen werden. Die Primérpartikel haben unter dem Elektronenmikroskop einen
Durchmesser von ca. 10 - 30 nm und besitzen einen Kern aus elementarem Kohlenstoff
(RuB; auch als elementarer Kohlenstoff (EC) oder im englischen Schrifttum als ,,s001“
bezeichnet). Dieser RuBlkern ist fiir Dieselpartikel typisch, allerdings nicht einzigartig. In
Verbindung mit dem geringen Durchmesser kann der Ruflkern dennoch als der zur Zeit beste
verfiigbare Marker fiir Dieselpartikel betrachtet werden (HEI 2003).

Abbildung 3.1.3-3: Elektronenmikroskopische Aufnahme von Dieselpartikel-Agglomeraten
(Franke et al. 1998).
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3.1.3.2 Partikelalterung

Die Alterung von Partikeln setzt unmittelbar nach deren Freisetzung ein. Meteorologische
und photochemische Einfliisse, VergroBerung durch die Anlagerung von Schwefelsdure und
Nitrat aus der Reaktion von Stickstoffoxiden mit Luftfeuchtigkeit oder durch eine
Zusammenlagerung mit weiteren Partikeln oder ein Schrumpfen durch Verdampfen
fliichtiger Stoffe sind beschrieben (Koch 2003, US EPA 2002, Lenz und Priiller 2003, UBA
1999, Kohoutek et al 1999, Metz et al. 2000, Metz et al. 1999). Diese Vorgéinge bewirken
Verdnderungen der Grofle und der chemischen Zusammensetzung. Hieraus resultieren nicht
nur Diskrepanzen beim Vergleich von Emissionsprognosen mit Immissionsmessungen
(IFEU 2000), sondern es ergeben sich auch erhebliche Schwierigkeiten, gemessene
Immissionen zweifelsfrei bestimmten Emissionsquellen zuzuordnen.
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3.1.4 Charakterisierung und Analytik von Dieselmotoremissionen

Bei der chemischen und physikalischen Charakterisierung von Partikeln ist zwischen
Emissionsmessungen (und daraus abgeleiteten Emissions- und Immissionsprognosen) und
Immissionsmessungen zu unterscheiden.

3.1.4.1 Emissionsmessungen

Fiir die Homologation neuer Motoren (Feststellung der Erfiillung der Abgasnormen) und fiir
die Ermittlung von Emissionsfaktoren flir Emissionsprognosen werden standardisierte
Priifstandmessungen durchgefiihrt. Dazu wird der Motor oder das Fahrzeug auf einen
Priifstand montiert, der die Simulation unterschiedlicher Betriebszustinde erlaubt. Das
Abgas wird einem Verdiinnungstunnel zugeleitet, in dem es mit reiner Umgebungsluft im
Verhéltnis von ca. 1:10 bis 1:50 verdiinnt wird. Sensoren oder Sammelbeutel erlauben die
Messungen der gasformigen Komponenten im verdiinnten Abgas. Die Partikel werden unter
festgelegten Bedingungen einem Glasfaserfilter zugeleitet, dort abgeschieden und
anschliefend gravimetrisch bestimmt. Dabei wird als Partikelmasse die Gesamtheit der
festen und fliissigen Komponenten definiert, die bei 52 °C aus dem mit Umgebungsluft
verdiinnten Abgas auf dem Probefilter abgeschieden werden. Eine Differenzierung nach
GroBe oder Form erfolgt bei diesem Verfahren nicht.

Zur Analyse der abgeschiedenen Partikel konnen anschlieBend Elektronenmikroskopie,
Spektroskopie, nasschemische Verfahren usw. angewandt werden. Der Ermittlung des
RuBanteils kommt besondere Bedeutung zu, weil dieser als Marker fiir Dieselpartikel
angesehen werden kann (s. vorangegangenen Abschnitt) und dementsprechend auch bei
Immissionsmessungen nach der 23. BImSchV zu analysieren ist.

Die Partikelmasse setzt sich im Wesentlichen aus dem inerten Ru3kern (EC; von 20 bis 90
%) und anhaftenden organischen Stoffen (organischer Kohlenstoff, OC) sowie einer Reihe
weiterer anorganischer Stoffe (4 - 7 %) wie Metalloxide, Sulfat, Nitrat usw. zusammen. Die
16sliche OC-Fraktion besteht vorwiegend aus unverbranntem Kraftstoff (Paraffine Co bis Cyy,
52-70 % der OC-Fraktion), polare neutrale Verbindungen (Aldehyde, Ketone; 10 % der OC-
Fraktion), sauren Verbindungen (Sduren, Phenole; 10 % der OC-Fraktion) und PAKs (7 %
der OC-Fraktion) zusammen (Rauterberg-Wulff, 1998). Die Abbildung 3.1.4-1 zeigt diese
Zusammenhinge schematisch auf, darf also nicht als rdumliche Darstellung eines Partikels
missverstanden werden.
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Digssl PM.  Chemical Composition
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Abbildung 3.1.4-1: Bestandteile und chemische Zusammensetzung eines Dieselpartikels
(Lindecke 1994, HEI 2003).

IFEU (2000) weist auf vielfiltige EinfluBgroBen beim Standardverfahren hin, die zu
Artefakten bei der Ermittlung von Partikelmasse und Partikelgroe von Dieselpartikeln
fithren kann.

Die geringe Verdiinnung im Standardmessverfahren wirkt sich z.B. sehr stark auf die Grofe
von Sulfatpartikeln aus. Bei sauberen Motoren (2 mg Partikel/m?®) begiinstigt eine niedrige
Verdiinnung (1:10) das Wachstum groBler Teilchen (ca. 75 nm), wihrend unter realen
Bedingungen (Verdiinnung 1:1000) der Durchmesser nur ca. 5 nm betrdgt. Demgegeniiber
waren bei den schmutzigen Motoren (10 und 50 mg Partikel/m?) unter Priifbedingungen des
Standardverfahrens kaum Sulfatpartikel messbar, wdhrend unter realen Bedingungen
wiederum Durchmesser um 5 nm gemessen wurden (Kittelson, in IFEU 2000).
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3.1.4.2 Immissionsmessungen

Die Partikelmesstechnik liefert Aussagen zu GroBenverteilung, Masse, Oberfliche und
Anzahl. Dabei werden Partikel mit einem Vorfilter nach GréBe diskriminiert und auf einem
Filter abgeschieden.

In fritheren Jahren (z.B. seit 1960 (Metz 1999)) wurden mit dem Gesamtschwebstaub (TSP,
Total suspended particles) feine und grobe Partikel mit einem aerodynamischen
Durchmesser <57 um ermittelt. Etwa seit Mitte der 1990er Jahre wird die Fraktion PM,
routineméfig gemessen. Die Messung kleinerer Fraktionen (PM; s, Ultra-Feinpartikel) ist zur
Zeit noch nicht Standard, d.h. dazu liegen lediglich zeitlich und regional begrenzte
Einzelmessungen vor, wihrend Zeitreihen oder flichendeckende Messergebnisse fehlen. Die
Fraktionen PM;y, PM,s und PM,; werden auf einem Filter gesammelt, dem ein
Vorabscheider mit einer definierten Abscheidecharakteristik vorgeschaltet ist. Der
Vorabscheider schlieft mindestens 50 % der Partikel mit Durchmesser >10 um (bzw. 2,5
und 0,1 pm) aus, die damit nicht auf dem Filter abgeschieden werden, wéhrend kleinere
Partikel passieren konnen. Davon abgeleitet werden die in Tabelle 3.1.4-1 dargestellten
Partikelklassen definiert.

Tabelle 3.1.4-1: Géngige Definitionen von PartikelgroBenklassen*

Begriff Gangige Definition
TSP Schwebestaub-Teilchen mit einer Sinkgeschwindigkeit
(total suspended particulate <10 cm/s und einem aerodynamischen Durchmesser**
matter) von <57 um
Grobe Partikel aerodynamischer Durchmesser > 2,5 um
PM; Partikel, die durch einen Filter abgeschieden werden,

dessen Abscheide-Charakteristik ihren 50 %-Durchgang
bei <10 um hat

Feine Partikel aerodynamischer Durchmesser <2,5 um
PM; 5 analog PMyy
Ultra-Feinpartikel aerodynamischer Durchmesser <0,1 um (100 nm);
Nanopartikel
PM,,; analog PMyy
Aerosol im Atembereich Messtechnische Fraktionen**:

Einatembare Fraktion, <100pm
Thoraxgéngige Fraktion; < 10 pm
Alveolengingige Fraktion, <2,5 um

* Hinweis: 1 um entspricht 1 000 nm
** GroBenangaben: 50% Abscheidegrad der Trennkurve (DFG 2003, (DIN EN 481 9/93)
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Die Abbildung 3.1.4-2 zeigt die Beziehungen zwischen Partikeln unterschiedlicher Herkunft
und den verschiedenen messtechnischen PartikelgroBenklasse auf.
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Abbildung 3.1.4-2: Definition von PartikelgroBenklassen.

In Abbildung 3.1.4-3 sind zusitzlich die Bildungsmechanismen von Dieselpartikeln,
Sekundarpartikeln und mechanisch erzeugten Partikeln dargestellt. Es ist ersichtlich, dass
Partikel aus Dieselabgasen in den Fraktionen PM,s und PM,;, gefunden werden.
Demgegeniiber stammen grobere Partikel nicht aus Verbrennungsprozessen:

= Nukleationsbereich: Partikel (Nuklei) aus der Dampfphase mit einem Durchmesser
bis ca. 50 nm.

= Akkumulations-Bereich: Aus Nuklei entstehen durch lockere Verbindung (van der
Waals Krifte) Agglomerate, die im Abgas typischerweise einen Durchmesser von ca.
60 nm bis 1 pm besitzen. An Oberflichen koénnen die Partikel bis zu einem
Durchmesser von 10 um anwachsen.
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Mechanisch erzeugte Partikel: Durch Zerkleinerung und Abrieb werden Grobpartikel
erzeugt, mit einem Durchmesser > 2,5 pm.
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Abbildung 3.1.4-3: Bildungsprozesse und GroBenverteilung von Partikeln (Spengler und
Wilson 1997).

Die nachfolgende Abbildung 3.1.4-4 gibt Beispiele zu den Grofenordnungen von Gasen,
natiirlichen und anthropogenen Partikeln und stellt sie den verkehrsbedingten partikuléren
Emissionen gegentiber.
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Abbildung 3.1.4-4: Grof3e von Partikeln aus natiirlichen und anthropogenen Quellen.
(Hinweis: 1 um = 100 nm)

Bildungsmechanismen und Zusammensetzung von Dieselpartikeln sind keinesfalls
abschlieBend bekannt. Sie sind vielmehr Gegenstand zahlreicher Forschungsvorhaben, tiber
die regelmdBig berichtet wird, z.B. Kittelson (1998), Jacob et al. (2003) usw.
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3.2 Grenzwerte zur Emissionsbeschrankung

Die ersten Emissionsbeschrinkungen fiir Stralenfahrzeuge kamen 1966 in Japan fiir
Kohlenmonoxid und in den USA mit der Clean Air Act (1968) auf. Die ersten europidischen
Richtlinien entstanden in 1970. Seitdem wurden die Regelwerke national und international
stets fortentwickelt. Wegen der Einbeziehung unterschiedlicher Fahrzeuge und
Fahrzeugklassen und wegen der héufig gednderten Priifanforderungen, d.h. an Messtechnik,
Messparameter und Testzyklen, sind die historischen und aktuellen gesetzlichen Vorgaben
kaum noch zu tliberschauen.

Daraus folgt unmittelbar, dass Emissions-Messergebnisse kaum direkt miteinander
vergleichbar sind. Die jeweiligen regionalen, zeitlichen, messtechnischen und
fahrzeugtechnischen Randbedingungen und Vorgaben lassen das nicht zu. Vergleiche von
Fahrzeugemissionen werden erst nach einer Reduktion auf einige wenige Kennwerte
moglich.

Die nachfolgenden Tabellen geben daher die hiufig verwendeten Eckdaten fiir
Personenkraftwagen und Nutzfahrzeugen, die zu Vergleichen herangezogen werden und an
denen sich die Entwicklung der europdischen Emissionsgrenzwerte nachvollziehen lésst. Die
Daten sind aus den Arbeiten IFEU (2002), Kohoutek et al (1999), UBA (1999), OECD
(2001), DieselNet (www.dieselnet.com) und insbesondere aus den umfassenden Ubersichten
von CONCAWE (1997, 2001, 2002) zusammengestellt. Der CONCAWE-Report 6/97
(1997) enthilt auch eine Ubersicht aller europiischen Regelungen.

Zum Vergleich mit internationalen Grenzwerten wird auf den Anhang 7.4 des vorliegenden
Berichts verwiesen.
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3.2.1 Personenkraftwagen mit Dieselmotoren

Die europiische Gesetzgebung reguliert Emissionen von Diesel-Pkw seit 1982 auf der Basis
der US-amerikanischen Vorschriften (Kohoutek et al. 1999). Ab 1987 bis 1992 gelten die
europdische Vorschriften (83/351/EEC, Kohoutek et al. 1999). In Tabelle 3.2.1-1 sind auBler
den derzeit giiltigen Grenzwerte auch die vorgeschlagenen verschirften Grenzwerte
eingearbeitet (UBA 2003).

Tabelle 3.2.1-1: EU-Grenzwerte fiir Diesel-Pkw in g/km.

Jahr —der|p, kel |NO, |HC+NO, |CO Testzyklus
Einfithrung

US FTP,

ECER 15 1982 0.37 US FTP

Diesel

EURO 1

Otto 1992 - 1,13 3,16 |ECE;s+ EUDC

Diesel 0,18 i 1,13 3,16

EURO 2

Otto 1996 - 0,5 2,2 |ECE;s + EUDC

Diesel 0,08/0,1 i 0,7/0,9 1,0

EURO 3

Otto 2000 - 0,15 - 2,3 |NEFZ

Diesel 0,05 0,50 0,56 0,64

EURO 4

Otto 2005 - 0,08 - 1,0 |NEFZ

Diesel 0,025 0,25 0,30 0,50

Vorschlag

EURO 5 2010 0,0025° | 0,08 | 0,05+ 0,08 1,0

Otto, Diesel

Y Der hohere Wert nach EURO 2 gilt fiir direkt-einspritzende Dieselmotoren bis zum
30.09.1999.
® In Diskussion: 0,00125 bis 0,0008 g/km (Metz, personliche Mitteilung)

NEFZ: Neuer Europdischer Fahrzyklus — besteht aus den Testzyklen ECE;s + EUDC unter
Berticksichtigung der Startemissionen.

Gesetzliche Vorgaben Pkw:

Vor EURO 1: US FTP, ECE R 15 (01 bis 04) (Metz et al. 1999)
EURO 1:  91/441/EWG EURO2:  94/12/EWG und 96/69 EC
EURO3:  98/69/EC EURO4:  98/69/EC
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3.2.2 Nutzfahrzeuge

Erste europdische Regelungen zu Rauch stammen aus 1972 (72/06/EEC), weitere folgten in
1987 und 1988 (87/77/EEC und 88/77/EEC).

Tabelle 3.2.2-1: EU-Grenzwerte (g/kWh; Rauch in m™) fiir schwere Nutzfahrzeuge (>3,5 t)
und Busse

Jahr | Partikel | NO, HC CO | Rauch” | Testzyklu
S
Dimension [g/kWh] | [g/kWh] | [g/kWh] |[g/kWh] | [m]
87/77/EWG | 1988 - 15,8 2,6 12,3 ECE R-49
EURO I 1992 0,4 9,0 1,23 49 ECE R-49
EURO II 1996 0,25 7,0 1,1 4,0 ECE R-49
1998 0,15
EURO III 2000 0,10 5,0 0,66 2,1 0,8 ESC
0,16 5,0 0,78" 5,45 ETC
EURO IV 2005 0,02 3.5 0,46 1,5 0,5 ESC
0,03 3,5 0,55 4,0 ETC
EURO V 2008 0,02 2,0 0,46 1,5 0,5 ESC
0,03 2,0 0,55 4,0 ETC
Vorschlag | 2008/ | 0,002 1,0 0,46 1,5 ESC
EUROV 2009 | 0,003 1,0 0,55 4,0 - ETC®
Vorschlag 0,002 0,5 0,46 1,5 ESC
EURO VI 2010 | 0,003 0,5 0,55 4,0 - ETC?

? Triibungsmessung nach ESC und ELR-Test
® gemessen als NMHC
© verschirfte Testzyklen

Gesetzliche Vorgaben Nutzfahrzeuge:

1982-1992: 88/77EWG
EURO I: 91/542/EWG A EUROII:  91/542/EWG B
EUROIILIV,V:  1999/96/EC

Rauch (opacity) wird tiber die Triibung mit dem ELR- Test (European Load Response Test)
gemessen. Bei den niedrigen vorgeschlagenen Partikel-Werten fiir Nfz gibt der Test keine
Ergebnisse und entfallt daher zukiinftig.

27 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

3.2.3 Kraftstoffqualitat

Kraftstoffeigenschaften beeinflussen Ausmall und Zusammensetzung von Dieselmotor!]
emissionen. Dazu zdhlen die Ziindwilligkeit (Cetanzahl), ein gutes FlieBverhalten,
Aromaten- und Polyaromatengehalt, und insbesondere der Schwefelgehalt. In Europa wurde
der Schwefelgehalt von Dieselkraftstoffen zunédchst in 1987 auf 3000 ppm begrenzt und
seitdem um rund 99 % reduziert (Tabelle 3.2.3-1).

Tabelle 3.2.3-1: Anforderungen an die Zusammensetzung von Dieselkraftstoff (OECD
2001, CONCAWE 1997, 2001, 2002).

Vorschrift Jahr Schwefel (mg/kg) | Cetanzahl (min) | PAK (Masse-%)
85/716/EEC 1987 3000
93/12/EEC 1994 2000 --
Deutschland
feiwillig 1995 500
93/12/EEC 1996 500
98/70/EC
EURO 3 2000 350 51.0 11
98/70/EC
EURO 4 2005 50 11

Ab dem 1.1.2003 werden in Deutschland alle Benzin- und Dieselsorten praktisch
schwefelfrei (< 10 ppm) angeboten. Fiir Qualititen, die heute noch die fiir 2005
vorgeschriebenen Schwefelgehalte iliberschreiten, werden zusétzliche Steuern in Hohe von
0,015 €/1 erhoben (StMUGV, personliche Mitteilung).

Zum Vergleich: in den USA wurde 1993 von der EPA landesweit ein Schwefelgehalt von
500 mg/kg eingefiihrt (Federal Highway Diesel Fuel Standard). Californien ibernahm den
Schwefelgehalt von 500 mg/kg und limitierte den Aromatengehalt auf 10 Vol-%. Die
Cetanzahl kann dabei bis auf 40 sinken (CONCAWE 1997, 2001, 2002).

Diese Anforderungen waren in 2001 noch giltig. Zusétzlich hat die EPA fiir die
Bundesautobahnen die schrittweise Einfiihrung von Niedrig-Schwefel-Diesel (15 mg/kg) bis
2006 vorgeschlagen. Weiter soll die Cetanzahl mindestens 40 betragen oder der
Aromatengehalt auf max. 35% begrenzt werden (CONCAWE 2002).
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3.3 Messtechnik

3.3.1 Messmethoden fiir die Emission

Emissionsmessungen werden durchgefithrt, um die Einhaltung von gesetzlichen
Grenzwerten zu gewdhrleisten, oder fiir die Ableitung von Emissionsfaktoren, die dann fiir
Emissionsmodellierungen eingesetzt werden konnen.

Bei der Messung von Fahrzeugemissionen werden auf einem Rollenpriifstand mdglichst
wirklichkeitsnahe Fahrzustinde simuliert und die Emissionen als Gramm pro Kilometer
(g/lkm), fiir Nfz teilweise auch als Gramm pro Kilowattstunde (g/kWh) berechnet. Bei
gesetzlichen Abgasuntersuchungen werden fiir Pkw definierte Fahrzyklen durchgefahren, fiir
Nfz werden bestimmte Lastzustdnde an den Motoren vermessen. Die Abgase werden gemil
der EU-Richtlinie 88/77/EWG aus dem Jahre 1987 (EU 1987) verdiinnt und gemessen.
Unterschieden wird zwischen Vollstromverdiinnung (Abb. 3.3.1-1), bei der das gesamte
Abgas in einem Verdiinnungstunnel mit gefilterter Umgebungsluft verdiinnt wird, und
Teilstromverdiinnung, bei der nur ein Teil des Abgasstromes verdiinnt wird.
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Abbildung 3.3.1-1: Priifstand mit Vollstromverdiinnung (Stein 2001).
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Messmethoden fiir die Gasphase

Die Bestandteile der Gasphase werden in einer Abgasanalyseanlage (Analysatoren), die an
die Abgassammelanlage gekoppelt ist (Abb. 3.3.1-1), mit Messtechniken bestimmt, die
denen der Immissionsmessungen entsprechen. Kohlenmonoxid (CO) und Kohlendioxid
(CO;y) werden mittels Infrarotspektrometrie, Stickstoffoxide mittels Chemolumineszens-
Analysatoren und Kohlenwasserstoffe (HC) und einzelne HC-Komponenten mittels
Gaschromatographie mit Flammenionisationsdetektor bestimmt.

Messmethoden fiir Dieselpartikel

Im Gegensatz zu gasféormigen Komponenten lassen sich Dieselpartikel nicht eindeutig durch
eine Messung bestimmen. Fiir die Messung bzw. Analyse von Partikeln muss deshalb
zunichst festgelegt werden, welche Partikeleigenschaft charakterisiert werden soll. Bei der
gesetzlich vorgeschriebenen Abgaspriifung ist nur die Partikelmasse erforderlich, wéhrend in
der Forschung weitere physikalischen Eigenschaften (Anzahl, GroBenverteilung, Oberfliche,
Morphologie) und die chemische Zusammensetzung von Interesse sein konnen.

1. Standardverfahren

Unter der Partikelemission eines Fahrzeuges wird im allgemeinen die mit dem Abgas
emittierte Gesamt-Partikelmasse verstanden. Diese Partikelmasse ist definiert iiber das
Messverfahren. Die EU-Richtlinie 88/77/EWG definiert den Begriff Partikelmasse als die
Gesamtheit jener festen und fliissigen Abgasbestandteile, die dem Abgas isokinetisch
entnommen, mit gefilterter Umgebungsluft verdiinnt (1:5 bis 1:10) und auf maximal 51,7°C
abgekiihlt auf einem definierten Probefilter abgeschieden werden. Die Bestimmung der
Masse erfolgt durch Wagung nach vorgeschriebener Konditionierung (Temperatur und
Feuchte).

Die nach diesem weltweit giiltigen gesetzlichen Verfahren (Standardmessverfahren)
gravimetrisch  ermittelte  Partikelmasse (PM) st beziiglich der chemischen
Zusammensetzung, der Groflenverteilung und Anzahl der Partikel nicht weiter spezifiziert.

Zahlreiche Untersuchungen von Kittelson (1999a, 1999b, 1999c¢), Gruber et al. (1999) und
Mayer (1999) weisen {ibereinstimmend darauf hin, dass unter den vorgeschriebenen
Messbedingungen des  Standardverfahrens  gasformige  Kohlenwasserstoffe  und
Schwefelsdaureprodukte kondensieren und als Partikelmasse erfasst werden, und dass dieser
Anteil wegen der wesentlich hoheren Verdiinnung unter realen Verkehrsbedingungen
wahrscheinlich wesentlich geringer ist (IFEU 2000). Gerade bei emissionsirmeren
Fahrzeugen (z.B. mit Partikelfilter), bei denen die Nachweisgrenze des Verfahrens erreicht
wird, kann diese Kondensation den Messwert stark beeinflussen. Nach ACEA (2002) ist eine
zuverlédssige Bestimmung unterhalb von 10 mg Partikelmasse auf dem Filter nicht moglich.
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2. Alternativen zum Standardverfahren

Derzeit wird diskutiert, ob die massenbezogene Partikelbegrenzung auch in der Zukunft der
geeignete Parameter fiir die Grenzwertfestlegung ist. Deshalb wurde im Jahr 2001 auf Ebene
der UNECE (http://www.unece.org) die Expertengruppe ,,Particle measurement Programme
(PMP) unter Vorsitz von GroBbritannien gegriindet, die sich unter anderem mit der
Validierung von Partikelmesstechniken beschéftigt, mit denen dann auch die Emissionen
von Fahrzeugen mit Partikelfilter zuverldssig bestimmt werden kénnen.

Diese Expertengruppe kam im Juni 2003 zu dem Ergebnis, dass unter den derzeit
verfiigbaren Methoden die Bestimmung von geringen Partikelmassen, wie sie nach den
zukiinftigen Richtlinien zu erwarten sind, am zuverldssigsten auf der Basis eines
modifizierten US 2007 Verfahrens (,,Modified 2007 PM*) durchzufiihren sind. Fiir die
Messung der Partikelanzahl wird der Kondensationspartikelzéhler (CPC) vorgeschlagen.
Erste Messungen der Partikelmasse mit dem neuen Verfahren, durchgefiihrt von Industrie
und RWTUV Essen bestitigen iibereinstimmend, dass Grenzwerte von 0,0025 g/km und
0,002 g/kWh zuverldssig bestimmt werden konnen, obwohl Wiederholbarkeit und
Reproduzierbarkeit die heutigen Werte nicht mehr erreichen. Die Nachweisgrenze des neuen
Verfahrens liegt nach Industrieangaben bei etwa 1 mg/km (UBA 2003).

Ein Vergleich zwischen dem Standardmessverfahren und dem zukiinftigen Messverfahren
zeigte, dass unabhingig vom Fahrzyklus die mit dem neuen Verfahren gefundene
Partikelmasse etwa 50 % geringer ist (Ricardo 2003). Die Vergleichbarkeit der
Messergebnisse zwischen derzeitigem und zukiinftigem Verfahren ist damit nicht mehr
gegeben.

3. Neuere Entwicklungen

Neuere Entwicklungen in der Aerosolmesstechnik ermdglichen seit Ende der 80er Jahre eine
grofenfraktionierte Bestimmung der Schwebstaubmasse und deren Inhaltsstoffe sowie die
Partikelanzahl (Kuhlbusch et al. 2000 und http://www.tsi.com). Diese weitaus komplexeren
Methoden ermdglichen eine zeitaufgeloste Messung der KenngroB3en und erfordern dariiber
hinaus eine stirkere Abgas-Verdiinnung als im oben beschriebenen Standardverfahren.

Generell konnen die Verfahren der Partikelmesstechnik in Sammelverfahren und in sifu
Verfahren unterteilt werden (Burtscher 2001, IFEU 2000).

3.1 Sammelverfahren

Bei den Sammelverfahren werden Partikel auf einem Filter abgeschieden und anschlieBend
physikalisch und chemisch analysiert (Gravimetrie, Mikroskopie, Spektroskopie u.a.). Zu
den  Sammelverfahren  gehdéren  neben dem  Standardmessverfahren  (s.0.)
Schwirzungsmessungen wie das Bosch-Verfahren (Reflexion von eingestrahlten sichtbaren
Licht wird zur Berechnung einer Schwérzungszahl herangezogen) oder beim Aethalometer-
Verfahren (Schwichung eines durchtretenden Lichtstrahls). Die élteren Schwirzungszahlen
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konnen nicht oder nur sehr ungenau in die neueren Emissionsfaktoren umgerechnet werden
(Wagner, personliche Mitteilung).

Bei der Verwendung von Impaktoren werden Partikel einer bestimmten GrofBenfraktion
unter Ausnutzung von Trigheitseffekten auf einer Kaskade hintereinander geschalteter
Platten gesammelt und anschlieBend analysiert (Andersson Impaktor, Berner Impaktor). Bei
niedrigen Driicken kann der Gro8enmessbereich nach unten erweitert werden (Niederdruck-
Impaktor). Wenn die Partikel vorher elektrisch geladen werden, liefert die elektrische
Ladung ein Echtzeitsignal (Electrical Low Preassure Impactor, ELPI). Die Darstellung der
GroBenverteilung erfolgt dabei durch den aerodynamischen Durchmesser.

Die Spezifizierung auf elementaren Kohlenstoff erfolgt entweder nach Abtrennung des
organischen Kohlenstoffs mittels Fliissigextraktion und anschlieBender Verbrennung zu CO,
(coulometrisches Verfahren) oder durch Anwendung eines Temperaturprogramms, bei der
die  Partikelmasse entsprechend der Verdampfungstemperatur der jeweiligen
Partikelbestandteile Wasser, Sulfate Kohlenwasserstoffe abnimmt (thermographisches
Verfahren). Die Aquivalenz beider Messverfahren ist durch Parallelmessungen sichergestellt
(UMEG 1999). Mit beiden Verfahren wird nach Aussagen von Experten eine gute
Ubereinstimmung der Ergebnisse erreicht (IFEU 2000). Fiir weitere Analysen der
chemischen Zusammensetzung stehen die Atomabsorption, die Massenspektrometrie, die
Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse und die partikelinduzierte Rontgenemission zur
Verfligung (BIA 2003).

3.2 Insitu-Verfahren

Bei in situ Verfahren werden Partikelanzahl und PartikelgroBenverteilung direkt, d.h. ohne
vorgeschalteter Anreicherung charakterisiert. Dadurch sind Echtzeitmessungen mit
zeitlichen Auflosungen <1 Sekunde moglich. Eine konventionelle Analytik wie bei
Sammelverfahren ist allerdings nicht mehr moglich, jedoch ist durch den Einsatz von
Thermodesorbern eine Unterscheidung von fliichtigen (Wasser, Kohlenwasserstoffe, etc.)
und nicht-fliichtigen Bestandteilen aufgrund derer unterschiedlichen Siedepunkte moglich.

Die bekannteste Methode in der Echtzeitmessung ist die Opazimetrie, die in der gesetzlich
vorgeschriebenen Abgasuntersuchung (72/306/EWG) in allen Werkstitten durchgefiihrt
wird. Dabei wird die Triibung eines Lichtstrahls durch das Abgasaerosol gemessen. Dem
Verfahren werden hohe Fehlerbreiten zugeschrieben und es ist flir kleine Partikel
unempfindlich (Burtscher 2001; IFEU 2000).

Neuere und empfindlichere Messmethoden zur Bestimmung der Partikelanzahl sind der
Kondensationszédhler (CPC) und der aerodynamische Partikelzéhler (APS). Der APS misst
Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser zwischen 0,5 — 20 um in einem optischen
Verfahren (Lichtstreuung und Sinkgeschwindigkeit) und kann sowohl die Anzahl, als auch
den Partikeldurchmesser bestimmen. Partikel mit einem kleineren Durchmesser kdnnen nicht
mehr direkt durch optische Verfahren vermessen werden. Daher werden beim CPC die
Partikel durch Anlagerung an n-Butanol in einer iibersdttigten Gasphase vergrofert und
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anschlieBend mit optischen Verfahren gezdhlt. Die Bestimmung der urspriinglichen
Partikelgrofe ist selbstverstdndlich nicht mehr moglich.

Fir die Bestimmung von Partikelanzahl und PartikelgroBBenverteilungen von Ultra-
Feinpartikel in situ werden deshalb die weit verbreiteten SMPS (Scanning Mobility Particle
Sizing) und DMPS (Differential Mobility Particle Sizing) Geridte eingesetzt. SMPS und
DMPS sind gleich aufgebaut (Differenzieller Mobilitdtsanalysator DMA, CPC) und
unterscheiden sich nur in der elektronischen Steuereinheit. Der DMA trennt in einem
elektrischen Feld die Partikel aufgrund ihrer GroBe, die dann in einem CPC gezédhlt werden.
Dadurch konnen die Partikel in sehr kleine gréBenabhidngige Fraktionen unterteilt werden
und durch die Verdnderung von Geréteeinstellungen ist die Messung im Groéfenbereich von
3 nm to 1 um moglich (ACEA 2002; Burtscher 2001). Die PartikelgroBenverteilung wird
dabei durch den Beweglichkeitsdurchmesser beschrieben, der nicht mit dem
aerodynamischen Durchmesser vergleichbar ist (ACEA 2002). Die mit dem
Mobilitidtsdurchmesser charakterisierten Teilchen haben bei Kontrollmessungen mit dem
Mikroskop einen um ca. 30 % groBeren geometrischen Durchmesser (Metz, personliche
Mitteilung).

Eine kurze Gegeniiberstellung gidngiger Methoden der Partikelmesstechnik mit den
jeweiligen Nachweisgrenzen findet sich in der nachfolgenden Tabelle. Detailliertere
Informationen zu diesen und weiteren Messverfahren und Messgerdten finden sich im
Anhang 7.5.

Tabelle 3.3.1-1: Gegeniiberstellung von gingigen Messverfahren in der Partikelanalytik.
beziiglich Messparameter und GroBenbereich der erfassten Partikel.

Messverfahren | Gemessener Parameter | Groflenbereich Berechnete
Einheit
Standardmess | |Partikelmasse unspezifisch, g/km; g/kWh
verfahren Nachweisgrenze
10 mg/Filter
Alternative:
Modified 2007 PM | Partikelmasse unspezifisch g/km; g/kWh
Nachweisgrenze
1 mg/km
Neuere Methoden
CPC Partikelanzahl unspezifisch Partikel/cm’
mind. ab 3 nm
(in situ-Verfahren) Nachweisgrenze
0,007 Part./cm’
SMPS/DMPS GroBenverteilung, 3—-1000 nm; 1/km; 1/s
(in situ-Verfahren) Partikelanzahl Beweglichkeits!
durchmesser
ELPI GroBenverteilung 46 — 863 nm; 1/km
(Sammelverfahren) aerodynamischer
Durchmesser
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Werden Messungen mittels CPC, SMPS und ELPI mit und ohne einen Thermodesorber (TD)
durchgefiihrt, so kann aus der Differenz der gemessenen Partikelzahlen u.U. auf die Chemie
der Partikel riickgeschlossen werden. Der Thermodesorber besteht im wesentlichen aus
einem regelbar beheizten Rohr und einer Kammer aus Aktivkohle. Wird das zu messende
Aerosol durch den Thermodesorber geleitet, so verdampfen die fliichtigen Anteile mehr oder
weniger stark in Abhingigkeit von der gewahlten Temperatur, binden an die Aktivkohle, und
werden dann nicht als Partikel erfasst. Aus der Differenz der Messergebnisse mit und ohne
TD konnen daher die Partikel ermittelt werden, die aus fliichtigen Stoffen bestehen.
Messungen bei verschiedenen Temperaturen des Thermodesorbers geben dabei Hinweise
zum Siedebereich dieser Stoffe und damit indirekt auch zur chemischen Natur. RuB3kerne
iiberstehen den Thermodesorber und konnen mit daher getrennt von Fliissigkeitspartikeln
erfasst werden.
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3.3.2 Messmethoden fliir die Immission

Immissionsmessungen werden mit dem Ziel festgelegt und durchgefiihrt, die relevanten
Parameter fiir die Gesundheitsbelastung des Menschen und fiir die Umweltbelastung zu
erfassen. Festlegungen von Messmethoden und Bewertung fiir Immissionen erfolgen in
Verordnungen zum Bundes-Immissionsschutzgesetz. Mit der 22. BImSchV in der Fassung
vom 11.September 2002 wurden Vorgaben der europdischen Luftqualitatsrichtlinien zur
Begrenzung von Schadstoffkonzentrationen sowie Vorgaben zum Messverfahren in
deutsches Recht umgesetzt (Tabelle 7.2-1 im Anhang 7.2). Die Leitwerte der WHO, die als
Hilfestellung bei der Risikobewertung von Luftschadstoffen und bei der Festlegung von
Grenzwerten dienen sind in Tabelle 7.2-3 im Anhang 7.2 aufgelistet.

Messmethoden fiir die Gasphase
Die gasformigen Luftbestandteile werden halbstiindlich {iber das ganze Jahr gemessen Die
vorgeschriebenen Messverfahren und deren Nachweisgrenzen sind in Tabelle 3.3.2-1

zusammengefasst.

Tabelle 3.3.2-1: Im Rahmen der gesetzlichen Immissionsmessungen erfassten gasformigen
Luftschadstoffe, Messverfahren und Nachweisgrenzen (UMEG 2002).

Verbindung Messverfahren Nachweisgrenze
Stickstoffdioxid (NO,) Chemilumineszenz 2,5 ug/m3
Stickstoffmonoxid (NO) Chemilumineszenz 2,5 ug/m’
Schwefeldioxid (SO,) UV-Fluoreszenz 2,0 pg/m’
Kohlenmonoxid (CO) IR-Absorption 125 pg/m’
Ozon (053) UV-Verfahren, 2,0 ug/m3
Chemilumineszenz 2,0 pg/m’

Gesamtkohlenwasserstoffe (HC) | Gaschromatographie | Keine Angaben

Messmethoden fiir Partikel

Bei der PM;-Partikelmessung nach dem festgelegten Verfahren (22. BImSchV) werden
groBBe Luftmengen der Umgebungsluft durch einen PM,o-Vorabscheider gefiihrt, der bei
einem aerodynamischen Durchmesser von 10 um einen Abscheidegrad von 50 % aufweist.
Fir die Bestimmung der PM,o-Konzentration wird die auf dem Filter abgeschiedene
Gesamtmasse bestimmt und auf die Luftdurchflussrate bezogen. Je nach eingesetztem Gerit
unterscheiden sich die Messungen in der Anzahl der Proben pro Jahr und aufgrund
unterschiedlichen Volumenstroms beziiglich der Probennahmedauer. Die gesetzlich
zugelassenen Geréte zeigen nach Aussagen von Experten (UMEG 1997, IFEU 2000) eine
gute Ubereinstimmung der Ergebnisse. Von einer zusitzlicher Kondensatbildung wihrend
der Messung, wie bei der Emission (s.0.), ist nicht auszugehen (IFEU 2000).
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Fiir weiterfilhrende Untersuchungen koénnen auch kleinere Vorabscheider (PM; s oder PM )
eingesetzt werden, bei Routinemessungen kommen diese jedoch nicht zum Einsatz. Die in
der Vergangenheit durchgefiihrten Schwebstaubmessungen (TSP) wurden mit einem
Ringspaltvorabscheider durchgefiihrt (UMEG 2002).

Ultra-Feinpartikel ~werden im  UBA-Messnetz mit einem  hochauflésenden
Teilchenzahlmessgerdit (SMPS) in einem  GrdéBenbereich von 8§-250 nm
(elektrodynamischer Mobilitdtsdurchmesser) gemessen (UBA-Texte 69/02). Bei den
Messungen in Erfurt (Kreyling et al. 2003) wurden mobile Aerosolspektrometer eingesetzt,
bestehend aus einem DMPS fiir Partikelgroen von 0,01 — 0,5 um und einem optischen
Laseraerosolspektrometer fiir PartikelgroBBen von 0,1 — 2,5 pm.

Der Anteil von EC am Feinstaub wird {iberwiegend thermogravimetrisch (Nachweisgrenze
0,4 pg/m’, Messmethode: VDI 2465) bestimmt. Weitere untersuchte Inhaltsstoffe des
Schwebstaubs sind Benzo[a]pyren, Benzol, Metalle (Blei, Cadmium, Arsen, Nickel), Toluol
und Xylole (UMEG 2002).

Zu Forschungszwecken werden fiir die Differenzierung der Partikel nach GréBenklassen
Impaktoren eingesetzt (Rauterberg-Wulff, 1998), und um eine héhere zeitliche Auflésung zu
erreichen bedient man sich z.B. dem Aethalometer (s.0.) (IFEU 2000). Zimmermann (2001)
bietet eine Ubersicht der analytischen Methoden.

3.3.3 Arbeitsplatzmessungen

Grenzwerte flir die Konzentration von Stoffen in der Luft am Arbeitsplatz sind mit Bezug
auf den ,,Einatembaren Staub (E)“ oder den ,,Alveolengédngigen Staub (A)“ definiert und
werden mit entsprechend festgelegten Verfahren (DIN/EN 481, 1993) gemessen. Diese
Verfahren unterscheiden sich von denen, die bei Immissionsmessungen fiir die Ermittlung
von PMjy oder PMys zur Anwendung kommen. PM,, entspricht der ,,Thoraxgingigen
Fraktion* und PM,s der ,,Alveolengédngigen Fraktion“. Die Verfahren zur Ermittlung der
Arbeitsplatzkonzentration erfassen auch den nicht deponierten und wieder ausgeatmeten
Anteil des Aerosols (DFG, MAK-Kommission 2003).
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FAZIT

Emissionsmessungen fiir gasformige und feste Komponenten von Motorabgasen
werden seit liber 25 Jahren durchgefiihrt.

Seit 1988 gibt es fiir die Emission von Partikelmasse ein europaweit
vorgeschriebenes Standardverfahren, dessen Ergebnisse nicht mit denen anderer
Verfahren vergleichbar sind.

Das Standardmessverfahren liefert keine Aussagen tiber Partikelanzahl und —grof3e.

Artefaktbildung kann beim Standardverfahren nicht ausgeschlossen werden.

Um die geringen Partikelemissionen von Fahrzeugen mit Partikelfilter erfassen zu
konnen wird ein neues Verfahren basierend auf dem Standardmessverfahren erprobt.

Das Verfahren das zur Erfassung von PM;o-Immissionskonzentrationen verwendet
wird unterscheidet sich grundsétzlich vom  Standardmessverfahren der

Emissionsmessung.

Messung von PartikelgroBen und Partikelanzahl finden immer mehr Anwendung.
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3.4 Ergebnisse von Emissionsmessungen

Ein Vergleich des Emissionsverhaltens von Fahrzeugen mit Grenzwerten und
Emissionsfaktoren ist nicht nur fiir die Zulassung der jeweiligen Fahrzeugmuster erforderlich
sondern bietet fiir unsere Zwecke einen bis in die Mitte der 1980er Jahre zuriickreichenden
Malstab, der nachvollziehbar und nach festen Kriterien entwickelt worden ist. Auf diese
Weise werden Unterschiede und Abweichungen in der Methodik erheblich minimiert und es
ergibt sich iiber ein groferes Zeitfenster ein fester Mal3stab (Abschnitte 3.4.1 bis 3.4.2.2.2).

Fiir weiter zurilickliegende Zeitrdume ergibt sich beim Vergleich von Einzelarbeiten das
Problem der Vergleichbarkeit von Messergebnissen. Die Einfliisse von Fahrzyklus,
Kraftstoff und Messtechnik auf das Ergebnis sind ganz erheblich. Daher werden hier solche
Arbeiten bevorzugt, bei denen die untersuchende Stelle ldngere Zeitreihen bearbeitet hat,
damit eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse gegeben ist. Allerdings sind nicht in jedem Fall
die gewliinschten Zeitreithen auch verfiigbar, so dass gelegentlich auf Einzelarbeiten zur
Abrundung eines Gesamtbildes zuriickgegriffen wird (Abschnitt 3.4.3 bis 3.4.5).

3.4.1 Grenzwerte und Emissionsfaktoren

Neben den Abgas-Grenzwerten (Abschnitt 3.2) konnen Emissionsfaktoren zum Vergleich
mit Abgasmessungen herangezogen werden. Diese Faktoren wurden fiir Modellierungen
ausgehend von einigen wenigen Abgasmessungen von einer Expertengruppe festgelegt und
dienten zur Abschitzung kiinftiger Emissionen. Diese Prognosen waren wiederum
Entscheidungsgrundlage fiir die Grenzwertfindung, insofern ergidnzen sich in Deutschland
Grenzwerte und Emissionsfaktoren. Beide konnen zum Vergleich mit gemessenen
Emissionen herangezogen werden, sie unterscheiden sich geringfiigig, weil bei den Abgas-
Grenzwerten ein anderer Fahrzyklus zugrunde liegt.

Metz (2003a) hat aus Priifstandsmessungen von 1970 bis 1990, also aus dem Zeitraum vor
der EU-Grenzwertsetzung, Partikel- und NOy-Emissionsfaktoren zusammengestellt.
Demnach ergibt sich in diesem Zeitraum bei Pkws fiir die Partikelemission eine Reduktion
um ca. 80 % und bei Nutzfahrzeugen um ca. 20 — 25%. Die Stickstoffoxidemissionen der
Pkws reduzierten sich demnach um rund 65 % von 0,9 in 1970 auf etwa 0,3 g/km in 1990;
fiir Nutzfahrzeuge sind keine Vergleichswerte angegeben (Abbildung 3.4.1-2).

Anhand dieser Daten sollen nachfolgend exemplarisch die Probleme aufgezeigt werden, die
beim Vergleich von Daten aus unterschiedlichen Quellen auftreten konnen. Werden namlich
die Angaben aus 1970 mit den aktuellen Grenzwerten verglichen, resultieren geringere
Fortschritte: der aktuelle Grenzwert EURO 3 fiir Pkw limitiert seit dem Jahr 2000 die
Stickoxide auf 0,5 g/km, d.h. gegeniiber dem Ausgangswert von 0,9 g/km in 1970 wiirde
dies einen Riickgang um nur 45% bedeuten. Diese geringe Verbesserung ist allerdings nicht
sonderlich realistisch, weil die von Industrie und UBA verwendeten Emissionsfaktoren
alleine im Zeitraum ,,Mitte der 1980er Jahre® bis EURO 3 eine Verbesserung um rund 55%
ausweisen (s. Tabelle 3.4.1-1).

38 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

W Partikel-Emissionsfaktoren 0 ! PM-Emissionsfaktorenentwicklung 9
- im Strassenverkehr in Deutschland o Pkw und Nfz in Deutschland
PM in g/km
0,64 06 i E 1.4 B
\ 3% bezagen aul den jeweligen Fahrzeug Bestand
05 ST 12
is
0.4 €5 \l <~ Diesel-Pkw
0,4 2 E os = Digsel-Ntz
0,35 = v | Il
28 o -"‘
- E v
0,21 & = g 23 - e,
o 5% 0.z i =
2 ﬁ Z 2 g E M:
@ = ] ] 24 o0 oobot
= = 1980 1885 1890 1985 2000 2005 2040 2015 2020
o 1970 - 1990 1970 - 1990 18701990 1870-18990
e P Crusile- Moz N, Ensission Chamcterntion of dierent combartion snpines.., Soi ot snv. 114 HAXIIE

Abbildung 3.4.1-1: Entwicklung der PM-Emissionsfaktoren (Metz 2003a).
Links: Daten 1970 gegeniiber 1990 fiir Pkw und Nutzfahrzeuge.
Rechts: Modellierte Daten fiir die Diesel-Fahrzeugflotte im Zeitraum 1980-2020.
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Abbildung 3.4.1-2: Entwicklung der NOx-Emissionsfaktoren (Metz 2003a). Pkw (rechts):
Daten 1970 gegentiber 1990. Nutzfahrzeuge (links): Stand von ca. 1987.
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Nachfolgend sind die Emissionsfaktoren fiir Mittelklassewagen mit Otto- bzw. Dieselmotor
sowie fiir Diesel-Busse (Nutzfahrzeug) fiir den Innerortverkehr aufgefiihrt, die das UBA bei
seiner Risikoabschitzung in UBA 2/1999 verwendet hat (Tabelle 3.4.1-1) Bei
Modellrechnungen mit TREMOD werden abweichende Faktoren verwendet.

Tabelle 3.4.1-1: Emissionsfaktoren fir Diesel- und Otto-Pkw im Innerortsverkehr bei
verschiedenen Grenzstufen (nach UBA 2/99).

ECER 15/04 | EURO2 | EURO3 | EURO4 | EURO4
,,Mitte 80er“| 1998 2000 2005 + PF

Partikel Diesel-Pkw 320 75 51 27 10
(mg/km) Otto-Pkw 14 0,5 0,5 0,5

Diesel-Bus 780 240 160 78 31
Partikelkern Diesel-Pkw 190 60 41 21 2,0
(mg/km) Otto-Pkw 8.4 0,15 0,15 0,15

Diesel-Bus 310 94 63 31 6,3
NOy Diesel-Pkw 0,91 0,55 0,42 0,28
(g NOy/km) Otto-Pkw 1,7 0,24 0,12 0,08

Diesel-Bus 18 11 7,1 3,6
Benzol Diesel-Pkw 11 1,9 1,7 1,4
(mg/km) Otto-Pkw 220 35 14 8,0

Diesel-Bus 42 21 17 15
Benzo[a]pyren |Diesel-Pkw 6 0,9 0,8 0,7
(ng/km) Otto-Pkw 20 2,5 1,1 0,8

Diesel-Bus 7,2 3,6 2.9 2,5
Formaldehyd |Diesel-Pkw 56 13 11 9,7
(mg/km) Otto-Pkw 55 6,3 2,9 1,9

Diesel-Bus 130 63 51 44
Acetaldehyd Diesel-Pkw 39 7,2 6,2 5,3
(mg/km) Otto-Pkw 26 3,8 1,7 1,2

Diesel-Bus 47 23 19 16
1,3-Butadien Diesel-Pkw 10 2,0 1,8 1,5
(mg/km) Otto-Pkw 19 30 1,2 0,8

Diesel-Bus 44 22 18 16

Gegeniiber den Faktoren von Metz (2003a) sind die Tabellenwerte geringfiigig erhoht, weil
sie sich nicht auf einen Fahrzyklus beziehen, sondern die spezielle Situation des stadtischen
Innerortsverkehrs mit Stop-and-Go und geringen Geschwindigkeiten bezieht.
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3.4.2 Einflusse der Motortechnik auf Emissionen

Bis zur Stufe EURO 3 und bei den kleineren Motoren bis zu EURO 4, die heute teilweise
schon am Markt sind, erreichen Dieselmotoren die Einhaltung von Grenzwerten mit
innermotorischen Maflnahmen in Verbindung mit verbesserten Kraftstoffe. Bei
hubraumstdrkeren Modellen geht die Industrie von der Notwendigkeit zusitzlicher
Abgasreinigungstechniken aus.

Die Entwicklung des Emissionsverhaltens von Diesel-Pkws seit Ende der 1980er Jahre ist in
der nachfolgenden Grafik skizziert (Abb. 3.4.2-1), die die Verminderung der
Emissionsfaktoren widerspiegelt.
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Abbildung 3.4.2-1: Dieselmotorentwicklung seit Ende der 1980er Jahre (VDI-Nachrichten
04/2003).
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3.4.2.1 Vergleich mit Emissionsfaktoren

3.4.2.1.1 Personenkraftwagen

Je nach Schadstoff sind die Emissionen von Fahrzeugen der Stufe EURO 4 (2005) um
70 - 90 % gegeniiber den Ausgangswerten Mitte der 1980er Jahre vermindert (Tab. 3.4.2-1).
Der grofite Fortschritt von ca. 90 % wird dabei beim Aussto von Partikeln bzw. beim
Partikelkern (EC) erreicht, und zwar bei Pkw und Nutzfahrzeug gleichermaflen. Bei NOy
fallt die Minderung mit 70 % deutlich geringer aus.

Tabelle 3.4.2-1: Reduktion der Emissionsfaktoren fiir Diesel-Pkw im Innerortsverkehr (nach
UBA 2/99).

ECE R 15/04 | EURO 4
,Mitte 1980er* 2005
Partikel Diesel-Pkw 100 % -92%
Rufikern (EC) Diesel-Pkw 100 % -89 %
NO, Diesel-Pkw 100 % -70 %
Benzol Diesel-Pkw 100 % -87 %
Benzo[a]pyren Diesel-Pkw 100 % -88%
Formaldehyd Diesel-Pkw 100 % -83 %
Acetaldehyd Diesel-Pkw 100 % -86 %
1,3-Butadien Diesel-Pkw 100 % -85 %

Die Partikelgesamtmasse und die Masse des Partikelkerns korrelieren in Abhdngigkeit der
Versuchs- und Messbedingungen mehr oder weniger gut (IFEU 2000). Der EC-Gehalt
(Partikelkern) betrdgt nach Auswertung von Daten aus der Literatur (UBA 2/99) bei den
dlteren Diesel-Pkw ohne Oxidationskatalysator (OxiKat) 40 - 80 % der Partikelmasse mit
einem Schwerpunkt bei 60 %. Fahrzeuge der Stufen EURO 2 und EURO 3 verfiigen in der
Regel iiber einen OxiKat. Bei diesen Fahrzeugen liegt der EC-Anteil bei ca. 80 %. Diese
Verhiltnisse sind in die oben stehenden Emissionsfaktoren eingerechnet (UBA 2/99).

Der OxiKat vermindert die Emissionen an CO und HC und beeinflusst damit die
Voraussetzungen fiir den OC. Im Hinblick auf die chemische Zusammensetzung bedeutet
dies, dass der Anteil des Partikelkerns (EC) mit der Einfiihrung des OxiKats zugenommen
und der Anteil der 16slichen organischen Kohlenstoffverbindungen (OC) gegeniiber friiher
abgenommen hat.
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3.4.2.1.2 Nutzfahrzeuge

Analog zu den Pkw haben die Autoren der Studie (UBA 2/99) bei Diesel-Nutzfahrzeugen
mit Direkteinspritzung ohne Abgasnachbehandlung (also auch ohne Oxidationskatalysator,
der bei Nutzfahrzeugen generell nicht zum Einsatz kommt) fiir den Anteil von EC an den
Partikelemissionen eine Bandbreite von 25 - 75 % mit einem Schwerpunkt bei 40 %
ausgemacht. Daher wurde fiir Nutzfahrzeuge generell 40 % der Partikelmasse als
Emissionsfaktor fiir den Partikelkern festgelegt (UBA 2/99), d.h. bei Nutzfahrzeugen ist der
Anteil der I16slichen organischen Kohlenstoffverbindungen (OC) an der emittierten
Partikelmasse gegeniiber den Verhiltnissen Mitte der 1980er Jahre nicht verdndert.

Absolut vermindern sich die Emissionen von Nutzfahrzeugen, fiir die der Diesel-Bus
stellvertretend steht, seit Mitte der 1980er Jahre bis 2005 (EURO IV) um ca. 90 % (Partikel,
Partikelkern) bis 65 % (Aldehyde, 1,3-Butadien). NOx wird mit der Stufe EURO IV um
80 % vermindert (Tabelle 3.4.2-2)

Tabelle 3.4.2-2: Reduktion der Emissionsfaktoren fiir Diesel-Nutzfahrzeuge im
Innerortverkehr (nach UBA 2/99).

ECE R 15/04 EURO 4

,»Mitte 80er 2005
Partikel Diesel-Bus 100 % -90 %
Partikelkern (EC) | Diesel-Bus 100 % -90 %
NO, Diesel-Bus 100 % -80 %
Benzol Diesel-Bus 100 % - 65 %
Benzo[a]pyren Diesel-Bus 100 % - 65 %
Formaldehyd Diesel-Bus 100 % -65%
Acetaldehyd Diesel-Bus 100 % -65%
1,3-Butadien Diesel-Bus 100 % - 65 %
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3.4.2.2 Vergleich mit Grenzwerten

3.4.2.2.1 Personenkraftwagen

Die Abgas-Grenzwerte fiir Diesel-Pkw wurden bereits in Abschnitt 3.2 dargestellt. Durch
motortechnische MaBBnahmen und eine gleichzeitige Verbesserung der Kraftstoffe gelang es,
mit den bisherigen Grenzwertabsenkungen Schritt zu halten (Abb. 3.4.2-2).

Demnach wurde der Partikelgrenzwert fiir Pkw innerhalb von rund 20 Jahren von 0,37 g/km
in 1982 um rund 86 % (2000, EURO 3) bzw. 94 % (2005, EURO 4) herabgesetzt.
Kohlenmonoxid ist mit EURO 4 um rund 85 % gegeniiber 1992 reduziert, und HC und NOy
um rund 75 % im gleichen Zeitraum.

Bei NOy wurden bisher ein geringerer technischer Fortschritt erreicht. Dies resultiert aus der
vorrangigen Reduzierung der Partikel gegeniiber den Stickstoffoxiden. Weiter unten wird
auf den bestehenden Zielkonflikt ndher eingegangen.

Streumnng
musgefuhrier Moalaren
e —

Abbildung 3.4.2-2: Absenkung der Partikelgrenzwerte fiir Diesel-Pkw (Metz et al. 2000).

Die Stufe EURO 4 sieht eine weitere erhebliche Senkung der Dieselpartikelemission ab 2005
vor. Partikelfilter sind nach Ansicht der Industrie bei hubraumstirkeren Modellen sicher
erforderlich, bei kleineren Motoren kann das Ziel offenbar durch weiter verbesserte
Motoren- und Steuer- und Regeltechnik im Zusammenwirken mit besseren Kraftstoffen
erreicht werden (UBA 2003, VDI 2002, Metz und Wagner, personliche Mitteilung).
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Fahrzeuge mit Hockdrucksystemen zur Dieseleinspritzung (Common-Rail, Pumpe-Diise
(engl. Electronic Unit Injector, EUI) losen die éltere Technik ab und gewinnen zunehmend
Anteile am Fahrzeugbestand (Abb. 3.4.2-3). Seit Herbst 2003 befinden sich bereits die ersten
Diesel-EURO 4-Fahrzeuge ohne Partikelfilter am Markt (z.B. Honda Accord mit 2.2i-CDT;
ein Turbo-Diesel mit Common-Rail, Abgasriickfiihrung, Ladeluftkiihlung und NOy-
Katalysator, Partikelemission mit 0,0133 g/km ca. 50 % unterhalb der EURO 4
Anforderung).

EUROPEAN PRODUCED LIGHT DUTY DIESEL ENGINES
Percentage by Fuel Injection Type

100
90 -
80 -
70 -

60 -

40 - Di - Rotary Pump

Percentage
8

1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004 2005 2006

Data Source: PSR to 1999 - Ricardo projection from 2000.

Abbildung 3.4.2-3: Stand der Dieselmotorentechnik bei européischen Pkws (Ricardo 2001).

Das UBA sieht ,,..zur knappen Einhaltung der ab 2005 giiltigen EURO 4-Grenzwerte ...
sowohl bei Pkw- als auch bei Nutzfahrzeugmotoren ..“ im Einzelfall Minderungspotentiale
von 30-50 % und favorisiert klar den Partikelfilter mit Minderungsraten >90 %. Der
Partikelfilter ist gewollt (UBA 2003) und es wird fiir EURO 5 ab 2010 ein Wert gefordert,
der nur mit Partikelfilter erreichbar ist (UBA 2003). Gegeniiber EURO 4 entspricht dieser
Vorschlag einer weiteren Reduktion um 90 %, und bezogen auf die Ausgangssituation in
1982 einer Reduktion um 99 %. Das UBA hélt dies nicht nur fiir den Riickgang der
Partikelmasse, sondern auch zur Reduzierung der emittierten Partikelanzahl fiir erforderlich
(UBA 2003).
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Seitens der Industrie wird kritisiert, dass damit eine bestimmte Technik statt eines
bestimmten Zielwerts gefordert wird und motortechnische MaBBnahmen au3en vor bleiben.

Auch die gegeniiber frither abgesenkten Grenzwerte fiir NOy, Kohlenwasserstoffe (HC) und
Kohlenmonoxid (CO) werden von Neufahrzeugen eingehalten. Dazu verfiigen EURO 2- und
EURO 3-Fahrzeuge meist liber einen Oxidationskatalysator fiir CO und HC. Die Absenkung
von NOy bereitet Probleme, wenn gleichzeitig die Partikelbildung unterdriickt werden soll,
und umgekehrt. Insofern gibt es einen Zielkonflikt zwischen NOy- und Partikelbildung. Die
neueren Entwicklungen der Motorentechnik haben diesen Konflikt bereits entschérft (Abb.
3.4.2-4).
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Abbildung 3.4.2-4: Zielkonflikt Partikel- und NOy-Bildung bei Dieselmotoren (US EPA
2002).
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3.4.2.2.2 Nutzfahrzeuge

So wie bei den Pkws konnte bisher auch bei den Nutzfahrzeugen mit motortechnischen
Verdnderungen die Einhaltung neuer Grenzwerte bewerkstelligt werden, d.h. die Grenzwerte
(vorgestellt in Abschnitt 3.2.2) wurden stets unterschritten.. Die Grenzwertabsenkungen
fithrten in den letzten ca. 15 Jahren bei allen regulierten Abgaskomponenten zu erheblichen
Emissionsminderungen.

Bei den Partikeln wurde der Grenzwert von 1992 (0,4 g/kWh) bis zum Jahr 2000 um 75%
gesenkt, und EURO IV (0,02 g/kWh) wird ab 2005 fiir eine Grenzwertabsenkung um 95%
seit 1992 sorgen.

Fiir die anderen regulierten Stoffe bedeuten die Grenzwerte EURO IV (giiltig ab 2005)
Verminderungen um 78 bis 88% gegeniiber den ersten europédischen Grenzwerten aus 1988.

EURO V (giiltig ab 2008) sieht fiir NOy eine weitere Verschiarfung auf dann 2 g/kWh vor.
Dies entspricht ca. 12 % des Ausgangswertes von 1988.

Insgesamt ist also das Emissionsverhalten von Neufahrzeugen beziiglich der geregelten
Schadstoffe im Zeitraum 1988 bis 2000 um 70 — 83 % verbessert worden. Mit Einfiihrung
der Stufe EURO IV im Jahre 2005 werden gegeniiber der Situation in 1988 Minderungen um
78 — 95 % realisiert werden.

Die neuen Vorschlige des Umweltbundesamtes (UBA 2003) zu EURO V (2008) und
EURO VI (2010) zielen auf eine vollstindige bzw. weitgehende Eliminierung der Partikel
(99,5 % vs. 1992) und von NOx (97 % vs. 1988).
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3.4.2.3 Konkrete Beispiele der Reduktion von Emissionen

Die zum Vergleich herangezogenen Grenzwerte und Emissionsfaktoren reichen nur bis in
die Mitte der 1980er Jahre zuriick. Anhand ausgewéhlter Arbeiten sollen auch die Ver[]
héltnisse in weiter zurlick liegenden Zeitrdumen skizziert werden.

3.4.2.3.1 Personenkraftwagen

Verbesserte Motorentechnik der EURO 2-TDI-Modelle von Volkswagen (1996, Golf) fiihrte
gegeniiber den ersten Golf-Diesel Modellen aus den Jahren 1978 - 85 zu verminderten
Emissionen: -80 % RuBpartikel, -30 % NOx und CO;, -80 % HC, mind. -95 % PAK, mind.
-95 % Nitro-PAK, -80 % Benzol und Toluol, - 70 % Ethen (Kohoutek et al. 1999).

Fiir die beiden wesentlichen Parameter, Partikelmasse und Stickstoffoxide, ist nachfolgend
der Mittelwert der Fahrzeuge der Modelljahre 1982 bis 1996 skizziert

0.30
@ Average value
0.25 for each model vear
_ 0.20
E
@ 0.15
=
& 0.10
Cal L.I_LER-Ir
0.05 | _100.000 mi MY 1996, production
and prototype engines
0.00 - - :
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2

NOx, g/mi

Abbildung 3.4.2-5: Historische Entwicklung der Emission von Dieselpartikeln und NOy bei
Dieselfahrzeugen (Personenkraftwagen) in US FTP-75-Fahrzyklus (Ecopoint 2003).
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3.4.2.3.2 Nutzfahrzeuge

Fritz et al. (2000) untersuchten mit modernen Methoden einige historische amerikanische
Nutzfahrzeugmotoren der Baujahre 1952 bis 1975. Die gebrauchten Fahrzeuge wurden vor
Versuchsbeginn gewartet. Der Schwefelgehalt des im Test verwendeten DK betrug 2576
ppm, was in etwa den Verhéltnissen in den Jahren 1950 bis 1975 entspricht. Es wurden die
Emissionen von HC, CO, NOy und Partikel gemessen (Anhang 7.7). Nach Umrechnung
ergeben sich daraus die folgenden Emissionsfaktoren:

NOy: 5,7-35,1 g/km PM: 1-5,6 g/km
HC: 1,4 - 12,7 g/lkm CO: 5,9-40,9 g/km

Die Partikel-Emissionsfaktoren der historischen Fahrzeuge liegen damit 6- bis 35-fach iiber
den aktuellen Emissionsfaktoren fiir Nfz nach EURO III, und fiir NOy wurde das 0,8 — 5[]
fache des EURO III-Werts gemessen. Das heifit, es wurden ganz erhebliche Fortschritte bei
der Minderung der Partikelemission erzielt, aber nicht so sehr bei NOy. Der EC-Anteil in der
Partikelmasse lag bei diesen Tests mit einigen wenigen dlteren Motoren zwischen 38 und
90 %. Bei neueren Fahrzeugen variiert der EC-Anteil ebenfalls iiber einen weiten Bereich
von ca. 25 bis 75%.

Im Rahmen der Arbeit von Fritz et al. wurde kein Trend der Emissionsverbesserung mit dem
Baujahr festgestellt. Die Autoren weisen allerdings darauf hin, dass jeweils nur ein Motor
pro Baujahr vermessen wurde, und dass auch diese wenigen Motoren lediglich eine zuféllige
Auswahl darstellen und keineswegs reprisentativ sind (Fritz et al. 2000).

Nach einer Ubersichtsarbeit von Johnson (1988) wurden seit 1968 die Emissionen von HC,
CO und NOyx durch motortechnische MafBnahmen, Abgasriickfiihrung und
Oxidationskatalysator kontinuierlich verbessert (Abb. 3.4.2-6).
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Major Emission Reduction Phases

REDUCTION (%) FROM UNCONTROLLED

TIME Light Heavy
FRAME Car Truck Truck TECHNOLOGY APPLICATIONS
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Abbildung 3.4.2-6: Reduktion der Fahrzeugemissionen in den USA fiir Pkw und
Nutzfahrzeuge im Zeitraum 1968 bis 1987 gegentiber frither (Johnson 1988).

Sawyer und Johnson (1995) haben in einem Ubersichtsartikel aus der Literatur
Emissionsfaktoren fiir Nutzfahrzeuge der 1970er, 1980er und 1990er Jahre
zusammengestellt und nach Motorkonzept aufgegliedert. Seit den 1980er Jahren dominieren
turbogeladene 4-Takt-Motoren mit Direkteinspritzung und Abgasriickfithrung. Die anderen
Motorkonzepte sind von untergeordneter Bedeutung und in den nachfolgenden Tabellen sind
jeweils nur die entsprechenden Motorkonzepte direkt miteinander vergleichbar.

Bei den Emissionen gibt es eine eindeutige Abnahme iiber den betrachteten Zeitraum.
Bezogen auf die 1970er Jahre sind dies ca. 70 % bei den Stickstoffoxiden und ca. 85 % bei
der Partikelmasse. Die Masse des organischen Kohlenstoffanteils der Partikel sank um rund
80 %. Die Emission von Sulfatpartikeln sank um rund 99,5 % (Tab. 3.4.2-3 und 3.4.2-4).
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Tabelle 3.4.2-3: Entwicklung der gasformigen Abgasbestandteile bei Nutzfahrzeugen der
1970er bis 1990er Jahre (Sawyer und Johnson 1995).

1970sP° 1980s™4 1990s®
Emissions
(g/kW-hr) 4S-NA 4S-TC 2S-DI 4S-NA 4S-TC 2S-DI 4S-NA 4S-TC 2S-DI
Oxides of nitrogen  6.7-12.7 6.9-16.7 21.1-27.1 5.8-10.1 11.2-12.5 6.0-7.7 3.21-3.28 3.21-3.73 3.58-3.66
Hydrocarbons 2.1-45 02-2.9  04-2.7 15-3.3 16-1.75 0.6-1.7 0.15-0.22 0.15-0.75 0.08-0.38
Carbon monoxide  3.5-55 1.5-2.4  3.0-11.3 2.7-4.8 15-2.1  1.3-3.8 3.21-3.28 0.89-1.72 1.12-1.19

* Abbreviations: 4S-NA = four-stroke, naturally aspirated; 4S-TC = four-stroke, turbocharged; 25-DI = two-stroke, direct-injected.

® Data are from U.S. Environmental Protection Agency (1973-1993).
© Data are from Broering and Holtman (1974).
4 Data are from Opris et al. (1993).

Tabelle 3.4.2-4: Entwicklung der emittierten Partikelmasse und deren chemische
Zusammensetzung; Nutzfahrzeuge der 1970er bis 1990er Jahre(Sawyer und Johnson 1995).

1970s° 1980s° 1990s¢

Emissions

(g/kW-hr) 4S-NA 4S-TC 2S-DI 4S-NA 4S-TC 2S-DI 4S-NA 4S-TC 2S-DI

Total particulale 2.1-3.0 0.6-2.5 0.8-1.9 0.25-0.6 0.28-0.58 0.4-0.6 0.18-0.19 0.11-0.39 0.1-0.25
matter

Soluble organic 0.22-0.31 0.08-0.28 0.08-0.2 0.05-0.36 0.07-0.26 0.03-0.06 0.03-0.09 0.03-0.09 0.03-0.09
fraction

Solids or carbo- 1.8-2.6 0.5-2.2 0.7-1.7 0.2-0.25 0.2-0.31 0.35-0.55 0.02-0.04 0.02-0.04 0.02-0.04
naceous fraction

Sulfates 20-120 40-120 20-50 15-70 27-55 20-50 <0.5 <0.5 <0.5
(ng/kW-hr)

Vapor-phase or- ,
ganic compounds NA NA NA 0.22-0.25 0.22-0.25 0.22-0.25 0.12-0.39 0.12-0.39 0.12-0.39

* Abbreviations: 4S-NA = four-stroke naturally aspirated; 4S-TC = four-stroke turbocharged; 2S-DI = two-stroke, direct-injected; NA = data not available.

® Data are from Hare et al. (1975); Hare and Bradow (1979).

© Data are from Wall and Hoekman (1984); Gratz et al. (1991); Opris et al. (1993); U.S. Environmental Protection Agency (1973-1993).

4 Data are from Pataky et al. (1994); Bagley et al. (1994).
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Sawyer und Johnson geben die nachfolgende schematische Zusammenfassung zur
Entwicklung der Partikelemissionen bei Nutzfahrzeugen (Abb. 3.4.2-7).

4-stroke, naturally aspirated

4-stroke, turbocharged

7

2-stroke, direct injection

(NN
L

1988

Particulate Matter Emissions (g/kW-hr)
Particulate Matter Emission Standargs

E T1991
— z T 1994

1970s 1980s 1990

Abbildung 3.4.2-7: Reduzierung der Partikelemissionen bei Nutzfahrzeugen (USA) der

1970er bis 1990er Jahre in Abhédngigkeit von der Fahrzeugtechnologie (Sawyer und Johnson,
1995).

Neben der verminderten Partikelmasse berichten die Autoren auch von einer Verdnderung
der FeinpartikelgroBe von ca. 250 nm in den 1970er Jahren auf 150 bis 250 nm in den
1990ern, wihrend der Durchmesser der Nanopartikel unverdndert 10 bis 20 nm betrug
(Tabelle 3.4.2-5).

Tabelle 3.4.2-5: Verdnderungen der PartikelgroBe (Sawyer und Johnson, 1995).

1970s" 1980s° 1990s4

4S-NA 4S-TC 2S-DI 4S-NA 48-TC 2S-DI 48-NA 4S-TC 25-DI

Nuclei mode® 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02 0.01-0.02

Acctgnplation 0.2-0.3 0.2-0.3 0.2-0.3 0.15-0.25 0.15-0.25 0.15-0.25 0.15-0.25 0.15-0.25 0.15-0.25
mode

* Abbreviations: 4S-NA = four-stroke, naturally aspirated; 4S-TC = four-stroke, turbocharged; 2S-DI = two-stroke, direct-injected.
Y Data are from Kittelson et al. (1978); Khatri and Johnson (1978).
© Data are from Baumgard and Kittelson (1985); Opris et al. (1993).
49 Data are from Baumgard and Johnson (1992); Pataky et al. (1994).
° 0.0075 to 0.056 pm (particles that have high percentage deposited in lungs).
70,056 t0 0.75 um (agglomerated particles that are partially deposited in lungs depending on size).
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Daten zur Emission der PAKs und der Nitro-PAKSs in den 1980er und 1990er Jahren weisen
eine Reduktion um ca. 80 bis 90 % (PAK) und 75 bis 95 % (Nitro-PAKs) aus.
Dementsprechend ist die Mutagenitdt im Ames-Test um rund 90 % gefallen (Sawyer und
Johnson 1995).

Tabelle 3.4.2-6: Verdanderungen der PAK-Emissionen; Nutzfahrzeuge (USA) der 1970er bis
1990er Jahre (Sawyer und Johnson, 1995).

1970s 1980s° 1990s?
Emissions (ng/m?)° 4S-NA, 4S-TC, 2S-DI 4S-NA, 4S-TC, 25-DI 4S-NA, 4S-TC, 25-DI
Fluoranthene NA 590-1,300 10-250
Pyrene NA 2,100-2,300 200-1,700
Benz[a]anthracene NA 600~-1,600 900-5,500
Chrysene NA 400-1,400 130-3,400
Benzo[b]fluoranthene NA 180-340 700-6,000
Benzo[k]fluoranthene NA 20-200 130-1,700
Benzola]pyrene NA 50-250 100-550

* Abbreviations: 4S-NA = four-stroke, naturally aspirated; 4S-TC = four-stroke, turbocharged; 2S-DI = two-stroke, direct-injected; NA = data not available.
® Concentration in the soluble organic fraction.

©Data are from Gratz et al. (1991); Opris et al. (1993).

4 Data are from Bagley et al. (1994); Hansen et al. (1994); Pataky et al. (1994).

Tabelle 3.4.2-7: Verdnderungen der Nitro-PAK-Emissionen; Nutzfahrzeuge (USA) der
1970er bis 1990er Jahre (Sawyer und Johnson, 1995).

1970s 1980s° 199054
Emissions (ng/m’)° 48-NA, 48-TC, 2S-DI 4S-NA, 48-TC, 2S-DI 4S-NA, 48-TC, 2S-DI
2-Nitrofluorene NA 5-600 100-3,100
1,6- and 1,8-Dinitropyrene NA 400-800 20-400
1,3-Dinitropyrene NA 200-600 10-150
1-Nitropyrene NA 6-180 10-80
3-Nitrofluorene NA 4-1,500 <17
7-Nitrobenz[ajanthracene NA 1-30 <17
6-Nitrochrysene NA 2-25 <15

* Abbreviations: 45-NA = four-stroke, naturally aspirated; 4S-TC = four-stroke, turbocharged; 25-DI = two-stroke, direct-injected; NA = data not available.
® Concentration in the soluble organic fraction.

© Data are from Gratz et al. (1991); Bagley et al. (1994).

4 Data are from Bagley et al. {1994); Hansen et al. (1994).

Bagley et al. fanden bei Tests mit nur zwei amerikanischen Nutzfahrzeugmotoren der
Baujahre 1988 und 1991 bei dem jiingeren Motor eine rund 30 bis 60-fach erhohte Anzahl
der Nuclei-Mode-Partikel <50 nm bei gleichzeitig reduzierter Gesamtpartikelmasse. Der
Schwefelgehalt im DK war jeweils identisch. Die Autoren weisen allerdings darauf hin, dass
es sich dabei um vorldufige und keinesfalls um représentative Ergebnisse handelt (HEI
1996).
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3.4.3 Einflusse des Kraftstoffs

Neufahrzeuge mit verbessertem Emissionsverhalten verdringen wegen der langjdhrigen
Nutzungsdauer der Fahrzeuge nur nach entsprechend langen Ubergangszeiten éltere Technik
und demzufolge wirkt sich dies auch verzogert auf die Gesamtemissionen bzw. Immissionen
des StraBenverkehrs aus. Mit der Einfilhrung neuer Kraftstoffe kann dagegen das
Emissionsverhalten aller Dieselfahrzeuge gleichzeitig und somit schneller beeinflusst
werden (Kohoutek et al. 1999). Der dominierende Einfluss der Motorentechnik gegeniiber
der Zusammensetzung des Kraftstoffes skizziert die nachfolgende Abbildung 3.4.3-1, bei der
allerdings der Einfluss von Schwefel noch nicht untersucht wurde (CONCAWE 1987).

Particulates (g/kWh) Predicted impact
11 of year 2000
1.0 “average” fuel
. quality on
- emissions
09 performance
0.8
: Naturally
0.7 aspiratad
0.6 Turbo
charged
0.5- Turbo
| charged &
0.4 aftercooled
0.31
0.2 A
0.1 g
* 0

2.0 4.0 6.0 80 1

Ricardo predictions for improved performance

A = Turbocharged and aftercooled with pump injectors and electronic control
B = A with reduced oil consumption

C = B with particulate trap (50% efficiency)

Abbildung 3.4.3-1: Partikelbildung in Abhéngigkeit von Motortechnik und Kraftstoff
(CONCAWE 1987).

In einer neueren Ubersichtsarbeit berichtet CONCAWE, dass die
Kraftstoffzusammensetzung im  Vergleich zur Motortechnik bei EURO  III-
Nutzfahrzeugmotoren nur einen geringen Einfluss auf die Emissionen hatte. Anderungen
von Cetanzahl und Polyaromatengehalt beeinflussten die Emission von NOy und
Partikelmasse nicht, wihrend die Emissionen der EURO III-Motoren gegeniiber einer EURO
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II-Flotte (EPEFE, European Programme on emissions, fuels and engine technologies) um 25
bis 40 % reduziert waren (CONCAWE 2002a). Inzwischen ist die Bedeutung des
Schwefelgehalts erkannt und Gegenstand zahlreicher Studien, z.B. von ACEA (2000, 2002),
CONCAWE (1999, 2000) und HEI (1996).

In der Einfilhrung von schwefelarmen oder schwefelfreiem Kraftstoff sehen auch Kohoutek
et al. (1999) die groften Chancen fiir eine kurzfristige Absenkung der Emissionen. Es
werden Ergebnisse aus Studien von Volkswagen mit DI-und TDI-Pkws der Baujahre 1980
bis 1988 referiert, denen zufolge die Verwendung von ,,Schwedendiesel” im Vergleich zum
handelsiiblichen Kraftstoff mit 410 ppm Schwefel die Emissionen stark verminderte: -12 %
HC, -44 % CO, -27 % Partikel, -60 % PAK, -70 % Nitro-PAK, -30 % Benzol, -40 %
Formaldehyd, -30 % Acetaldehyd und 1,3-Butadien unter die Nachweisgrenze gesenkt. In
diesem Zusammenhang weisen die Autoren darauf hin, dass der Schwefelgehalt zum
Zeitpunkt der Studie (410 ppm) bereits erheblich unterhalb des Wertes lag, der bei der
Markteinfiihrung der getesteten Modelle vorherrschte (2300 ppm), so dass damals die
Emissionen noch deutlich hoher gelegen haben miissen.

Die Entwicklung des Schwefelgehalts fiir Dieselkraftstoff in Europa lédsst sich anhand von
EU-Richtlinien nachvollziehen (CONCAWE 2003):

Oktober 1994: max. 0,2 % (= 2000 ppm) fiir alle Gasole incl. Dieselkraftstoff
Oktober 1996: max. 0,05 % (= 500 ppm) fiir Dieselkraftstoff

Januar 2001: max. 350 ppm und Cetanzahl >51

Januar 2005: max. 50 ppm und Verfligbarkeit von ‘“Schwefelfreiem Diesel*

(<10 ppm) fiir StraBenfahrzeuge
Januar 2009: max. 10 ppm fiir StraBenfahrzeuge und sonstige Fahrzeuge

Seit Januar 2003 werden in Deutschland auf freiwilliger Basis flichendeckend schwefelfreie
Benzin- und Dieselsorten (< 10 ppm) angeboten (StMUGV, personliche Mitteilung).
Dagegen darf der Schwefelgehalt in leichtem Heizdl derzeit noch 0,2 % (2000 ppm)
betragen und wurde erst kiirzlich zum 01. Januar 2008 auf 0,1 % (1000 ppm) halbiert (3.
BImSchV vom 24. Juni 2002).

Kohoutek et al. (1999) verweisen darauf, dass die Bildung von Sulfatpartikeln in direktem
Zusammenhang mit dem Schwefelgehalt des Kraftstoffes steht und dass 1,1 bis 1,4 % des
Schwefels in Sulfat umgewandelt werden. Dies fiihrt nach Angaben der Autoren bei einem
Schwefelgehalt von 50 ppm zu ca. 0,01 g Partikelmasse/kWh, was wiederum ca. 50 % des
EURO V-Grenzwertes (2005) entspricht. Aus diesem Grunde sei die Einfithrung
schwefelarmer Treibstoffe erforderlich.

Einen geringen Schwefelgehalt erachten die Autoren auch als erforderlich, um mit
Oxidationskatalysatoren eine weitere Absenkung der Partikelemissionen (-15 %) zu
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erreichen. Ein niedriger Schwefelgehalt (<30 ppm) ist auch Voraussetzung, um gleichzeitig
Partikelfilter und DeNOx-Katalysator zu betreiben und so die Emission von Partikeln und
NOy jeweils um 50 - 60 % zu senken (Kohoutek et al 1999).

CONCAWE (2001a) findet mit schwefelhaltigem Dieselkraftstoff (420 und 500 ppm)
gegeniiber einem schwefelfreien DK (< 1 ppm) erhdhte Emissionen von Partikelmasse (bis
zu ca. 30 %), NOx (bis 15 %) und sprunghaft erhohte Anzahl der Partikel mit Durchmessern
<30 nm (ca. 2 GroBBenordnungen hoher). Die Effekte waren bei den untersuchten EURO I1-
und EURO III-Motoren vergleichbar. In Bezug auf den Schwefelgehalt ergab sich ein klare
Konzentrationsabhingigkeit.

ACEA (2002) findet bei hoherem Schwefelgehalt ebenfalls hohere Partikelzahlen bei Diesel-
und bei Ottomotoren (Abb. 3.4.3-2). Aus der stark verminderten Partikelzahl in der
Vergleichsmessung bei Verwendung des Thermodesorbers (TD) ist zu schlieBen, dass es
sich dabei weitgehend um Aerosole aus fliichtigen Stoffen ohne RuB3kern handelt.

fache syl

Toilal Mimbs

Abbildung 3.4.3-2: Erhohte Partikelzahl bei hoherem Schwefelgehalt in Diesel- und in
Ottokraftstoff (ACEA 2002)

(Abkiirzungen: CPC, SMPS, ELPI: Partikel-Messmethoden; TD: Thermodesorber (350°C,
1,8 Sekunden); s. dazu auch Abschnitt 3.3.1.

Der Schwefelgehalt beeinflusst nicht nur die Partikelzahl und deren chemischen
Bestandteile, sondern auch die chemische Zusammensetzung der freigesetzten
Partikelmasse. In Abbildung 3.4.3-3 wird dies besonders bei der hohen Motorlast (120 und
100 km/h) deutlich. Es ist auBerdem darauf hinzuweisen, dass es bei dem hoheren
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Schwefelgehalt verstarkt zur Bildung schwefelhaltiger Sekundérpartikel kommt, die wegen
ihres geringen Durchmessers nur eine geringe Masse beitragen.

Abbildung 3.4.3-3: Einfluss von Schwefel im DK auf die chemische Zusammensetzung von
PM (ACEA 2002).

(Abkiirzungen: S = Schwefel, SOF = losliche organische Fraktion, SINOF = I&sliche
anorganische Fraktion; DF = Verdiinnungsfaktor)

Der Schwefelgehalt des Kraftstoffs bestimmt also die Partikelzahlen, die Partikelmasse und
die chemische Zusammensetzung der Aeorosole mit. Diese Einfliisse sind bei hoher
Motorlast stirker als bei niedriger Motorlast ausgepragt.
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3.4.4 Untersuchungen zu PartikelgrofRe und Partikelanzahl

3.4.4.1 Personenkraftwagen

Der erzielte Riickgang der Emissionen der Partikelmasse ist dabei nicht auf die Bildung
kleinerer Partikel bei den neueren Motoren zuriickzufiihren, wie dies hiufig durchklingt (US
EPA 2002, S. 2-82/83, UBA 2003, Koch 2003). Es wurde argumentiert, dass eine hohe
Anzahl kleinerer Partikel emittiert wiirden, die nur unwesentlich zur Masse beitragen, von
denen aber prinzipiell jedes einzelne Schadwirkungen ausldsen kann. Daher fordert das UBA
Partikelfilter, die gegeniiber allen PartikelgrofBen wirksam sind und behilt sich vor, kiinftige
Grenzwerte nicht mehr massenbezogen, sondern partikelbezogen zu formulieren (UBA
2003).

Metz et al. ermittelten dazu PartikelgroBenverteilungen aus Untersuchungen an 3 Motoren
unterschiedlicher Bauart und bei 2 Geschwindigkeiten (50 und 120 km/h). Bei dem 525 tds
handelt es sich um einen 1991 eingefiihrten Wirbelkammermotor (IDI) mit
Niederdruckeinspritzung (500 bar), Abgasriickfiihrung und OxiKat. 320 d und 520 d
reprasentieren neue Motoren mit Hochdrucksystemen (320 d: Pumpe mit 1750 bar; 530 d:
Common-Rail mit 1350 bar), Abgasriickfiihrung und Vor- sowie Hauptkatalysator.

Abbildung 3.4.4-1 zeigt das Ergebnis der Messungen bei 120 km/h: das Maximum der
PartikelgroBenverteilung des dlteren IDI-Motors liegt bei 75 und 140 nm (bimodal), bei den
neueren Motoren bei ca. 80 bis 90 nm). Die Partikelanzahl der neueren Motoren ist stets
niedriger als beim &lteren Motor.

Abbildung 3.4.4-1: PartikelgroBenverteilung von drei verschiedenen Pkw-Dieselmotoren
unterschiedlicher Baujahre bei 120 km/h (Metz et al. 2003).
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Bei der niedrigeren Geschwindigkeit (50 km/h) zeigt der éltere Motor nur ein Maximum bei
ca. 75 nm, die DI-Motoren zeigen bimodale Kurvenverldufe mit Maxima bei 90 und
160 nm, sind also gegeniiber dem DI-Motor deutlich nach rechts verschoben. Die Amplitude
(Partikelzahl) reicht nur zu ca. 65 % (320 d) bzw. ca. 30 % (530 d) an den Wert des IDI-
Motors heran (Metz et al. 2003).

Die elektronenmikroskopische Untersuchung der Partikel ergab fiir die Primérpartikel
Durchmesser von 10 bis 50 nm mit tendenziell groBeren Durchmessern beim IDI-Motor

(Tabelle 3.4.4-1).

Tabelle 3.4.4-1: GroBenbereiche Primérpartikel aus der Arbeit von Metz et al. (2003).

Motor Betriebspunkt (km/h) GrofBe Primérpartikel (nm)
IDI: 525 tds 50 10 - 30
DI: 320d 50 25-50
DI: 320d 120 25-50
DI: 530d 120 17 - 40

Diese Ergebnisse werden durch eine ACEA-Studie bestitigt, bei der Dieselmotoren fiir Pkw
dlterer und neuerer Bauart (IDI vs. DI, Niederdruckeinspritzer (<700 bar) vs.
Hochdruckeinspritzer) mit Ottomotoren hinsichtlich Partikelzahl, Partikelmasse und
Durchmesser der Primérpartikel bei niedriger und hoher Geschwindigkeit (50 bzw. 100
km/h) untersucht wurden ACEA (1999). Die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit:

= Es gab sowohl bei einer hohen Motorlast (Abbildung 3.4.4-2) als auch bei einer
niedrigen Motorlast kaum Unterschiede bei den PartikelgroBenverteilungen von
alteren (Wirbelkammer, EURO 2, Niederdruck) und neueren Motoren.

* Modernere Dieselmotoren emittierten eine geringere Partikelmasse.

* Modernere Dieselmotoren emittierten eine geringere Anzahl von Partikeln.

In der Testreihe mit der hheren Motorlast (100 km/h, Abb. 3.4.4-2) betrugen die mittleren
Partikeldurchmesser bei den édlteren Motoren 66 nm und bei den neueren Motoren 70 nm.
Bei der niedrigeren Geschwindigkeit ist die Verteilung weniger uniform und die
PartikelgroBenverteilung erscheint geringfiigig linksverschoben zu kleineren PartikelgroBen
(keine Angaben zu den Durchmessern verfiigbar). Die Autoren der ACEA-Studie erklarten
dazu mit Hinweis auf Burtscher (1992) und Kittelson (1998), dass PartikelzusammenstoB3e
und die damit verbundene Agglomeration und Abnahme der Partikelanzahl von den
Partikeleigenschaften und den anfianglichen Konzentrationen abhingig seien. Die
Aufenthaltsdauer der Partikel im Abgassystem sei fiir alle getesteten Fahrzeuge dhnlich, und
der Durchmesser der Primérpartikel liege stets im Bereich von 10 — 30 nm. Die anféngliche
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Abbildung 3.4.4-2: GroBenverteilung von Feststoffpartikeln bei 11 verschiedenen Pkw-
Dieselmotoren (ACEA 1999).

Partikelkonzentration sei damit der Parameter, der von Fahrzeug zu Fahrzeug verschieden
sein konne und zu differierenden PartikelgroBen fiihren kdnne. Diese Unterschiede seien bei
ausreichend hohen Konzentrationen jedoch nicht mehr gegeben. Dies sei bei hoher Last (100
km/h) offenbar gegeben, wihrend bei niedriger Last und niedrigerer Partikelkonzentration
weiterhin geringfiigige Unterschiede zwischen den Fahrzeugen bestiinden (ACEA 1999).

In einer zweiten Studie mit 4 modernen Dieselfahrzeugen, eines davon mit Partikelfilter,
wurden diese Ergebnisse bestitigt (ACEA 2002). Dort beschriebene Effekte des

Partikelfilters und des Schwefelgehalts im Treibstoff werden weiter unten skizziert.

Aus den Ergebnissen der vorgenannten Arbeiten sind zum Vergleich der Partikelemissionen
von Dieselmotoren &lterer und neuerer Bauart die folgenden Schliisse zu ziehen:

= Die Partikelmasse ist bei neueren Motoren niedriger
= Die Partikelanzahl ist bei neuen Motoren niedriger

= Die PartikelgroBenverteilung ist bei élteren und neueren Motoren vergleichbar. Dies
gilt sowohl bei niedriger und hoher Last.

= FEine mehr oder weniger uniforme GroéBenverteilung hingt vom Betriebszustand des
Motors ab, nicht von dessen technischem Konzept.
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= Es ist nicht die Verkleinerung der emittierten Partikel und eine damit verbundene
Verminderung der Masse, die zur Einhaltung der strengeren Grenzwerte gefiihrt hat.

= Die Anzahl der Partikel im GroBenbereich 10 — 30 nm ist vernachlidssigbar gering.

Eine CONCAWE Studie aus dem Jahr 1998 verglich die Partikelemissionen von
Dieselfahrzeugen (IDI und DI, mit und ohne OxiKat) mit denen von Ottofahrzeugen. Die
untersuchten Dieselfahrzeuge emittierten eine 40 - 85-fach hohere Partikelmasse sowohl bei
konstanter Geschwindigkeit (50 bzw. 120 km/h) als auch im Fahrzyklus (ECE/EUDC).
Messungen am kalten Dieselmotor zeigten aulerdem eine Zunahme der grofBeren Partikel.
Gegeniliber dem warmen Motor wird mehr Partikelmasse emittiert, was auf einer
Verdoppelung der Partikel >1000 nm beruht (10,4 % der Masse beim warmen Motor, 17,8 %
beim kalten Motor). Die Masse der Partikel <1000 nm blieb in etwa konstant
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Abbildung 3.4.4-3: Partikelanzahl bei Diesel- und Ottomotoren bei unterschiedlichen
Fahrzustdinden (CONCAWE 1998).

Die Partikelanzahl war bei den Dieselfahrzeugen aber nur bei der geringen Geschwindigkeit
um GroBenordnungen hoher als beim Ottomotor. Bei der hoheren Geschwindigkeit war die
emittierte Partikelanzahl beim Diesel unveréndert, beim Ottomotor dagegen erheblich erhoht
und nur noch um ca. den Faktor 3 niedriger als bei den Dieselmotoren (Abb. 3.4.4-3).
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Die Messung der PartikelgroBenverteilung ergab bei den Benzinern einem sprunghaften
Anstieg der Nanopartikel <50 nm bei der hoheren Geschwindigkeit. Das Maximum der
PartikelgroBenverteilung lag hier bei ca. 30 nm (CONCAWE 1998).

Die vorgestellten Daten belegen fiir den Dieselmotor eine vom Betriebszustand des Motors
weitgehend unabhédngige Partikelfreisetzung. Sie belegen auch, dass die Partikelfreisetzung
bei Ottomotoren sehr stark vom Betriebszustand abhéngt und dass unter Last die Zahl der
ausgestoflenen Partikel in die Groenordnung des Dieselmotors kommt. Dies sollte sowohl
bei der Interpretation von Immissionsmessergebnissen als auch bei Uberlegungen zu
Grenzwerten auf der Basis von Partikelzahlen angemessen beriicksichtigt werden.

Mit einer auferordentlich hoch zeitauflosenden Messtechnik untersuchten Gruber et al.
Anderungen der PartikelgroBenverteilung bei Lastwechseln und fanden sehr starke zeitliche
Schwankungen beziiglich PartikelgroBenverteilung und Anzahlkonzentration.
Beschleunigungsvorgénge und Abgasriickfiihrung begiinstigten die Bildung grofler Partikel
bis >200 nm. Verzégerungsphasen bei Schubabschaltung fiihrten zur Zunahme sehr kleiner
Partikel <50 nm und sehr starkem Anstieg der Partikelanzahl. Die Autoren fiihrten dies auf
eine Resorption abgelagerter Kohlenwasserstoffe und Sulfate und homogene Nukleation
zuriick. Beim Wiederbeschleunigen entstehen kurzzeitig hohe Konzentrationen kleiner
Partikel aus der Verbrennung (Gruber et al. 2001).

Die Ergebnisse von Gruber et al. passen in das allgemeine Bild. Aufgrund der sehr hohen
Zeitauflosung von 5 Scans/Sekunde, liber die sonst offenbar keine andere Arbeitsgruppe
verfiigt, konnen sie das Geschehen sehr viel feiner als andere auflosen, und daher sind ihre
Aussagen bisher auch nicht von anderen bestétigt.
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3.4.4.2 Nutzfahrzeuge

Die PartikelgroBenverteilungen von Nutzfahrzeugmotoren sind praktisch identisch mit denen
von Pkw-Motoren. Maximale Partikelzahlen werden im Bereich 50 - 150 nm gefunden,
wihrend im Bereich <50 nm die Partikelanzahl sehr gering ist. Ubereinstimmende
Ergebnisse mit einem EURO III-Motor finden Andersson et al. (2003), Burtscher (2001) und
CONCAWE (2001a). Personliche Mitteilungen von Experten aus Industrie und
Wissenschaft (Metz, Stein und Wagner) werden damit gestiitzt.

CONCAWE (2001a) findet mit schwefelhaltigem Dieselkraftstoff (420 und 500 ppm) einen
bimodalen Verlauf mit sprunghaft erhdhten Partikelzahlen bei Durchmessern <30 nm.
Gegeniiber dem schwefelfreien DK (<1 ppm) ist die Partikelanzahl um 2 GréBenordnungen
erhoht. Generell ist die GroBenverteilung jedoch ausgesprochen unempfindlich gegeniiber
Anderungen der Motortechnik oder der Kraftstoffzusammensetzung (CONCAWE 2001a,
1999).

Tatséchlich findet Stein beim Vergleich unterschiedlicher Motorengenerationen (EURO 1,
EURO II und EURO III) die hochsten Partikelzahlen stets bei ca. 60 bis 80 nm Durchmesser.
Abgasnachbehandlungssysteme wie Partikelfilter und CNR haben darauf wenig Einfluss
(Stein 2001). Dies entspricht auch in etwa dem in fritheren Arbeiten (ca. 1979) beobachteten
Maximum der PartikelgroBenverteilung fiir RuBpartikel bei ca. 70 bis 90 nm (Stein,
DaimlerChrysler personliche Mitteilung).

Studien von ACEA zeigen sowohl fiir Pkw- als auch fiir Nutzfahrzeugmotoren, dass der
Riickgang der Partikelmasse mit einem Riickgang der Partikelzahl einhergeht (Abb. 3.4.4-4).
Der Durchmesser der Primirpartikel bleibt mit 10 - 30 nm unverdndert. Damit bleibt auch
deren Dichte unverdndert, so dass sich aus dem Riickgang der Partikelmasse direkt eine
reduzierte Anzahl der Feinpartikel 50 — 200 nm ergibt. Es ist allgemeiner Konsens, dass die
Nanopartikel <50 nm (Sekundirpartikel) zur Partikelmasse nur unwesentlich beitragen
(Metz, personliche Mitteilung, UBA 2003 usw.).
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Abbildung 3.4.4-4: Paralleler Riickgang von Partikelmasse und Partikelanzahl bei Pkw und

Nfz (Metz 2003a).
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3.4.5 Tunnelmessungen

Tunnelmessungen haben gegeniiber Priifstandsmessungen den Vorteil, dass die Emissionen
von Fahrzeugen unter realen Fahrbedingungen gemessen werden. Durch die geringen
dulleren Einfliisse und der realistischeren Verdiinnung der Fahrzeugabgase im Tunnel lassen
sich so die durchschnittlichen Emissionen einer bestimmten Verkehrszusammensetzung
beschreiben. In den USA wurden in den vergangenen 30 Jahren immer wieder
Tunnelmessungen durchgefiihrt (HEI 2002, US EPA 2002), wéhrend aus Deutschland nur
eine Studie bekannt ist (Rauterberg-Wulff 1998).

Die aus Tunnelmessungen mit iiberwiegendem Nutzfahrzeugverkehr fiir Dieselpartikel
berechneten Emissionsfaktoren (Nfz, USA) verminderten sich in den letzten 30 Jahren um
iiber 80 % (Abb. 3.4.5-1). AuBerdem ist der Emissionsfaktor fiir leichte Nutzfahrzeuge
(INfz) etwa zehnfach geringer als der fiir schwere Nutzfahrzeuge (sNfz). Demnach betragt
der derzeitige PM; s-Emissionsfaktor fiir sSNfz 132 £ 17 mg/km und bei INfz nur 13 £+ 13
mg/km (HEI 2002).
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1.50 2 3 A Caldecott - CA
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g/mi
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Abbildung 3.4.5-1: Zeitliche Verdnderung der Emissionsfaktoren fiir Dieselpartikel in
g/Meile (mi) von sNfz bei Messungen in drei verschiedenen Tunneln in den USA von 1970
bis 2000 (US EPA 2002).

Die Partikel (PM,5) aus dem Abgas von leichten und schweren Nutzfahrzeugen sind nach
HEI (2002) hinsichtlich der chemischen Zusammensetzung signifikant verschieden. Bei den
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schweren Nfz machen EC und OC 97 % der Gesamtmasse aus und das Verhiltnis EC/OC
betrdgt etwa 1:1. Bei den leichten Nfz macht der EC dagegen nur etwa 11 % der
Gesamtmasse aus und das Verhéltnis EC/OC betrigt 1:6, es ist also ein wesentlich hoherer
Anteil an 16slichen Stoffen gegeben.

Die Autoren der Studie weisen aullerdem darauf hin, dass sich die EC/OC Verhiltnisse aus
Tunnelmessungen ganz deutlich von denen aus Priifstandsmessungen unterscheiden. Der
iiber den RulBgehalt abgeschitzte Beitrag von Dieselfahrzeugen an der PM-
Immissionskonzentration ist daher mit einigen Unsicherheiten behaftet und entsprechend
vorsichtig zu betrachten (HEI 2002).

Bei der Untersuchung der PartikelgroBen wurden am Tunneleingang und am Tunnelausgang
bimodale Verteilungen der Partikelgrole gefunden. Die maximalen Partikelzahlen fanden
sich bei Partikelgroen von 8 bis 30 nm, wihrend die Anzahl der Partikel mit Durchmesser
70 bis 200 nm um ca. eine Groflenordnung niedriger lag. Der Anteil der Ultra-Feinpartikel
lag bei ca. 96 %. Bei diesen kleinen Partikeln dominierte allerdings der Schwefelanteil und
das Maximum der GroBenverteilung dieser Sekundéarpartikel lag bei 10 — 20 nm (HEI 2002).

Dieser Befund steht nur scheinbar im Widerspruch zu den Ergebnissen der
Priifstandsmessungen, bei denen Maxima bei ca. 100 nm beobachtet worden waren (Metz et
al. 2000). IFEU weist darauf hin, dass unter den Bedingungen des Priifstandes die Abgase
nur wenig verdiinnt werden und dass dies zu Artefakten fiihrt, die bei den groB3en
Verdiinnungen in der Realitdt nicht gesehen werden. Dies bedeutet, dass sich unter den
Bedingungen des Priifstands feste und gasformige Stoffe stirker zu Partikeln
zusammenlagern und so grofere und schwerere Partikel gebildet werden. Bei
Tunnelmessungen sind die Verdiinnungsraten dagegen hoher und die Abgase werden stirker
abgekiihlt. Als Folge entstehen aus der Gas-Partikel-Umwandlung verstérkt kleine Partikel,
die wegen der grofen Verdiinnung keine Partner fiir eine Zusammenlagerung und
Partikelwachstum finden (IFEU 2000).

Kohlenstoff wurde in der Arbeit von HEI (2002) nicht bestimmt. Fiir OC konnte iiber den
Gehalt an Wasserstoff ein Wert abgeschétzt werden. Damit ist ein Rullkern zwar nicht
explizit ausgeschlossen, aber doch sehr unwahrscheinlich: die Durchmesser sind geringer als
bei den EC-Primérpartikeln und es dominiert Schwefel. Damit spricht alles fiir eine
Priavalenz von Sekundirpartikeln. Diese Interpretation stiitzen auch die Ergebnisse von
Putaud et al. (2002, Fig. 16a). Die Autoren haben bei Immissionsmessungen in Gent zeigen
konnen, dass der RuBanteil mit der PartikelgroBe abnimmt:

Tabelle 3.4.5-1: RuBanteil in Ultra-Feinpartikeln bei Immissionsmessungen in Gent
(Putaud et al. 2002).

Aerodyn. Durchmesser (um) 0,05-0,09 0,09-0,16 0,16-0.30
EC-Gehalt (ng/m?®) 0,1 1 1,4
EC-Anteil an Gesamtmasse (%) 8 18 14
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3.4.6 Zusammenfassung der Ergebnisse von Emissionsmessungen

Das Maximum der GroBlenverteilung von Dieselpartikeln liegt bei etwa 70 bis 100 nm. Es
bestehen beziiglich des Partikeldurchmessers keine wesentlichen Unterschiede zwischen
Pkw und Nutzfahrzeugen. Die PartikelgroBenverteilung ist von der Motortechnik und
Abgasreinigung weitgehend unbeeinflusst und es wird dementsprechend bei neueren
Motoren keine Verschiebung zu geringeren Durchmessern beobachtet.

Bei den Nanopartikeln mit Durchmessern < 30 nm handelt es sich um Sekundérpartikel ohne
RuBkern, also nicht um Diesel(ruB)partikel. Solche Partikel stammen generell aus
Verbrennungsprozessen und sind nicht typisch fiir Dieselmotoren. Diese Partikel bestehen
hiufig aus Wasser, Kraftstoff oder Sulfat und stammen allgemein aus der Kondensation
fliichtiger Inhaltsstoffe von Verbrennungsgasen. Erhohte Sekundérpartikelzahlen werden mit
schwefelhaltigen Kraftstoffen gemessen und wenn durch die Verwendung eines
Partikelfilters eine Anlagerung der fliichtigen Stoffe an die ausgefilterten Partikel nicht mehr
moglich ist.

Die Emissionen von Pkw-Dieselmotoren haben seit 1970 stark abgenommen. Mit der
Einfiihrung des OxiKats ab EURO 2 ergaben sich Anderungen in der Zusammensetzung in
Form verminderter Emissionen von CO und HC. Aullerdem ist der Anteil des organischen
Kohlenstoffs (OC) an den Partikeln durch den OxiKat vermindert, d.h. die
partikelgebundenen PAKs und Nitro-PAKs sind vermindert.

Die generelle Zusammensetzung des Abgases von Nfz-Dieselmotoren hat sich seit 1960 z.T.
ebenfalls ganz deutlich verbessert, wenn auch nicht grundsétzlich gedndert, die emittierten
Massen haben jedoch ebenso wie bei den Pkw-Motoren stark abgenommen.

Die bisherigen Emissionsminderungen in der Zeit vor der europdischen Grenzwertsetzung
als auch zur Einhaltung der EURO-Grenzwertstufen wurden bei den Nutzfahrzeugen ohne
jede Abgasreinigungstechnik, d.h. nur mit innermotorischen Verbesserungen in Verbindung
mit verbesserten Kraftstoffen, realisiert. Bei den Pkws kam noch eine Abgasbehandlung
mittels OxiKat dazu.

Ein verminderter Schwefelgehalt im Dieselkraftstoff hat wesentlich zur Reduktion der
Partikelmasse beigetragen. Neuere Methoden der Entstickung des Abgases erfordern eine
weitere Absenkung auf weniger als 10 ppm Schwefel.
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3.5 Emissionsmodellierungen

Der Schwerpunkt von Emissionsmodellen fiir den (Straen)Verkehr liegt in der Berechnung
und Darstellung der direkt verursachten jdhrlichen Emissionen in Abhéngigkeit der
Verkehrstechnologie.

Die Modellierung von Emissionen erfolgt auf der Basis von Emissionsfaktoren,
Verkehrsautkommen (Fahrleistungen) und Verkehrszusammensetzung (Fahrzeugbesténde).
Die Problematik der Modellierung liegt in der Wahl der Eingangsparameter, deren
Gewichtung und die Vorhersage der zukiinftigen Entwicklung. Unter Beriicksichtigung von
Fahrverhaltensuntersuchungen  werden die aus Priifstandsmessungen erhaltenen
Emissionsfaktoren in représentative Fahrmuster umgerechnet und Fahrzeuge mit dhnlichen
Emissionsverhalten werden in sogenannte Fahrzeugschichten zusammengefasst. Diese sind
gegliedert nach Antriebstechnologie (Diesel, Otto, Alternativ), Fahrzeugtyp (Grofle, Masse)
und Grenzwertstufen. Die Zusammensetzung des Stralenverkehrs, und damit der Beitrag der
einzelnen Fahrzeugschichten zu den jéhrlichen Emissionen des StraBenverkehrs, wird tiber
den bundesdeutschen Fahrzeugbestand (aus den Daten des Kraftfahrzeugbundesamtes)
ermittelt. Die jdhrlichen Emissionen des StraBenverkehrs kann dann durch Aufsummieren
der Emissionen der einzelnen Fahrzeugschichten, bestimmt durch deren Aktivitét (jahrliche
Fahrleistung, jdhrlicher Kraftstoffverbrauch, Anzahl der Start- und Abstellvorgéinge),
berechnet werden.

Das Emissionsverhalten von Fahrzeugen wird iiber sogenannte Emissionsfaktoren
beschrieben. Emissionsfaktoren sind das Ergebnis ausgiebiger und aufwindiger
Einzelmessungen an Fahrzeugen in definierten Fahrzyklen oder Verkehrssituationen. Sie
werden bei Pkw in Gramm pro Kilometer (g/km) angegeben, wihrend bei Nutzfahrzeugen
g/km oder Gramm pro Kilowattstunde (g/kWh) zu finden sind. Das Emissionsverhalten wird
nach folgenden Parametern differenziert:

= FEmissionen in warmem Betriebszustand: Diese Emissionen sind abhingig von
Motortechnik, Fahrzustand (mittlere Reisegeschwindigkeit oder Verkehrssituation),
Motor-Betriebszustand, StraBenlédngsneigung, Kraftstoffqualitdt und —additivierung,
Laufleistung, Aullentemperatur und Hohe iiber dem Meer.

= Kaltstartemissionen sind abhidngig von Motortechnik, Umgebungstemperatur beim
Startvorgang, Fahrtlainge nach dem Start, Standzeit des Fahrzeugs vor dem Start und
der Fahrweise nach dem Start.

» Verdampfungsemissionen entstthen nach Warm- bzw. Heissabstellen des
Fahrzeuges, Tankatmung bei abgestellten Fahrzeugen und Verdampfungsverluste
wéhrend der Fahrt (Running Losses).

Es existieren bereits zahlreiche Emissionsmodelle fiir den Stralenverkehr, die sich u.a. in der
Palette der dargestellten Verbindungen oder in der Verkniipfung von Emissionsfaktor und
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Fahrzustand unterscheiden konnen (mittlere Reisegeschwindigkeit, bzw. Produkt aus
Geschwindigkeit und Beschleunigung). Nachfolgend werden in aller Kiirze
Emissionsmodelle des Umweltbundesamtes (TREMOD), einer universitiren Einrichtung
(Lenz und Priiller 2003) und der European Environment Agency (COPERT) vorgestellt, und
die Ergebnisse aus TREMOD Berechnungen denen von Lenz und Priiller verglichen.

3.5.1 Emissionsmodellierung des Umweltbundesamt (TREMOD)

TREMOD (TRansport Emission Estimation MODel) wird seit dem Jahr 1993 im Auftrag
des Umweltbundesamtes vom IFEU (Institut fiir Energie- und Umweltforschung,
Heidelberg) entwickelt. Das Modell ist 6ffentlich nicht zugédnglich, wird aber in Kooperation
mit Politik und Wirtschaft (Verband der Deutschen Automobilindustrie (VDA),
Mineraldlwirtschaftsverband (MWYV), Deutsche Bahn AG, Lufthansa u.a.) kontinuierlich
weiterentwickelt. Die aktuellen Erweiterungen und Fortschreibung liegt mit der TREMOD-
Version 3.0 vom 31.10.2002 vor. Vom Umweltbundesamt wurden uns die Berichte aus den
Jahren 1997, 1999, 2000 und 2002 zugesandt, in denen TREMOD vorgestellt (IFEU 1997)
und die vorgenommenen Erginzungen und Aktualisierungen (IFEU 1999, 2000, 2002)
beschrieben sind. Aulerdem erhielten wir die Berechnungen mit der aktuellsten TREMOD-
Version (Stand 31.10.2002) zur Entwicklung des Fahrzeugbestandes, der jdhrlichen
Fahrleistungen und den damit verbundenen jahrlichen Emissionen.

TREMOD wird von Industrie und Behorden (Umweltbundesamt, Bundesministerien, VDA,
MWYV u.a.) gleichermallen anerkannt und zur Verkehrsplanung und zur Berechnung der
Luftschadstoffemissionen aus dem motorisierten Verkehr in Deutschland genutzt. Diese
herausragende Bedeutung von TREMOD als Prognose- und Entscheidungsinstrument in
Deutschland macht eine detaillierte Betrachtung des Modells erforderlich, die den Rahmen
dieses Forschungsauftrags sprengen wiirde. Der interessierte Leser wird deshalb auf die

Literatur verwiesen (IFEU 1999, 2000, 2002; Infras 1999).

Mit TREMOD steht ein komplexes Rechentool zur Verfligung, mit dem die Emissionen aller
wesentlichen Verkehrsmittel in Deutschland (Pkw, Nfz, Zweikraftrader, Bahn, Schiff,
Flugzeug) fiir die Jahre 1960 — 2020 modelliert werden konnen. Der motorisierte
Stralenverkehr ist wegen seiner hohen Bedeutung fiir die Belastung des Menschen und der
Natur sehr ausfiihrlich bilanziert. Dabei werden fiir benzin- und dieselbetriebene Fahrzeuge
die Fahrleistungen, Energieverbrauche und Emissionen in der grotmdoglichen
Differenzierung nach Technik, Fahrzeuggroe (Hubraum, Masse), Fahrzeugalter,
Beladungsgrad, StraBBenkategorie, Verkehrssituation, Steigung/Gefille des Fahrweges,
Nutzungsmuster (Starttemperatur, Fahrtstreckenlédnge, Standzeit) usw. erfasst und bei Bedarf
auch so differenziert ausgegeben. Dariiber hinaus kdnnen Straenverkehrsemissionen auch
in Abhingigkeit der Zusammensetzung der Fahrzeugflotte modelliert werden (IFEU 2002).

Datengrundlage fiir TREMOD sind umfangreiche Messungen zum Emissionsverhalten von
Kraftfahrzeugen, die im Zeitraum von 1988 bis 1995 vom TUV Rheinland und Rheinisch-
Westfilischer TUV durchgefiihrt wurden (UBA-Berichte 8/94 und 8/95), sowie
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Untersuchungen zum Fahrverhalten und Fahrleistungserhebungen von Heusch-Boesefeldt
(IFEU 1997).

Die gemessenen Emissionsfaktoren beziehen sich auf den technischen Standard, der in den
Kfz bis 1989 und zum Teil bis 1994 (Otto-Pkw) realisiert war (EURO 1, Otto-Pkw mit und
ohne G-Kat). Zum Emissionsverhalten nachfolgender Fahrzeugkonzepte und
Grenzwertstufen und den Einfluss einer verdnderten Kraftstoffqualitdt (z.B. Schwefelgehalt)
auf die Schadstoffemission wurden keine Messdaten erhoben. Um dennoch eine
Abschitzung der Auswirkung gednderter Grenzwerte auf die verkehrsbedingten Emissionen
geben zu konnen, wurde Anfang 1998 ein Vorschlag fiir die mogliche Entwicklung der
Emissionen neuer Fahrzeugschichten nach EURO 2, 3 und 4-Standard zwischen dem UBA
und dem VDA abgestimmt (IFEU 2002). Bilanziert werden die direkten Emissionen
einschlieBlich der Verdunstungsemissionen und diejenigen Emissionen, die in der dem
Endenergieverbrauch vorgelagerten Prozesskette entstehen. Der Kraftstoffverbrauch wird in
TREMOD ebenfalls modelliert und zu einem spéteren Zeitpunkt mit Verkaufszahlen
abgeglichen.

Mit TREMOD konnen die folgenden Komponenten der Abgasemissionen modelliert
werden:

» aus umfangreichen und gut fundierten Messprogrammen:
Dieselmotorpartikel, Stickstoffoxide (NOy), Gesamt-Kohlenwasserstoffe (Gesamt-HC),
Kohlendioxid (CO,, berechnet als Gesamt-CO, aus dem Kraftstoffverbrauch),
Kohlenmonoxid (CO).

» aus erginzenden Messprogrammen und/oder zahlreichen Literaturrecherchen:
Blei, SO,, Methan (berechnet aus Gesamt-HC), Nicht-Methan-HC, Benzol, Toluol,
Xylol (alle berechnet aus Gesamt-HC).

3.5.2 Emissionsmodellierung bei Lenz und Priiller (2003)

Die von Lenz und Priiller (2003) durchgefiihrten Berechnungen der Emissionen des
Personenkraftwagen- und Nutzfahrzeugverkehrs basieren auf einer am Institut fiir
Verbrennungskraftmaschinen und Kraftfahrzeugbau (IVK) der TU Wien entwickelten
Datenbank zur Ermittlung von Emissionsfaktoren. Im Vergleich zu TREMOD sind in dieser
Datenbank sehr viel mehr Messdaten zu einzelnen Komponenten iiber einen ldngeren
Zeitraum vorhanden. Der Datenbestand ist daher verldsslicher und realitdtsnaher. Die grof3te
Datenmenge bezieht sich auf die limitierten Komponenten Kohlenmonoxid,
Kohlenwasserstoffe, Stickstoffoxide (jeweils 40.000 bis 50.000 Messwerte) und Partikel
(etwa 9.000 Messwerte). Auch Datensitze zu nicht limitierten Schadstoffen (Kohlendioxid,
Benzol, Formaldehyd, 1,3-Butadien u.v.a.m.) sind enthalten.
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3.5.3 Emissionsmodellierung der European Environment Agency
(COPERT)

COPERT (COmputer Programme to Calculate Emissions from Road Transport) ist ein von
Ntziachristos und Samaras im Auftrag des European Topic Center on Air Emissions der
European Environment Agency entwickeltes Programm zur Quantifizierung von
Verkehrsemissionen in verschiedenen europdischen Léndern. Die Berechnung der
Emissionen  erfolgt dabei mit Hilfe  geschwindigkeitsabhingiger  (mittlere
Reisegeschwindigkeit) Emissionsfaktoren, die im wesentlichen im Rahmen eines
europdischen Projektes (MEET, Methodologies for Estimating Air Pollutant Emissions from
Transport) ermittelt wurden.

Die gegenwirtig aktuellste Version ist COPERT III, mit der die Berechnung zahlreicher
Abgaskomponenten moglich ist:

CO, NOy, VOC, CH4, CO,, N,O, NH3, SO,, Dieselpartikel, PAH und POPs (persistent
organic pollutants), Dioxine, Furane, NMHC und Schwermetalle, die im Treibstoff
vorhanden sind (Blei, Cadmium, Kupfer, Chrom, Nickel, Selen und Zink).

Eine detaillierte Auflistung der NMHC zur separaten Betrachtung von Alkanen, Alkenen,
Alkinen, Aldehyden, Ketonen und Aromaten ist ebenfalls moglich.

Der Benutzer muss allerdings fiir ein bestimmtes Analysenjahr die Zusammensetzung der
Fahrzeugflotte selbst definieren. Daher sind Berechnung wund insbesondere
Zeitreihenbetrachtungen mit COPERT nicht bzw. nur mit auBerordentlich hohem Aufwand
moglich. Im Rahmen dieser Arbeit wird COPERT nicht weiter betrachtet.
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3.5.4 Modellierung der Emission einzelner Abgaskomponenten 1960 bis
2020

Mit Hilfe von Modellierungen werden Verdnderungen in der Emission bestimmter
Abgaskomponenten im Zeitraum 1960 bis 2000 abgeschétzt und dariiber hinaus eine
Prognose bis zum Jahr 2020 vorgenommen. AuBerdem ldsst sich der Anteil des
Stralenverkehrs oder Diesel-Fahrzeugen an der jeweiligen Emissionsmenge ermitteln.

In den nachfolgenden Abschnitten werden die Ergebnisse der TREMOD Berechnung (Stand
31.10.2002) fiir Dieselpartikel, NOy, Gesamt-HC, und CO fiir die Jahre 1960 bis 2020
vorgestellt und mit den Modellierungen von Lenz und Priiller (2003) verglichen. Auf eine
Darstellung von SO, wird verzichtet, da durch die Reduktion des Schwefelgehaltes im
Treibstoft der Anteil des Stralenverkehrs am SO,-Gesamtaussto3 nur bei etwa 2 % liegt
(UBA 1999a). Korrekturen fiir die Einfliisse einer erhohten Neuzulassung von Diesel-Pkw,
die Gegenstand aktueller Diskussionen sind (Stellungnahme des UBA im November 2003,
Kapitel 7.3), sind in den hier vorgestellten Berechnungen bereits beriicksichtigt.

Die in TREMOD aktuell verwendeten Emissionsfaktoren fiir Dieselfahrzeuge werden von
Knorr et al. (IFEU 2002) aufgrund der geringen Anzahl von durchgefiihrten und
beriicksichtigten Emissionsmessungen (34 Diesel-Pkw von 286 Pkw fiir die Baujahre 198601
90 (UBA-Berichte 8/94); 36 unterschiedliche Dieselmotortypen bei Nfz fiir das Bezugsjahr
1990 (UBA-Berichte 5/95) als problematisch eingestuft. Dennoch werden die
Berechnungsergebnisse von Industrie und Behorden gleichermallen anerkannt und genutzt.
Angaben des Umweltbundesamtes (UBA 2001) und anderer Quellen zum Anteil des
StraBenverkehrs an den Gesamtemissionen in Deutschland sind in Tabelle 3.5.4-1
gegeniibergestellt.

Tabelle 3.5.4-1: Geschiatzte Anteile des StraBenverkehrs an den Gesamtemissionen in
Deutschland nach Umweltbundesamt (UBA) und Lenz und Priiller (2003); k.A.: keine
Angabe

UBA Lenz&Priiller | Andere Abschitzungen
Bezugsjahr 1999 2000 2000
Staube (TSP) 20 % 38 %
PM; k.A. 25 %
PM; 5 k.A. 25 %
Stickstoffoxide 61 % 43 % 43 %
Fliichtige HC 23 % 16 %
Kohlenmonoxid 52 % 43 %
Kohlendioxid 21 %
Referenz UBA (2001) Lenz und (KRdL, 2003b)
Priiller (2003)
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Die Angaben weichen bei ein einigen der Parameter z.T. erheblich voneinander ab, soweit
Angaben aus unterschiedlichen Quellen vorliegen. Schwefeldioxid (SO,;) wurde aus!]
geklammert, weil der Beitrag der Verkehrsemissionen zu dessen Gesamtemissionen mit rund
2% unerheblich ist. Von allen mobilen Emissionsquellen (StraBen-, Schienen-, Luft-,
Schiffsverkehr) ist dabei der StraBenverkehr die mit Abstand dominierende Quelle.

Daten zur zeitlichen Verdnderung der jéhrlichen Gesamtemissionen in Deutschland im
Zeitraum von etwa 1970 bis 2000 und der jeweilige Anteil der wesentlichen
Emissionsquellen einschlieBlich des Straenverkehrs finden sich in den Jahresberichten des
UBA (Daten zur Umwelt 1990, 2000) und bei Lenz und Priiller (2003). Aus dem sehr
umfangreichen verfiigbaren Datenmaterial wurde eine kompakte Ubersichtdarstellung
ausgewdhlt, aus der die wesentlichen Entwicklungen zu entnehmen sind (Abbildung 3.5.4-1,
aus Lenz und Priiller, 2003"). Demnach sind die Emissionen seit Ende der 1980er Jahre je
nach betrachteter Komponente um 60 % (Kohlenmonoxid, HC, NOy) bis 80 % (TSP, PM,)
zuriickgegangen.

Uber den Anteil von Otto-Fahrzeugen an den Partikelemissionen liegen in Deutschland
keine Untersuchungen vor. Eine amerikanische Studie beziffert den Anteil von Otto-
Kraftfahrzeugen an den PM; s Emissionen auf etwa 30 % (Bailey et al. 2002).

' Diese Abbildung bietet eine beispiellose Ubersichtlichkeit, die die geringe Auflosung der Schwarz-WeiB-
Vorlage nach unserer Auffassung bei weitem kompensiert. An Details Interessierte finden in den angegebenen
Referenzen eine auBerordentliche Fiille von Informationen, die mit der hier wiedergegebenen
zusammenfassenden Darstellung aus Lenz und Priiller (2003) in den wesentlichen Punkten sehr gut
iibereinstimmen.
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Abbildung 3.5.4-1: Zeitliche Anderung der jihrlichen Gesamtemissionen von Staub
(Gesamtschwebstaub),  PM;,, PM,s,  Stickstoffoxiden = (NOy),  Nicht-Methan-
Kohlenwasserstoffe (NMHC) und Kohlenmonoxid (CO) nach Lenz und Priiller (2003).
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Seit Beginn der 90er Jahre sind die Emissionen des StraBenverkehrs und anderer Emittenten
mithin stark riicklaufig (Abb. 3.5.4.-1). Die Verdnderungen der Emissionen des Straen!]
verkehrs im Jahr 2000 gegeniiber 1990 verdeutlicht nochmals die nachfolgende Abbildung
3.5.4-2. Der gestiegene Ausstol von Kohlendioxid korreliert dabei mit einem Anstieg der
Fahrleistungen bei Pkws (von rund 714 Mrd. Personenkilometer in 1991 auf ca. 740 Mrd.
Personenkilometer in 2000, Zuwachs ca. 3,6%) und insbesondere bei den Nutzfahrzeugen
(von ca. 246 auf 347 Mrd. Tonnenkilometer, ein Zuwachs von ca. 41%). Die Emissionen
von Dieselpartikeln, NOx, CO und der fliichtigen Verbindungen (NMVOC) konnten
trotzdem erheblich gesenkt werden (alle Angaben aus UBA 2002).
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Abbildung 3.5.4-2: Prozentuale Verdnderungen der Emissionen des Strallenverkehrs
insgesamt von 1990 bis 2000 (UBA 2002).

Bei den Pkws konnte von 1990 bis 2000 eine erhebliche Minderung der Emissionen durch
eine stufenweise Verschiarfung der Abgasvorschriften fiir Neufahrzeuge und durch eine
Nachriistung von Altfahrzeugen mit Katalysatoren erreicht werden (CO: -65%, NOx: -64%,
NMVOC: -84%), obwohl die Fahrleistung etwas zunahm (UBA 2002; vergl. auch Abschnitt
3.5.4.1). Bei den Dieselpartikeln setzte ein Riickgang erst Mitte der 90er Jahre mit der
Einfiihrung schwefelreduzierter Dieselkraftstoffe und verschirfter Grenzwerte fiir die
Partikelemission ein (Abbildung 3.5.4-4).

Die Emissionen des Nutzfahrzeugverkehrs sind durch fahrzeugtechnische Maflnahmen in
den 90er Jahren ebenfalls z.T. erheblich zuriickgefiihrt worden, ndmlich die von Partikeln
(-19 %), Kohlenmonoxid (-49 %) und von NMVOC (-33 9%). Dagegen wurden die
technischen Wirkungen zur Minderung der Stickstoffoxidemissionen durch die iiberaus
starke Zunahme der Fahrleistungen {iberkompensiert, so dass die Emissionen von NOx im
betrachteten Zeitraum anstiegen (+14 %) (alle Angaben aus UBA 2002). Der Anteil des
Nutzfahrzeugverkehrs an den Stickstoffoxidemissionen des Verkehrs liegt derzeit nach
iibereinstimmenden Berechnungen des Umweltbundesamtes sowie von Lenz und Priiller bei
iiber 50 % (' s. Abb. 3.5-5).
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3.5.4.1 Jihrliche Fahrleistungen

Die Fahrleistungen des Stralenverkehrs in Deutschland basierend auf den oben genannten
Berechnungsgrundlagen sind in Abbildung 3.5.4-3 dargestellt. Weitere Details zur
Berechnung der Fahrleistung konnen dem Endbericht von IFEU an das Umweltbundesamt
(IFEU 2002) entnommen werden.
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Abbildung 3.5.4-3: Entwicklung der Fahrleistungen des Stralenverkehrs in Deutschland
1960 bis 2020. ,,Pkw*: Pkw und Kombi; ,,Sonstige Kfz Otto”: benzinbetriebene INfz,
Motorrdder; ,,Sonstige Kfz Diesel: dieselbetriebene leichte und schwere Nfz und Busse
(IFEU 2002).

Die Fahrleistungen sind nach TREMOD im Zeitraum von 1960 bis 1990 um den Faktor 5
angestiegen und bewegen sich seither auf einem Plateau. Fiir den Zeitraum 2000 bis 2020
wird ein weiterer Anstieg um 30 % prognostiziert.

Der starke Anstieg der Fahrleistung bis 1990 ist vor allem auf die Zunahme des Pkw-
Verkehrs zuriickzufiihren, wiahrend der Verkehr mit tibrigen Kfz (v.a. schwere und leichte
Nutzfahrzeuge) etwa konstant blieb. Zwischen 1990 und 2000 hat sich der Pkw-Verkehr
nicht mehr wesentlich verdndert wihrend der Giiterverkehr leicht zugenommen hat. Mitte
der 80er Jahre kommt es im Pkw-Bereich zu einer Verdnderung: Zum Einen verdringen die
Fahrzeuge mit geregelten Dreiwege-Katalysatoren zunehmend die konventionellen Ottol’
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Pkw (Abb. 3.5-3), gleichzeitig nimmt der Anteil an Diesel-Pkw bis 1990 bis auf 15 % zu.
Bis zum Jahr 2000 verindert sich dann der Anteil an Diesel-Pkw kaum noch.

In den TREMOD-Berechnungen bis zum Jahre 2020 wird von einer Zunahme der
Jahresgesamtfahrleistung von etwa 29 % gegeniiber 1997 ausgegangen. Der Anteil von
Diesel-Pkw an der jdhrlichen Fahrleistung wird demnach auf mindestens 35 % im Jahre
2020 ansteigen, wihrend beim Anteil von Otto-Pkw ein Riickgang von 69 % auf 47 %
vorhergesagt werden. Bei Nutzfahrzeugen wird eine leichte Zunahme der Fahrleistung von
Diesel betriebenen Fahrzeugen von 12 auf 14 % angenommen, bei Otto-Nutzfahrzeugen
wird keine Verdnderung prognostiziert (IFEU 2002).
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3.5.4.2 Gesetzlich limitierte Emissionen

Bei den gesetzlich limitierten Emissionen des Stralenverkehrs (Dieselpartikel,
Stickstoffoxide (NOy), Kohlenwasserstoffe (HC)) wird mit TREMOD von 1960 bis etwa
1990 ein genereller Anstieg der Emissionen berechnet, wihrend bei Lenz und Priiller (2003)
die Emissionen in diesem Zeitraum eher leicht fallend waren. Seit Beginn der 90er Jahre
verzeichnen die Berechnungen generell einen Riickgang der Emissionen, der vor allem auf
die Einflihrung von Grenzwertstufen (EURO 1:1992) zuriickgefiihrt werden kann. Bei
Kohlenmonoxid (CO) wird ein Riickgang der Emissionen bereits ab 1980 berechnet.

3.5.4.2.1 Dieselpartikelemissionen

In TREMOD werden ausschlieBlich Fahrzeuge mit Dieselmotor als Verursacher fiir
Partikelemissionen im Stralenverkehr aufgefiihrt. Emissionen von Partikeln aus Otto-
Fahrzeugen wurden in den bisherigen TREMOD-Versionen aufgrund der schlechten
Datenlage nicht beriicksichtigt. Die Ableitung von Emissionsfaktoren fiir Partikel aus Otto-
Fahrzeugen verschiedener Grenzwertstufen wurde 1999 von den Autoren einer
weiterfilhrenden Arbeit fiir das UBA (UBA 2/99) vorgenommen, sind aber bisher nicht in
TREMOD beriicksichtigt.

Beziiglich der Dieselpartikel wird nur die bei der Emissionsmessung {iibliche Grofe
,Partikelmasse” dargestellt, die nach der gesetzlich vorgegebenen Verdiinnungs')
tunnelmethode ermittelt wurde (Kap. 3.3.1). Der Einfluss der Kraftstoffqualitdt wird nur
beim Schwefelgehalt beriicksichtigt und durch Annahmen modelliert, der Einfluss von
Motorendl u.a. auf die Dieselpartikelemissionen wurde nicht beriicksichtigt. Weitere
Partikelcharakteristika wie GroBenverteilung, Partikelzusammensetzung, Morphologie u.a.
wurden bei der Erstellung der Basisdatensétze (UBA-Berichte 8/94 und 5/95) ebenfalls nicht
beriicksichtigt.

Mit TREMOD wird bis zu Beginn der 1990er Jahre eine starke Zunahme von
Dieselpartikelemissionen des Stralenverkehrs berechnet (Abb. 3.5.4-4). Diese wird vor
allem mit der starken Zunahme der Fahrleistung von Dieselfahrzeugen (Abb. 3.5.4-3) in
Zusammenhang gebracht. Die sichtbaren Emissionsminderungen um etwa 50 % in den
vergangenen 5 bis 10 Jahren sind vor allem auf regulatorische Maflnahmen (EURO 1 und
EURO 2) und auf Verdnderungen der Kraftstoffzusammensetzung zuriickzufiihren. Nach
Lenz und Priiller (2003) sind die Partikelemissionen von Dieselfahrzeugen seit Beginn der
1970er Jahre fallend. Die Prognose bis zum Jahr 2020 stimmt mit der aus TREMOD in etwa
tiberein.

Nach TREMOD Berechnungen betrug im Jahr 1990 der Anteil von Diesel-Pkw an den
gesamten Dieselpartikelemissionen etwa 25 %. Bis zum Jahr 2000 bleibt demnach der Anteil
der Diesel-Pkw an diesen Emissionen konstant und soll dann, v.a. aufgrund der
prognostizierten Steigerung der Fahrleistungen, bis zum Jahr 2020 auf 70 % ansteigen.
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Abbildung 3.5.4-4: Oben: Entwicklung von Dieselpartikelemissionen des Stralenverkehrs
in Deutschland 1960 bis 2020 nach TREMOD. ,,Pkw*: Pkw und Kombi; ,,Sonstige Kfz
Otto*: benzinbetriebene INfz, Motorrdder; ,,Sonstige Kfz Diesel*: dieselbetriebene leichte
und schwere Nfz und Busse (IFEU 2002). Mitte und Unten: Entwicklung der
Dieselpartikelemissionen fiir Nfz und Pkw nach Lenz und Priiller (2003).
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IFEU schitzt allerdings die Datengrundlage fiir die Emissionsfaktoren fiir Dieselpartikel in
TREMOD aus folgenden Griinden als problematisch ein (IFEU 2002, 2000):

= Geringe Anzahl von durchgefiihrten Emissionsmessungen,

= Abschitzung von Emissionsfaktoren fiir noch nicht reprédsentativ vermessene
Fahrzeuge (EURO 2, EURO 3.usw.),

= Fehlende zeitliche Auflosung der Partikelemissionen (integrale statt sekiindliche
Messweise).

Die daraus resultierenden Unsicherheiten sind bei der Berechnung der Partikelemissionen
grofer als bei anderen limitierten Stoffen. Die Berechnung der Emissionen in der Zeit vor
1980 sind aufgrund der diinnen Datenlage mit weiteren groen Unsicherheiten behaftet.

In jedem Fall aber sind sich Behorden und Industrie dariiber einig, dass die strengen
Abgasvorschriften der Stufen EURO 4 (2005) und EURO V (ab 2008) zu einer weiteren
deutlichen Verringerung der Partikelemissionen bis 2020 fithren werden.

3.5.4.2.2 Stickstoffoxidemissionen

Der Riickgang bei den Stickstoffoxidemissionen des Straenverkehrs zu Beginn der 1990er
Jahre (Abb. 3.5.4-5 oben) beginnt mit der Einfithrung des Drei-Wege-Katalysators bei Pkw
und der Abgasnormen fiir schwere Nutzfahrzeuge. Gegeniiber 1990 sind die Emissionen bis
1997 um 30 % zuriickgegangen und werden unter den Randbedingungen der TREMOD-
Berechnungen bis 2020 um weitere 68 % absinken (IFEU 2002). Priiller und Lenz (2003)
schétzen die Stickstoffoxidemissionen vor 1990 hoher ein, bestétigen aber den Riickgang der
Emissionen zu Beginn der 1990er Jahre (Abb. 3.5.4-5 Mitte und unten).

Vor der Einfiihrung des 3-Wege-Katalysators waren die Pkw mit Otto-Motoren die
Hauptverursacher von NOx-Emissionen im Straenverkehr. Mit dem Verschwinden der
Otto-Pkw ohne Katalysator (Abb. 3.5.4-5 oben, rote Fliche) aus der Fahrzeugflotte wurden
die Fahrzeuge mit Dieselmotoren (Pkw und Nutzfahrzeuge) mit mehr als 70 bis 80 % die
Hauptverursacher der NOy-Emissionen. Der Anteil der Diesel-Pkw am gesamten NOj-
Ausstof3 des Stralenverkehrs betrug demnach in den 1990er Jahren 7 — 8 % mit steigender
Tendenz bis auf 14% in 2020, wihrend der Nfz-Anteil seit der Einfithrung des 3-Wege-
Katalysators bei den Ottomotoren von rund 40 auf 60 % im Jahr 2000 anstieg. Bis zum Jahr
2020 wird der Lkw Anteil unveréndert bei etwa 55 % prognostiziert (gelbe Fliche im oberen
Teil der Abb. 3.5-5).
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Abbildung 3.5-5: Oben: Entwicklung der Stickstoffoxidemissionen des StraBlenverkehrs in
Deutschland 1960 bis 2020. ,,Pkw*: Pkw und Kombi; ,,Sonstige Kfz Otto*“: benzinbetriebene
INfz, Motorréder; ,,Sonstige Kfz Diesel: dieselbetriebene leichte und schwere Nfz und
Busse (IFEU 2002) Mitte und Unten: Entwicklung der Stickstoffoxidemissionen fiir Pkw
und Nfz nach Lenz und Priiller (2003).
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3.5.4.2.3 Kohlenwasserstoffe (HC) und Kohlenmonoxid (CO)

Hauptverursacher der HC und CO Emissionen des StraBenverkehrs waren frither die
benzinbetriebenen Fahrzeuge. Seit Beginn der 1990er Jahre sind die Emissionen fiir HC und
CO aufgrund regulatorischer und technischer Mainahmen ganz drastisch zuriickgegangen
(geregelter 3-Wege-Katalysator; EURO 3 und 4) und werden nach TREMOD-Berechnungen
fiir das Jahr 2020 mehr als 70 % unter dem Wert von 1997 liegen. Bei den CO-Emissionen
sind weiterhin die Otto-Fahrzeuge die Hauptemittenten, bei den HC-Emissionen sind dies
mit der Einflihrung des 3-Wege-Katalysators die Dieselfahrzeuge geworden (Abb. 3.5.4-6
und 3.5.4-7), obgleich die HC-Emissionen bei Diesel-Pkw seit den spédten 1990er Jahren
riickldufig und bei Nutzfahrzeugen konstant geblieben sind.

Nach Ansicht von IFEU (2002) unterschitzt TREMOD allerdings die Emissionen von HC
(Abb. 3.5.4-6) und CO (Abb. 3.5.4-7) fiir die 1960er und 1970er Jahre (wegen der
zugehorigen Basisdaten; siche Modellbeschreibung im Anhang) und nimmt deshalb an, dass
das durchschnittliche Emissionsniveau dieser beiden Komponenten im Jahre 2000 bereits
deutlich unter dem von 1960 liegt.

Lenz und Priiller (2003) sehen das dhnlich. Sie berechnen den Beitrag des Stralenverkehrs in
den 1970er Jahren zu den CO-Emissionen (8000 kt/a) und HC-Emissionen (800 kt/a)
(jeweils ohne Abbildung) und bestitigen damit eine Unterschitzung der Emissionen aus den
1970er Jahren bei den Berechnungen mit TREMOD. Den starken Riickgang der Emissionen
seit Beginn der 1990er Jahre fiir HC und seit Beginn der 1980er Jahre fiir CO bestitigt auch
ihr Modell.
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Abbildung 3.5.4-6: Entwicklung der Kohlenwasserstoffemissionen des Straenverkehrs in
Deutschland 1960 bis 2020. ,,Pkw*: Pkw und Kombi; ,,Sonstige Kfz Otto*“: benzinbetriebene
INfz, Motorréder; ,,Sonstige Kfz Diesel“: dieselbetriebene leichte und schwere Nfz und

Busse (IFEU 2002).

Basierend auf einer Literaturrecherche von IFEU aus dem Jahre 1995 werden die Anteile der
HC-Komponenten Methan, Benzol, Toluol und Xylol {iber die Jahre als konstant betrachtet.
Uber den Anteil anderer organischer Verbindungen (Aldehyde, Benzo[a]pyren, Nitroarene)
wird keine Aussage gemacht (IFEU 2002).

Nach TREMOD ist der Beitrag von Dieselfahrzeugen zur CO-Emission vernachlidssigbar
(max. 12 %). Hauptemittenten sind Ottofahrzeuge ohne und mit geregelten Katalysator

(Abb. 3.5.4-7).
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Abbildung 3.5.4-7: Entwicklung der Kohlenmonoxidemissionen des Stralenverkehrs in
Deutschland 1960 bis 2020 (IFEU 2002).
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FAZIT

TREMOD ist ein Werkzeug zur Berechnung verkehrsbedingter Emissionen. Es wird
seit 1993 gleichermallen von Behorden und Industrie entwickelt, genutzt und
anerkannt.

Die Berechnungen und Ergebnisse mit TREMOD im Zeitraum 1980 bis 2020
stimmen im wesentlichen mit denen des Modells von Lenz und Priiller iiberein.

Demnach sind die jahrlichen Fahrleistungen im Zeitraum von 1960 bis 1990 vor
allem durch die Zunahme des Pkw Verkehrs um den Faktor 5 angestiegen und
bewegen sich seither auf einem Plateau. Fiir den Zeitraum 2000 bis 2020 wird ein
weiterer Anstieg um 30 % prognostiziert, der vor allem auf die Zunahme von
dieselbetriebenen Kfz zuriickgefiihrt wird.

Nach den Berechnungen sind Emissionen durch den gesamten Stralenverkehr trotz
steigender Fahrleistungen seit Ende der 1980er Jahre um 50 % (Partikelmasse) bis
60 % (Kohlenmonoxid, HC, NOy) bis zuriickgegangen.

Bei Berticksichtigung der aktuell giiltigen Grenzwertregelungen bis 2020 werden die
Emissionen von NOy und Partikelmasse mindestens um weitere 65 % absinken.

Der Anteil von Diesel-Pkw am Verkehrsautkommen steigt seit Beginn der 80er
Jahre. Derzeit betridgt der Anteil Diesel-Pkw etwa 15 % und soll bis zum Jahr 2020
auf mindestens 35 % ansteigen.

Die Emission von Partikelmasse der Dieselfahrzeugflotte (Pkw und Nfz) ist in den
letzten 5 bis 10 Jahren um etwa 50 % zurilickgegangen. Dies wird auf die Einfithrung
schwefelreduzierter Dieselkraftstoffe und verbesserte Motortechnikzuriickgefiihrt.

Dieselbetriebene Fahrzeuge produzieren rund 70 bis 80 % der derzeitigen NOx-
Emissionen, wobei der Hauptanteil auf Nutzfahrzeuge entfllt.

Kohlenmonoxid- und u.U. auch Kohlenwasserstoffemissionen werden heute trotz 3-
Wege Katalysator hauptsdchlich von Fahrzeugen mit Ottomotor emittiert.
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3.6 Immissions- und Arbeitsplatzmessungen

Das Bundes-Immissionschutzgesetz verlangt zum Schutz der menschlichen Gesundheit und
der Umwelt die fortlaufende Uberwachung und Bewertung der Luftqualitit. Diese Aufgabe
obliegt den Liandern, die zur Erfiillung der gesetzlichen Vorgaben Messnetze eingerichtet
haben. Dariiber hinaus werden vom Umweltbundesamt an fiinf Messstationen in ldndlichen
Regionen Immissionsdaten zur Untersuchung der weitrdumigen Luftverunreinigung erhoben
(Hintergrundbelastung).

Fiir die verkehrsrelevanten Luftschadstoffe Schwebstaub (TSP), PM;y, NOy, SO, und Ozon
sind flachenhafte Darstellungen der Daten aus den Messnetzen fiir die Jahre 1985 bis 2001
(Ozon: 1990 — 2000) verfiigbar und im Anhang (Kap. 7.1 Zeitreihen Immissionsmessungen)
aufgefiihrt.

RuBmessungen werden dagegen erst mit der 23. BImSchV vom Dezember 1996 verlangt,
und dementsprechend liegen hierzu auch erst seit ca. 1996 erste Messergebnisse vor, die den
im Anhang zur 23. BImSchV vorgegebenen Messverfahren entsprechen. Eine Uberwachung
der Fraktion PM, s wird zur Zeit nicht verlangt, dementsprechend ist die Datenlage hierzu
noch liickenhafter. Dennoch sehen Experten keine Notwendigkeit fiir einen Grenzwert fiir
PM, 5 und ein entsprechendes Messprogramm, da PM; s und PM;, in Deutschland in einem
relativ konstanten Verhéltnis zu einander stehen (PMys ca. 90 % von PM;o). Nach einer
Umstellung des Messverfahrens liegen zudem erst seit einem Jahr flichendeckende Werte
fiir PMo vor (KRdL 2003a).

3.6.1 Ergebnisse von Immissionsmessungen

3.6.1.1 Partikel- und Rufmessungen

Seit Beginn der 1970er Jahre werden in Deutschland Messungen zur Immissionsbelastung
durch Staubpartikel durchgefiihrt. Zunédchst wurde nur der Gesamtschwebstaub (TSP, total
suspended particulates) mit einem aerodynamischer Durchmesser < 50 um bestimmt (UBA
2001, UMEG 2002). Im Rahmen gesundheitspolitischer Diskussionen traten TSP
Messungen immer mehr in den Hintergrund, dafiir riickten die Schwebstaubkomponenten
PM,, PM; 5 und Ultra-Feinpartikel immer mehr in den Vordergrund des Interesses. Um den
neueren Erkenntnissen und Richtlinien (1999/30/EG) zu geniigen, werden deshalb seit 1999
in Deutschland die flaichendeckenden TSP-Messungen schrittweise eingestellt und dafiir
PMo-Messungen vorgenommen.

Mitte der 1990er Jahre wurde in einzelnen Lindermessnetzen mit der Messung von PMg
begonnen. Im Jahr 1998 wurden erstmals flichendeckende Messungen zur PMj,-
Konzentration in Deutschland durchgefiihrt (UBA 2001). Derzeit werden an ca. 420
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Messstationen der Linder, des Bundes und einigen Forschungsstationen Daten zur PM,
Luftbelastung erfasst (KRdL 2003a).

Messungen zur PM; s-Belastung in Deutschland werden in nennenswertem Umfang erst seit
Ende der 90er Jahre durchgefiihrt (UBA Texte 69/02). Derzeit stiitzt sich die Datenbasis auf
etwa 20 Messstationen im Bundesgebiet, die im wesentlichen im lédndlichen Raum verteilt
sind. In verkehrsnahen und industriell belasteten Gebieten befinden sich nur 2
Messstationen, eine davon seit Mitte 1997 in Berlin (UBA 2001 , KRdL, 2003a) Die dlteste
Messstation befindet sich in Erfurt (seit 1991), mit der allerdings erst seit 1995
kontinuierliche Messungen durchgefiihrt werden.

Im Gegensatz zur PMp- und PM;s-Immissionsbelastung, die iiber die Partikelmasse
bestimmt wird, werden von Ultra-Feinpartikel die PartikelgroBenverteilungen und die
Partikelanzahlkonzentrationen (Anzahl der Partikel eines bestimmten GroBenbereichs pro
cm’ Luft) gemessen, da ihr Beitrag zur Partikelmasse sehr gering ist. In Deutschland gibt es
derzeit weniger als 10 Messstellen fiir die Messung von Ultra-Feinpartikeln. Messungen iiber
einen langeren Zeitraum stehen nur fiir Erfurt (1991, 1995-2001) und Leipzig (seit 1997) zur
Verfligung (KRdL, 2003).

3.6.1.1.1 Messung der Partikelfraktionen PM ) und PM ;

Zur Messung der Immissionskonzentration von PM,y und PM; s werden heute iiberwiegend
gravimetrische Staubsammler, die der EN 12341 (CEN 1998) entsprechen, eingesetzt.
Zusitzlich kommen bei einigen PM;y Messungen noch kontinuierliche Messgerite (B-
Absorption und TEOM) zum Einsatz, deren Ergebnisse durch Vergleichsmessungen mit dem
Referenzverfahren nach EN 12341 korrigiert werden, um Minderbefunde gegeniiber dem
gravimetrischen Referenzverfahren auszugleichen (KRdL 2003a, UMEG 2002, Internetseite
des UBA: http://www.uba.de).

Daten fiir eine reprédsentative flichenhafte Darstellung der bundesweiten Luftbelastung der
letzen Jahrzehnte durch Staubpartikel liegen demnach nur fiir TSP vor (Abb. 7.1-1 im
Anhang 7.1). Fiir eine flichenhafte Darstellung der Belastung durch PM;o, PM,s oder
ultrafeine Partikel ist die Datenlage nicht ausreichend. Vergleichende Messungen zur
Partikelverteilung von TSP und PM;y des UBA haben jedoch gezeigt, dass im Mittel 83 %
des Gesamtstaubes auf den Feinstaub PM;, entfallen (UBA-Texte 69/02, UBA 2001), so
dass damit auf der Basis der TSP Messungen die flichendeckende Darstellung der PM
Belastung fiir die Jahre 1986 bis 1998 berechnet werden konnte (Abb. 7.1-2 im Anhang 7.1).

Die bundesweiten TSP-Messungen zeigen einen deutlichen Riickgang der Belastung seit
1980 (Abb. 7.1-1 im Anhang 7.1). Besonders deutlich wird dies anhand von Messungen des
UBA im lindlichen Raum zur Ermittlung der weitrdumigen Schwebstaubbelastung
(Abb. 3.6.1-1). Bis 1998 ist ein Riickgang der Belastung um etwa 50 % in stark und gering
belasteten ldndlichen Gebieten zu verzeichnen. Die Streubreite zwischen stark und gering
belasteten lindlichen Gebieten betrigt demnach im Jahr 1998 nur noch 15 pg/m’, wihrend
sie 1980 noch bei 35 pg/m’ lag.
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Abbildung 3.6.1-1: Jahresmittelwerte der TSP-Konzentrationen im ldndlichen Raum (UBA
2001).

Die PM,(-Belastung zeigt fiir das Gebiet der alten Bundeslénder seit Ende der 1980er Jahre
eine riickldufige Tendenz auf Jahresmittelwerte <50 pg/m’. In den neuen Bundeslindern
wird diese Tendenz erst ab 1993 sichtbar. Seither treten bundesweit grofrdumig nur noch
Jahresmittelwerte zwischen 25 und 50 pg/m’ auf (Abb. 7.1-2). Die ab 2005 giiltigen
Grenzwerte der EU in Hoéhe von 40 pg/m’ als Jahresmittelwert und mit einem
Tagesmittelwert von 50 pg/m® mit max. 35 Uberschreitungen p.a. werden zur Zeit noch nicht
bundesweit eingehalten (Tabelle 3.6.1-1). Ein Vergleich der PMo-Immissionen mit den
berechneten jahrlichen Partikelemissionen aus TREMOD (Abb. 3.5.4-4) zeigt, dass der
Riickgang der groB3flichigen PM¢-Belastung zum Ende der 1980er / Beginn der 1990er
Jahre eingetreten ist. Damit hat sich offenbar eine Verbesserung der Immissionssituation
bereits deutlich vor der Einfilhrung der Grenzwertstufen EURO 1 (Pkw) und EURO I (Nfz)
fiir Dieselfahrzeuge im Jahre 1992 ergeben und diese Beobachtung legt nahe, dass auch
andere Emittenten als der Stralenverkehr die Immissionen entscheidend mitgeprigt haben.

Die Konzentrationen von PM;y und PM; s hingen stark von meteorologischen Bedingungen,
der Entfernung zu Emittenten und von der umgebenden Bebauung an der Messstation, z.B.
Straenschlucht, ab (UBA 1999a, KRdL 2003a). Es hat sich daher bewéhrt, die
Messstationen in die Kategorien ,ldndlicher Hintergrund®, ,stddtischer Hintergrund®,
,verkehrsnah® und ,,industriell (mit Ndhe zur Schwerindustrie: Stahlwerke, Kokereien,
Umschlag staubender Giiter) einzuteilen. Tabelle 3.6.1-1 gibt einen Uberblick iiber die im
Jahr 2001 gemessenen Konzentrationsbereiche fiir PM;y und PM, s in den entsprechenden
Kategorien. Die PM,o-Konzentrationen stimmen sehr gut mit Werten iiberein, die im
Rahmen eines immissionsnahen Risikovergleichs fiir Diesel- und Ottomotorabgase vom
Ifeu-Institut aus Literaturdaten zusammengestellt wurden. Die Daten {iberstreichen den
Zeitraum von 1992 bis 1998 (UBA 1999a).
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Tabelle 3.6.1-1: Typische Konzentrationsbereiche von PM;y und PM,s im Jahr 2001 an
deutschen Messstationen in den Kategorien Land (14ndlicher Hintergrund), Stadt (stddtischer
Hintergrund), verkehrsnah und industriell (nach KRdL (2003a) aus dem Internet-Angebot
der Messnetze deutscher Bundeslénder).

Land Stadt | Verkehrsnah | Industriell
Jahresmittel [pg/m’] PM; 10-18 20-30 30-45 30-40
PM; s 10 -15 15-20 25-30 15-25
Anzahl der Tage mit PM; 0-5 5-20 15-100 50-90
Tagesmittel > 50 ug/m’ * PM, 5 Keine Angaben
Spitzenwerte, Tagesmittel PM; 50-70 60 - 100 70 - 150 100 —200
[ng/m’] PM; 5 40 - 70 50-70 70 - 150 50— 80
Verhiltnis PM; s/PM o (Jahresmittel)** 0,9 0,9 0,75-0,9 0,7-0,9

*) Ab 2005 auf max. 35 Tage p.a. beschriankt. Fett: oberhalb der kiinftigen Grenzwerte
**) Zur Bewertung des PM, s/PM( Verhiltnis siehe Erlduterungen im Text.

Demnach kann die Staubbelastung (PM;p und PM,s) vom ldndlichen Hintergrund zu
verkehrsnahen und industriell gepridgten Messstellen auf das doppelte bis dreifache
ansteigen. Aufgrund von Ferntransporten kann es auch im ldndlichen Raum zu
Uberschreitungen von 50 pg PM;¢/m® kommen. Die ab 2005 geltenden Grenzwerte der EU
fiir PM o von 40 pg/m’ im Jahresmittel und bis zu 35 Tagesmittelwerten >50 pg/m’ werden
an Messstellen in stddtischen Wohngebieten in der Regel eingehalten, wihrend es an hoch
belasteten Messstellen, wie beispielsweise die UBA Messstelle in  Berlin, zu
Uberschreitungen der ab 2005 giiltigen Grenzwerte fiir PM( (Jahresmittelwerte und Anzahl
der Tagesmittelwerte >50 pg/m’) kommt (Abb 3.6.1-2).
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4.98 598 698 798 898 9.98 10981198 1298199 299 3.99 499 599 6.99 799 899 9.99
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Abbildung 3.6.1-2: PM;o- und PM;s-Konzentrationen an einer hochbelasteten
Verkehrsmessstelle in Berlin (UBA 2001).
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AulBlerdem unterliegt die Partikelkonzentration auch klimatisch bedingten jahreszeitlichen
Schwankungen und es werden im Winter generell hohere PM;o-Konzentrationen als in den
Sommermonaten gemessen (UBA-Texte 69/02, Putaud et al. 2003; KRdL 2003a).

Im Rahmen des europdischen Forschungsprojektes EUROTRAC, das sich mit der
Zusammensetzung und der Grofe von Sekundérpartikel in der Erdatmosphdre beschiftigte
und Messungen von PMy, PM> s und Ultra-Feinpartikeln aus Forschungsprojekten der letzen
10 Jahre in Westeuropa zusammenfasst, wurde gefunden, dass die PM;o-Belastung im
Jahresmittel nur an wenigen, hoch belasteten Stellen den kiinftigen EU-Grenzwert von 40
pg/m’ (ab 2005) iiberschritten hat. Dariiber hinaus hat diese Forschergruppe einen
europaweiten Wert fiir die durchschnittliche jahrliche Hintergrundbelastung mit PM;q (7,0 +
4,1 pg/m’) und PM,5 (4,8 + 2,4 pg/m’) ermittelt (Abschlussbericht 2003 im Internet unter
http://aerosol.web.psi.ch verfiigbar oder in gekiirzter Form bei Putaud et al. 2002).

Fiir belastbare Aussagen sind die gemessenen Zeitreihen der deutschen Messstationen fiir
PM;o und PM; 5 in der Regel zu kurz. Die wenigen Stationen mit ldngeren Zeitreihen (Abb.
3.6.1-3) zeigen jedoch einen Trend zu einer mehr oder weniger deutlichen Abnahme der
PM;p- und PM;s-Konzentrationen (KRdL, 2003a). In dieses Bild fiigt sich ein, dass der
Jahresmittelwert der PM, s-Fraktion nach der Einschédtzung des Sachverstidndigenrates fiir
Umweltfragen von 77 pg/m’ im Jahr 1978 auf 22 pg/m’ im Jahr 1998 um rund 70%
abgenommen hat (SRU 2002).
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Abbildung 3.6.1-3: Links: Entwicklung der PM;o-Immissionen seit 1997 an verschiedenen
Messstationen in Nordrhein-Westfalen. Fiir 2 Messstationen sind fiir 2000 und 2001 auch die
entsprechenden PM, s-Werte eingetragen (KRdL 2003a).

Rechts: PM; s-Immissionen an einer stddtischen Station in Erfurt. Angegeben sind das
geometrische Mittel des Winterhalbjahrs Oktober bis Miérz, die geometrische
Standardabweichung und der Interquantilbereich zwischen dem 25. und 75. Perzentil
(Kreyling et al., zitiert nach KRdL 2003).

Sowohl die WHO (2002) als auch der Landerausschuss fiir Immissionsschutz (LAI) gehen
davon aus, dass der Stralenverkehr mit ca. 45 bis 65 % an den in Verkehrsnidhe auftretenden
PM,(-Spitzenbelastungen beteiligt ist (UBA, 2003). Eine Abschitzung des verkehrs[’
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bedingten Anteils an der PM;o-Hintergrundbelastung wurde nach unserer Kenntnis nur vom
IFEU-Institut vorgenommen (Ergebnis: 18 %; UBA 1999a). Weitere Abschitzungen mit
Quellenangaben finden sich in Tabelle 3.6.1-2.

Tabelle 3.6.1-2: Abschidtzung des Stralenverkehrsanteils an den Feinstaubimmissionen
(k.A. keine Angaben).

Anteil des Strafienverkehrs an
Referenz Bezugsjahr PM 4 PM ,;
LAI (UBA 2003) k.A. 45 -65% k.A.
Priiller und Lenz (2003) 2000 25 % 25 %
IFEU (1999b) 1997 18 % (Land) — 51 % (Stadt) k.A.
WHO (2002) k.A. 40 — 60 % k.A.

Aus Tunnel- und Stralenmessungen abgeleitete Staubherkunftsanalysen schiatzen die Anteile
von Dieselabgasemissionen, Reifenabrieb und Aufwirbelung am Beitrag des StraBlen!]
verkehrs zur PMjp und RuB-Immission wie folgt ab (Rauterberg-Wulff 1998, UBA 2003,
IFEU 2000):

Dieselabgasemissionen: etwa 40 %
Reifenabrieb: T-25%
Aufwirbelung/Straflenabrieb: 40-53%

Zusitzlich geht der LAI davon aus, dass verkehrsbedingte Nitrate ca. 10 — 15 % zur PM,o-
Belastung beitragen (LAI zitiert in UBA 2003).

Uber den Beitrag des StraBenverkehrs zur PM,s-Konzentration liegen fiir europiische
Lander bisher wenige Studien vor. In welchem Ausmall Reifen-, Brems- und Kupplungs!]
abrieb einen Beitrag zur Immissionskonzentration liefern muss noch genauer quantifiziert
werden, da sich erste Annahmen, dass dieser Abrieb groer als 10 pm ist (Rauterberg-Wulff,
1998) nicht ganz bestdtigt haben (Metz, 2003; personliche Mitteilung).

Die Jahresmittelwerte und Tagesspitzenwerte von PM;y und PM; s unterscheiden sich nicht
wesentlich voneinander (Tabelle 3.6.1-1). Dies zeigt, dass die PMjo-Fraktion im
wesentlichen aus solchen Partikeln besteht, die auch bei der Messung von PM;s erfasst
werden. Nach der Auswertung von PM, s- und PM,p-Messungen iiber einen Zeitraum von 2
Jahren weisen Mitarbeiter des UBA (UBA-Texte 69/02) iibereinstimmend mit Putaud et al.
(2003) darauf hin, dass die Angabe eines mittleren Verhiltnisses PM, s : PM;y wenig Sinn
macht, und dass daher auf Umrechnungen von PM;o in PM;s generell verzichtet werden
sollte. Der Massenanteil von PM;s an der PM; Fraktion variiert zu sehr in Abhédngigkeit
von der Lage der Messstation (verkehrsnah, ldndlich) und den meteorologischen
Bedingungen (UBA-Texte 69/02, Putaud et al. 2003). Putaud et al. weisen auch darauf hin,
dass es keinen generellen, einfachen Zusammenhang zwischen Partikelmasse,
PartikelgroBenverteilung und Partikelanzahl gibt. Zum Einen kdnnen Ultra-Feinpartikel in
geniigend grofer Anzahl sehr wohl einen relevanten Beitrag zur Partikelmasse liefern und
zum Anderen werden bei den Verfahren zur Bestimmung von Fraktionen wie PMy;, PMy 5
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oder PM, jeweils auch groflere Partikel miterfasst, bedingt durch den Abscheidegrad des
Messkopfes von 50% (Putaud et al. 2003). Es wurde bereits eingangs (Abschnitt 3.6)
erwdhnt, dass Experten daher keine Notwendigkeit fiir einen Grenzwert fiir PM, s sehen
sondern fiir die Fortfiihrung der PM,p-Messungen pladieren (KRdL 2003a).

3.6.1.1.2 Chemische Zusammensetzung von PM o und PM s

Literaturangaben zur chemischen Zusammensetzung der Partikelfraktionen unterscheiden
sich sehr stark (HEI 2002; Putaud et al. 2003, KRdL 2003a) und sind vor allem von der Lage
der Messstation beeinflusst, wie in Abb. 3.6.1-4 beispielhaft an zwei Standorten in Baden-
Wiirttemberg gezeigt werden konnte.

PM1o PM2s

Stuttgart Verkehr

Verkehrsnah
ulfat
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Abbildung 3.6.1-4: Chemische Zusammensetzung einzelner Schwebstaubfraktionen an
unterschiedlichen Messstationen in Baden-Wiirttemberg (UMEG 1997). Kategorien:
Verkehrsnah (oben) und Land (unten).

Die chemische Analyse der einzelnen Staubfraktionen liefert eine umfangreiche Palette von
Inhaltsstoffen. Neben elementarem Kohlenstoff spielen vor allem 16slicher organischer
Kohlenstoff (OC), Nitrat und Sulfat eine Rolle.

Ein erheblicher Teil der Masse kann keinem der untersuchten Elemente und Verbindungen
zugeordnet werden und konnte beispielsweise aus leichtfliichtigen, schwer erfassbaren
anorganischen Verbindungen (z.B: Ammoniumnitrat) bestehen. Der Anteil von elementarem
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Kohlenstoff an der Gesamtpartikelmasse schwankt zwischen 5 und 20 % (KRdL, 2003;
Putaud et al. 2003).

3.6.1.1.3 Rufimessungen

Die Gehaltsbestimmung von elementarem Kohlenstoff (EC oder Ruf3) in der Partikelfraktion
wird seit 1996 zur Einhaltung von Luftqualititszielen (Grenzwert 8 pg/m’, 23. BImSchV) in
verkehrsnahen Gebieten durchgefiihrt. Dariiber hinaus wird tiber den EC-Gehalt der
Partikelfraktion auch der Anteil von dieselbetriebenen Kraftfahrzeugen an der PMo-
Belastung abgeschitzt (UBA 2003; US EPA 2003; UBA 1999a). Jedoch haben bisherige
Modelle die Tatsache, dass auch von Otto-Fahrzeugen Partikel und elementarer Kohlenstoff
in erheblichem Mal} emittiert werden kdnnen nicht beriicksichtigt. Berechnungen durch das
IFEU-Institut ergaben einen Anteil der Otto-Fahrzeuge an den EC-Emissionen im
verkehrsnahen Bereich von 5 % (UBA 1999a).

EC-Messungen in der PM;o-Fraktion aus den Lédndermessnetzen und aus der UBA-
Messstelle in Berlin zeigen iibereinstimmend einen Riickgang der EC-Konzentration in
verkehrsnahen Gebieten im Zeitraum von 1998 bis 2002 um teilweise bis zu 40 % (Abb.
3.6.1-5). Zusitzlich konnte an der Berliner Messstelle gezeigt werden, dass auch der EC-
Gehalt in der PM; s-Fraktion riickldufig ist (Abb. 3.6.1-5 links).
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Abbildung. 3.6.1-5: Links: Jahresmittelwerte 1995 — 2002 der EC-Konzentration in der
PM,¢-Fraktion aus dem Messnetz Baden-Wiirttemberg (UMEG 2002). Rechts: EC-Gehalte
der PM;o und PM, s-Fraktion einer hoch belasteten Strae in Berlin (UBA2001).
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3.6.1.2 Messung der Ultra-Feinpartikel

3.6.1.2.1 Partikelgrofienverteilung

Messungen zur PartikelgroBenverteilung (Abb. 3.6.1-6) haben gezeigt, dass 70 — 80 % der
Partikel in der AuBlenluft einen Mobilitdtsdurchmesser kleiner als 100 nm besitzen (Putaud et
al. 2003, UBA-Texte 69/02, Pitz et al. 2003).
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Abbildung 3.6.1-6: Anzahl-GroBenverteilung der Ultra-Feinpartikel (8-250 nm) in der
AuBenluft am UBA-Dienstgebdude in Langen. Mittelwert iiber einen Messzeitraum von 49
Tagen zwischen August 2000 und Januar 2001 (UBA-Texte 69/02).

Die Auswertung europaweiter Messungen an 18 Messstationen im Zeitraum von 1997 bis
2000 zeigen aullerdem, dass die Groenverteilung von der Tageszeit unabhédngig ist und dass
das Maximum der GroBenverteilung in Abhingigkeit von der Lage der Messstation (Land,
Stadt, Verkehrsnah, StraBBenschlucht) variieren kann. Das Maximum der GroBenverteilung
liegt generell unterhalb von 200 nm und liegt in den Kategorien ,,StraBenschlucht* und
,»Verkehrsndhe* der Stadte London, Leipzig und Kopenhagen unterhalb von 50 nm (Putaud
et al. 2003). Bei Tunnelmessungen in den USA mit iiberwiegendem Nutzfahrzeugverkehr
wurde dies bestitigt. Am Tunneleingang und am Tunnelausgang wurden bimodale
Verteilungen der Partikelgroen mit einem Maximum bei PartikelgroBen von 8 bis 30 nm
beobachtet (HEI 2001).

Der Vergleich mit Grofenverteilungen von Dieselmotoremissionen (Maximum bei ca. 80[
100 nm und geringer Anzahl bei Durchmessern unterhalb von 30 nm (Metz et al. 2000))
zeigt, dass Partikelemissionen aus Dieselfahrzeugen nur eine untergeordnete Rolle in der
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Herkunft von Ultra-Feinpartikel spielen konnen. Bei den Ultra-Feinpartikeln handelt es sich
vielmehr um Sekundérpartikel, die sich aus gasformigen Abgasbestandteilen (SO,, NOj,
NH; und VOC) durch Gas-zu-Partikel-Konversion bilden (Putaud et al. 2003, Koch 2003,
UBA-Texte 69/02).

3.6.1.2.2 Chemische Zusammensetzung

Eine  Quellenzuordnung von  Ultra-Feinpartikeln  aufgrund  ihrer  chemischen
Zusammensetzung ist allerdings relativ schwierig. Bei der Messung der Partikelanzahl mit
SMPS oder DMPS werden die Partikel nicht fiir eine chemische Analyse angereichert und
bei der Messung selbst kann dementsprechend auch nicht zwischen Fliissigkeits- und
Feststoffaerosolen unterschieden werden. Soweit zur chemischen Zusammensetzung Daten
verfligbar sind dominiert Schwefel als Hauptkomponente (HEI 2002; Putaud et al. 2003). In
Verbindung mit dem geringen Durchmesser, der in der Regel geringer als der von
Primérpartikeln ist, ldsst dies auf einen groBeren Anteil von Fliissigkeitstropfchen ohne
RuBkern schlieBen. Der RuBkern ist jedoch (in Verbindung mit Angaben zum
Partikeldurchmesser) zur Zeit der einzige Indikator fiir Dieselpartikel.

Eine Quellenzuordnung wird auch durch den Umstand erschwert, dass Teilchen mit einem
Durchmesser <50 nm nur sehr langsam sedimentieren und aufgrund ihrer langen
Aufenthaltszeit von mehreren Wochen und Monaten (UBA-Texte 69/02) in der Troposphére
weitrdumig liber Léndergrenzen hinweg transportiert werden und deswegen bei
Immissionsmessungen mit erfasst werden. Bei Tunnelmessungen sind solche
Kreuzkontaminationen weitgehend reduziert.

3.6.1.2.3 Partikelanzahl

Erste orientierende Messungen zur Partikelanzahlkonzentration (Tabelle 3.6.1-3) zeigen,
dass die Belastung durch Partikel <250 nm in Ballungszentren hoher ist als in ldndlichen

Tabelle 3.6.1-3: Anzahlkonzentration von Partikel mit einem Durchmesser kleiner als
250 nm.

Standort Partikelanzahl pro cm’ Luft | Referenz
GroBstadt Frankfurt/Main-City 100.000 — 200.000 UBA-Texte 69/02
StraBBenschlucht (London, Leipzig) 6.000 — 80.000 Putaud et al., 2003
Kleinstadt Langen 50.000 —100.000 UBA-Texte 69/02
Erfurt 10.000 — 30.000 Kreyling WG, 2003
Stadtgebiet  (London, Leipzig, 6.000 —31.000 Putaud et al., 2003
Marseille, Mailand)

Mittelgebirge, Schauinsland 5.000 — 50.000 UBA-Texte 69/02
Land 2.000 —4.000 Putaud et al., 2003
Hintergrundstationen <<2.000 Putaud et al., 2003
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Gebieten (UBA-Texte 69/02; Putaud et al. 2003).

Zeitreihen aus Erfurt iiber einen Zeitraum von ca. 10 Jahren (Abb. 3.6.1-7) und aus Leipzig
zeigen einen riickldufigen Trend der regionalen Partikelzahlen (Kreyling 2003).
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Abbildung 3.6.1-7: Trend der Partikelanzahlkonzentration der Partikel mit aerodynamischen
Durchmesser 0,01 bis 2,5 um in Erfurt, Winter 1991/92 bis 2000/01. Angegeben sind das
geometrische Mittel der Messperiode (jeweils Oktober bis Mirz), die Standardabweichung
und der Interquantilbereich zwischen 25. und 75. Perzentil (Kreyling et al., zitiert in KRdL
2003a).

In Erfurt beobachteten Kreyling et al. in einer langeren Messreihe vom Winter 1991/92 bis
Winter 2000/2001 eine Abnahme der Massenkonzentration der Partikelfraktionen PM; s um
ca. 75 % und der Fraktion PMy; . o5 um ca. 80 % (Kreyling et al. 2003). Der gleiche Trend
wurde fiir diese Fraktionen auch bei Messungen an drei Standorten in Sachsen-Anhalt
(Zerbst, Bitterfeld, Hettstedt) gefunden, mit einem Riickgang der Masse um 50 % in 1999
gegeniiber einer fritheren Messung in 1993 (Pitz et al. 2003).

Gleichzeitig fand sich an allen drei Standorten eine Zunahme der Partikelanzahl fiir die
Fraktion 10-30 nm um den Faktor 1,4 (Mittel aller drei Standorte), die mit Verdnderungen
der Emittentenstruktur nach der deutschen Wiedervereinigung und verbesserten
Verbrennungsverfahren (Industrie, Heizanlagen, moderne Fahrzeuge) in Verbindung
gebracht wurden (Pitz et al. 2003). Eine Verdnderung der PartikelgroBenverteilung hin zu
Partikeln mit kleinerem Durchmesser fanden auch Kreyling et al. (2003) in Erfurt (Abb.
3.6.1-8, links). Diese lokalen Befunde entsprechen also einander, sie kdnnen allerdings nach
Expertenansicht trotzdem nicht groB3flachig generalisiert werden (KRdL 2003a).
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Abbildung 3.6.1-8: Verinderung der Partikelgrofenverteilung in den Wintermonaten von
1991 bis 2001 in Erfurt (rechts) und die daraus resultierenden Verdnderungen in der
relativen Massenkonzentration (MC) und Anzahlkonzentration (NC) bezogen auf den Winter
91/92 (Kreyling et al. 2003).

Anders als in Sachsen-Anhalt nimmt in Erfurt die Anzahl der Partikel von 10 - 30 nm seit
1995/96 kontinuierlich ab, d.h. sowohl die Partikelmasse (s.o.) als auch die Partikelanzahl
sind dort riicklaufig (s. Abb. 3.6.1-8, rechts). Die Autoren weisen jedoch darauf hin, dass der
relative Anteil der Partikel 10 - 30 nm zugenommen habe. Dies erklért sich durch eine
stirkere Abnahme der groferen Partikel mit Durchmesser von 10 — 100 nm (NCy1-0.1)
gegeniiber den kleineren Partikeln (NCgpi01). Deswegen steigt das Verhdltnis der
Partikelzahl zu Partikelmasse, in Abb. 3.6.1-8 (rechts) ist dies durch die Kurve NCo/MCiq
dargestellt. Die Autoren leiten daraus ab, dass fiir den Gesundheitsschutz eine Kontrolle der
Partikelmasse unzureichend und zusétzlich eine Kontrolle der Partikelanzahl erforderlich
sein konnte (Kreyling et al. 2003).

Eine chemische Analyse der Partikel 10 - 30 nm war den Autoren beim gewihlten
Messverfahren nicht moglich, d.h. es liegen keine Angaben z.B. iiber EC oder OC vor, aus
denen ein Einfluss von Dieselmotorabgasen abgeleitet werden konnte. Kreyling geht
dennoch von einem FEinfluss der Dieselmotorabgase aus, weil erhohte Ultra-
Feinpartikelzahlen mit hohem Verkehrsaufkommen und erhohten NOy-Konzentrationen
assoziiert waren (Tuch et al. 2003), und weil die Partikelemissionen bei Dieselmotoren hoher
seien als bei Ottomotoren (Kreyling, personliche Mitteilung).

Kreyling und Wichmann &uBlerten wiederholt ihre Vorstellungen, Dieselmotoren emittierten
zunehmend kleinere Partikel und seien flir einen Anstieg der Fraktion 10 - 30 nm bei
Immissionsmessungen verantwortlich, und daher sei zukiinftig die Messung von
Partikelmasse unzureichend und miisse durch Messungen der Partikelanzahl ergdnzt werden
(Kreyling 2003a, Wichmann 2003 und 2003a). Das Umweltbundesamt hat diese Position
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aufgegriffen und behélt sich vor, zukiinftige Grenzwerte ggf. auch an der Partikelanzahl
auszurichten (UBA 2003, 2003a).

Aus unserer Sicht kann dem aus den nachfolgenden Griinden nicht zugestimmt werden:

Der Riickgang von PM,s um 75 % in Erfurt im Zeitraum 1991/92 bis 2000/2001
(Kreyling et al. 2003) und um 50 % in Sachsen-Anhalt (Messungen in 1993 und
1999; Pitz et al. 2003) zeigt eine bemerkenswerte Verminderung der Staubbelastung
der Luft und damit einhergehend eine ganz auBlerordentliche Verbesserung der
Luftqualitdt an diesen Messstellen in den neuen Bundesldndern innerhalb weniger
Jahre nach der deutschen Wiedervereinigung.

Diese Verdnderungen gehen auf eine verdnderte Emittentenstruktur zuriick, die nicht
ndher bezeichnet werden kann. Einfliisse von Industrie und verdnderter Heiztechnik
sowie des Stralenverkehrs sind plausibel. In diesem Zusammenhang kann auch ein
hoher Gehalt von Schwefel in Heizol (Grenzwert bis 2008: 2000 ppm; 3. BImSchV
(2002)) eine Rolle spielen: die Messungen 1990/91 bis 2000/01 in Erfurt fanden stets
im Winter und somit in der Heizperiode statt.

Eine Zunahme der Partikelanzahl der Fraktion 10-30 nm um ca. 40% an drei
Standorten in Sachsen-Anhalt (Pitz et al.) kann ebenfalls keiner bestimmten Quelle
zugeordnet werden.

In Erfurt haben die Partikelmassen und die Partikelzahlen aller Fraktionen inkl. der
Fraktion 10-30 nm abgenommen (Kreyling 2003).

Mit der Abnahme der Partikelmasse und der Partikelzahl vermindert sich die
Exposition der Bevolkerung, die Situation verbesserte sich also. Der von Kreyling,
Wichmann und UBA stets betonte relative Anstieg der Fraktion 10 - 30 nm ist
toxikologisch ohne Bedeutung.

Der wvon den genannten Autoren vermutete Zusammenhang  von
Dieselmotoremissionen und Partikeln der Fraktion 10 - 30 nm wird nicht durch
chemische oder elektronenmikroskopische Untersuchungen gestiitzt, d.h. es fehlt der
Nachweis eines RuBBkerns (EC) als Marker fiir die Herkunft aus Dieselmotorabgasen.

Aus Priifstandsmessungen ist bekannt, dass partikulire Emissionen von
Dieselmotoren untergeordnet aus Primérpartikeln (Ruf3partikel) mit Durchmesser 10[]
30 nm und ganz iiberwiegend aus Agglomeraten mit Durchmesser 70 - 160 nm
bestehen (ACEA 1999, 2002, Koch 2003, Metz 1999).

Die Bildung von Sekundérpartikeln mit Durchmesser 10-30 nm durch Kondensation
heifler gasformiger Stoffe ist ebenfalls gut bekannt (Koch 2003). Es kann sich dabei
um Wassertropfchen, Sulfat- oder Nitratpartikel, Kraftstofftropfchen, Ol usw.
handeln. Ruf} spielt bei den Sekundérpartikeln keine Rolle. Tunnelmessungen (HEI
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2002) und Immissionsmessungen (Putaud et al. 2002) haben dies hinsichtlich
Partikelzahl, -durchmesser und chemischer Zusammensetzung bestitigt.

= FEine Zuordnung von Sekundéirpartikeln zu Dieselmotoremissionen ist bisher nicht
nachgewiesen. Sekundérpartikel entstehen bei der Abkiihlung heifler Abgase und z.B.
durch Resuspension, Koagulation von Luftschadstoffen in der Atmosphire.
Dementsprechend vielféltig konnen die Quellen sein und schlieen u.a. Industrie(’
abgase, die Abluft hiuslicher Heizanlagen sowie die Abgase von Dieselmotoren und
von Ottomotoren ein.

= Partikelfilter sind durchaus geeignet, Dieselpartikel zurlickzuhalten. Eine
Sekundarpartikelbildung wird dadurch jedoch nicht verhindert, weil heile Gase den
Filter ungehindert durchstromen und bei der anschlieBenden Abkiihlung dann
Sekundarpartikel bilden. Die Zahl der Sekundirpartikel ist bei Verwendung eines
Partikelfilters erhoht, weil die ausgefilterten Partikel dann nicht mehr zur Anlagerung
der Sekundérpartikel zur Verfiigung stehen.

= Die toxikologischen Eigenschaften der Sekundérpartikel werden z.Zt. verstéirkt
diskutiert (BIA 2003). Wenn auch Vieles noch unverstanden scheint, so ist doch
gesichert, dass (1) Partikel mit Durchmesser 10 - 30 nm alveolar verfiigbar sind und
(2) die chemische Zusammensetzung die Art der Wirkung wesentlich bestimmt.
Saurehaltige Partikel dominieren offenbar und kénnen zu lokalen Reizungen fiihren.
Wassertropfchen diirften kaum eine nennenswerte Wirkung entfalten. Biopersistente
RuBkerne, wie sie fiir Dieselmotoremissionen typisch sind, sind bei den
Sekundérpartikeln bisher nicht nachgewiesen.

= Vor diesem Hintergrund ist die These des Umweltbundesamtes nicht
nachvollziehbar, jedem Partikel sei eine schidigende Wirkung zuzuschreiben (UBA
2003), und dass dementsprechend kiinftige Grenzwerte auf die Partikelanzahl
abheben sollen. Es ist mit dem Partikelfilter keine Absenkung der Sekundérpartikel
(Fraktion 10 - 30 nm) herbeizufiihren. Aus Literaturdaten geht hervor, dass durch den
Einsatz des Partikelfilters die Anzahl der Sekundarpartikel 10-30 nm sogar um ca.
Faktor 10 ansteigt, weil sich Sekundérpartikel nicht mehr an die ausgefilterten
DieselruBBpartikel anlagern konnen(Burtscher 2001).

Ein Grenzwert auf der Basis von Partikelanzahlkonzentrationen wére aus diesen Griinden
weder toxikologisch, technisch noch wirtschaftlich sinnvoll.
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3.6.1.3 Stickstoffoxide

Stickstoffoxide (NO, NO,) werden {iiberwiegend als NO emittiert, das schnell von
Luftsauerstoff und Ozon zu NO, oxidiert wird. Unter dem Einfluss von UV(B)-Strahlung
wird NO; in den Sommermonaten zersetzt.

Messungen der letzten Jahre (Abb. 7.1-3 im Anhang 7.1) haben gezeigt, dass in den
lindlichen Gebicten auBerhalb der Ballungsrdume die Jahresmittel selten 30 pg/m’
erreichen, Messungen an Hintergrundstationen iiberschreiten selten 10 pg/m’. In den
Ballungsrdumen werden zwischen 30 und 60 pg/m’ gemessen. Belastungen an
industrienahen Messpunkten unterscheiden sich in der Regel nicht signifikant vom
stadtischen Hintergrund, da die industriellen Emissionen {iber hohe Schornsteine
ausgestofen werden. Da die Emissionen des StraBBenverkehrs iiberwiegend bodennah
auftreten, tragen die Verkehrsemissionen stirker zu den Immissionen bei, als es ihrem
Emissionsanteil entspricht. Folglich treten hohe Schadstoffbelastungen fast ausschlieflich in
StraBenndhe auf und kénnen dort Konzentrationen bis 100 ug/m3 erreichen (UBA 2001,
KRdL 2003b).

Die Zeitreihe der Messungen im ldndlichen Raum zur weitrdumigen NO, Belastung
(Umweltdaten 2000) zeigt, dass fiir stirker belastete Regionen von 1985 bis 1998 ein
Riickgang von 30 % zu verzeichnen ist, wihrend in niedrig belasteten Gebieten keine
nennenswerte Verdanderungen zu erkennen sind (Abb. 3.6.1-9). Die Streubreite zwischen
niedrig und stark belasteten Stationen des lindlichen Raums ist auf 10 bis 15 pg/m’
zuriickgegangen.

25 pg/m?

0
80 82 8 8 8 90 92 94 96 98
Quelle: Umweltbundesamt [14-20]

Abbildung 3.6.1-9: Jahresmittelwerte der NO, Konzentrationen im ldndlichen Raum (UBA
2001).
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3.6.1.4 Ozon

Die Konzentration des bodennahen Ozons ist wegen seines Bildungsmechanismus abhiangig
von der Konzentration der Vorldufersubstanzen NOy und HC (fliichtige organische
Verbindungen) sowie von den meteorologischen Gegebenheiten (v.a. Verlauf des Sommers).
Eine wichtige Quelle fiir die Emission der Vorldufersubstanzen stellt der Kfz-Verkehr dar,
im Falle des NOy sind dies insbesondere die Emissionen dieselbetriebener Fahrzeuge.

Die groBflachige Darstellung der Jahresmittelwerte einzelner Messstationen (Abb. 7.1-5 im

Anhang 7.1) oder ein daraus berechneter bundesweiter Jahresmittelwert (Abb. 3.6.1-10),
konnen fiir die Beurteilung der allgemeinen Immissionssituation verwendet werden.

50
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35
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Quelle: Umweltbundesamt

Abbildung 3.6.1-10: Jahresmittelwerte der bodennahen Ozonkonzentrationen in pg/m’
(Umweltbundesamt 2002).

Allerdings ist trotz des Riickgangs der Emissionen der Vorldufersubstanzen in Deutschland
seit 1990 ist eine entsprechende Abnahme der Ozonbelastung nicht zu beobachten. Die
Ursachen dafiir sind angesichts der vielen Einfliisse unklar. Emissionen des Stralenverkehrs
konnten daran beteiligt sein. Die geschétzte jahrliche Fahrleistung (Abb. 3.5.4-3) stieg im
gleichen Zeitraum an, in dem auch Ozonkonzentrationen zunahmen.

Ein direkter und kausaler Zusammenhang mit der Emission von Dieselabgasen ist damit
jedoch noch nicht nachgewiesen, denn im gleichen Zeitraum (1980 bis 2000) sind z.B. die
NOy-Emissionen stetig zuriickgegangen, und zwar um ca. 70 % (Abbildung 3.5-5, IFEU
2002).
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3.6.1.5 Schwefeldioxid

Die flachenhafte Darstellung der SO,-Jahresmittelwerte auf der Basis der Ergebnisse von ca.
500 Messstationen der Linder und etwa 30 Stationen des UBA in Abb. 7.1-4 (im Anl]
hang 7.1) zeigt einen deutlichen Riickgang der SO,-Belastung in Deutschland. In den alten
Bundesldndern bestand Mitte der 1980er Jahre bis Anfang der 1990er Jahre ein
grofraumiges Konzentrationsniveau von etwa 25 — 50 pg/m’ mit regionalen Spitzen von
50-75 pg/m’ (Ruhrgebiet, Rhein-Main-Gebiet). Heute liegen flichendeckend
Immissionskonzentrationen unter 25 pg/m’ im Jahresmittel vor.

In den neuen Bundesldndern kam es vor allem in Industrieregionen bis Anfang der 1990er
Jahre zu extremen SO, Belastungen. Im Jahresmittel wurden grofrdumig Werte liber 150
pug/m’  festgestellt. Mitte der 1990er Jahre setzte ein deutlicher Riickgang der
Immissionswerte ein und seit Ende der 1990er Jahre liegen die Jahresmittelwerte ebenfalls
unter 25 pg/m’.

Die Jahresmittelwerte sind seit Mitte der 1980er Jahre um 75 % gefallen. Auch die
Streubreite der Konzentrationen unterschiedlich belasteter Regionen ist deutlich von
45 pg/m’ auf 10 pg/m’ zuriickgegangen (Abb. 3.6.1-11).

50 ?

80 82 84 8 8 90 92 94 96 98

Abbildung 3.6.1-11: Jahresmittelwerte der SO, Konzentrationen im landlichen Raum (UBA
2001).

Der Anteil des Stralenverkehrs an den SO,-Emissionen im Jahre 2000 betrug nach
unabhédngigen Schétzungen nur noch etwa 2 % (IFEU 1999; Lenz und Priiller 2003). Eine
Absenkung des Schwefelgehalts von Dieselkraftstoff kann hier also nicht viel bewirken, ist
aber fiir die Verminderung von Partikel- und Stickstoffoxidemissionen erforderlich.
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3.6.2 Immissionsmodellierungen

Das Ziel von Immissionsmodellierungen ist auf der einen Seite die Berechnung der
zukiinftigen Belastung mit luftgetragenen Schadstoffen und auf der anderen Seite die
Abschitzung des Beitrags einzelner Emissionsquellen an den jeweiligen Immissions!!
konzentrationen, damit entsprechend gegengesteuert werden kann.

Bei einem einfachen linearen  Modell zur Abschitzung von verkehrsbedingten
Immissionskonzentrationen wird davon ausgegangen, dass eine Anderung der ortsrelevanten
Emissionen zu einer prozentual gleichen Anderung der Immissionskonzentration fiihrt. Dies
setzt gleichbleibende meteorologische Bedingungen und chemische Umwandlungsprozesse
voraus. Wenn die Emissionen mit hoher Qualitidt modelliert werden konnen, dann lésst sich
ein direkter linearer Zusammenhang zwischen den berechneten Emissionen und der
Immissionskonzentration herstellen. Dies wurde in einem Projekt fiir das Land Baden-
Wiirttemberg fiir die Schadstoffe NOy und CO bestitigt (IFEU 2000a).

Zur Modellierung der zukiinftigen verkehrsbedingten Luftbelastung miissen demnach
folgende Schritte durchgefiihrt werden (Abb. 3.6.2-1):

* Ermittlung der typischen aktuellen Immissionskonzentrationen fiir eine
Belastungsklasse (StraBenschlucht, Stadtverkehr, AuBerortsverkehr, usw.) (blauer
Balken).

= Abschitzung des Anteils des StraBenverkehrs an dieser Immissionskonzentration
(roter Balken).

* Durchfiihrung der Emissionsberechnung fiir den Stralenverkehr im selben Jahr, in
der Zukunft (Trend) und fiir verschiedene Szenarien in der Zukunft. Ermittlung der
Minderungsraten der Emissionen in diesem Zeitraum (oberer Teil, magenta und
gelber Balken).

= Anwendung  dieser = Minderungsraten auf den = Verkehrsanteil  der
Immissionskonzentration.
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Abbildung 3.6.2-1: Schematische Darstellung der vereinfachten Abschétzung zukiinftiger
verkehrsbedingter Immissionskonzentrationen (IFEU 1999).

Die Abschitzung des Verkehrsanteils an den Immissionskonzentrationen ist mit einigen
Unsicherheiten behaftet. Die verkehrsbedingte Immissionskonzentration ist an jedem
Messort von diversen Faktoren abhingig wie z.B. Verkehrsstirke, Emissionsmenge,
Windrichtung und Einfliisse anderer Emittenten (Quellstirke, Entfernung usw.). Zur
Abschdtzung des Verkehrsanteils stehen mehrere Methoden zur Verfiigung:

Emissionsberechnungen geben Auskunft iiber den Anteil des Verkehrs an den
Gesamtemissionen eines ausgewdhlten Gebietes. Diese Emissionsbilanzen liefern nur fiir
groflere Gebiete Aussagen. Lokale Einfliisse durch starke Emittenten konnen sich davon
stark unterscheiden. Zudem liefert der Stralenverkehr aufgrund der geringen Emissionshdhe
einen hoheren Beitrag zur bodennahen Luftbelastung als beispielsweise Kraftwerke, und
damit ist der Anteil des Stralenverkehrs an der bodennahen Immissionskonzentration groBer
als sein entsprechender Anteil an den Gesamtemissionen.

Ausbreitungsrechnungen modellieren ausgehend von den Emissionen der relevanten
Quellen die Ausbreitung und gegebenenfalls die Umwandlung der Komponenten und
ermoglichen eine Abschitzung des Anteils verschiedener Quellen an den Immissionen.

In Rezeptormodellen werden aus Charakteristika der chemischen Zusammensetzung, der
Morphologie oder auch der PartikelgroBe verschiedener Quellen Riickschliisse auf den

103 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

Beitrag der einzelnen Quellen an der Immissionskonzentration gezogen (kann hier nur bei
der Analyse von Partikeln bzw. PM,( angewendet werden).

Jede dieser Methoden ist mit grofen Unsicherheiten behaftet. So sind bei der
Emissionsberechnung Daten zur Aktivitéit der einzelnen Quellen und Emissionsfaktoren sehr
wichtig, bei den Ausbreitungsrechnungen dariiber hinaus noch exakte Informationen zur
Meteorologie und Bebauung nétig. Bei den Rezeptormodellen miissen sehr spezifische
Stoffe pro Quellengruppe in bekannter Konzentration vorliegen, um eine Zuordnung
vornehmen zu kdnnen. Je nach Datenlage wird die Abschidtzung nach der einen oder anderen
Methode vorgenommen.

Es besteht eine starke Abhingigkeit der Immissionskonzentration von der Messhéhe (Hohe
der Probenahme iiber dem Erdboden) und der lateralen Entfernung zum Fahrbahnrand.
Daher ist der Zusammenhang zwischen den Verkehrsemissionen und den resultierenden
Immissionswerten weitaus komplexer als erwartet, und eine einfache Korrelation zwischen
Konzentration und beispielsweise durchschnittlicher tiglicher Verkehrsstirke oder
StraBBengeometrie ist nicht gegeben.

Ausbreitungsmodelle sind komplexere Modelle, bei denen im Idealfall die Stirke und
Entfernung  der  Emissionsquellen,  Verkehrsmodus,  bauliche = Gegebenheiten,
meteorologische Bedingungen und die chemischen und physikalischen Umwandlungen von
emittierten Stoffen beriicksichtigt werden. Wegen groler Unsicherheiten bei den
Eingangsparametern und den notwendigen Vereinfachungen und Annahmen fiihrt die
Benutzung von Ausbreitungsmodellen zu ergeben sich oft erhebliche Abweichungen
zwischen den Ergebnissen der Modellierung und der Messung (UBA 2000a).

Metz (1999) berechnete mit Hilfe eines mathematischen Luftqualitdtsmodells (SEM,
Seika M) die Immissionskonzentrationen von Gesamtschwebstaub (TSP), PM;o, PM; s und
elementarem Kohlenstoff (EC) fiir Deutschland (Abb. 3.6.2-2). Die Basis seiner
Berechnungen waren bundesweite TSP-Messungen aus den Jahren 1968 bis 1998 und
regionale PM;y und EC-Messungen aus den Jahren 1995 bis 1998. Der Verlauf der
Immissionen vor 1967 wund die Vorhersage bis 2010 wurde aufgrund von
Emissionsmodellierungen abgeschétzt. Demnach reduzierten sich die bundesweiten
Jahresmittelwerte fiir TSP zwischen 1960 und 1990 um mehr als 80 %, die der anderen
betrachteten Luftschadstoffe um etwa 50 %. Damit stimmen die Berechnungen im
wesentlichen mit den Immissionsmessungen der Liandermessnetze und des UBA (Kapitel
3.6.1) tliberein. Die zukiinftigen MaBnahmen zur Reduktion vom Emissionen werden nach
den Prognosen von Metz (Abb. 3.6.2-2) zu einer wesentlich geringeren Abnahme der
durchschnittlichen jahrlichen Immissionskonzentration fiihren.

Zum gleichen Ergebnis kommen auch Mitarbeiter des UBA, die darauf hinweisen, dass der
Abfall der Staubkonzentrationen (TSP) in der Luft nach 1988 wesentlich langsamer erfolgt,
als der starke Riickgang der Emissionen in Deutschland (UBA-Texte 69/02).
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Abbildung 3.6.2-2: Typische Jahresmittelwerte von Gesamtschwebstaub (TSP), PM,y,
PM;s und elementarem Kohlenstoff (EC) von 1960 bis 2010 in Deutschland aus Metz
(1999).

(Anmerkung: Wegen einer geringen Druckqualitit des Originals wurde der PM;,-Verlauf
nachgezeichnet)

In einer Studie zur Entwicklung der gesundheitsrelevanten Emissionen des Stra3enverkehrs
im Jahre 2020 im Vergleich zum Jahre 1997, die im Auftrag des UBA gemeinsam von IFEU
(Heidelberg), dem Institut fiir Toxikologe und Aerosolforschung (Hannover), FOBIG
(Freiburg) und Roller (Erkrath) erarbeitet wurde (UBA 1999a), wurden zukiinftige
verkehrsbedingte  Schadstoffkonzentrationen  (Immissionen) abgeschitzt und mit
Luftqualitétszielen verglichen.

Fiir das Jahr 1997 und fiir verschiedene Szenarien im Jahre 2020 wurde der Beitrag der Kfz-
Abgasemissionen (Diesel und Otto) zur Immissionskonzentration von elementarem
Kohlenstoff (Ruf}), Benzol, und Benzo[a]Pyren (B[a]P als Leitsubstanz fiir PAK) in den
Bereichen Strale (StraBenschlucht), Stadt (Ballungszentrum) und l4ndlicher Raum
abgeschétzt und den aktuellen Grenz- und Zielwerten zur Luftqualitit (Tabellen im Anhang
7.2) gegeniibergestellt. Fiir eine Modellierung der zukiinftigen PM,o-Konzentrationen war
nach Aussage der Beteiligten die Datenlage im Jahr 1997 nicht ausreichend. In den
Szenarien fiir das Jahr 2020 wurde der Anteil der Diesel-Pkw an der jéhrlichen
Gesamtfahrleistung variiert (0 %, 16 %, 50 %), und es wurde auch eine Ausstattung der
Diesel-Pkw mit Partikelfilter beriicksichtigt. Nach dem damaligen Stand der Dinge wurde
der Anteil von Diesel-Pkw an der Jahresgesamtfahrleistung des Stralenverkehrs im Jahr
2020 auf 16 % geschétzt, deshalb wird dieses Szenario als ,,Trend* bezeichnet.
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Fiir Benzol und B[a]P werden demnach die aktuellen Grenzwerte der 23. BlmschV in allen
Bereichen erreicht, und die entsprechenden LAI-Beurteilungswerte (Benzol: 2,5 ug/mS;
B[a]P: 1,3ng/m’) werden in der Zukunft unterschritten werden. Der festgelegte
Jahresgrenzwert fiir elementaren Kohlenstoff (8 pg/m’) wurde 1997 noch iiberschritten, wird
aber im Szenario fiir das Jahr 2020 deutlich unterschritten (Abb. 3.6.2-3).

Die mittelfristigen Zielwerte werden nach diesen Berechnungen in den Ballungsrdumen bei
einem hohen Anteil von Diesel-Pkws ohne Partikelfilter wahrscheinlich nicht erreicht
werden, und fiir das Erreichen der langfristigen Zielwerte (0,8 pg/m’) miisste entweder die
Fahrleistung von Diesel-Pkw gegeniiber dem Trendszenario (16 %) reduziert werden, oder
es miissten Partikelfilter bei Diesel-Pkw eingesetzt werden.
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Abbildung 3.6.2-3: Verkehrsbedingte RuBlbelastung (Abgase) in den Kategorien Straf3e,
Stadt und landlicher Raum 1997 und in einzelnen Szenarien 2020. In den Szenarien wurde
der Anteil der Diesel-Pkw an der jahrlichen Gesamtfahrleistung variiert (0 %, 16 %, 50 %)
sowie die Ausstattung der Diesel-Pkw mit Partikelfilter UBA (1999a).
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3.6.3 Konzentrationen in der Luft am Arbeitsplatz

Dieselmotorabgase (DMA) werden ebenso wie andere Pyrolyseprodukte aufgrund
tierexperimenteller und epidemiologischer Studien als kanzerogen angesehen und sind 1987
von der MAK-Kommission der Deutschen Forschungsgemeinschaft (DFG) als
krebserzeugender Stoff der Kategorie IIIA2 (im Tierversuch erwiesenermal3en
krebserzeugend) eingestuft worden. Eine entsprechende Einstufung wurde ab 1987 in der
TRGS 900 ,,Grenzwerte in der Luft am Arbeitsplatz® (Technische Regeln fiir Gefahrstoffe)
aufgefiihrt. Ab 1989 waren DMA in Anhang II der Gefahrstoffverordnung als
krebserzeugend in Gefahrdungsgruppe II (stark gefidhrdend) ohne Konzentrationsangabe
aufgenommen.

Die aktuelle FEinstufung von DMA als krebserzeugend ist in § 35 Abs. 4
Gefahrstoffverordnung (GefStoffV) festgeschrieben. Damit sind die speziellen Vorschriften
des Abschnitts VI GefStoffV fiir den Umgang mit krebserzeugenden und
erbgutverdndernden  Stoffen verbindlich zu beachten. Mit der TRGS 554
,,Dieselmotoremissionen werden den Betrieben seit 1993 Hinweise auf die Messverfahren
sowie auf Schutz- und Minderungsmaflnahmen gegeben. Die aktuelle Fassung der TRGS
554 datiert vom Mairz 2001.

Tabelle 3.6.3-1: Exposition gegeniiber Dieselmotoremissionen (DME) in Arbeitsbereichen
im Zeitraum 1994 bis 2000. Werte flir Kohlenstoff elementar (EC) und Gesamtkohlenstoff.
(Mattenklott et al. 2002)

DME DME
A (Kohlenstoff elementar) (Gesamtkohlenstoff)
( Anzahl Anzahl 50-%-Wert 90-%-Wert 50-%-Wert 90-%-Wert
E Messdaten Betriebe m mg/m3 in mg/m3 in mg/m3 in mg/m3
(0]
L 457 213 0,024 0,086 0,040 0,150
Innerbetrieblicher Transport 203 82 0,027 0,088 0,047 0,137
Flurforderzeuge 506 187 0,025 0,076 0,044 0,121
R 204 76 0,024 0,058 0,032 0,094
Pr 315 37 0,018 0,055 0,026 0,088
D 266 39 0,025 0,100 0,037 0,130
U
G 698 36 0,095 0,226 0,165 0,373
(
B 43 43 0,150 0,406 0,210 0,498

! PND: Probennahmedauer; ExpD Expositionsdauer
? Daten fiir den Zeitraum 1997 bis 2000
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Tabelle 3.6.3-2: Exposition gegeniiber Dieselmotoremissionen (DME; Gesamtkohlenstoft)
in Arbeitsbereichen in den Zeitrdumen 1990-1993 und 1994-2000. (Mattenklott et al. 2002)

Dieselmotoremissionen (Gesamtkohlenstoff)
Arbeitsbereiche 1990 - 1993 1994 - 2000
( > Anzahl Anzahl | 50-%-Wert | 90-%-Wert | 50-%-Wert 90-%-Wert
E > Messdaten Betriebe in mg/m3 in mg/m3 m mg/m3 in mg/m3
o
L 18 11 0,08 0,30
213 0,04 0,15

Innerbetrieblicher Transport 19 10 0,12 0,42

203 82 0,05 0,14
Flurforderzeuge 17 11 0,08 0,14

506 187 0,04 0,12
Reparatur und Wartung 48 15 0,07 0,22

204 76 0,03 0,09
Durchlauf-Wartung 37 10 0,10 0,21

266 39 0,04 0,13
Untertégige Arbeitsbereiche
Gleislosfahrzeuge unter Tage 115 4 0,18 0,35
(ohne Steinkohlenbergbau) 698 36 0,17 0,37

1) PND: Probennahmedauer; ExpD: Expositionsdauer

Abbildung 3.6.3-1: Verlauf der Dieselru8konzentration 1977 bis 1999. Mittelwerte der
Einatembaren Staubfraktion bei kanadischen Minenarbeitern (Grenier 1999)
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3.6.4 Marker fur die Exposition gegenuiber DMA

Dieselmotorabgase (DMA) bestehen aus einer Vielzahl von Einzelbestandteilen, und es ist
bisher nicht gelungen, eine spezifische Komponente fiir die Exposition gegeniiber DMA zu
beschreiben.

Am weitesten verbreitet ist die Verwendung des elementaren Kohlenstoffs (EC/Ruf3) als
Marker fiir DMA. DMA sind jedoch keinesfalls die einzige Quelle fiir Ruf}, und der EC-
Anteil in Partikeln aus Dieselmotoren kann in Abhédngigkeit der Messbedingungen und der
Motortypen stark variieren. Es ist bisher auch noch nicht gelungen, {iber das
Verkehrsaufkommen den EC-Gehalt in der Luft vorherzusagen (HEI, 2003).

Als weitere mogliche Marker wurden vom Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen das
Coronen (ein PAK) und bestimmte Nitro-PAKSs, so z.B. das 1-Nitropyren, vorgeschlagen.
Diese haben sich jedoch nicht als Marker etablieren konnen, da diese Stoffe auch durch
andere Verbrennungsprozesse (Gebdudeheizung mit Kohledfen, Zigarettenrauch) gebildet
werden, die wesentlich zur Exposition beitragen kdnnen.

Der z.Zt. beste Indikator fiir Dieselmotorpartikel ist daher der inerte elementare
Kohlenstoffkern (EC, Ruf}) in Verbindung mit einem Partikeldurchmesser von ca. 50 bis 200
nm. Bei Immissionsmessungen werden solche Partikel in der Fraktion PM; s (aber auch in
PM;y) messtechnisch erfasst und konnen damit prinzipiell auch einer chemischl]
physikalischen Untersuchung zur weiteren Charakterisierung zugefiihrt werden.

FAZIT

= Seit Beginn der 1980er Jahre sind die Jahresmittelwerte  der
Immissionskonzentrationen von Partikel (-50 %), NOy (-30 %) und SO, (-75 %) stark
zuriickgegangen, nur bei Ozon ist an den Messstellen des UBA-Luftmessnetzes ein
kontinuierlicher Anstieg (etwa 20 — 25 % seit 1985) zu beobachten.

* Die derzeit giiltigen Grenz- und Richtwerte (Jahresmittelwerte) zum Schutz der
menschlichen Gesundheit sowie zum Schutz der Vegetation bzw. der Okosysteme fiir
Partikel (PM;o: 40 pg/m’), RuB (8 pg/m’), NO, (30 pg/m’) und SO, (20 pg/m’)
werden an den UBA-Messstellen groBflachig deutlich unterschritten (vergl. dazu
auch Anhang 7.1).

=  Punktuell werden an innerstidtischen Messorten, insbesondere in verkehrsnahen
Bereichen (StraBenschlucht), Uberschreitungen des PM,o-Tagesgrenzwertes (50
ng/m’) oder erhdhte NO,-Konzentrationen (bis zu 100 pg/m’) gemessen.

= Es gibt in Deutschland keine Daten aus flichendeckenden Messungen zu PM, s oder
Ultra-Feinpartikel. Soweit einzelne, regional und zeitlich begrenzte Messungen
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vorliegen deutet sich jedoch ein Trend an, dass auch diese Konzentrationen
riicklaufig sind.

Eine Quellenzuordnung von Partikeln, wie sie beispielsweise bei Immissions!]
modellierungen bendtigt wird, ist &uBBerst problematisch und fehlerbehaftet.
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3.7 Technische Entwicklungen fiir zukiinftige Emissions!]
minderungen

Uber die Ausfiihrungen in den nachfolgenden Abschnitten hinaus finden sich in Anhang 7.6
tabellarische Ubersichten zu den Méglichkeiten, die motortechnische MaBnahmen und
Abgasreinigungstechniken fiir die Minderung von Motorabgasen bieten. Es handelt sich
dabei um die Ergebnisse einer Literaturstudie von CONCAWE (1999, 1999a).

3.7.1 Anforderungen an zukiinftige Kraftstoffe

3.7.1.1 Schwefelarmer Dieselkraftstoff

Nach vorherrschender Ansicht ist die weitere Reduzierung des Schwefelgehalts in Otto- und
Dieselkraftstoffen eine unverzichtbare Voraussetzung fiir eine weiterhin erfolgreiche
Emissionsminderung. Dies betrifft neben der Reduzierung des AusstoBes von SO, und
Sulfatpartikeln vor allem die Einfiihrung von Systemen zur Reduzierung von
Stickstoffoxiden (NOy-Speicherkatalysator fiir Pkws, SCNR fiir Nutzfahrzeuge) (ACEA
2000; ACEA 2002, Kohoutek et al. 1999).

Dagegen schitzt CONCAWE die Effekte einer Absenkung des Schwefelgehalts von 50 ppm
auf 10 ppm in DK auf die Emissionen von SO, und Sulfatpartikeln als sehr gering und in
Bezug auf die anderen regulierten Abgasbestandteile als nicht signifikant ein. Die
Bereitstellung schwefelfreier Kraftstoffe bereitet technisch offenbar keine Probleme, wird
jedoch als kostspielig angesehen und kann nach Ansicht der Autoren zu erhdhter Freisetzung
von Treibhausgasen fiihren (CONCAWE 2000). CONCAWE vertritt hiermit eine erheblich
vom Mainstream abweichende Position. Dies ist insofern unverstindlich, als ein fritherer
Bericht (CONCAWE 1999) eine detaillierte Auflistung der Techniken zur Emissions!]
minderung enthélt (s. Anhang 7.6) und auBerdem auch anerkannt wird, dass fiir effiziente
DeNOx-Techniken ein niedriger Schwefelgehalt erforderlich ist.

Zur Zeit ist eine Obergrenze von 50 ppm gesetzlich vorgeschrieben, ab 2009 liegt der
Grenzwert in der EU bei 10 ppm. Schwefelarmer Diesel (< 10 ppm) wird It. UmweltMagazin
seit Januar 2003 von den Herstellern SHELL, DEA und ARAL angeboten (UmweltMagazin
28.12.2002). Nach anderen Angaben wird ein solcher Kraftstoff (< 10 ppm) bereits seit
Januar 2003 fldchendeckend und von allen Anbietern angeboten (StMUGYV, personliche
Mitteilung).
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3.7.1.2 Alternative Kraftstoffe

Biodiesel

Als nachwachsender heimischer Rohstoff wird Biodiesel (Rapsmethylester, RME) intensiv
untersucht. Es entstechen prinzipiell die gleichen Schadstoffe wie beim fossilen
Dieselkraftstoff und damit bestehen die gleichen technischen Minderungsprobleme. Es
werden oft hohere Partikelemissionen (Masse) als beim herkommlichen Diesel gefunden.
Die Durchmesser der Partikel sind vergleichbar. Der Ru3 von herkémmlichem Diesel und
von Biodiesel scheinen sich beziiglich der anhaftenden Substanzen (organischer Kohlenstoff
OC) dahingehend zu unterscheiden, dass Rul3-Extrakte von Biodiesel weniger Mutationen in
bakteriellen Testsystemen (Ames-Test) ausldsten (Krahl 2001, Krahl et al. 2001).

Fiir die Verwendung in Fahrzeugmotoren besteht offenbar noch Forschungsbedarf. Das
Problem einer schwankenden Kraftstoffqualitdt scheint dabei eine Rolle zu spielen. Fiir den
Betrieb von GroBgerdten scheint dies weniger problematisch zu sein. Die Wismut AG hat
sich kiirzlich dazu entschlossen , ithre Grof3geréite mit einem Jahresbedarf von 13 Mio. Litern
kiinftig mit Biodiesel zu betreiben (UmweltMagazin 2003). Das Umweltbundesamt hat
allerdings 6kologische Bedenken angemeldet und weist auch auf den enormen Flidchenbedarf
hin (VDI-Nachrichten 16.05.2003). Die Flichen in der Bundesrepublik reichen nicht aus,
den Bedarf zu decken.

DaimlerChrysler gab kiirzlich den Start eines auf zundchst 5 Jahre angelegten
Kooperationsvorhabens zur Produktion von schwefelfreiem Biodiesel aus Jatropha-Niissen
in Indien bekannt (UmweltMagazin 2003a).

In Deutschland entstehen zur Zeit unter Beteiligung der Volkswagen AG groftechnische
Anlagen zur Produktion von schwefelfreiem synthetischen Biodiesel aus Bioabféllen. Die
ersten Ergebnisse sind hinsichtlich der Qualitdit und des Emissionsverhaltens sehr
vielversprechend.

Erdgas

Das Emissionsverhalten von Dieselfahrzeugen verbessert sich enorm (von EURO 2 auf
EURO 3), wenn geringfiigig modifizierte Serienfahrzeuge mit synthetischem Diesel
(“Synfuel, von Volkswagen und SHELL) betrieben werden. ,,Synfuel* wird aus Erdgas
hergestellt, ist fliissig, kann mit Diesel gemischt und mit der bestehenden Infrastruktur
verteilt werden (VDI-Nachrichten 9.05.2003).

In geringem Umfang wird Erdgas mit gutem Ergebnis auch direkt als Kraftstoff in
entsprechend umgertisteten Otto-Fahrzeugen verwendet. Allerdings handelt es sich auch bei
Erdgas um einen der begrenzt verfligbaren fossilen Energietriger, den die chemische
Industrie dringend als Rohstoff fiir die Herstellung ganzer Produktpaletten benotigt. Insofern
16st eine Umstellung auf Erdgas nicht wirklich die Probleme.
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Wasserstoff

Die Wasserstofftechnik befindet sich noch weitgehend in der Entwicklungsphase. Es werden
sowohl Konzepte zur heilen Verbrennung im Ottomotor als auch eine ,kalte Verbrennung*
(Brennstoffzelle in Verbindung mit Elektromotoren) verfolgt. Solche Motoren emittieren im
wesentlichen Wasserdampf, Verbrennungsmotoren daneben auch NOx.

Ungeklért ist neben sicherheitstechnischen Aspekten noch, wie die immensen bendtigten
Mengen an Wasserstoff kostenglinstig hergestellt und transportiert werden konnen.
Kostenschitzungen fiir die FEinrichtung der erforderlichen Infrastruktur fiir die
Bundesrepublik liegen bei ca. 30 Mrd. Euro. Klimaeinfliisse der Wasserdampfemissionen
(Treibhausgas) lassen sich noch nicht abschitzen und werden ebenfalls kontrovers diskutiert.
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3.7.2 Innermotorische MaBRnahmen

3.7.2.1 Personenkraftwagen

In ihrer Marktanalyse aus 2001 prognostizieren Love et al. (Ricardo 2001) eine weitere
Zunahme der Hochdrucksysteme Common-Rail und Pumpe/Diise (Abb. 3.4.2-3). Diese
Hochdrucksysteme erlauben eine auf3erordentlich feine Regelung des Kraftstoffzuflusses und
eine Einspritzung in Vor- und Nachverbrennung. Die Haupteinspritzung kann mit geeigneten
Einspritzsystemen in 5 — 7 Einzeleinspritzungen unterteilt werden, wobei die spezielle
Geometrie der Diise eine sehr feine Vernebelung des eingespritzten Kraftstoftes erlaubt. Aus
diesem Grund ist die Verbrennung sehr effektiv und das Abgas ist entsprechend rein. Die
Autoren sehen weiter eine Gewichtsreduzierung der Fahrzeuge und eine Reduzierung des
Hubraumes voraus, die zur Erreichung der mit EURO 4 gesetzten Werte fiir NOy und das
Ziel einer CO,-Reduktion auf 140 g/km im Jahre 2008 erforderlich sind. Mit den kleineren
Pkw-Motoren wird die innere Reibung reduziert und dementsprechend werden weitere
Einsparungen beim Kraftstoffverbrauch herbeigefiihrt.

Eine weitere Reduktion von Dieselpartikeln und NOx von mehr als 25 % zur Erreichung der
EURO 4 Stufe (2005/2007) halten Kohoutek et al. (1999) nur dann fiir machbar, wenn
zusétzlich zu den innermotorischen Mallnahmen Abgasreinigungstechniken zum Einsatz
kommen. Der Einsatz von Common-Rail-Technik und verstellbaren Turbinenrddern ist
wahrscheinlich, wird aber zur Erreichung der gesetzten Ziele nicht ausreichen.

Das Umweltbundesamt sieht das Potential von weiteren innermotorischen MafBlnahmen zur
Reduzierung der emittierten Partikelmasse in einer Grofenordnung von 30 — 50 %. Dies
wiirde zu einer knappen Einhaltung der 2005 giiltigen EURO 4 Grenzwerte fiihren.
Allerdings sieht das Umweltbundesamt den Partikelfilter als einzige Mdoglichkeit fiir eine
drastische Partikelminderung an. Die nachgewiesenen Minderungsraten, bezogen auf die
Partikelmasse, liegen weit oberhalb von 90 %. Damit werden die Partikelgrenzwerte
EURO 4 fiir Pkw und EURO V fiir Nutzfahrzeugmotoren nicht nur knapp, sondern erheblich
unterschritten (UBA 2003). Das Umweltbundesamt sieht daher die Einfiihrung von
Partikelfiltern als zwingend an.

3.7.2.2 Nutzfahrzeuge

Bisher wurden alle Grenzwertstufen durch Optimierung der Motortechnik eingehalten. Den
Hauptteil trdgt die Verbrennungsoptimierung bei, aber auch die Verringerung des
Olverbrauchs durch verbesserte Kolbenringpakete hat zur Absenkung der Partikelemission
beigetragen. Bei der Verbrennungsoptimierung waren hauptsidchlich verbesserte
Einspritzung durch den Einsatz von Motorelektronik und erhohte Einspritzdriicke fiir die
Absenkung der Emissionen verantwortlich, und hier wird weiteres Potential vermutet. Mit
den modernen FEinspritz- und Verbrennungsverfahren konnte der Verbrauch von
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Nutzfahrzeugen in den letzten 30 Jahren immerhin um rund 30 % gesenkt werden, von ca.
42 1/100 km auf rund 28 1/100 km fiir einen 40-t-Lastzug (DaimlerChrysler 2002). Bezogen
auf den Verbrauch von 50,6 1/100 km im Jahre 1967 bedeutet dies eine
Verbrauchsminderung um 45 %, also fast eine Halbierung des Kraftstoffverbrauchs (VDA
1997).

2-Takter und IDI spielten in Deutschland bei Nutzfahrzeugen keine Rolle. Fiir die einzelnen
Abgasstufen wurden die folgenden Technologien eingefiihrt oder sind in Vorbereitung:

Euro I (1992): Turboaufladung (TC).

Euro II (1996): Turboaufladung mit Ladeluftkiihlung (TCI), Elektronik (ECU).

Euro III (2000): TCI, ECU, verbesserte Kolbenmulde, teilweise Abgasriickfiihrung
(AGR), teilweise Common-Rail.

Euro IV (2005): TCI, ECU, Common-Rail bzw. Unit Pump, AGR (teilweise),

Abgasnachbehandlung (SCNR, Partikelfilter).

Fiir die Stufe EURO IV (ab 2005) haben Kohoutek et al. Maflnahmen der Abgasreinigung
fiir notwendig erachtet (Kohoutek et al. 1999). Heute wird es fiir mdglich gehalten, EURO
IV und EURO V durch eine optimierte Verbrennung und eine katalytische Entstickung
(SCNR) auch ohne Partikelfilter einzuhalten (Dr. Stein, DaimlerChrysler AG, personliche
Mitteilung).

115 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

3.7.3 Techniken zur Abgasreinigung

3.7.3.1 Oxidationskatalysator

Im Jahre 1997 schitzte das Umweltbundesamt ein Minderungspotential fiir die Emission von
Kohlenwasserstoffen (HC) in Hohe von ca. 50 bis 70 % durch den Oxidationskatalysator
(OxiKat) ab (UBA 1997).

CONCAWE beziffert das mogliche Reduktionspotential des OxiKats in Nutzfahrzeugen wie
folgt (CONCAWE 1999a):

Partikelmasse (PM): bis 30 % Anteil OC in PM: 20-50 %
Stickstoffoxide: bis 15 % Kohlenwasserstoffe: bis 75 %
Kohlenmonoxid: bis 70 %

Diese und weitere Angaben finden sich auch in den Tabellen aus CONCAWE (1999) im
Anhang 7.6.

Auch Bagley et al. bestitigten eine Reduktion aller Kohlenwasserstoffe (HC, 16sliche
organische Stoffe (OC), PAK im Abgas von zwei amerikanischen Nutzfahrzeugmotoren der
Baujahre 1988 und 1991, die mit dem OxiKat ausgeriistet waren. Dadurch war auch die
Partikelmasse reduziert, nicht jedoch die Partikelanzahl. Auf den NOy-Gehalt hatte der
OxiKat keinen Einfluss, es wurde jedoch eine erhohte Oxidation von Schwefel zu Sulfat
beobachtet. (HEI 1996).

Diesel-Pkw der Stufen EURO 2 und EURO 3 sind heute ganz iiberwiegend mit
Oxidationskatalysatoren zur Minderung von CO und HC ausgeriistet (UBA 1999). Metz
schitzt, dass 60 % der Diesel-Pkw mit OxiKat ausgeriistet sind und dass Diesel-Pkw z.Zt.
rund 20 % der Pkws stellen (personliche Mitteilung). Durch den Katalysator sinkt der Anteil
der l16slichen Fraktion OC an der Partikelmasse und der Anteil des RuBkerns steigt
infolgedessen an. Rodt fand bei Diesel-Pkw ohne Katalysator fiir den EC-Anteil eine
Bandbreite von 40 — 80 % und einen Schwerpunkt von 60 %. Fiir Fahrzeuge mit OxiKat
schitzt Rodt einen EC-Anteil von 80 % ab (UBA 2003).

OxiKats sind bei Nutzfahrzeugen kaum verbreitet und der Anteil des RuBlkerns an der
Partikelmasse wird fiir alte und neue Motoren einheitlich mit 80 % angesetzt (UBA 1999).
Heute ist der Anteil der Nutzfahrzeuge mit OxiKat noch immer gering. Busse diirften zu ca.
10 % und sonstige Nutzfahrzeuge zu ca. 3 % entsprechend ausgeriistet sein. Kiinftig wird
vorwiegend bei Verteilerfahrzeugen ein Zuwachs von 2 — 3 % p.a. abgeschitzt (Metz,
personliche Mitteilung) .
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3.7.3.2 Partikelfilter

3.7.3.2.1 Erstausriistung

Personenkraftwagen

Mercedes-Benz setzte Mitte der 1980er Jahre erstmals den Partikelfilter in Kalifornien ein
(Johnson 1988). Es gab jedoch schwer wiegende technische Probleme (Filterbruch und
—verstopfung, Beschidigung der Turbolader, Uberhitzen beim Abbrennen der
angesammelten Partikel), die nicht zu beherrschen waren und letztlich zum Scheitern des
Vorhabens flihrten (Der Spiegel 2003).

Der franzdsische PSA-Konzern hat im Jahr 2000 den Partikelfilter fiir Diesel-Pkws wieder
eingefiihrt und in der Zwischenzeit ca. 500 000 Einheiten mit Partikelfilter ausgeliefert.
Diese als FAP-System bezeichnete Technologie sammelt die vom Motor imitierten
Dieselpartikel in einem Rohrensystem, das periodisch etwa alle 80.000 km aufgeheizt wird.
Dabei werden die DieselruBBpartikel verbrannt. Zur Erreichung der erforderlichen
Verbrennungstemperatur wird dem Diesel ein Additiv zugesetzt und zum Anderen wird bei
der Regeneration Kraftstoff in den Zylinder nachdosiert, der dann im Abgassystem verbrennt
und zu der erhohten Temperatur von ca. 450 °C fiihrt. Aus diesem Grunde ist mit einem
leicht erhdhten Kraftstoffverbrauch von ca. 3 — 5 % zu rechnen. Seit November 2002 wird
eine Weiterentwicklung mit einem neuen Additiv angeboten, das bis zu 120.000 km

wartungsfrei ist. Die Einfiilhrung eines wartungsfreien Systems ist fiir 2004 vorgesehen
(Spiegel online 2003).

Die Abscheiderate dieses Systems wurde bei einem Diesel-Pkw in einem Dauertest {iber
80.000 km vom ADAC mit 99,99 % angegeben. Die Partikelemission des Peugeot 607 mit
SAP weist nach Messungen des ADAC im neuen europdischen Fahrzyklus den Wert von
0,0010 g/km auf (UBA 2003).

In einer Studie des Europdischen Verbands der Automobilhersteller (ACEA 2002) wurde
auch das Emissionsverhalten eines Fahrzeugs mit Partikelfilter (Peugeot 607 Hdi)
untersucht. Partikelanzahl und Partikelmasse waren minimal und lagen in der Néhe der
Nachweisgrenze. Die Emissionswerte der Vergleichsfahrzeuge (TDI, Hochdrucktechnik)
ohne Partikelfilter wurden weit unterschritten (ACEA 2002, Abb. 3.7.3-1).
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kN

dMwidlog dp

Abbildung 3.7.3-1: Partikelanzahl bei Diesel-Pkws mit Partikelfilter (vehicle 3) und ohne
Partikelfilter (ACEA 2002).
TD = Thermodesorber

Ricardo rechnete ab 2003 oder 2004 mit einer weiteren Verbreitung von Partikelfiltern. Es
wird mit Losungen gerechnet, bei denen die Filter im laufenden Betrieb periodisch
regeneriert werden und eine Kombination aus Partikelfilter und einer katalytischen
Stickstoffreduktion ermdglichen (Ricardo 2001).

Nach verschiedenen Pressemeldungen, z.B. VDI-Nachrichten vom 01. August 2003, sind
inzwischen zahlreiche Hersteller (Audi, BMW, Citroén , Fiat/Alfa, Ford, Honda, Jaguar,
Mazda, Mercedes, Opel, Peugeot, Renault, Toyota, Volvo, Volkswagen) kurz davor,
erstmalig bzw. weitere Modelle mit Dieselpartikelfiltern auf den Markt zu bringen. Als
Einfiihrungszeit wird der Herbst 2003 beziehungsweise das Friihjahr 2004 vorgesehen. Dies
erfolgt unabhingig davon, dass viele Modelle die EURO 4 Norm auch ohne Partikelfilter
einhalten (VDI-Nachrichten 26.9.2003). Einige Hersteller beziffern die Mehrpreise fiir den
Partikelfilter zwischen 300 bis 800 Euro Dagegen verlangt die PSA-Gruppe bisher keinen
Mehrpreis fiir den Partikelfilter (UBA 2003).
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Die Firma HJS in Menden (www.HJS.com) hat einen Dieselpartikelfilter mit elektrischen
Heizelementen entwickelt, der sowohl fiir den Einbau in Neufahrzeuge als auch zur
Nachriistung von Altfahrzeugen angeboten wird. Das System kann sowohl fiir Pkw als auch
fiir Nutzfahrzeuge verwendet werden und wird von den Firmen Robert Bosch und
DaimlerChrysler in Lizenz weltweit vertrieben (personliche Mitteilung der Firma HIS). Bei
diesem Filtersystem aus Sintermetall werden die Partikel angereichert und ohne jeden Zusatz
von Additiven elektrisch aufgeheizt und verbrannt. Die Wabenstruktur des Filters ist
ausreichend grof3 ausgelegt, dass Standzeiten von 250.000 km erreicht werden. Damit ist das
System wartungsfreundlich und auch fiir den Einsatz bei Nutzfahrzeugen mit hoher
Laufleistung geeignet. Bei diesem Filterkonzept werden die RuBpartikel kurzfristig (fiir die
Dauer von zwei Minuten) auf ca. 500 °C aufgeheizt und verbrannt.

Die Kosten fiir dieses System diirften aktuell bei ca. 1.000 Euro liegen. Die Kostenschitzung
liegt damit also deutlich hoher als vom Umweltbundesamt abgeschitzt (UBA 2003). Die
Reinigungsleistung fiir Partikel mit Durchmessern zwischen 10 und 400 Nanometern betragt
je nach Belastung des Motors etwa einen Faktor von 1.000 bis 10.000 (Abb. 3.7.3-2). Die
Reinigungswirkung ist also damit durchaus mit dem SAP-System der PSA-Gruppe
vergleichbar und ist iiber einen sehr weiten Bereich der Partikeldurchmesser gegeben”.
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Abbildung 3.7.3-2: PartikelgroBenverteilung mit SMF®. Quelle: HJS Fahrzeugtechnik
GmbH & Co KG, Menden.

? Die Firma HJS wurde im Oktober 2003 mit dem Umweltpreis fiir ihre umweltfreundliche Technologien
ausgezeichnet.
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Nutzfahrzeuge

Die PartikelgroBenverteilungen von Nutzfahrzeugmotoren sind praktisch mit denen von
Pkw-Motoren identisch. Maximale Partikelzahlen werden im Bereich 50 — 150 nm gefunden,
wiéhrend im Bereich <30 nm die Partikelanzahl sehr gering ist.

Der Einsatz von Partikelfiltern wird die Emission bei Nutzfahrzeugen um ca. 70 — 85 % in
Abhangigkeit des Filteraufbaues verdndern (Kohoutek et al. 1999). Zum damaligen
Zeitpunkt sahen die Autoren die Probleme der Filterregeneration und Standfestigkeit noch
nicht als geldst an. Die gleichzeitige Verwendung den DeNOx-Systemen zusammen mit
Partikelfilter wird als notwendig erachtet, um gleichzeitig geringe NOx- und
Partikelkonzentrationen zu erreichen. Zum damaligen Zeitpunkt wurden solche Systeme als
sehr teuer betrachtet und die Reinigungsgrade werden auf ca. 50 - 60 % sowohl fiir Partikel
als auch fiir NOy abgeschitzt. Ab EURO IV (2005) oder EURO V (2008) werden jedoch
zunehmend kombinierte Abgasreinigungssysteme fiir die gleichzeitige Einhaltung der
Grenzwerte fiir Dieselrul und NOy erforderlich werden, z.B. in der Kombination
Partikelfilter + SCNR (Kohoutek et al. 1999). Inzwischen sind Systeme verschiedener
Zulieferer auch fiir Nutzfahrzeuge verfiigbar.

DaimlerChrysler hat seit dem Jahr 2000 rund 700 Stadtbusse auf Wunsch mit einem sog.
CRT-Rullfilter ausgeriistet, der mittels eines edelmetallbeschichtetesten Katalysators Partikel
kontinuierlich entfernt. Das System erfordert fiir den optimalen Betrieb schwefelarmen
Treibstoff (DaimlerChrysler 2002).

Im Rahmen einer Literaturstudie weist Burtscher auf Arbeiten hin, denen zufolge bei
Verwendung eines Partikelfilters bei Pkw- und Nfz-Motoren die Anzahl der typischen
Dieselpartikel mit Durchmessern um 100 nm um etwa zwei Grofenordnungen reduziert
wird. Gleichzeitig steigt jedoch die Zahl der Sekundirpartikel mit Durchmessern <30 nm um
mehr als eine GroéBenordnung an. Als Grund wird angefiihrt, dass die ausgefilterten
Dieselpartikel nicht mehr zur Anlagerung der fliichtigen Stoffe bereitstehen. Daher bilden
die auskondensierenden fliichtigen Stoffe eine hohe Anzahl von Sekundirpartikeln,
charakterisiert durch einen geringen Durchmesser und den fehlenden RuBlkern. Entsprechend
der chemischen Zusammensetzung erwartet Burtscher, dass sich die Effekte dieser 16slichen
Sekundérpartikel vollig von denen der Partikel mit einem solidem RuBkern unterscheiden
(Burtscher 2001).

Studien von CONCAWE bestitigen die effiziente Eliminierung der Feinpartikel und den
Anstieg der Nanopartikel <50 nm um ca. 2 GréBenordnungen bei der Verwendung eines
DPF bei Nutzfahrzeugen (CONCAWE 2001a). CONCAWE hatte hierauf bereits im Jahr
2000 hingewiesen (CONCAWE 2000a).

3.7.3.2.2 Nachriistsysteme
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Inzwischen sind auch Nachriistsysteme auf dem Markt, beispielsweise das System der Firma
HIJS oder das der Firma FINN-Katalyt.

Auch Greenpeace hatte in Pressemitteilungen verlauten lassen, es sei gelungen, ein
Altfahrzeug nachzuriisten, brachte jedoch selbst auf wiederholte Nachfragen keine
Informationen bei und verwies an den RW TUV. Dort sah man sich jedoch nicht autorisiert,
Messergebnisse bekannt zu geben (Herr Forster, Tel. 0201—8854 159). Daher wird diese
Presse-Information als unzutreffend betrachtet, solange keine iiberpriifbare Daten erhéltlich
sind.

HIS bietet ein System zur Nachriistung vieler verschiedener Fahrzeuge an. Das Umweltbun!]
desamt ist von der Technik so sehr {iberzeugt, dass seit dem Herbst 2003 ein nachgeriisteter
Diesel-Pkw als Dienstfahrzeug genutzt wird (und ein weiteres, serienmaf3ig mit Partikelfilter
ausgestattetes Dieselfahrzeug angeschafft werden soll; Umweltmed Forsch Prax 2003).

Die Firma FINN-Katalyt bietet fiir die integrierte Verbrennung von Partikeln aus Otto- und
Dieselmotoren ein System an, das sowohl fiir den Einsatz bei Nutzfahrzeugen und Pkws
geeignet ist, dariiber hinaus auch fiir Motorrdder, Gabelstapler, Motorsigen,
Wasserfahrzeuge, Rasenmiher und andere motorbetriebene Gerite. Das Verfahren ist dabei
immer gleich. Ein ungeregelter Katalysator reduziert die Schadstoffe im Abgas unter Zugabe
von Luft/Sauerstoff, und beim Dieselmotor werden zusatzlich noch die Partikel verbrannt. Je
nach Motor und Betriebszustand werden Reinigungsleistungen von bis zu 95 % der
Kohlenmonoxid- und Kohlenwasserstoffemissionen und bis zu 65 % der Partikel angegeben.
Bei Testzyklen nach internationalen Abgasdefinitionen seien durchschnittliche
Emissionsreduktionen von etwa 80 - 60 % festgestellt worden. Bei der Dieselvariante wird
Abgas in eine rotierende Stromung gebracht, bevor die Partikel unter Sauerstoffzufuhr
verbrannt werden. Ein zusidtzlicher Warmetauscher hélt die Abgastemperatur konstant, damit
die erforderliche Verbrennungstemperatur erhalten bleibt.

Eine Kombination mit Vorkatalysator oder mit einem DeNOx-Katalysator mit ca. 20 %
Reinigungsleistung ist nach Herstellerangaben ebenfalls moglich. Ein GroBauftrag der
Umweltbehorde von Hongkong zur Nachriistung von rund 20.000 LKWs soll im Jahre 2002
an die Firma ergangen sein. Technische Details finden sich auf der Homepage der Firma
unter www.FIN-Kat.com.

Ab Januar 2004 bietet die Autofachmarkt-Kette ATU den RuBfilterkatalysator der Firma
TWIN-TEC zur Nachriistung der 1,9-Liter TDI Motoren von VW, AUDI, SEAT und
SKODA zum Preis von € 580,- an. Modelle fiir weitere Typen sind in der Vorbereitung
(http://www.dieselru3filter.de/).

Mayer (2003) listet gepriifte Partikelfilter auf, die aus Griinden des Arbeitsschutzes zur
Nachriistung von Baumaschinen erforderlich und auch geeignet sind. Filter fiir
Nutzfahrzeuge sind in der Liste ebenfalls enthalten.

Andersson et al. haben mit einem EURO III-Motor, der mit Partikelfilter und SCNR-System
nachgeriistet war, ohne weitere Verdnderungen die EURO V-Grenzwerte um mindestens
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50 % unterschreiten konnen (-85 % PM, -85 % NOy, -99 % CO, -75 % HC). Die
Kombination aus Filter und SCNR erbrachte diese Verbesserungen sowohl im Neuzustand
(Schwefelgehalt DK 8 ppm) als auch nach einer Betriebsdauer von 1000 Stunden mit ca.
40 ppm Schwefelgehalt. Hinter dem Filter gemessene Partikel bestanden zu 40 % aus
Wasser, 44 % Sulfat und 12 % HC aus dem Kraftstoff. Ru3]kerne waren nicht messbar
(Andersson et al. 2003).

Andersson und Wedekind untersuchten den Einfluss von Schwefelgehalt im DK und
Dieselpartikelfilter (DPF) auf das Emissionsverhalten von leichten und schweren
Nutzfahrzeugen. Mit dem DPF wurden die Feinpartikel ausgefiltert und die Partikelmasse
um >87 % reduziert. Dementsprechend wurde die Partikelzusammensetzung verdndert. Ohne
Filter ist Elementarer Kohlenstoff mit 75 bis 80 % Hauptbestandteil, wird aber durch den
Filter um >95 % reduziert. Dadurch dominieren Nanopartikel, bestehend aus Ol und Sulfat,
mit ca. 50 bis 70 % der Masse. Auch in dieser Studie wurde eine Zunahme der Anzahl der
Nanopartikel <50 nm bei der Verwendung des Dieselpartikelfilters beobachtet (RICARDO
2001a).

Chatterjee et al. (2001) untersuchten die Moglichkeiten der Nachriistung von Bussen und
schweren Nutzfahrzeugen mit einer Kombination von OxiKat und Partikelfilter in einem
Ein-Jahres-Praxistest in Kalifornien. Sie verwendeten Dieselkraftstoffe mit einem
Schwefelgehalt von 7,3 und 120 ppm. Sie fanden eine Reduktion >90 % fir die
Partikelmasse, HC und CO. NOy blieb unverdndert. Bei der Partikelgrofle fanden sie eine
bimodale Verteilung. Der mittlere Durchmesser der Nanopartikel war bei dem niedrigeren
Schwefelgehalt kleiner (33 nm) als bei dem hoheren Schwefelgehalt (56 nm), wéhrend der
mittlere Durchmesser der Feinpartikel unverdndert bei ca. 100 nm lag. Durch die
Nachriistung wurde der Kraftstoffverbrauch nicht signifikant erhoht und es gab keine
besonderen Vorkommnisse oder Einschrdnkungen der Einsatzbereitschaft der Fahrzeuge
(Chatterjee et al. 2001).
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3.7.3.3 Reduktion von Stickstoffoxiden

Fiir eine Minderung von NOx-Emissionen bei Diesel- und Nutzfahrzeugmotoren sieht das
Umweltbundesamt folgende Mdglichkeiten gegeben:

Beeinflussung der motorischen Verbrennung 20-30%
Abgasriickfiihrung, elektronisch gesteuert 20-50 %
NOx-Speicherkatalysatoren 70 -90 %
Selektive katalytische Reduktion (SCR) 70 -95 %

Die genannten MaBinahmen sind nach Ansicht des UBA (2003) technisch weitgehend
entwickelt und werden heute (2003) z.T. bereits serienméBig eingebaut. Es handelt sich
dabei um die MaBlnahmen: Hochdruckeinspritzung und gesteuerter Einspritzverlauf, mit
Piloteinspritzung, 4-Ventil-Technik, Turbolader mit variabler Geometrie usw. Die
Abgasriickfiihrung wird seit langem in verschiedenen Varianten eingesetzt und kann kiinftig
mit elektronischer Steuerung eventuell auch als gekiihlte Abgasriickfiihrung optimiert
werden.

3.7.3.3.1 NO,~Speicherkatalysatoren fiir Personenkraftwagen

NOy-Speicherkatalysatoren kamen bisher noch nicht zum Einsatz. Hier sieht das
Umweltbundesamt eine hervorragende Moglichkeit zur Verwendung in Kombination mit
dem Partikelfilter, wie er von der Firma Toyota im Jahre 2002 unter der Bezeichnung DPNR
im Welteinsatz in mehreren Lindern gepriift worden ist. Nach Firmenangaben reduzierte
dieses DPNR-System im Neuzustand die NOy- und Partikelemissionen gleichermaflen um
iiber 80 %. Mit einem gealterten DPNR-System wurden 0,13 g/km NOy und 0,005 g/km
Partikel im NEFZ (Neuen Europdischen Fahrzyklus) mit einem Pkw erreicht.
Veroftentlichungsfihige Priifwerte waren seitens der Firma Toyota noch nicht verfiigbar,
aber das Umweltbundesamt geht davon aus, dass dieses System geeignet ist, die
vorgeschlagenen Grenzwerte zur Fortfiihrung von EURO 4 beziehungsweise EURO 5
einzuhalten. Laut Umweltbundesamt plant die Firma Peugeot im Jahre 2003 eine dhnliche
Technik einzufiihren (UBA 2003).

Bei der Stickstoffspeichertechnik von Toyota wird NOy an einen bariumhaltigen Katalysator
absorbiert und reduziert. Dies erfordert eine kurzfristige fette Gemischaufbereitung, die
schwierig zu handhaben ist, ohne dass gleichzeitig in verstirktem Mall RuBpartikel
freigesetzt werden. Daher wird der Dieselpartikelfilter als Technologie angesehen, die diese
Stickstoffspeichertechnik erst ermoglicht. Allerdings ist ein weiterer Nachteil, dass die
Stickstoffspeichersysteme Schwefelgehalte unterhalb von 50 ppm erforderlich machen
(Ricardo 2001).
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3.7.3.3.2 Selektive katalytische Reduktion (§CR) fiir Nutzfahrzeuge

Die Verwendung von selektiver katalytischer Reduktion (SCNR oder auch SCR) wird am
ehesten bei LKWs gesehen. SCNR bendtigt fiir die Reduktion von NOyx Ammoniak, der aus
Harnstoff generiert wird. Diese Technologie erfordert einen Vanadium-Katalysator, der bei
einer Temperatur oberhalb von 350 Grad betrieben wird. Diese aufwendige und
kostenintensive Einrichtung wird daher voraussichtlich auf Nutzfahrzeuge beschrinkt
bleiben (Ricardo 2001). Laut einer neueren Pressemitteilung des Europdischen Verbands der
Automobilhersteller haben sich zwischenzeitlich die meisten europédischen Hersteller (DAF,
DaimlerChrysler, IVECO, MAN, Renault, Scania und Volvo) fiir SCNR entschieden (ACEA
2003a).

Das SCNR-System besteht aus einem zusétzlichen Tank fiir eine wéssrige Harnstofflosung
und einer elektronischen Dosiereinheit fiir das Reduktionsmittel sowie einem Katalysator,
der sich im Schallddmpfer befindet. Im Katalysator werden Stickstoffoxide mit Ammoniak
reduziert, der durch die heiBen Motorabgase aus Harnstoff erzeugt wird. Die Dosiermenge
betrigt ca. 6 % des Dieselkraftstoffs. Wegen Gewicht und aus Kostengriinden erscheint das
System eher fiir Nutzfahrzeuge geeignet zu sein (UBA 2003). In der Kombination mit
Partikelfiltern scheint es geeignet, die Schere zwischen RuB3- und NOy-Bildung zu schliefen.
In einem vom bayerischen Staatsministerium fiir Umwelt, Gesundheit und
Verbraucherschutz (StMUGV) geforderten Feldversuch wurde die Praxistauglichkeit unter
Beweis gestellt. Zehn Mercedes-Benz-Nutzfahrzeuge absolvierten insgesamt 3,2 Mio.
Streckenkilometer. An einer Einfilhrung und flachendeckenden Versorgung mit Harnstoff
wird gearbeitet. Eine erste Zapfstelle wurde im Herbst 2003 in Berlin eingerichtet
(UmweltMagazin 13.10.2003).

Insbesondere flir Nutzfahrzeuge sicht das Umweltbundesamt die selektive katalytische
Reduktion mit Minderungsraten von iiber 95 % als interessante Technik an, da hier nicht nur
hohe Minderungsraten, sondern auch ein bis zu 10 % giinstigerer Kraftstoffverbrauch und
damit entsprechend geringere CO;-Emmisionen mdglich werden. Der giinstige
Kraftstoffverbrauch fithre zu laufenden Kosteneinsparungen und kompensiere insofern
zumindest teilweise die Anschaffungskosten. In Zusammenarbeit mit Ricardo Consulting
Ingenieurs hat der Verband der europdischen Hersteller Abgasnachbehandlungssysteme
(AECC) die Dauerhaltbarkeit eines ungeregelten SCR-Systems in Kombination mit einem
Partikelfilter an einem Nutzfahrzeugmotor der Stufe EURO III in einem Test iiber 1000
Stunden nachgewiesen. Als Ergebnis wurde mitgeteilt, dass ein NOx Wert von 1,0 g/kWh
zusammen mit einem Partikelwert unter 0,01 g/kWh im ESP und im ETC ohne wesentliche
Verschlechterung problemlos eingehalten werden konnten. Es wurden insgesamt also
Minderungsraten von jeweils liber 85 % auf Dauer realisiert. Dies bedeutet, dass ein so
ausgeriisteter EURO III-Motor einen Grenzwert von 1,0 gkWh mit geniligendem
Sicherheitsabstand einhalten kann. Durch den Einsatz eines NOy Sensors und einer Regelung
der SCR-Anlage kann die Minderungsrate weiter auf iiber 95 % gesteigert werden (UBA
2003).

Schwefel vergiftet allerdings den Katalysator und daher wird eine Absenkung auf <10 ppm
Schwefel erforderlich sein. Unter diesen Voraussetzungen erdffnet die SCNR-Technik die
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Moglichkeit, dass Nutzfahrzeugemissionen die Grenzwerte EURO IV und EURO V auch
ohne Partikelfilter erfiillen. Eine erste Zapfanlage fiir Harnstoff wurde im Oktober in Berlin
in Betrieb genommen (UmweltMagazin 13.10.2003). Testfahrzeuge unterbieten mit dieser
Technik (schwefelfreier Diesel <10 ppm; gesteuerte Katalysatoren) heute schon die
EURO V Grenzwerte von 2009, indem mit hohem Luftiiberschuss die Partikelbildung
unterbunden wird und dabei entstehende Stickstoffoxide katalytisch eliminiert werden (VDI-
Nachrichten 26.09.2003).

FAZIT

= Zu Dieselmotoren und Dieselkraftstoff gibt es in absehbarer Zeit keine tragfahige
Alternative.

= Zur Verbesserung der Emissionen wird schwefelarmer Diesel bendtigt. Fiir die EU ist
ab 2009 ein Wert von 10 ppm verbindlich vorgeschrieben. Die Umstellung ist in
2003 bereits angelaufen.

= Schwefelfreier Diesel ist erforderlich, um

0 die emittierte Partikelmasse zu reduzieren
0 die Bildung von Sekundarpartikeln (10 - 30 nm) zu minimieren
0 Katalysatortechnik zur Reduzierung von Stickoxyden zu ermdglichen.

= Regenerative Kraftstoffe ergéinzen zunehmend Diesel aus fossilen Quellen.

= Bei Pkws wird anstelle von SCNR der Speicherkatalysator alleine oder in
Kombination mit Partikelfilter zur Einhaltung des EURO 5 Grenzwertes fiihren.
EURO 4 Werte konnen von einzelnen Modellen schon heute um 50 % unterschritten
werden.

= Die Kombination SCNR und schwefelfreier Diesel ermdglicht heute auch ohne
Partikelfilter die Einhaltung der EURO V Grenzwerte fiir Nutzfahrzeuge.

125 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

4 Aspekte zur Toxikologie von Dieselmotorabgasen

Bei Dieselmotorabgasen handelt es sich um ein sehr komplexes Gemisch aus Partikeln,
Gasen und Dampfen. Die Immissionskonzentration und damit die inhalative Exposition des
Menschen variiert sehr stark in Abhéngigkeit von Betriebszustand, ortlichen Gegebenheiten,
meteorologischen Bedingungen usw. Die einzelnen Bestandteile erreichen in Abhingigkeit
von ihrem aerodynamischen Durchmesser unterschiedliche Kompartimente des Atemtrakts.
Gase, Ddmpfe und sehr kleine Partikel dringen bis in die Alveolen vor, wihrend grof3ere
Partikel in hoheren Abschnitten deponiert werden konnen. Abbildung 4-1 zeigt diese
Zusammenhdnge schematisch auf und gibt die Depositionswahrscheinlichkeit in
Abhingigkeit vom Partikeldurchmesser wider. Nicht deponierte Partikel und Gase werden
wieder ausgeatmet (Kreyling 2003, Metz 2003).
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ICRE 66 (1994); MEPPDep (2000% based on experimental duta

Abbildung 4-1: Depositionswahrscheinlichkeit fiir Partikel im menschlichen Atemtrakt. Aus
Kreyling (2003).
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4.1 Chemische Stoffe in der Gasphase

Schwefeldioxid

Schwefeldioxid (SO,) ist ein farbloses, in hohen Konzentrationen stechend riechendes Gas,
das bei der Verbrennung fossiler Energietridger wie Erdol (ca. 16 %) und Kohle (ca. 70 %)
entsteht. In der Atmosphére ist SO, einer Reihe von Umwandlungsprozessen unterworfen,
bei denen schweflige Séure, Schwefelsdure, Sulfite und Sulfate entstehen kdnnen. SO, gilt
als wesentlicher Mitverursacher von Smog. Mit zunehmender Entschwefelung des
Dieselkraftstoffes sinkt der Ausstol an SO,. Es wurde in diesem Bericht in fritheren
Abschnitten bereits mehrfach erwihnt, dass der verkehrsbedingte Anteil an den SO,-
Gesamtemissionen lediglich 2 % betrdgt und damit eher unbedeutend ist.

SO, wirkt in erster Linie auf die Schleimhiute des Auges und der oberen Atemwege. Das
Gas wird zu 99 % im Nasenrachenbereich adsorbiert und reizt das Gewebe durch Bildung
von schwefliger Saure. SO, wirkt auch auf die glatte GefdBmuskulatur, was zur Verengung
der Bronchien fiihrt.

Fiir SO, gilt ein MAK-Wert von 1,3 mg/m’ (DFG 2003). Die neue TA Luft vom 24. Juli
2002 regelt die Immissions-Grenzwerte flir die Langzeitbelastung (Jahresmittelwert: 50
ng/m’) und Kurzzeitbelastung (Tagesmittelwert: 125 pg/m?®; 1-Stundenwert: 350 pg/m’) fiir
die menschliche Gesundheit (1. BImSchV 2002). Die WHO empfiehlt einen
Jahresmittelwert von 50 pg/m’ und einen Tagesmittelwert von 125 pg/m’, bei
Uberschreitung ist mit gesundheitlichen Problemen zu rechnen (WHO 2000).

Stickstoffoxide

Unter dem Begriff Stickstoffoxide (NOy) versteht man die Summe der Gase NO, und NO.
Diese entstehen bei hohen Temperaturen von Verbrennungsprozessen. Stickstoffmonoxid
(NO) wird bei gewohnlicher Temperatur schnell zu Stickstoffdioxid NO, oxidiert, so dass in
der Umgebung im wesentlichen NO, vorherrscht. Dieses reagiert mit Wasser zur salpetrigen
Saure und Salpetersiure.

Ein GroBteil von NO, wird beim Einatmen im oberen Atemtrakt entfernt (40 %), ein
erheblicher Teil gelangt bis in die Lungenperipherie. NO; ist ein Reizgas und kann in Tier
und Mensch langfristig zu Lungenemphysemen flihren. Empfindliche Personen reagieren
bereits auf akute Konzentrationen von etwa 0,3-0,4 mg/m’. Epidemiologische Studien zur
Belastung der AuBenluft weisen ab Jahresmittelwerten von 50-75 pg NO,/m’ auf eine
Zunahme der Atemwegserkrankungen hin.

Experimentelle Untersuchungen gaben keine Hinweise auf ein mutagenes und kanzerogenes
Potential (UBA 1999, S. 179, WHO 2000). Dementsprechend schlug die WHO einen
Jahresmittelwert von 40 pg/m’ und einen Tagesmittelwert von 200 pg/m’® vor (WHO 2000).
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TA Luft vom 24. Juli 2002 sieht fiir die Langzeitbelastung (Jahresmittelwert: 40 pg/m’) und
Kurzzeitbelastung (1-Stundenwert: 200 pg/m’) zum Schutz der menschlichen Gesundheit
vergleichbare Regelungen vor (1. BImSchV 2002). Allerdings liegen inzwischen
Anhaltspunkte fiir eine krebserzeugende Wirkung vor, die zu einer Einstufung nach 3B in
der MAK- und BAT-Werte Liste 2003 gefiihrt haben (3B = Anhaltspunkte aus in-vitro- oder
aus Tierversuchen fiir eine krebserzeugende Wirkung, aber noch ohne ausreichende
Kenntnis zur Einstufung in eine andere Kategorie). Der frithere MAK-Wert von 9,5 mg/m?,
der noch in der MAK-Liste 2002 aufgefiihrt war, wurde ersatzlos gestrichen (DFG 2003).

Formaldehyd

Formaldehyd wird in der Atmosphédre aufgrund seiner Reaktivitdt schnell abgebaut
(Halbwertszeit einige Stunden). Die Reizwirkung des Stoffes steht im Vordergrund.
Reizungen der Augen und der oberen Atemwege setzen im Bereich von 0,6 — 1,2 mg/m? ein,
konnen bei empfindlichen Personen aber schon bei deutlich niedrigeren Konzentrationen
auftreten (WHO 1989). Beim Nager, besonders Ratte, weniger ausgeprigt bei der Maus,
induzieren hohe, stark reizende Konzentrationen an Formaldehyd (>10 — 20 mg/m’)
Karzinome in der Nasenhohle.

Aus epidemiologischen Untersuchungen liegen uneinheitliche Ergebnisse tiber ein mogliches
erhohtes Krebsrisiko nach jahrelanger beruflicher Exposition gegeniiber Formaldehyd vor:
Wegen fehlender Ubereinstimmung der Beobachtungen in den positiven Fall-Kontroll-
Studien einerseits und negativen Kohortenstudien andererseits wertet die IARC (1995) diese
Daten lediglich als moglichen Hinweis auf einen positiven Trend.

Formaldehyd ist als krebserzeugender Arbeitsstoff der Kategorie 4 eingestuft, d.h. der
gentoxischen Wirkung von Formaldehyd wird eine untergeordnete Rolle zugesprochen. Es
wird keine nennenswerte Risikoerh6hung erwartet, wenn der MAK-Wert in Héhe von 0.37
mg/m? eingehalten wird (DFG 2003). Die WHO schlug 0,1 mg/m? als 30 min-Kurzzeitwert
vor (WHO 2000).

1,3-Butadien

1,3-Butadien unterliegt in der Atmosphdre einem raschen oxidativen Abbau durch OH-
Radikale oder in Wechselwirkung mit Ozon (Halbwertszeiten 5-6 h bzw. 1,5 d). Dabei treten
als Reaktionsprodukte Formaldehyd und Acrolein auf.

In Untersuchungen an Ratten und Méusen hat sich Butadien nach inhalativer Exposition als
krebserzeugend erwiesen (IARC 1992). In Kanzerogenesestudien waren Miuse um etwa
zwei GroBenordnungen empfindlicher als Ratten: weibliche Méuse entwickelten ab 6,25
ppm (6 h/d, 5 d/w) vermehrt Lungentumoren, bei hoheren Konzentrationen traten Tumoren
in unterschiedlichen Geweben beider Geschlechter auf. Unterschiede im Metabolismus
sowie der Verfiligbarkeit von Epoxybutan und Diepoxybutan bei Maus und Ratte spielen
dabei eine wichtige Rolle.
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Eine krebserzeugende Wirkung beim Menschen war bei der Beriicksichtigung der Befunde
neuerer epidemiologischer Studien als wahrscheinlich anzusehen (UBA 1999) und
inzwischen ist Butadien als Humankanzerogen erkannt und dementsprechend auch als
krebserzeugender Arbeitsstoff der Kategorie I eingestuft (DFG 2003). Allerdings hat der
Gehalt an Butadien im Abgas von Dieselfahrzeugen stark abgenommen und ist fast nicht
mehr nachweisbar.
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4.2 Partikelphase

Im Abgas von Dieselmotoren finden sich neben wenigen groben RuB3partikeln vorwiegend
feine Partikel oder auch Ultra-Feinpartikel. Dies ist von vielen Parametern wie z.B.
Motortyp, Betriebszustand, Dieselkraftstoff usw. abhéngig (s. Abschnitt 3.1)

4.2.1 Partikeldurchmesser

In tierexperimentellen Untersuchungen finden sich leider nicht immer verwertbare Angaben
zur Charakterisierung der Aerosole. Die Autoren einer im Auftrag des Umweltbundesamtes
durchgefiihrten Arbeit gaben an, dass in den meisten tierexperimentellen Studien Partikel mit
einem mittleren Durchmesser von 0,1 - 0,4 um vorlagen, mit Abweichungen bis zu 10 % der
Partikelmenge hin zu kleineren (<0,05) oder groBeren (1,0 um) Durchmessern (UBA 1999).
Aufgrund der eigenen Recherchen konnen wir den genannten GroBenbereich bestétigen. Es
finden sich jedoch kaum genauere Angaben zur Messtechnik, so dass nicht zu klédren ist, aus
welchem Grunde in den toxikologischen Studien so viel gréBere Partikeldurchmesser
berichtet werden als in den sehr genau beschriebenen ingenieurtechnischen Studien.

4.2.2 Chemische Stoffe in der Partikelphase

Neben dem aerodynamischen Durchmesser ist die chemische Zusammensetzung von
Bedeutung, und hier ist zwischen dem unldslichen Anteil der Partikelmasse, dem RuB3kern,
mit 33 bis 90 % Masseanteil und dem l6slichen Anteil zu unterscheiden, der auch als
Organic Carbon (OC) oder Soluble Organic Fraction (SOF) bezeichnet wird und einen stark
variablen Massenanteil von ca. 7 bis 50 % stellt (s. auch Kapitel 3.1.4 und Abb. 3.1.4-1).

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK), zusammengefasst als Substanzklasse
mit mehr als zwei aromatischen Ringen, entstchen bei unvollstindigen
Verbrennungsprozessen. Nachgewiesen wurden eine Vielzahl an Substanzen, darunter
Fluoranthen, Phenanthren, Antracen, Pyren, Chrysen, Benzofluoranthen, Benzo(e)pyren,
Benzo(a)pyren, Perylen, Benzo(g,h,i)perylen, Coronen und deren alkylsubstituierte Derivate
sowie oxidierte Derivate. (Tong und Karasek, 1984). Hauptsdchlich entstehen Substanzen
mit hoher kondensierten Ringsystemen, d.h. 4- bis 6-Ringe, die an die Partikel adsorbiert
sind. Benzo[a]pyren, als bekanntester Vertreter, wird hdufig als Leitsubstanz fiir die
Belastung mit PAK verwendet wird (HEI, 1995).

Die Resorption von PAK ist bei allen Aufnahmepfaden gut. Durch
Metabolisierungreaktionen an einer Doppelbindung durch Cytochrom P450 abhingige
Monooxygenasen entstehen zuerst Epoxide und Diolepoxide, die fiir die gentoxische
kanzerogene Wirkung verantwortlich gemacht werden, dann Phenole und Diole. Bekannt ist
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die Kanzerogenitit im Tierversuch einiger in Verbrennungsaerosolen vorhandener
polyzyklischer PAK wie Benzo[a]pyren, Dibenz(a,l)pyren und Dibenz(a,h)anthracen. Einige
Vertreter wie z.B. Pyren waren im Tierversuch negativ (UBA, 1999). Verschiedene
Risikoabschétzungen fiir Benzo[a]pyren anhand von Tierversuchen und epidemiologischen
Daten werden in UBA 1999 zusammengefasst. Mauderly (1999) berechnete fiir
amerikanische Verhiltnisse eine lebenslange Gesamtdosis an PAK von 18 mg durch
Dieselabgasbelastung. Hierbei legte er eine Konzentration von 3 pg/m’ Dieselmotorabgase
in der Umgebungsluft mit einem organischen Anteil von 50 % und einem PAK-Gehalt von
10 % zugrunde. Weitere Annahmen sind Ablagerungsrate von 20 % der PAK in der Lunge
und davon sind 100 % bioverfiigbar. Es liegen keine ausreichenden Daten vor, zu welchem
Anteil die an Partikel adsorbierten PAK im Organismus bioverfiigbar werden.

Der PAK-Aussto3 ist aufgrund von verbesserten Verbrennungsvorgingen im Motor
erheblich gesunken (Sawyer und Johnson 1995, Tabelle 3.4.2.-6).

Nitroaromaten

Nitroaromaten (Nitro-PAK) entstehen bei der Verbrennung von Dieselkraftstoff durch die
Reaktion von PAK mit NOy. Der Nitro-PAK-Gehalt ist umso hdher, je hdher der
Aromatengehalt im Kraftstoff ist und je hoher die NOx-Konzentration im Abgas ist. Eine
grole Anzahl an polyzyklischen Nitroaromaten, die in der Regel stirker mutagen und
kanzerogen sind als die urspriinglichen PAK, wurden sowohl in der Gasphase als auch in der
Partikelphase von Dieselabgasen gefunden (HEI, Research Report Nr. 56, 1993). Es wurden
einfach nitrierte aber auch doppelt nitrierte Polyzyklen nachgewiesen, darunter stark
mutagene oder kanzerogene Substanzen wie 2-Nitrofluoren, 1.3-, 1,6- und 1,8-Dinitropyren
(Schuetzle and Frazier,1986, TARC, 1986). Vor einiger Zeit wurde eine stark mutagene
Substanz im Dieselrul gefunden, das 3-Nitrobenzanthron (Enya et al. 1997). Als
Leitsubstanz fiir Dieselabgase wurde 1-Nitropyren vorgeschlagen und auf seine Eignung als
Expositionsmarker fiir Dieselabgasbelastung am  Arbeitsplatz  in  verschiedenen
Biomonitoringstudien mit unklarem Ergebnis gepriift (Scheepers et al. 1995, Zwirner-Baier
und Neumann, 1999). Nach Aufnahme in den Korper werden Nitroaromaten zu
aromatischen Aminen reduziert, von dieser Substanzklasse sind viele Vertreter als
gentoxische Kanzerogene in Mensch und Tier bekannt (Neumann, 1988).

Die Nitro-PAK im Dieselabgas von Personenkraftwagen sind aufgrund von verbesserten
Verbrennungsvorgédngen im Motor erheblich gesunken (Sawyer und Johnson 1995, Tabelle
3.4.2.-7).

Sulfat und Nitrat

Sulfate und Nitrate werden hauptsidchlich durch Oxidationsprozesse von SO, und NO;
gebildet und treten daher bei Immissionsmessungen in Erscheinung. Wasserlosliche Sulfat(]
und Nitrationen werden als nicht kanzerogen angesehen. Der angelagerte Sulfatanteil, der
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insbesondere aufgrund des Schwefelgehaltes im Kraftstoff eine Rolle spielt, ldsst sich tiber
die wasserlosliche Fraktion der Partikel bestimmen.

Metalle

Angelagerte Metalloxide stellen nur etwa 2 % der Partikelmasse. Metalle konnen jedoch
durch Redoxreaktionen die Bildung reaktiver Sauerstoffspezies katalysieren und so lokale
Reizungen und Entziindungen im Lungengewebe begiinstigen.
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4.3 Inhalative Aufnahme und Ablagerung

Die wesentlichen Mechanismen einer Ablagerung von Partikeln im Respirationstrakt sind
Impaktion, Sedimentation und Diffusion. Schwebstdube bis zu 10 um Durchmesser werden
weitgehend im Nasen-Rachenraum zuriickgehalten. Partikel im Grofenbereich 5-10 pum
lagern sich im tracheobrochialen Bereich ab und werden in ein bis drei Tagen durch den in
diesem Abschnitt befindlichen mukozilidren Selbstreinigungsmechanismus der Lunge
vollstédndig entfernt (Abbildung 4-1).

Experimentelle Daten belegen, dass bei der Ratte eine Uberladung der Lunge bei einem
Gehalt von 0,5 bis 1,5 mg/g Lungengewebe einsetzt (z.B. Muhle et al. 1990a,b; Morrow
1988, von US EPA 2002, S. 3-28/29).

Vergleichende kinetische Modellrechnungen zur Retention von inhalierten Partikeln (DME
mit 0,2 pm MMAD), basierend auf tierexperimentellen Daten und physiologischen
Humanparametern, kommen zu vergleichbaren Ergebnissen iiber die Deposition in den
verschiedenen Abschnitten der Lunge (US EPA 2002, S. 3-50). Nach Yu und Xu (1987) und
Yu und Yoon (1991) kommt es bei einer kontinuierlichen Exposition gegeniiber
Dieselemissionen von 50 pg/m’ zu keiner merklichen Reduktion der Lungenclearance und
keiner Anreicherung von Partikeln in der menschlichen Lunge. Ein signifikanter Abfall der
Gesamt-Clearance wiirde erst oberhalb von 100 pg/m’ erkennbar, eine etwa 10-%ige
Beeintrichtigung bei 0,4-0,5 mg/m’ iiber 10 Jahre (Yu und Yoon, 1991, Abb. 19).
Ergebnisse von Berechnungen auf den Menschen bezogen unter Verwendung dieses Modells
finden sich bei US EPA (2002, Tab. A-4, S. A-29). Sie zeigen einen nicht-linearen Verlauf
der Lungenbeladung bei hohen Expositionen (US EPA, S. 6-13).

Fiir Feinstaub (0,1-1 um) sind Sedimentation und Diffusion von Bedeutung fiir die
Abscheidung in Bronchien und Alveolen. Die Gesamtdeposition im Respirationstrakt sinkt
ausgehend von einem Durchmesser von 10 pm bis zu ca. 0,5 um ab und steigt bei
Ultrafeinpartikeln wieder an (Heyder et al. 1986). Fiir Ultrafeinpartikel mit einem
Durchmesser <0,1 um ist die durch Diffusion bedingte alveoldre Deposition vorherrschend:
20-50 % werden in den Alveolen abgeschieden bei gleichzeitiger leichter Zunahme des
Abscheidegrades in den oberen Atemwegen (Kappos et al. 2003, S. 16).

Die Verweildauer von Partikeln im alveoldren Bereich kann je nach Loslichkeit Monate bis
Jahre betragen. Die Sduberung dieses Bereichs geschieht in der Regel durch die
Phagozytosetitigkeit von wandernden Makrophagen. Uber die Bronchien werden die
Partikel (0,3-2,0 pum Optimum) mit dem gesamten Makrophagen {iber den
Mukoziliartransport zum Kehlkopf und in den Magen-Darm-Trakt transportiert. Auf diese
Weise wird beim Menschen innerhalb eines Jahres ungefdhr ein Drittel der unldslichen
Partikel aus dem Alveolarbereich eliminiert. Der Rest verbleibt auf dem Alveolarepithel oder
wird interstitiell, subpleural oder in Lymphknoten des Thorax zuriickgehalten. Ultra-
Feinpartikel werden wahrscheinlich zu einem erheblichen Teil von Epithelzellen
aufgenommen. Durch Epithelzellen aufgenommene Partikel konnen grundsétzlich im Epithel
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verbleiben, weiter in das Bindegewebe oder die Blutbahn transportiert werden (Kappos et al.
2003, S. 17/18).

Partikel in Dieselmotorabgasen zeigen typischerweise aerodynamische Durchmesser
<0,1 um, sind damit alveolengédngig und praktisch vollstindig in der Fraktion PM;,s zu
finden. Pott und Roller (2003) rechnen sie eher der Feinstaub- als der Ultrafeinstaubfraktion
zu, aber es wurde schon mehrfach in Abschnitten weiter oben auf widerspriichliche und
abweichende Definitionen verschiedener Autoren und Institutionen hingewiesen. Der
Masseanteil der Dieselpartikel an PM;, wird auf 20-30 % geschéatzt. HEI schitzt den Anteil
von Dieselabgasen an der PM, s Fraktion auf 3-12 %, belegt durch Studien in den 90er
Jahren, durchgefiihrt in Boston: 0.8-1.7 pg/m’, Rochester: 1.0-2.2 pg/m’ und Washington :
2.4-4.5 pg/m’.
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4.4 Kanzerogene Wirkungen im Tierexperiment

4.4.1 Tierexperimentelle Befunde

4.4.1.1 Gasphase

Dieselmotorabgas (DMA), das nach Behandlung mit Filtern ru8partikelfrei war, hat in zwei
Inhalationsexperimenten bei Ratten keine Lungentumoren erzeugt (Heinrich et al. 1986,
Brightwell et al. 1986).

4.4.1.2 Partikulare Phase / Gesamt-Dieselmotoremissionen

Da die meisten Studien zur Kanzerogenitit von Dieselabgasen mit nicht fraktioniertem
Abgas aus dem Auspuff gemacht wurden, ist es nicht moglich die unterschiedlichen
Wirkstérken der verschiedenen Partikel zweifelsfrei zu charakterisieren.

Ublicherweise lagen in den meisten Studien die Abgaspartikel mit einem mittleren
Durchmesser von 0,1-0,4 um vor, mit Abweichungen von bis zu 10 % der Partikelmenge hin
zu kleineren (<0,05 um) oder groBeren (1,0 um) Durchmessern (UBA, 1999).

Eine Vielzahl von Inhalationsstudien an Nagern, meist Ratten, belegte die kanzerogene
Wirkung von Dieselabgasen im Tier. Studien iiber mindestens 24 Monate zeigten
iibereinstimmend ab Partikelkonzentrationen von ca. 2 mg/m’ die Entstehung von Lungen! |
tumoren in Ratten. Darunter liel sich keine statistisch signifikante Erhohung der
Lungentumorhiufigkeit nachweisen (Ishinishi et al. 1986; Kaplan et al. 1983; Lewis et al.
1986; Nikula et al. 1997). Als hdufigste Tumortypen wurden Adenome, Plattenepithel!
tumoren und Adenokarzinome festgestellt (Heinrich et al. 1986, 1995, Ishinishi et al. 1986,
1988, Brightwell et al. 1986, 1989).

Im Hinblick auf die Dosisabhingigkeit der Tumorausbeute ergab sich ein weitgehend
einheitliches Bild in drei Langzeitinhalationsuntersuchungen an Ratten iiber 24 Monate
(Wistar- und Fischer-344-Ratten, 18 h/d bzw. 16 h/d, jeweils 5 d/Wo) mit DMA und Ruf3
(Heinrich et al. 1995; Nikula et al. 1995) sowie iiber 30 Monate (7 h/d, jeweils 5 d/Wo) mit
DMA (Mauderly et al. 1987): Die Lungentumorraten in den jeweiligen Untersuchungen
zeigten fiir DMA einerseits und Rufl (nur EC) anderseits iibereinstimmende Werte, und
gleiche Konzentrationen an DMA und Ruf} fiihrten zu dhnlichen Tumorausbeuten. Die
niederen Konzentrationen (0,35 und 0,80 mg/m’) induzierten keine Tumoren, die mittleren
(2,5-3,5 mg/m’) 4-6 % sowie die hohen Konzentrationen (6,3-7,0 mg/m’) 13-22 %
Lungentumoren.
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Analoge Untersuchungen an Méusen zeigten —wenn tiberhaupt- nur eine schwach signifikant
erhohte Lungentumorausbeute, Goldhamster erwiesen sich in dieser Beziehung als vollig
refraktdr gegeniiber DMA (Mauderly 1997).

In Strain-A- and Sencar-Miusen waren die Lungentumorraten erhéht, in CD-1-, MNRI- oder
C57BL/6N-Méusen dagegen nicht (Heinrich et al. 1985; Mauderly 1992).

Ratten und Maiuse unterschieden sich in der Stirke der proliferativen Antwort der
epithelialen Zellen nach 18-monatiger Exposition (7h/d, 5d/Woche) mit 7,1 mg/m’
DieselruB3-Partikeln: So ist die Proliferationsrate der Alveolarzellen vom Typ II in der Ratte
8-fach und in der Maus nur 2-fach gegeniiber nicht behandelten Kontrollen erh6ht (Mauderly
1997).

In einer vergleichenden Zwei-Jahres-Inhalationsstudie an Ratte und Affe wurden keine
erhohten Lungentumorraten bei einer Konzentration von 2 mg/m’ Dieselruf oder
Kohlenstaub (nur EC) gefunden (Nikula et al. 1997). Allerdings war beim Affen die
Expositionsdauer vergleichsweise zu kurz.

In weitergehenden Untersuchungen wurde die Rolle der Beladung der Partikel mit
bioverfiigbaren, kanzerogenen PAK gepriift: Dasenbrock et al. (1996) instillierten sowohl
mit Toluol extrahierten als auch nativen Dieselrul3 (0,25 um, ca. 47 % organischer Anteil,
15-17 Applikationen; je 1x/Woche, 15 mg insgesamt) an Ratten mit dem Ergebnis, dass der
extrahierte Dieselrul (15 mg) um einen Faktor 4 weniger kanzerogen war. Die hohere
Tumorrate bei unter realen Bedingungen gesammeltem Dieselru3 [8/48 = 17 %] wird auf
den PAK- und Nitro-PAK-Gehalt zuriickgefiihrt. Mit Benzo(a)pyren beladene Partikel [165
ug B(a)P pro 15 mg] wiesen jedoch kein signifikant erhohtes kanzerogenes Potential
gegeniiber extrahiertem Dieselpartikeln auf [8/48 = 8 % vs. 4/48 =4 %).

Auf der anderen Seite gab es in vergleichenden Inhalationsuntersuchungen an Ratten keine
signifikanten Unterschiede in den Lungentumorraten zwischen nativem Dieselrul und
IndustrieruB3 ohne OC-Gehalt (u.a. Heinrich et al. 1995; Nikula et al. 1995).

Im Verhéltnis zur Partikelmasse in der Lunge waren kiinstlicher Ru3 (hohe spezifische
Oberflidche) und TiO; (kleine spezifische Oberfldche) eher wirksamer als Dieselpartikel (s.
auch UBA 1999, S. 81/82; Tab. 3-15, S. 72/73), was auf einen vernachlissigbaren
Adsorptions-/Desorptioneffekt von Partikel-gebundenen Stoffen hindeutet.

Der Einfluss der Partikelgrofle wurde mit unldslichen TiO,-Partikeln mit unterschiedlichem
Durchmesser in zwei Zweijahresinhalationsstudien an Ratten gezeigt (Heinrich et al. 1995;
Lee et al. 1985): Ultra-Feinpartikel aus TiO; (ca. 20 nm) verursachten mehr Lungentumoren
in der Ratte bei niedrigen Dosen und niedrigeren Lungenbeladungen (39 mg) als grof3ere
Ti0,-Partikel (200-300 nm) mit einer Lungenbeladung von 665 mg. Der Unterschied in der
Lungentumorrate zwischen ultrafeinen und feinen Partikeln lag bei 10:1 bis 20:1. Insgesamt
liegen auf diesem Gebiet zu wenige Untersuchungen vor.
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Pott und Roller (2003) fithren neben der PartikelgroBBe das Partikelvolumen (Masse/Dichte)
als weiteren, aus ihrer Sicht wichtigen Parameter fiir die Hohe des kanzerogenen Potentials
von Stduben ein: sie zeigen in ihrer vorldufigen Auswertung von Rattenuntersuchungen nach
intratrachealer Instillation von bio-bestindigen Stduben, dass — bezogen auf das retinierte
Gesamtstaubvolumen - vier Ultrafeinstdube mit mittlerem Durchmesser von 0,01-0,03 um
2,5mal stirker kanzerogen wirkten als vier Feinstdube mit mittlerem Durchmesser von 0,09(]
0,20 pm und achtmal stdrker als acht Feinstdube mit einem mittleren Durchmesser von 1,8[
4,0 um. Die mittleren TD25 %-Dosen fiir die jeweiligen Partikelgroenbereiche lagen bei
etwa 2, 5 und 16 pl (Potter und Roller 2003, Tab. 4, S. 13). In diesen Versuchen korrelierten
aulerdem die Tumorinzidenzen besser mit der Partikeloberfliiche als mit dem
Partikelvolumen. Allerdings waren die Dosierungen in den ausgewerteten Studien
(zwischen 1 x 5 mg und 6 x 20 mg) um viele GroBenordnungen hoher als die Belastungen im
Umweltbereich.
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4.5 Nicht kanzerogene Wirkungen im Tierexperiment

4.5.1 Lokale Reaktionen

Die Inhalation schwer 16slicher oder unloslicher Schwebstaubpartikel, auch so genannter
»inerter” Stdube, kdnnen unabhdngig von ihrer Zusammensetzung, Entziindungsreaktionen
in den Lungenalveolen hervorrufen.

In der akuten Wirkung gab es dabei deutliche quantitative Unterschiede zwischen feinen und
Ultra-Feinpartikeln im Tierversuch: z.B. 16sten gleiche Massedosierungen von 20nm-TiO,-
Partikeln eine stirkere Entziindungsreaktion aus als eine von 250nm-TiO,-Partikeln. Die
physiologische Aktivitit des Staubs soll am besten mit der spezifischen Oberfliche des
Partikelmaterials korrelieren (Muhle, 2002).

Ab etwa 0,75-0,80 mg/m’ wurde in den Langzeituntersuchungen mit Dieselmotorabgasen
(DMA) bei der Ratte eine verringerte Clearance beobachtet. Hohere Expositionen fiihrten
zur Zunahme des Lungengewichts und der Zahl der alveoliren Makrophagen und
Leukozyten sowie zur Vermehrung der Alveolarzellen vom Typ II.

Bei chronischer Exposition gegeniiber 0,11-0,35 mg DMA/m’ (Ratte) und 0,25 mg/m’
(Meerschweinchen) waren weder eine entziindliche Reaktion in der Rattenlunge noch eine
Einschriankung der Partikelclearance aus dem Respirationstrakt festzustellen (UBA 1999, S.
37).

Aus der Zusammenschau aller histopathologischen Befunde an ménnlichen und weiblichen
Ratten (aus Mauderly et al. 1987, Ishinishi et al. 1986, 1988, Nikula et al. 1995, Heinrich et
al. 1995) errechnet sich nach US EPA (2002, S. 6-11/6-12) eine wahrscheinlichste noch
wirksame Grenzkonzentration von 0.37 mg/m’, bei der mit einer 10-%igen Inzidenz von
chronischen Entziindungsreaktionen der Lunge zu rechnen ist (definiert als BMCL,, untere
,Benchmark“-Konzentration des 95-%-Konfidenzbereichs).

Vergleichende Langzeitinhalationsuntersuchungen an Ratten, M&usen und Hamstern zeigten,
dass das Lungengewebe der verschiedenen Tierarten im Grunde dhnlich auf hohe chronische
Expositionen an DMA (>4 mg/m’) reagierte, allerdings in unterschiedlicher Ausprigung:
Vermehrung von Leukozyten und Granulozyten, bronchio-alveoldre Hyperplasien, teilweise
fibrotische Verdanderungen, Anstieg der Lungengewichte. Die Reihenfolge der Betroffenheit
und Empfindlichkeit war Ratte > Maus > Hamster (Heinrich et al 1986, 1995; Henderson et
al. 1988; Brightwell 1986, 1989).

In keiner der Untersuchungen, die mit den partikelfreien Gasphasen durchgefiihrt worden
waren, zeigten sich signifikante pathologische Effekte an irgendeiner Tierspezies.

Hohe alveolengéngige RuBldosierungen, die eindeutig inflammatorisch in der Rattenlunge
wirkten, erhdhten die Zahl der Mutationen in den Alveolarzellen, jedoch gab es eine untere
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inflammatorische Dosis, fiir die keine mutagene Reaktion nachzuweisen war: In einem
Inhalationsversuch, in dem F344-Ratten 13 Wochen (6h/d; 5d/Wo) 1,1; 7.1 und 58 mg/m’
industriellem RufB} (also hier nicht Dieselemissionsrufl) ausgesetzt wurden, wurde die
Mutationshiufigkeit (HPRT-Test) in isolierten Alveolar-Typ-II-Zellen direkt nach
Beendigung der Exposition und nach Erholungsphasen von 12 und 32 Wochen untersucht.
Es fanden sich konzentrationsabhidngige Erh6hungen in den beiden oberen Gruppen, wobei
die Mutationsfrequenz in der 7,1 mg-Gruppe nach einer Erholungsphase von 12 Wochen
wieder auf Hintergrundniveau abfiel. Kein Effekt wurde nach 1 mg/m’ beobachtet (Driscoll
et al. 1996). Dies liegt deutlich iiber der Entziindungsschwellendosis in Ratten.

Zu dhnlichen Hinweisen gelangten Seiler et al (2001) in Instillationsversuchen an der Ratte:
Die differenzierte und vergleichende Betrachtung eines biochemischen Markers fiir
Entziindungsreaktion auf der einen und fiir Gentoxizitit auf der anderen Seite legte die
Vermutung nahe, dass es eine untere Quarzpartikel-Dosis (hier 0.3 mg) gab, die zwar noch
eine signifikante Entziindungsreaktion ausloste, aber das Niveau der Indikatoren fiir DNA-
Schiadigungen nicht beeinflusste: Es kam bei der Dosis von 0,3 mg weder zu einer
signifikanten Erhohung der Oxoguanin-Bildung noch zu einer erhdhten Mutationsrate im
p53-Tumorsuppressor-Gen. [Es sei allerdings auf die Storanfilligkeit und die damit
begrenzte Verldsslichkeit der Oxoguanin-Messung hingewiesen.] Die nédchst hoheren
Dosierungen (1,5 und 7.5 mg) fiihrten zu einer vermehrten Bildung von 8-Oxoguanin und
erst bei der hochsten Dosierung zu einem Anstieg der Mutationen im p53-Tumorsuppressor-
Gen. Diese Beobachtungen sprechen dafiir, dass das Abwehr- und Reparatursystem der
Zellen die zusitzliche Bildung an reaktivem Sauerstoff tolerierte, die durch 0,3 mg Quarz
induziert worden waren, bei hoherer Belastung jedoch iiberfordert war.

In weiteren mechanistisch ausgerichteten In-vitro-Modelluntersuchungen an isolierten
Alveolarmakrophagen war nachzuweisen, dass ultrafeine Kohlenstoffpartikel mit den Zellen
in Wechselwirkung traten und — abhdngig von der Partikelkonzentration und -oberfldche
sowie deren Potentialzustand — antiinflammatorische (Unterdriickung oxidativen Stresses bei
niedriger spezifischer Oberfliche/Konzentration) oder proinflammatorische Reaktionen
(Aktivierung oxidativen Stresses bei hoherer spezifischer Oberfliche/Konzentration)
auslosten. Dies scheint einem angepassten Reaktionsmuster zu entsprechen, wie das
Lungenepithel auf den Befall von Fremdpartikeln, einschlieflich Fremdkeimen, antwortet
(Beck-Speier et al. 2002).

4.5.2 Systemische Wirkungen

Neben den lokalen Wirkungen wird in zahlreichen Studien auch iiber systemische Effekte
von Partikeln, insbesondere auf das Herz-Kreislaufsystem, berichtet. Wegweisend fiir die
Aufklarung der zugrunde liegenden Mechanismen sind Arbeiten an Tiermodellen fiir
kardiopulmonale Erkrankungen mit aus der Umgebungsluft angereicherten Partikeln
(Kappos et al. 2003, S. 20/21). Es gibt zunehmende Hinweise darauf, dass neutrophile
Granulozyten eine Schliisselrolle bei Funktionsverdnderungen des Herzens und einer
Erhéhung der Blutviskositit als Teil der systemischen Antwort auf die Entziindung
innehaben.
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4.6 Ergebnisse Epidemiologische Studien

4.6.1 Kanzerogene Wirkungen

In allen epidemiologischen Studien ist von einer Mischexposition auszugehen, neben
Dieselabgas trat auch Exposition durch Quarz, Kohlestaub, Asbest oder Radon auf. In den
meisten Féllen gibt es keine Expositionsdaten weder liber Dauer noch Hohe und/oder keine
verldsslichen Angaben zum Rauchverhalten. Daher wurden Studien aus dem Bergbau,
Studien mit fraglicher Exposition, Untersuchungen mit zu geringer Fallzahl und unklaren
Angaben zum Rauchen nicht beriicksichtigt.

Stidtische Umgebungsbedingungen

In drei groBangelegten Kohortenstudien in den USA (s. unten 4.4.2), die als prospektive
Schliisselstudien anzusehen sind, wurde neben der Morbiditit und Mortalitdt auch die
Krebsmortalitdt im Verhéltnis zur Exposition der Stadtbevolkerung gegeniiber PM, s und
PM,, ausgewertet.

In der ,Havard-Sechs-Stidte-Studie* (Dockery et al. 1993) und der ,,American Cancer
Society“-(ACS)Studie (Pope et al. 1995) ergaben sich keine statistisch signifikanten
Assoziationen zwischen dem Grad der PM;s-Exposition und Lungenkrebsmortalitéit: Die
kombinierten relativen Risiken betrugen flir die erstgenannte Untersuchung 1.37 (95 %-CI
0.81-2.31) und fiir die zweite 1.03 (0.80-1.33). Auch fiir einzelne Untergruppen in der ACS-
Studie wurde kein erhohtes Lungenkrebsrisiko angetroffen (US EPA 2002, S. 7-2).
Allerdings verschob sich das mittlere relative Risiko (RR) in einer weiterfiihrenden und
ausgeweiteten Folgestudie und wurde mit 1,14 (95 %-CI 1,04-1,23) pro 10 pg/m’ PM,s
ermittelt, was rechnerisch und statistisch zu einer Erhéhung der Lungentumorrate von
8 %/10 pg/m’ Feinstaub fiihrte (nach Pope et al. 2002, S. 1137).

Die Signifikanz and biologische Relevanz ist wegen der Geringfligigkeit der Effekte
fragwiirdig und bedarf weiterer kritischer Priifung, ebenso die scheinbare Diskrepanz
zwischen der Bewertung durch US EPA 2002 und der der Arbeitsgruppe (Pope et al. 2002).

Ein dhnliches, nicht signifikantes Ergebnis kam in einer dritten Untersuchung heraus, die
iiber 6300 nichtrauchende Erwachsene in Kalifornien erfasste (,,Adventisten‘-Studie)
(AHSMOG, Abbey et al. 1999).

Berufliche Exposition mit Dieselabgas

In verschiedenen Studien an LKW-Fahrern, Hafenarbeitern, Baumaschinenfahrern,
Busmechanikern konnte keine klare Aussage zum Lungenkrebsrisiko gemacht werden
(Boffetta et al. 1988, Rushton et al. 1983, Jakobsson et al. 1997, Alberg et al., 1981, Hansen
1993, Henderson 1976).
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Die Studie von Garshick et al. (1988) stiitzt die Annahme, dass berufliche Exposition
gegeniiber Dieselmotoremissionen (DMA) zu einem geringen, aber signifikant erhéhten
Lungenkrebsrisiko fiihre. Die Kohorte umfasste 55407 weifle, mdnnliche DMA-exponierte
Eisenbahnarbeiter und wurde von 1959 bis Ende 1980 beobachtet. 1694 Personen verstarben
an Lungenkrebs. Die Rauchgewohnheiten wurden anhand einer Befragung 1980/81
extrapoliert. In der Kohortenstudie wurden sie nicht abgeglichen. Daten zur individuellen
Belastung lagen nicht vor, auch keine Emissionsmessungen, sie wurden aus den
Berufsbezeichnungen  grob  abgeschitzt.  Mdgliche  Asbestbelastung  war  ein
Ausschlusskriterium. Eine Reanalyse der Daten ergab, dass in allen Expositionsgruppen das
relative Risiko erhoht, jedoch eine Dosis-Wirkungsbeziehung nicht zu erkennen war (HEI
1999). In einer weiteren Reanalyse der Daten wurde retrospektiv nach Rauchen adjustiert.
Eine Dosis-Wirkungbeziehung lieB3 sich auch nach dem Adjustieren nicht ableiten (Larkin et
al. 2000).

Verschiedene Reananalysen der Daten (HEI 1999, Crump 1999) kamen zu
widerspriichlichen Ergebnissen und konnten keine klare Kausalitdt zwischen der geschitzten
Hohe der DMA-Exposition und der Lungentumormortalitdt herausarbeiten. So fand Crump
(1999) keine positive Dosis-Wirkungsbeziehung - im Gegenteil, mit vermeintlich ldngerer
Expositionsdauer nahm die Lungentumormortalitét eher ab.

Nach US EPA (2002, S. 7-22) seien die Daten fiir eine quantitative Risikoabschitzung
ungeeignet, stiitzten aber qualitativ den erkennbaren Trend einer Assoziation zwischen
DMA-Exposition und dem Auftreten von Lungenkrebs.

In einer Metaanalyse von Bhatia et al. (1998), in der Studien mit Dieselmotorabgas!’
exponierten Arbeitern beriicksichtigt wurden, zeigte sich ein mittleres relatives RR von 1.33
(95 % KI 1.24-1.44) fiir Lungenkrebs.

Aufgeschliisselt nach Beschiftigung ergab sich folgendes Ergebnis: Bei zehn Studien an
LKW-Fahrern fand sich ein relatives Risiko von 1.49 (95% KI 1.36-1.65), bei drei Studien
an Arbeitern, die schwere Baumaschinen bedienten, ein RR von 1.11 (95 % KI 0.89-1.38),
bei sechs Studien mit StraBenarbeitern ein RR von 1.44 ( 95% KI 1.30-1.60), bei fiinf
Studien mit Busmechanikern ein RR von 1.24 (95 % KI 0.93-1.64) und bei vier Studien, die
Dieselmotorabgas-exponierte Arbeiter einschlossen, ein RR von 1.16 (95 % KI 1.01-1.32).

Die einvernehmliche Schlussfolgerung aller oben genannten Analysen war, dass eine
schwache, aber konsistente Assoziation zwischen DMA-Emissionen und der
Lungentumorhdufigkeit beim Menschen vorliege, die nicht mit der Uberlagerung durch
Rauchen oder andere Storfaktoren erklart werden konne. Die mutmalBliche Erh6hung durch
DMA wurde auf 20 bis 47 % eingeschétzt (US EPA 2002, S. 7-60 bis 7-64).

Ein Zusammenhang zwischen Blasenkrebs und Dieselmotoremissionen ist aus
epidemiologischen Studien nicht klar erkennbar. Einige Untersuchungen berichten {iber ein
erhohtes Blasenkrebsrisiko in Verbindung mit DMA-Exposition. Die gro3e Mehrzahl konnte
jedoch zwischen dieser Tumorlokalisation und DMA-Exposition keinen Zusammenhang
herstellen (US EPA 2002, S.7-4).
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Boffetta und Silverman (2001) kamen bei einer Auswertung von 21 epidemiologischen
Studien auf ein relatives Risiko fiir Blasenkrebs von 1.29 (95 % KI 1.12-1.49) (HEI 1999).
In einer Metaanalyse wurden ein relatives Risiko (RR) von 1.23 (95 % KI 1.12-1.36) bei
exponierten Personen und fiir hohe Expositionen mit Dieselrufl ein RR von 1.44 (95 % KI
1.18-1.76) ermittelt.

Studien aus der molekularen Epidemiologie beschiftigen sich hauptsidchlich mit der Frage
nach einem geeigneten Expositionsmarker beim Menschen und lassen keine konkrete
Aussage zu.
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4.6.2 Nicht kanzerogene Wirkungen

In drei Kohortenstudien, durchgefiihrt in den USA, wurden Aussagen zu Langzeiteffekten
im Zusammenhang mit PM;y, und PM;s gemacht. Betrachtet wurden Morbiditdt und
Sterblichkeit.

Die ,,Harvard-Sechs-Stddte-Studie* erfasste ca. 8000 Erwachsene iiber einen Zeitraum von
14-16 Jahren. Sulfat (wird als Marker fiir feine Partikel angesehen) und PM; s zeigten die
besten Korrelationen. Die Sterblichkeit in der durch PM;s-Immisionen hoéchst belasteten
Stadt lag 26% tiiber der Sterblichkeit in der niedrigst belasteten Stadt (Dockery et al. 1993).

In der Untersuchung der ACS fanden Pope et al. (1995) einen Effekt assoziiert mit der
Sulfatbelastung in der Luft. Lagen zusitzlich Messdaten fiir PM; s-Immissionen vor, war die
Korrelation damit am besten. Der Unterschied in der Sterblichkeit zwischen der Stadt mit
den hochsten Immissionswerten und der Stadt mit den niedrigsten lag bei 17%. Es wurden
500.000 Erwachsene in 154 Stiadten tiber 7 Jahre beobachtet.

Beide Studien wurden von Krewski et al. (2000) reanalysiert, wobei sich die zuvor
gefundenen Zusammenhinge bestétigten. Zusétzlich wurde eine Belastung mit SO, als
schwach signifikanter Effekt festgestellt.

In der Weiterverfolgung der ACS-Studie wurde fiir kardiopulmonare Erkrankungen ein
mittleres relatives Risiko (RR) von 1,09 (95 % KI 1,03-1,16) pro 10 pg PM2,5/m3 ermittelt,
was rechnerisch und statistisch zu einer Erhéhung der so verursachten Sterblichkeit von 6 %
pro 10 pug/m’ Feinstaub fiihrte (nach Pope et al. 2002). Die Signifikanz und biologische
Relevanz ist wegen der Geringfiigigkeit der Effekte fragwiirdig und bedarf noch weiterer
kritischer Priifung.

Eine dritte Studie an 6500 nichtrauchenden Adventisten {iber 15 Jahre zeigte
Zusammenhinge zwischen Gesamtsterblichkeit und insbesondere Sterblichkeit bei Personen
mit Atemwegserkrankungen und PM;y bzw. Sulfat (Abbey et al., 1999, US-EPA 2002; s.
auch Kappos et al. 2003).
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4.7 Zusammenfassung des aktuellen Stands zur Toxikologie und
Epidemiologie

4.7.1 Schlussfolgerungen aus Tiermodellen

Einfluss der Partikelgroflenverteilung

Aufnahme, Verteilung und Ablagerung eingeatmeter Partikel korrelieren mit dem
aerodynamischen Partikeldurchmesser. Die toxische Wirkstirke der Partikel korreliert
ebenfalls mit dem Durchmesser und noch besser mit der Partikeloberfliche. DMA-
RuBpartikel mit Durchmessern von etwa 0,1 - 0,25 um sind dem Feinstaubbereich PM; s
zuzuordnen. Ultrafeine TiO,-Partikel mit einem Durchmesser von ca. 20 nm zeigten im
Tierexperiment eine starkere Wirkung als Feinstaubpartikel in Bezug auf neoplastische und
nicht-neoplastische Effekte.

Einfliisse der Dieselmotoremissionen (DMA)-Fraktionen

Pathologische Befunde im Tierversuch korrelieren mit der Partikelphase. Der biologisch
bestindige Partikelkern wurde als wesentlicher Faktor flir die toxischen Wirkungen
ausgemacht. Dies steht im Einklang mit Ergebnissen an anderen ,,inerten, bio-bestindigen
Stiduben.

Die Wirkung der an die Partikel adsorbierten 16slichen Stoffe (OC; SOF) ist trotz des hohen
Anteils (bis 50 Masse-%) und ihrer Zusammensetzung (zum iiberwiegenden Teil
kanzerogene PAK und zu einem geringeren Anteil ebenfalls kanzerogene Nitroaromaten) als
gering einzuschitzen.

Die partikelfreie Gasphase von DMA war ohne Befund unter experimentellen Bedingungen
in Tierversuchen (Ratte, Maus, Hamster). Eine Beeinflussung der Wirkstirke oder des
Wirkungsspektrums von Partikeln durch Stoffe aus der Gasphase ist nicht zu erkennen.

Wirkungsprofil

DieselruBpartikel zeigen im Tierexperiment dhnliche Wirkungen wie viele andere biol
bestidndige Feinstaube auch: Sie wirken — dosisabhéngig - bei niedrigen Konzentrationen in
der Lunge inflammatorisch, bei chronischer Entziindung verbunden mit kompensatorischer
Zellproliferation, bei hohen Konzentrationen mit Kollagenbildung und Fibrose und
langfristig Lungentumorigenese.

Allgemein konnen bio-bestindige Feinstdube dosisabhingig gentoxische Wirkungen an
Lungenalveolarzellen in Form von DNA-Basenmodifikationen (Anstieg von &[]
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Hydroxyguanin) und Mutationen im p53-Tumorsuppressorgen auslosen, die ab einer unteren
Exposition nicht mehr nachweisbar waren trotz noch messbarer Entziindungsreaktion.

Neben den lokalen Wirkungen in der Lunge gibt es aus Tiermodellen Anhaltspunkte fiir
systemische Effekte auf das Herz-Kreislaufsystem. Moglicherweise resultiert dies aus
Wechselwirkungen von Partikeln mit dem unspezifischen Abwehrsystem des Korpers sowie
einer Aufnahme von Partikeln in Blutbahn.

Wirkungsmechanismus

Die Aufnahme von Partikeln in die Lunge scheint im Lungengewebe primér eine stereotype
Abwehrreaktionskette in Gang zu setzen: Phagocytose durch alveoldre Makrophagen,
Bildung von Chemokinen. Entscheidend sind die dann auftretenden zelluldren
Entzlindungsreaktionen, Ausschiittung von Wachstumsfaktoren mit nachfolgender
Proliferation der Epithelzellen (Typ II Zellen), und/oder dazu parallel Bildung reaktiver
Sauerstoff- oder Stickstoffspezies (chronischer ,,ROS-Burst®), die Mutationen hervorrufen.
Beide Prozesse konnen einzeln oder zusammen ablaufen und zur Tumorbildung fiihren
(Oberdorster 1997).

Diesel Exhaust Particulate Matter
‘ Exposure

*Deposﬂion

Organic Chemicals

' ety

Macrophage _' Ceactive
B gp‘gg;: ——— DNA Addum
Ong
FI
Gytokines Mutations
Growth factors
Proteases Imtlahcr\
l Initiated
cell
Actwatuon of Prommmni
Inflammation protooncogenes A4 o
Cell in > o0 neopla:
Cell wt;;:graum Inactivation of 000 lesion
Hyperplasia tguenr::; supressor | Progression #
Fibrosis I
% Malignant
tumor

Nongenotoxic Pathway Genotoxic Pathway

Abbildung 4.7-1: Vorgeschlagene Mechanismen zur Schidigung der Lunge durch
Dieselpartikel (Nauss et al. 1995)
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Als Ursache gilt eine Uberladung der Lunge mit Partikeln, d.h. die Lungenclearence durch
alveolare Makrophagen ist stark eingeschridnkt oder komplett ausgefallen (Morrow 1988).
Da die Partikel nicht entsorgt werden und in der Lunge verbleiben, kommt es zur
chronischen Entziindung in den Alveolen, die dann zur Bildung von Tumoren fiihren kann.
Ohne das Auftreten von chronischer Entziindung wurden auch bei chronischer Inhalation
von Partikeln mit Lungeniiberladung keine Tumoren gebildet (Schulz 1996).

Tierspeziesspezifitit

Unabhingig von physiologischen Besonderheiten, die im Detail unbekannt sind, antworten
alle untersuchten Tierarten mit Entziindungsreaktionen und Gewebsverdnderungen
unterschiedlichen Ausmalles auf die akute und chronische Exposition gegeniiber Feinstaub.
Nur die Ratte zeigt deutliche und reproduzierbare Lungentumorentwicklung, in
abgeschwichter Form die Maus, der Hamster keine, nur epitheliale Hyperplasien. Die
Unterschiede lassen sich mit unterschiedlichen Zielzelldosen und/oder Intensititen der
Reaktion auf Fremdkorpereinwirkung erkléren.

Das Ergebnis der physiologischen/anatomischen Unterschiede ist eine speziesspezifische
Empfindlichkeitsschwelle, die bei der Ratte niedrig, bei der Maus héher und beim Hamster
am hochsten liegt. Die negativen Befunde im Kanzerogenitétstest mit Affen deuten zwar auf
eine geringe Empfindlichkeit des Primaten hin, jedoch liegen nur wenige und nicht
reprisentativ zu nennende Daten vor.

Die Befundlage am Tier spricht dafiir, dass als primér zugrunde liegender Mechanismus der
Partikel-bedingten Karzinogenese eine progressive Entziindungabfolge ablduft, die bei
hohen Partikelkonzentrationen das Abwehrsystem stindig fordert (vermutlich oxidative
Stress-Situation und Sittigung normaler Prozess-/Reaktionswege) und schlieBlich
iiberfordert. Die im Tierexperiment verwendeten hohen Dosen kénnen darum nicht
reprasentativ fiir den niedrigen, sehr wahrscheinlich nicht geséttigten Konzentrationsbereich
sein. Eine Ubertragung der tierexperimentellen Ergebnisse auf die Expositionssituation des
Menschen erscheint daher kaum moglich.

Wirkkonzentrationen

Alle validen Studien, die mit Dieselmotorabgasen durchgefiihrt wurden, zeigten, dass
Partikelkonzentrationen von >2 mg/m’ in der Ratte Lungentumoren induzierten. In Maus
und Hamster traten unter entsprechenden Bedingungen keine Tumoren auf.

Ein nicht toxisch wirksamer Expositionsbereich wird mit 0,11- 0,35 DMA mg/m’ fiir die
chronische Inhalation bei der Ratte angegeben (Bereich NOAEC). In diesen fillt auch ein
Ergebnis am Meerschweinchen mit 0,25 mg/m’ (UBA 1999).

Die niedrigsten wirksamen Partikel-Konzentrationen, die Entziindungsreaktionen in den
Lungenalveolen und —brochiolen hervorriefen (LOAEL), lagen nach chronischer Exposition
bei 0,8 mg DMA/m’ in der Ratte, der empfindlichsten Tierspezies (UBA 1999), also deutlich
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unter dem experimentell nachgewiesenen, kanzerogenen Konzentrationsbereich von
oberhalb 2 mg/m’.

Die Expositions-Wirkungskurven von acht Langzeitstudien an Ratten gehorchten am ehesten
einer Null-Schwellenkonzentration von etwa 0,50 mg (DMA oder Ruf)/m’ (95 % KI 0,155 —
0,624 mg/m’), unterhalb der es zu keiner Lungentumorentwicklung in der Ratte kam,
bezogen auf 30 Wochen Lebenszeit und Exposition (Meta-Analyse nach Valberg und
Crouch 1999). Dieses durch die Einbeziehung einer hohen Tierzahl statistisch relativ gut
abgesicherte Ergebnis spricht fiir einen nicht-linearen Verlauf der Dosis-Wirkungskurve bei
fallenden Partikelkonzentrationen. Die beschriebene nicht-kanzerogene Schwelle liegt
eindeutig im inflammatorischen Expositionsbereich der Ratte.
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4.7.2 Schlussfolgerungen aus Erkenntnissen am Menschen

Nach vorherrschender Meinung der Fachwelt spiegeln gut durchgefiihrte und dokumentierte
epidemiologische Untersuchungen eine Dosis-Wirkungsbeziehung zwischen beruflicher
Exposition gegeniiber Dieselmotorabgasen und Lungentumorrisiko wider. Diese
Einschitzung wird von Valberg und Watson (2000) so nicht geteilt: Sie finden keine
Ubereinstimmung zwischen geschitzten Hohen der Exposition und dem berechneten
Lungenkrebsrisiko: Die Expositionsschdtzungen variieren um GroBenordnungen, wéhrend
sich das relative Risiko (RR) im sehr kleinen Bereich bewegt (,,RR cluster®).

Die biologische Relevanz des epidemiologischen Trends scheint vor dem Hintergrund der
Tierbefunde eher gering zu sein oder spielt nur unter der Annahme einer viel héheren
Empfindlichkeit des Menschen im Vergleich zur Ratte eine Rolle. Auch Beobachtungen,
dass bei hoch exponierten Berufsgruppen (Kohlebergbau, Minenbergarbeiter) Lungenkrebs
selten ist und vornehmlich auftritt, wenn Lungengewebe bereits entziindlich veridndert ist
(Fibrosen, Silikosen), scheinen diesen Zusammenhang wenig zu stiitzen. Bei der Beurteilung
von Ergebnissen von diesen Berufsgruppen muss allerdings ein ,,Healthy-Worker-Effekt*
beriicksichtigt werden.

Der Effekt ist im Grunde zu gering, als dass eine Assoziation, geschweige denn ein kausaler
Zusammenhang, zu den Dieselabgasimmissionen hergestellt werden konnte, besonders
wegen fehlender eindeutiger Expositionsdaten liber den vermeintlichen Ausldser und iiber
andere iiberlagernde Effekte. Uber den groBten Storfaktor, das Rauchen, lagen in der Regel
genauso wenig Expositionsangaben vor wie iiber die Hohe und Zeit der DM A-Expositionen,
was ebenfalls Anlass zu Fehlklassifizierungen gegeben haben miisste (s. dazu auch MAK
1987).

Die Allgemeinbevolkerung ist gegeniiber einem Gemisch aus Dieselmotorabgasen und
Partikel aus anderen Quellen exponiert, deren Konzentrationen deutlich unterhalb der im
Tierexperiment verwendeten und wirksamen Expositionen und unter den beruflichen
Expositionen der Vergangenheit liegen. Die Mischexposition aus gasformigen Substanzen,
feinen und groben Partikeln und niedrige Konzentration schlieBen eine eindeutige kausale
Zuordnung aus. Weiterhin scheint die Uberlagerung mit fliichtigen reaktiven Stoffen bei
niedrigen Partikelkonzentrationen der Umgebung weniger klar als unter experimentellen
Bedingungen. Es gibt bisher keine verldssliche Messmethode, um die DMA-Partikelfraktion
von den anderen Quellen abzugrenzen und zu quantifizieren. Auch Messungen von EC sind
Storgrofen-behaftet.

Fiir die Allgemeinbevolkerung finden sich keine tragfahigen Hinweise auf eine Assoziation
zwischen erhdhter stidtischer, verkehrsbedingter TSP (von 5-50 pg/m’) und Zunahme der
Lungentumorprivalenz. Laut USEPA (2002) geben die epidemiologischen Schliisselstudien
keine Anhaltspunkte fiir einen kausalen Zusammenhang zwischen der Hohe der
Partikelimmissionen unter stidtischen Lebensbedingungen und der Lungenkrebsmortalitit.
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Epidemiologische Studien weisen jedoch auf andere nicht kanzerogene Assoziationen
zwischen dem Ausmal3 von PM-Expositionen, Kurzzeit- und Langzeiteffekten insbesondere
im stddtischen Bereich hin: Diese umfassen Reizung der Atemwege, asthmatische
Beschwerden, Verschlechterung  bestehender Atemwegs- sowie Herz-Kreislauf!|
erkrankungen, aber auch Anstieg der Mortalitdt besonders bei vorgeschiddigten Personen!’

gruppen.

Diese epidemiologischen Befunde gegeniiber TSP wurden - zumindest fiir lokale Reiz- und
Entzlindungseffekte — auch im Tiermodell gesehen und haben auch auf dieser Grundlage
eine gewisse Wahrscheinlichkeit und Plausibilitit.

Doch die Beurteilung der Ursache-Wirkungs-Beziehung unter Umgebungsbedingungen ist
spekulativ: Der Einfluss der Mischexposition gegeniiber fliichtigen Reizstoffen, deren
Konzentration parallel zur Schwebstaubkonzentration variieren, ist wenig untersucht. Eine
eindeutige Dosis-Wirkungsbeziehung ldsst sich auf der Grundlage der geringen
gesundheitlichen Wirkungen nicht ablesen, selbst wenn die publizierten Relativen Risiken
dies vortduschen. Eine Assoziation zwischen DMA und den untersuchten Krankheitsbildern
existiert nicht.

Die Gefahr einer physiologischen Beeintrachtigung der Lungenfunktion allein durch die in
der Umgebung vorherrschende Hohe der Schwebstaubexpositionen scheint im allgemeinen
gering zu sein: Aufgrund kinetischer Modellrechnungen unter Einbeziehung von Tierdaten
und physiologischen Humanparametern wiirde ein signifikanter Abfall der Gesamt-
Clearance oberhalb von 100 pg/m’ erkennbar, eine etwa 10-%ige Beeintrichtigung bei 0,4 —
0,5 mg/m3 tiber 10 Jahre (Yu und Yoon, 1991, Abb. 19).
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5 Risikoabschatzungen

Dieselmotoremissionen stellen eine potentielle Quelle einer Gefdahrdung des Menschen dar,
bedingt einerseits durch Partikelbelastung, andererseits durch gasformige und an Partikel
gebundene Begleitstoffe. Die Komplexitit des Abgasgemisches macht eine kausale
Ursachenbeschreibung iiber beobachtete Effekte wegen sich iiberlagernder und womoglich
sich verstirkender Wirkungen schwierig. Dies gilt insbesondere fiir eine fehlerbehaftete
Kenntnis der Expositionslage, die bei den niedrigen Umweltkonzentrationen vorherrscht,
deren mutmalliche Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit aber zu beurteilen sind.

Im Folgenden werden die wichtigsten Risikobewertungen/-abschédtzungen der Vergangenheit
und der Gegenwart zu diesem Themenkomplex mehr oder weniger ausfiihrlich, je nach
Aktualitit und 6ffentlichem Stellenwert, vorgestellt und diskutiert.

5.1 MAK-Kommission (1987)

In der MAK-Werte-Begriindung von 1987 befasste sich das Gremium eingehend mit der
Aussagekraft epidemiologischer Studien und verdeutlichte das Epidemiologie-Dilemma
anhand einer Vergleichsrechnung auf der Grundlage von Inhalationsstudien an der Ratte
unter folgenden Vorgaben:

e Tumorrate der Ratte bei 2 mg/m’ betrage 2 %.

e Ratte und Mensch reagieren gleich empfindlich auf die Exposition gegeniiber
Dieselmotorabgas.

e Beim Mensch {iiber 45 Jahre betrdgt die Lungenkrebssterblichkeit 7 %
(Ratte 1-1.5 %).

Dann wiirde eine Exposition gegeniiber 2 mg/m® am Arbeitsplatz zu einer Erhohung der
Tumorrate um 2 % bei den Arbeitern fiihren, also insgesamt 9 %. Dies ergébe ein relatives
Risiko (RR) von 9 % dividiert durch 7 % = 1,3.

Um mit einer Wahrscheinlichkeit von 90 % tatsdchlich eine statistisch signifikante Faktor-
Krankheits-Assoziation nachzuweisen, brauchte es bei einer Studiendauer iiber 5 Jahre mehr
als 11000 Exponierte von 45 Jahren und dlter. Da aber am Arbeitsplatz die tatsdchlichen
Konzentrationen eher unter 0,5 mg/m’ gelegen haben diirften, sinke entsprechend das RR
und steige der Bedarf an Exponierten. Selbst fiir einen Nachweis mit nur 50 %iger
Wahrscheinlichkeit, wiirde die notwendige Zahl der Exponierten auf etwa 30000 steigen.
Aussichten  auf einen  epidemiologischen = Nachweis eines  Anstiegs  der
Lungentumorhéufigkeit durch langfristige Exposition gegeniiber Dieselmotorabgasen
bestlinden praktisch nur dann, wenn der Mensch wesentlich stirker reagieren sollte als die
Ratte.
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MAK-Bewertung (1987): ,,Aus den epidemiologischen Daten ldsst sich (z.Zt.) keine
quantitative Risikoabschédtzung herleiten. Die durchgefiihrten Studien weisen weder einen
statistischen oder gar ursdchlich zu interpretierenden Zusammenhang nach, noch sind sie
geeignet einen solchen auszuschlieen.

5.2 IARC (1989)

Dieselmotorabgase wurden als ,wahrscheinliches Humankanzerogen“ (Gruppe 2A)
(,,probably carcinogenic to humans *) eingestuft wegen positiver karzinogener Wirkung im
Tierversuch und Verdachtsmomenten beim Menschen. Eine Neubewertung steht bevor.

5.3 WHO (1996)

Die WHO stuft vergleichbar ein (wahrscheinliches Humankanzerogen, positiv im
Tierversuch). Aus Versuchen mit der Ratte resultierte ein Unit-Risk-Wert von 3.5 x 107
pg/m* (Median aus 4 Ableitungen). Dagegen konnte aus den epidemiologischen Studien
aufgrund der diffusen Datenlage kein Unit-Risk (UR) abgeleitet werden. (WHO 1996).

5.4 Valberg und Watson (1996)

Valberg und Watson (1996) fassten in ihrer Arbeit verschiedene Studien zur Unit-Risk-
Abschitzung fiir Lungenkrebs beim Menschen, verursacht durch Dieselmotorabgase,
zusammen. Alle Autorenteams verwendeten ein lineares Rechenmodell fiir Krebsentstehung
ohne Schwelle und begriindeten ihre Werte auf die Tumordaten aus dem
Langzeitinhalationsversuch an Ratten von Mauderly et al. (1987). Die vorhergesagten Unit-
Risk-Werte fiir lebenslange Exposition gegeniiber 1 pug/m’ Dieselabgas variierten um den
Faktor 80, je nach verwendetem Rechenmodell (,,one hit* oder ,multistage™) fiir Dosis-
Wirkungsbeziehungen, Wahl der Berechnungsgrundlage fiir die aufgenommene Dosis und
Unterschied in der Extrapolation von der Ratte auf den Menschen (sieche Tabelle).

Tabelle 5.4-1: Studien zur Abschitzung der Wirkstirke von DMA beziiglich
Lungenkrebserkrankungen beim Menschen

Quelle Berechnungsgrundlage (;ir:;lg{/l;l;)
Smith and Stayner (1991) Konzentration in der Luft 1.5x 10"
Hattis and Silver (1992) Konzentration in der Luft 1.8x 10"
Beladung der Lunge 8.0x 10"
Pepelko and Chen (1993) Inhalierte Partikel/K6rpergewicht 09x 10"
Partikelmenge/Lungenoberfléche 0.1x 10"
OEHHA (1994) Konzentration in der Luft 1.2-3.4x10™
Beladung der Lunge 0.3-1.2x 10™
USEPA (1994) Partikelmenge/Lungenoberfliche 03x10*
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Die US EPA sah sich aufgrund der unsicheren Datenlage im Bericht 2002 nicht in der Lage,
einen Unit-Risk-Wert abzuleiten (US EPA 2002, siche unten).

5.5 US EPA (2002)

Dieselmotorabgase wurden als ,wahrscheinliches Humankanzerogen* (Gruppe BI)
eingestuft. Unsicherheiten bei der Ubertragung tierexerimenteller Daten aufgrund des
unklaren Wirkmechanismus und bei der Extrapolation aus dem Hochdosis- in den
Niedrigdosisbereich (d.h. auf die Umwelt- und Arbeitsplatzsituation) waren so erheblich,
dass von einer Einstufung als Humankanzerogen abgesehen werden musste. Die
Lungentumorigenese an Ratten wurde nicht fiir die Bewertung des kanzerogenen Potentials
beim Menschen als relevant erachtet. Aus diesem Griinden sieht die Behdrde keine
Moglichkeiten der Ableitung eines Unit Risk-Wertes.

Doch gibt es durchaus nach Einschitzung von US-EPA plausible Spezies-iibergreifende
Mechanismen im Bereich von niederen Konzentrationen, die zwar nicht ausreichen, um eine
Uberladung der Lunge herbeizufiihren, die aber dennoch Giiltigkeit fiir den Menschen haben
konnten (US-EPA 2002, S. 7-137).

Uberwiegend aufgrund der epidemiologischen Datenlage unterstellt EPA eine DMA[]
induzierte Kanzerogenese beim Menschen (US EPA 2002, S. 7-138/139; 7-140). Im Mittel
konne ein relatives Risiko von 1,4 angenommen werden. Dieses bedeute, dass zusétzlich 2 %
der von DMA-Emissionen betroffenen Arbeiter Lungenkrebs bekdmen, wobei eine
Lungenkrebshiufigkeit von 5 % die Hintergrundquote bildete (EPA 2002, S. 8-13/8-14). Das
heiBt: Von 1000 Menschen nimmt man an, dass 50 Personen Lungenkrebs wihrend des
Lebens bekommen. Von 1000 Arbeitern, die Dieselabgasemissionen ausgesetzt waren,
sollen 70 Lungenkrebs bekommen (7 %), Differenz = 20 zusitzliche Krebsfille durch
Dieselmotorabgasemissionen = 2 %, was einer Zunahme der Félle um 40 % entspréche.

Fiir die nicht kanzerogenen Wirkungen wurde mit Hilfe des Benchmark-Konzepts und unter
Ableitung eines ,,Human-Equivalent“-NOAELSs aus chronischen Untersuchungen mit Ratten
(NOAELygc = 0,144 mg/m’) und aus umfangreichen Tierdaten eine Referenzkonzentration
(RfC) von Spg/m? abgeleitet: NOAELygec/UF = RfC, wobei der Unsicherheitsfaktor UF mit
30 angesetzt wurde (US-EPA 2002, S. 6-3/6-4; 6-16). Die RfC bedeutet dabei eine
abgeschitzte Konzentration (Unsicherheit: eine Grofenordnung), unterhalb der bei
lebenslanger Exposition auch bei Subpopulationen keine nennenswerte Erhohung nichtl ]
maligner Erkrankungen erwartet wird.

5.6 Health Effects Institute/USA (HEI) 2003

HEI sieht die Notwendigkeit, ein Krebsrisiko fiir Dieselmotorabgasemissionen fiir den
Menschen abzuschétzen, sieht sich aber momentan dazu nicht in der Lage. Die in der
Literatur veroffentlichten Studien haben alle den Nachteil einer mangelhaften Bestimmung
der Hohe der Dieselabgasemissionen. Zur qualitativen Risikoabschitzung waren die
Expositionsdaten in den bisher verdffentlichten Studien zu ungenau. Umweltdaten fiir
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Partikelbelastung wurden als Ersatz fiir individuelle Expositionen genommen, diese
unterliegen allerdings 6rtlichen Schwankungen. Daneben sind ,,Confounder* ein Problem, in
erster Linie Rauchen, Nahrung, berufliche Belastung. Aus den vorliegenden Studien kann
HEI keine Schwelle fiir nicht-kanzerogene und kanzerogene Effekte erkennen.

Aus Machbarkeitsstudien, durch HEI finanziell gefordert, ergab sich noch kein wirklich
spezifischer Marker, um Dieselabgaspartikel von anderen Partikeln klar unterschieden zu
konnen. HEI ist auch die Eindeutigkeit und Zuverldssigkeit der vorhandenen Marker fiir
Gesamtdieselmotorabgas, wie z.B. EC, nicht ausreichend. Mehr als 50 weitere
Emissionsquellen neben Dieselmotorabgas wurden bestimmt, molekulare Marker werden als
aussichtsreich, aber aufwendig beschrieben. Auch die Aussagekraft fiir Dieselmotorabgas!’
bezogene Langzeiteffekte in den meisten Studien ist fiir HEI nicht ausreichend eindeutig.
Jede der betrachteten Kohortenstudien hatte Beschrankungen, aber bei allen war die exakte
Bestimmung der Expositionsdauer und Hohe der Emissionen problematisch.

HEI sieht noch weiteren Forschungsbedarf, um eine Risikoabschdtzung vornehmen zu
konnen.

5.7 Arbeitsgruppe ,,Krebsrisiko durch Luftverunreinigungen* des
Landerausschusses fiir Immissionsschutz (LAl 1991)

Eine Arbeitsgruppe des Linderausschusses flir Emissionsschutz hat Ende der 80er Jahre die
Ursachen fiir Lungenkrebserkrankungen néher untersucht und die Ergebnisse in einem
Abschlussbericht 1991 vorgelegt. Anhand von Wirkungsdaten auf der einen Seite und Emis[]
sionsdaten auf der anderen Seite wurde abgeschétzt, dass folgende 7 Verbindungen fiir die
luftgetragenen Schadstoffe von besonderer Bedeutung sind:

Arsenverbindungen, Asbest, Benzol, Cadmiumverbindungen, DieselruBBpartikel, PAK und
2,3,7,8-TCDD.

Die Jahresemissionen von Dieselruflpartikel hat die Arbeitsgruppe damals auf insgesamt ca.
70.000 Kilotonnen (kt) abgeschitzt, wobei Nutzfahrzeuge und Pkw mit 69.000 kt den
weitaus iiberwiegenden Anteil stellen. Davon emittierten LKW und Busse mit 42 kt rund
dreimal soviel wie die Pkws mit 13.000 kt. Zum damaligen Zeitpunkt betrug der Anteil der
dieselbetriebenen Pkws ca. 15 %. Die Autoren merkten jedoch kritisch an, dass thnen zum
damaligen Zeitpunkt (1989) keine aktuellen Emissionsfaktoren fiir Pkw und Nutzfahrzeuge
vorlagen, so dass ersatzweise auf Angaben in den dlteren Berichten des Umweltbundesamts
Nr. 7/87 (fiir Pkw) beziehungsweise Nr. 11/83 (fiir Nutzfahrzeuge) zuriickgegriffen werden
musste. Fiir die Autoren ergaben sich hieraus groflere Unsicherheiten bei der Abschéitzung
der jeweiligen Emissionen’.

* Im Bericht UBA 11/83 (UBA 1983) werden fiir leichte und schwere Nutzfahrzeuge Emissionsfaktoren fiir das
Bezugsjahr 1980 auf der Grundlage eines Messverfahrens (Schwérzungszahl) angegeben. Ein Vergleich mit
den heutigen Verdiinnungstunnelmessungen ist uns nicht mdglich. Zum Zeitpunkt der Veroffentlichung der
Endfassung des LAI-Gutachtens lag das Bezugsjahr rund 10 Jahre zuriick. Im Vergleich weist TREMOD fiir
das Jahr 1989 Emissionen von 31 kto fiir Nutzfahrzeuge aus. LAI iiberschitzte die Emissionen um 35%.
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Fiir die Abschétzung der Krebsrisiken in den ldndlichen Bereichen, in stidtischen Ballungs!|
gebieten und an verkehrsbelasteten Schwerpunkten berechneten die Autoren das Krebsrisiko
aus der Multiplikation der Unit Risk-Werte fiir die oben genannten Schadstoffe mit der
jeweiligen Immissionskonzentration, die fiir Dieselru3 wie folgt abgeschitzt wurde:

Léndlicher Bereich: 0,5-1,5ug pro m* (0,9 pg/m* bei der Risikoberechnung
verwendet)

Stidtischer Ballungsraum: 5—-10 pg pro m*® (7,2 pg/m*® bei der Risikoberechnung
verwendet)

Verkehrsnaher Standort: 15 - 25 ug pro m?

Die Autoren berechneten fiir diese Szenarien unter der Annahme eines Atemvolumens von
20m?*/Tag wochentliche Aufnahmeraten fiir Dieselru8 in Hohe von bis zu 210 pg/Woche
beziehungsweise 1.400 pg/Woche und 3500 pg/Woche pro Person. Dies entspricht tiglichen
Aufnahmeraten pro Person von bis zu 30, 200 bzw. 500 ug Dieselrul pro Tag fiir die o.g.
Szenarien im ldndlichen bzw. stiddtischen Raum.

Beim Unit Risk* (UR) entschieden sich die Autoren fiir einen Wert von 7 x 107, der aus 2
als valide angesehenen Inhalationsversuchen an der Ratte abgeleitet worden war. Da bei
Goldhamstern ebenso wenig Lungentumoren gefunden wurden wie bei Ratten, die nur der
Gasphase von Dieselabgas ausgesetzt waren, waren den Autoren die Hinweise auf
Speziesunterschiede und eine Beteiligung unterschiedlicher Wirkmechanismen ebenso
bekannt wie die groBle Spannbreite der Unit Risk—Werte aus epidemiologischen
Untersuchungen (26-110 x 107), die samtlich als ungeeignet angesehen wurden.

Fiir die anderen Stoffe wurden ebenfalls UR-Werte verwendet. Auf dieser Grundlage
berechneten die Autoren fiir ldndliche Gebiete ein Risiko fiir Lungenkrebserkrankungen in
Hohe von 1:5000 und fiir stiddtische Ballungsgebiete in Hohe von 1 :1000. Fiir die
Expositionssituation im stddtischen Ballungsgebiet berechneten die Autoren weiterhin fiir
DieselruBpartikel mit 63 % einen weit tiberwiegenden Anteil des Gesamtrisikos. Der Anteil
der DieselruBBpartikel am Gesamtrisiko betrug in ldndlich gepragten Gebieten 42 %.

Insgesamt kamen die Autoren zu dem Schluss, dass das in Ballungsgebieten 5-fach erhohte
Lungenkrebsrisiko nicht hinnehmbar sei und abgesenkt werden miisse, damit zwischen
Land- und Stadtgebieten vergleichbare Lebensumstinde garantiert werden koénnten. Aus
Griinden der Machbarkeit wurde vorgeschlagen, generell ein Risiko in Hohe von 1 : 2500
anzustreben. Ein Zielwert in Hohe von 1 : 5000 erachteten die Autoren als nicht machbar,
wenn die Bundesrepublik als Industriestandort erhalten bleiben soll. Aus dem Ziel der
Absenkung des Risikos fiir Lungenkrebserkrankungen auf das Niveau von 1 : 2500 errech-

Allerdings war die generelle Einschitzung richtig und Nutzfahrzeuge sind nach TREMOD-Berechnungen auch
heute noch die hauptséchlichen Emittenten mit einem Anteil von ca. 2/3 gegeniiber 1/3 fiir die Pkws (BMU
2003).

4 Unit Risk: Einheitsrisiko [1/(ng/m®)] ist das geschétzte Krebsrisiko eines Menschen nach konstanter
lebenslanger (70 Jahre) Exposition gegeniiber einer Konzentration von 1 pg des jeweiligen Stoffes/m?.

154 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

neten die Autoren die im Anhang 8.4 dargestellten Leitwerte fiir Immissionskonzentrationen
inklusive desjenigen fiir DieselruBpartikel (Leitwert Dieselpartikel: 1,5 pg/m?)

Die Autoren wiesen in ihrer Arbeit ausdriicklich auf zahlreiche und gravierende
Unsicherheiten ihrer Abschétzung hin und stellten klar, dass die Verwendung von Unit Risk-
Werten lediglich zur Priorititensetzung herangezogen wird, aber nicht zur Ermittlung
konkreter Krebsinzidenzen geeignet ist. Sie wiesen auch darauf hin, dass sie bei ihrer
Abschitzung stets konservativ vorgingen und dass dementsprechend die tatsdchlichen
Risiken eher iiber- als unterschétzt worden sind, so dass eher der obere Rand des
Risikobereichs und nicht etwa der Mittelwert angegeben worden ist. Abschliefend wiesen
die Autoren in ihrem Bericht von 1991 daraufhin, dass diese Unsicherheiten bei der
Umsetzung der Ergebnisse der Arbeitsgruppe in gesetzgeberische Vorgaben und
Verordnungen angemessen zu beriicksichtigen ist.

Es ist anzumerken, dass wesentliche Grundannahmen des Gutachtens sehr konservativ
gewadhlt und inzwischen auch iiberholt sind. Der Sachverstindigenrat fiir Umweltfragen
(SRU) wies bereits darauf hin, dass Pepelko und Chen (1993) mit 2,2 zusétzlichen
Tumorfillen je 100.000 Einwohner ein rund 4-fach geringeres Risiko fiir Dieselrufl
ermittelten (SRU 1994). Die Unsicherheiten sind offenbar noch groBer, denn die US EPA
sieht sich auch nach langjdhriger Untersuchung der Thematik auBlerstande, ein Unit Risk fiir
Lungenkrebserkrankungen des Menschen durch Dieselrufl anzugeben. Die tierexperimentelle
Datenbasis ist aufgrund des speziellen Wirkmechanismus bei der Ratte nicht unumstritten
und die Ergebnisse konnen nicht einfach auf den Menschen iibertragen werden (US EPA
2002).

Diese Datenlage und die generelle Kritik, dass (1) Punktschdtzungen bei Risikorechnungen
eine Prédzision vorspiegeln, die so nicht gegeben ist (oberer und unterer
Wahrscheinlichkeitsbereich sollten angegeben werden) und dass (2) die multiplikative
Verkniipfung mehrerer konservativer Annahmen zwangsldufig zu einer erheblichen
Uberschitzung des Risikos fiihren, werfen Fragen auf:

e Wie weit liegen die Risiken der Stadt- und Landbevolkerung tatsachlich auseinander,
wie genau lassen sie sich bestimmen und voneinander abgrenzen?

e Wie grol war der Abstand vermutlich in 1990, und wie gro3 wiirde er heute
geschitzt werden?

Die Datenqualitit ist heute sehr viel verldsslicher, wihrend fiir die Abschidtzung von LAI
lediglich einige wenige punktuelle Messergebnisse verfligbar waren. Insofern hatten die
Arbeitsergebnisse von LAI einen orientierenden Charakter und es erscheint fragwiirdig,
diese weiterhin uneingeschrinkt und ohne weitere Anpassungen als Grundlage
administrativen Handelns zu nutzen.
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5.8 Sachverstandigenrat fiir Umweltfragen (SRU 1994)

Der Sachverstiandigenrat fiir Umweltfragen (SRU) hat in seinem Gutachten von 1994 das
kanzerogene Wirkpotential der Abgase des Dieselmotors mit dem des Ottomotors (mit und
ohne geregelten Drei-Wege-Katalysator) verglichen. Eingangsparameter waren Unit Risk-
Werte fiir die als wesentlich erachteten Abgasbestanteile und halbquantitative
Emissionsangaben zu Fahrzeugen aus den spidten 1970er- bis frithen 1990er Jahren.
Demnach war das krebserzeugende Wirkungspotential der Dieselmotorabgase rund 20fach
hoher als bei Ottomotoren mit Katalysator und rund 5-fach héher, wenn der Katalysator
fehlte. Entscheidend waren dabei die Partikelemissionen des Dieselmotors, wobei auch bei
dieser Abschdtzung groBBe Unsicherheiten beziiglich des Unit Risk-Wertes bestanden.
Dementsprechend grol fiel die Schwankungsbreite des berechneten Partikel-
Wirkungspotentials aus. Beim Dieselmotor war dies 3.35 bis 15,42 (Tab. 5.8-1).

Tabelle 5.8-1: Berechnung von Wirkpotentialen anhand gemessener Emissionen und Unit
Risk-Faktoren (Fahrzeuge ca. 1978-1990, ,,Mitte der 1980er Jahre*) (SRU 1994, Tab. II1.8)

Vergleich der Wirkungspotentiale von Emissionen aus Ottomotoren
mit und ohne Katalysator und aus Dieselmotoren

UNIT RISJKS OTTOMOTOR OHNE OTTOMOTOR MIT KATALYSATOR DIESELMOTOR
[1/(pg/m¥)] KATALYSATOR (gemis Tab. Iil.7) "
2zusatzliche Krebsfalle Emission Emission x Unit Risk Emission Emission x Unit Risk Emission Emission x Unit Risk
bei kontinuierlicher {ug 7 mi] [ug / mi] [ug / mi)
Exposition gegentber
1 pg/m
PARTIKEL 1 -46 x 105 |2s080 0,25 - 1,15 10340 0,1 - 048 335240 3,35 - 15,42
BENZOL 0,1- 1,08 x 105 ]s4060 0,084 - 091 10510 0,01 - 011 5710 000571 - 00617
PAK (B(a]P) 7 x 102 6,28 0,44 0,39 0,027 7,64 0,535
FORMALDEHYD 1,3 x 105 |38000 0,494 3500 0,0455 13040 0,17
ACETALDEHYD 22-8 x 108 {10000 0,022 - o008 2000 0,0044 - 0016 5050 0,011 - 004
TCOD 1.4 1,95x106 (2,78 x 106 1,95x 108 [273x 106 2,23x10€|3,12x 106
NITROAROMATEN | 2,2-17  x 106 0.3 0,4x108 - 34x108| <01 <1,7x10-8 1 24x106 - 187x108
(1-NITROPYREN)
SUMME WIRKUNGS- - -
POTENTIAL -
M » ‘ 2,18 0,45 1_0,15
RELATIVES WIR-
KUNGSPOTENTIAL
ber. auf Diese! 21,5% 44% 100 %
Die Tabelle dient hlieBlich dem Vergleich von Wirk P ialen und nicht von absoluten Risiken. Es wurden folgende einschriinkende Annah h
L Es wurden die Substanzgruppen ausgewihlt, die wegen ihrer 4 Wirk starke ei its und der M: i derseits als die fithrenden Komponenten ange-
sehen werden kdnnen.

2. Far die Substanzgruppen PAK, PXDD/F, Nitroaromaten und Aldehyde wurden Leitsubstanzen gewahlt, die nach Wirkungsstarken und Menge typisch filr die Gruppe sind.

3. Das Ausbreitungsverhalten der Stoffe nach der Emission bleibt unberiicksichtig

4. D@:dl:rni:&insks wurden auf die Emission bezogen, was fiir den Vergleich zulissig ist, da sie die Unterschiede in der k g Potenz der cinzelnen Substanzklasssen
wiedergeben.

s. Die Unit Risks wurden mit den Emissionsmengen multipliziert und dann zu cinem Gesamtwirkungspotential addiert, obwohl dieses Vorgehen, je nach tatsichlicher
Wechselwirkung der Stoffe im Organismus, zu ciner Uber- oder Unterschitzung des Risikos fithren kann.

6. Dieselmotorpartikel und Partikel aus Ottomotoren wurden mit dem gleichen Unit Risk belegt, obwohi sie sich in ihrer Z:

Die Unit Risks wurden z. T. vom LAl iibernommen, das Unit Risk fiir 1-Nitropyren stammt aus der Veroffentlichung von SAITOH et al., 1990, die Unit Risks fiir Acet- und
Formaldehyd von der US-EPA (1990a, 1990b). Die Emissionswerte sind den Veroffentlichungen von LIES et al., 1988 (Partikel. Benzol Bfa|P, Acetaldehyd und
Formaldehyd), EWERS U., 1991 (!-Nitropyren) und ESSERS et al., 1992 (TCDD) entnommen.

Davon ausgehend wurden Minderungspotentiale geplanter Abgasnormen bis 1999
abgeschitzt. Fiir den Dieselmotor ergab das ca. =80 % und >-90 % fiir den Ottomotor mit
Katalysator (Abb. 5.8-1).
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Einflu geplanter europdischer Abgasnormen auf das relative Wirkungspotential der Emissionen
aus Dieselmotoren im Vergleich zu Emissionen aus Ottomotoren mit und ohne Katalysator

-

Dieselmotor!

Dieselmotor nach Euro-
Norm 1992

Dieselmotor nach Euro-
Norm 1996

Ottomotor ohne
Katalysator!

Dieselmotor nach Euro-
Norm 1999
Ottomotor mit
Katalysator!
i i 1 Il 4 1 i 1 41 4
T L T T 1
0 10 20 30 40

T T T Ll T 1

SO 6 70 8 90 100
relatives Wirkungspotential [%)

- und D Relatives Wirkungspotential in % unter Beracksichtigung von PAK, Partikeln, Benzol, Nitroaromaten und PCDD/F

E]und

! gemaB Tabelle N1.7.

Relatives Wirkungspotential in % unter Berticksichtigung von PAK, Partikeln, Benzol, Nitroaromaten, PCDD/F, Acetaldehyd und Formal

SRU, 1994

Abbildung 5.8-1: Hochrechnung kanzerogener Wirkpotentiale ausgehend von ,,Mitte der
1980er Jahre* unter Beriicksichtigung geplanter Grenzwertabstufungen (SRU 1994).

Gegeniiber LAI (1991) verwendete der SRU fiir die Partikel einen wesentlich geringeren
Wert fiir das Unit Risk (1,4- bis 7-fach niedriger), und bestehende Unsicherheiten wurden
durch die Angabe eines Wertebereiches anstelle eines einzigen Zahlenwertes angezeigt. In
einem Nachtrag zur Standardsetzung (SRU 1994, S. 328 ff) wurde das konservative
Vorgehen des LAI kritisiert. Bei sonst gleichen Vorgaben wie bei der LAI-Arbeitsgruppe
leitete der Sachverstdndigenrat einen Leitwert von 8 pg/m?® DieselruBpartikel ab. Dieser Wert
liegt wegen der geringerer Unit Risk-Werte anndhernd 4-fach hoher als derjenige (1,5
pg/m?) der LAI-Arbeitsgruppe. (SRU 1994).

Fiir das Ergebnis solcher Berechnungen ist daher eine genaue Kenntnis des Unit Risk-Werts
von entscheidender Bedeutung und es stellen sich die gleichen grundsitzlichen Fragen, wie
sie bereits im vorhergehenden Abschnitt 5.7 formuliert wurden. Daran dndert auch die
Anmerkung des SRU nichts, dass in der Regel als anzustrebende ZielgroBe nicht Risiken
von 1:2.500 oder 1:5.000 sondern solche in der GroBenordnung von 1: 100.000 diskutiert
werden (SRU 1994, S 332).

157 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

5.9 Umweltbundesamt 1999

Das Umweltbundesamt geht davon aus, dass infolge des stindig steigenden Anteils an
Diesel-Pkw die Partikelemissionen weiter und stirker zunehmen als erwartet, wenn nicht
entsprechend gegengesteuert werde (UBA 2003). Das Umweltbundesamt sicht in DMA ein
,wahrscheinliches humanes Kanzerogen“. Wesentlich sei die Frage, wie hoch das von
niedrigen Umweltkonzentrationen ausgehende Risiko einzuschédtzen sei.

Es wird von den Autoren in UBA (1999) die These vertreten, dass neben der
epidemiologischen Evidenz auch die Ergebnisse der Inhalationsversuche an Ratten von
Bedeutung fiir umweltrelevante Expositionen des Menschen seien: Die Rattenbefunde seien
nicht als ein Hochdosisphdnomen aufzufassen, und eine Wirkschwelle konne darum nicht
angenommen werden.

Die Autoren von UBA (1999) rechnen durch Bemiihung einer Akkumulationstheorie vor,
dass das kanzerogene Potential von Partikeln in umweltrelevanten Konzentrationen iiber die
Lebenszeit nicht zu vernachldssigen sei (S. 94):

Die Akkumulation von 2 mg DE pro Lunge (Ratte, iiber 2 J.) fithre rechnerisch zu einer
Tumorhidufigkeit von 1 % (nach Daten von Heinrich et al. 1995). Dies wird aber durch
Ergebnisse eben derselben Studie nicht gestiitzt (UBA 1999, S. 73): Bei 0,8 mg/m’ war die
Lungenretention 6,3 mg, aber es wurde kein Tumor in 198 Tieren gefunden. Nach UBA
(1999) wiren iiber 6 Tumoren zu erwarten gewesen.

Die Hypothese einer linearen Akkumulation von Partikeln {liber die Zeit, wonach es auch
schon bei niedrigen Umweltkonzentrationen zu einer kritischen Anreicherung von
Partikelgehalten im Lungengewebe kommen konne, ist nicht stichhaltig: siehe kinetische
Modellrechnungen, Dbasierend auf experimentellen Daten und physiologischen
Humanparametern nach Yu und Xu 1987 sowie Yu und Yoon 1991. Danach kommt es bei
einer DMA-Exposition von 50 pg/m’ zu keiner merklichen Reduktion der Lungenclearance
und keiner Anreicherung von Partikeln in der Lunge (s. auch US EPA 2002).

Die Autoren von UBA (1999) leiten fiir den Menschen ein Unit Risk (UR) von 1x10~ und
fiir die Ratte ein UR von 1x10™ pro pg/m’ ab (Partikelkern 70 % der Gesamtpartikelmasse)
(UBA 1999, Tabelle 4-2 S. 266). DerWert des gewédhlten Unit Risks fiir den Menschen liegt
damit rund 50-fach héher als der von Pepelko und Chen abgeleitete Wert von 2,2x107
(1993).

Auf der Grundlage dieser UR-Werte und Emissionsfaktoren werden relative kanzerogene
Potenzen fiir Diesel-Pkw berechnet und dem Otto-Pkw gegeniibergestellt. Resultat dieser
Betrachtung ist ein Riickgang der kanzerogenen Potenz beim Diesel-Pkw um ca. 90 %
(Vergleich ECE R 15/04 zu EURO 4) bzw. um 99 % (EURO 4 mit Partikelfilter). Mit dem
Partikelfilter wéren die kanzerogenen Potenzen von Diesel- und Otto-Pkw auf vergleichbar
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niedrigem Niveau. Allein die Einfiihrung des Filters unter EURO 4 wiirde zu einer weiteren
Senkung um ca. 97 % fithren (UBA 1999; s. Anhang 3.4, Abb. 5-3 unten).

Damit wiederholt das Umweltbundesamt im Grunde die Rechnungen, die frither bereits von
der LAI-Arbeitsgruppe (1992) und dem SRU (1994) vorgestellt wurden. Der Vergleich des
UBA fillt starker zu Ungunsten des Dieselmotors aus, weil mit einem héheren UR von 100
x 107 gegeniiber den friiheren Arbeiten gerechnet wurde (7,2 x 10” bei LAI; 1 bis 4,6 x 107
bei SRU; 2.2 x 10” bei Pepelko und Chen). Demgegeniiber sicht die US EPA auch nach
intensiver Bearbeitung der Thematik keine Moglichkeit, ein UR fiir den Menschen
abzuleiten (US EPA 2002).

Summe der relativen kanzerogenen Potenz
ausgewdihliter Bestandteile von Pkw-Emissionen

05 im Innerortsverkehr [m3/km]

' ECE R 15/04

"Mitte 80er”
20+
1584
10- EURO 2
i "1998" EURO 3
"2000 EURO 4 -
54 *2005”

Otto Diesel = Otto Diesel Otto Diesel Otto Diesel

t 1t
ohne / mit

Partikelfilter

Abbildung 5.9-1: Hochgerechnete kanzerogene Potenzen im Innerortsverkehr fiir
verschiedene Grenzwertstufen (UBA 1999, Abb. 5.3)
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5.10 Kommission Reinhaltung der Luft im VDI und DIN

Schwerpunkt  dieses Berichts ist die Beschreibung der Entwicklung der
Umweltverschmutzung durch Schwebstaub in Deutschland sowie des Kenntnisstands iiber
Schadwirkungen aus epidemiologischen und experimentellen Untersuchungen. Die mogliche
Kanzerogenitidt von Schwebstaub ist nicht Gegenstand dieses Berichts und wird nur beildufig
erwdhnt (KRdL 2003; Angaben zu Seitenzahlen beziehen sich auf die Publikation von
Kappos et al. 2003).

Neben moglichen und nachgewiesenen lokalen Wirkungen wird besonderes Gewicht auf
mogliche PM-induzierte systemische Effekte auf das Herz-Kreislaufsystem gelegt. Die
epidemiologische Befundlage sei eindeutig (S. 264/268): ,,substantielle Evidenz fiir eine
positive Assoziation zwischen Langzeit-Exposition gegeniiber feinen Partikeln und der
Gesamtmortalitit, der kardio-pulmonalen Mortalitdt und der Lungenkrebsmortalitdt”. Es
bestehe ein linearer Zusammenhang zwischen Exposition und gesundheitlicher Wirkung
(S. 273). Fir eine erhohte Lungenkrebsmortalitit sei die Evidenz jedoch wesentlich
schwiécher (S. 268).

Eine Ubertragung der Beobachtungen der zumeist amerikanischen Studien auf europiische
Verhéltnisse wird im qualitativen Sinne als gerechtfertigt angesehen (S. 270). Basierend im
wesentlichen auf den Ergebnissen der ACS-Studie (Pope et al. 1995, 2002), betrage das
zusitzliche Risiko fiir PM; s (Annahme PM; 5 = PM,¢/2) fiir die kardio-pulmonale Mortalitét
2 % weltweit und 1 % fiir Westeuropa (S. 271).

Die biologische Plausibilitit der epidemiologischen Befunde werde durch toxikologische
Untersuchungen gestiitzt, jedoch hitten diese noch keinen entscheidenden Beitrag zu der
Frage erbracht, welche Partikeleigenschaften und Mechanismen die Ursache fiir die
beobachteten Assoziationen seien (S. 264). Aufgrund kontrollierter Kurzzeituntersuchungen
an Freiwilligen mit Dieselmotorabgasen und Untersuchungen am Tier sei anzunehmen, dass
der Mensch empfindlicher mit entziindlichen Reaktionen reagiere als die Ratte (S. 265). Als
Ergebnis stellt die Kommission fest:

,Insgesamt ergibt sich aus den vorhandenen Studien in Hinblick auf die Partikelgrof3e, dass
grobe, feine und ultrafeine Partikel Gesundheitseffekte auf die Mortalitit und die Morbiditét
zeigen. Die Datengrundlage ist am iiberzeugendsten fiir feine Partikel (PM;5) und PM;. Im
Hinblick auf die Quellen sind Partikel aus Verbrennungsprozessen am wichtigsten. Fiir
grobe Partikel (PM.25) ist offen, wie stark biogene Prozesse (Endotoxine, Schimmelpilze)
beitragen. Erdkrustenpartikel, die vom Wind verweht werden, tragen wahrscheinlich sehr
wenig zu Gesundheitseffekten bei.* (Kappos et al. 2003, S. 272)

Wichtig ist der Arbeitsgruppe, die ultrafeine PM-Fraktion (UF) getrennt von den groberen
Staubpartikeln zu beurteilen. Es wird hervorgehoben, dass zwar die Anzahl der
Ultrafeinpartikel iiber die Jahre konstant geblieben sei (ca. 10’/m?), aber der relative Anteil
an der gesamten Partikelzahlkonzentration zugenommen habe (S. 262 / S. 272). Die Hohe
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des UF-Masseanteils an der Gesamtpartikelfraktion wird nicht genannt, aber es wird auf die
relativ zur Masse grof3e Oberflache dieser Partikelspezies hingewiesen (S. 263).

Allerdings sei die Rolle von UF-Partikeln weitgehend unklar (S. 266). Denn wegen ihrer
geringen Masse konne man ,,spekulieren®, dass sie wahrscheinlich auch nur ein geringes
toxisches Potential darstellten und kein groB3es Reservoir fiir 16sliche toxische Stoffe bilden
konnten (S. 267).

US EPA komme zu der Bewertung, dass neue epidemiologische Ergebnisse zeigten, dass
Gesundheitseffekte mit UF-Partikeln assoziiert seien, aber nicht notwendigerweise stirker
als fiir andere feine PM-Komponenten (S. 272).

Diese neueren epidemiologischen Daten sucht man in dem Bericht vergeblich. Auch gibt es
in dem Artikel keine sonstigen Hinweise darauf, dass die umweltrelevanten UF-Partikel-
Konzentrationen {iberhaupt an den beobachteten Gesundheitswirkungen beteiligt sind.

Auf der Grundlage von Berechnungen zur Lebenszeitverkiirzung (S. 271), kommt die
Kommission zu dem Schluss, ,schon kleine Reduktionen der PM-assoziierten
respiratorischen und kardio-vaskuldren Erkrankungen wiirde eine groBe Zahl von Fillen
vermeiden. Die sehr jungen und die sehr Alten ebenso wie Personen mit niedrigen
soziodkonomischen Status sind offenbar besonders stark betroffen von den Auswirkungen
der Schwebstaubexposition.*“(S. 271).

Es bleiben folgende Punkte zu dieser Arbeit festzuhalten:

= Die Rolle, die Dieselrufp spielen konnte, ist ungeklart, zumal in den
epidemiologischen = Untersuchungen zwischen Dieselmotoremissionen  und
partikuldrer Fraktion nicht differenziert wurde.

= Fiir eine Beteiligung von UF-Partikeln an einer Auslésung oder Verstirkung der
beschriebenen Krankheitsverldufe beim Menschen gibt es keine Anhaltspunkte.

= FEine gesundheitsbezogene Begriindung dafiir, dass bereits ,,kleine* Reduktionen in
der Partikelkonzentration unter deutschen Verhiltnissen groe Wirkung auf den
Gesundheitsstatus der Bevolkerung oder bestimmter Gruppen haben wiirde, wird
nicht gegeben.

= Es ist unklar, was eine ,,kleine* Reduktion ist. Die Berechnungsgrundlage fiir diese
Aussage bedarf einer kritischen Priifung auf ihre Aussagekraft und Tragféhigkeit.
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5.11Risikoabschédtzung Wichmann (2003)

Im Auftrag des UBA sollte abgeschitzt werden, welche positive gesundheitliche
Auswirkung durch den groBflichigen Einsatz von Dieselfiltern in Dieselfahrzeugen zu
erwarten sei. Ergebnis: Der vorzeitige Tod von 0,6 bis 3,3 % (Mittel: 1,8 %) aller Todesfdlle
in Deutschland gingen auf Kfz-Abgase von Dieselfahrzeugen zuriick und kdnnten durch den
Einsatz von Partikelfiltern grofBtenteils vermieden werden.

Die Eingangsdaten stammen aus der ASC-Studie USA (Pope et al.1995, 2002). Weiterhin
stiitzt Wichmann sich auf Ergebnisse einer ,Dreildnderstudie (Frankreich, Schweiz,
Osterreich) (Kiinzli et al. 2000, 2001) und daran angelehnte Hochrechnungen fiir
Deutschland (Lambrecht et al. 1999) (S. 23 — 25). Diese beiden Studien verwendeten auch
die USA-Quellen. Das heif3t: Alle Berechnungen benutzten die errechneten relativen Risiken
(,,Effektschitzer) aus der ACS-Studie sowie eine untere Schwellenkonzentration
(,,Grundbelastung®) von PM 7,5 pg/m’, unterhalb der das Risiko als vernachldssigbar
angenommen wird: PMjo-Fraktion bei Kiinzli et al.(2000), S. 23; PM,s-Fraktion bei
Wichmann 2003, S. 31). Die einzige Variable, die noch als lidnderspezifisch angesehen
werden kann, ist die Hohe der Staubkonzentrationen in den jeweiligen Regionen oder
Landern.

Angenommene Risiken

Fiir seine Berechnungen hat Wichmann die nachfolgenden Risiken angenommen.

Tabelle 5.11-1: Adjustierte Relative Risiken (RR) und 95 %-Konfidenzintervalle fiir die
Mortalitit, bezogen auf eine Verdnderung von 10 pg/m® PM, s (Wichmann 2003)

Todesursache 1979-1983 1999-2000 Durchschnitt
Alle 1,04 (1,01-1,08) 1,06 (1,02 -1,10) 1,06 (1,02 -1,11)
Kardiopulmonal 1,06 (1,02 -1,10) 1,08 (1,02 -1,14) 1,09 (1,03 -1,16)
Lungenkrebs 1,08 (1,01-1,16) 1,13 (1,04-1,22) 1,14 (1,04 — 1,23)

(adjustiert fiir Alter, Geschlecht, Rasse, Rauchen, Ausbildung, Familienstand, Korpergewicht, Alkoholkonsum, berufliche

Belastung, Erndhrung)

Die Durchschnitt-RR hat Wichmann von Pope {ibernommen (Pope et al. 2002, Tab. 5).
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Die Tabelle 5.11-2 listet weitere Annahmen und Eingangsdaten auf, die in die Rechnung
eingeflossen sind.

Tabelle 5.11-2: Eingangsdaten in das Rechenmodell (Bundesrepublik Deutschland 2001)

Mittlere Belastung PM;, 25 ug PM,o/m’ (Mittel Stadt, Land)

Mittlere Belastung PM, 5 15 ng PM, o/m’ 0,6 x PM;y angenommen

Mittlere Belastung (Diesel) 3 ug PM,s/m’ (20 % von PM, s-Fraktion)

Potential fiir Reduktion -3 pg/m’ Angenommener

Durch Partikelfilter Dieselfiltereffekt

Mittlere Belastung nach Filter | 12 ug PM,s/m’ Rest aus anderen Quellen

,.Risikolose Grundbelastung™ 7,5 ug PM, o/m’ angewendet von WHO 2002

Risikobehafteter Rest-PMs-| 4,5 pg PMz,S/m3 12-17,5

Staub (ohne Diesel)

Potentieller prozentualer | (15-7,5-3)/7,5 x100 =40 % 40-%ige Reduktion von PM,s =

Dieselfiltereffekt 40-%ige Reduktion der angeblich
PM-assoziierten Todesfille

Die Rechnung
Aus den Angaben fiir 10 pg/m’ von Pope et al. (2002) ergeben sich die Risikoschitzer fiir
Todesraten bei Zunahmen von 1 pg PM,s/m’. Diese werden auf die angenommene

Reduktion von PM, s von 3 pg/m’ durch Dieselfiltereinsatz hochgerechnet:

Tabelle 5.11-3: Abschitzung der absoluten Zahlen vermeidbarer vorzeitiger Todesfille

absolut %-Anteil durch Reduktion =|Mittlere absolute
»Vermeidungspotential® Abnahmen an
(95-% KI) Todesfillen
(95-% KI)
Gesamtsterblichkeit (D) | 800000 3x0,6=1,8 % (0,6 — 3,3 %) 14400
(4800-26400)
Kardiopulmonale 460000 3x0,9=2,7 % (0,9 -4,8 %) 12420
Sterblichkeit (4140-22080)
Lungenkrebssterblichkeit | 40000 3x1,4=42% (1,2-6,9 %) 1680
(480-2760)

Auf der Grundlage von Wichmanns Annahmen ergibt sich rein rechnerisch ein mittleres
,Vermeidungspotential“ durch den FEinsatz des Dieselpartikelfilters von 18 vorzeitigen
Todesfdllen/a pro 100000 Einwohnern bezogen auf eine Reduktion des PM,s-Anteil um
20 %, d.h. um 3 pg/m’ von 15 pg/m’ (Tabelle 5.11-4).
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Tabelle 5.11-4: Haiufigkeitsbetrachtung, bezogen auf eine Population von 100000

Einwohnern (mittlere Exzessrisiken nach Wichmann verwendet):

auf 100000 Einwohner 1000 Tote/a (ca. 1 %/a) vor Filter
Alle Ursachen 982 Tote/a nach Filter (-1,8 %)
Mittlere Differenz minus 18 Tote/a | nach Filter
(95-%KI): (6-33)
Kardiopulmonale Ursache 575 Tote/a vor Filter
559 Tote/a nach Filter (-2,7 %)
Mittlere Differenz minus 16 Tote/a | nach Filter
(95-%KI): (5-28)
Lungenkrebs 50 Tote/a vor Filter
48 Tote/a nach Filter (-4,2 %)
Mittlere Differenz minus 2 Tote/a nach Filter
(95-%K1): 0,6 -3,3)
Die Vermeidung der vorzeitigen Todesfille fiihrt 1t. Wichmann zu einer

Lebenszeitverldngerung von lediglich 1 bis 3 Monaten. Diese relativ kurze Spanne resultiert
daraus, dass vorwiegend alte und vorgeschiadigte Personen betroffen sind.

Zu dem Verfahren sind allerdings folgende kritische Anmerkungen zu machen:

= Die Einfihrung einer wirkungslosen Grundlastschwelle von 7,5 pg/m’ bedeutet den
Bruch eines Prinzips, dass es nach allgemeiner wissenschaftlicher Meinung fiir die
Beurteilung von kanzerogenen Stoffen einzuhalten gilt. Es gibt demnach keine
Wirkungsschwelle fiir kanzerogene Stoffe. Hier wurde sie aber stillschweigend
eingefiihrt, obgleich in Ubereinstimmung mit der WHO. Dies bedeutet rechnerisch,
dass die PM-bedingte Lungenkrebshaufigkeit mit Schwelle deutlich niedriger ausfallt
als ohne. Wiirde man nicht so verfahren, kime man auf vermeintlich Partikell]
bedingte Lungenkrebshaufigkeiten, die bar jeder Realitdt sind: Dieser Anteil beliefe
sich dann auf etwa 10-11 jdhrliche Krebsfille pro 100000 = 21 % von 50
tatsdchlichen Lungenkrebsfillen.

= Es wurde die besagte Wirkungsschwelle auf das Partikelautkommen angewendet,
aber nicht entsprechend anteilig auf die Dieselpartikel-Belastung. Die mittlere
DieselruB-Exposition von 3,0 pg/m’ ging zu 100 % in die Rechnung ein, wihrend
nur 50 % der PM-Partikel beriicksichtigt wurden. Letztlich diirfen auch nur 50 % der
Dieselbelastung als ,,wirksam“ in die Rechnung eingehen, es sei denn, man
unterstellt eine deutlich hohere Wirksamkeit von DieselruBBpartikeln.

» Fiir die Berechnungen wurden regionale Immissionskonzentrationen aus den Neuen
Bundesldndern aus 1997 auf die Fliche der Bundesrepublik {ibertragen. Neuere
Daten aus Ost und West liegen vor, blieben aber unberiicksichtigt.
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Auch in den Neuen Bundesldndern sind die Immissionen seit 1997 zuriickgegangen.
Die Datengrundlage ist daher {iberholt.

Die Ubertragung punktueller oder regionaler Messergebnis auf die Fliche der
Bundesrepublik fiihrt zu fehlerhaften Berechnungen.

Die Zuordnung von Immissionen zu bestimmten Quellen wie. z.B. Dieselfahrzeuge
ist auBBerordentlich schwierig und fehlertrachtig (UBA 1999a).

Schlussfolgerungen:

Das Ergebnis ist wegen methodischer Schwéchen fragwiirdig.

Die Abschitzung beruht auf einer unsicheren Datenbasis und unhaltbaren Annahmen
sowie zweifelhaften Rechenoperationen, die insgesamt dazu fiihren, dass die PM ;-
Wirkung kiinstlich verkleinert, die Dieselwirkung aber relativ verstirkt wird. Trotz
dieser Manipulation féllt die mutmaBlich PM;y-bedingte Lungenkrebshédufigkeit
aullerordentlich hoch aus.

Wenn das aber so ist, dann miissen auch die fiir Dieselpartikel berechneten
Haufigkeiten viel zu hoch sein, weil ja alle Rechenoperationen auf der angeblich
epidemiologisch nachgewiesenen, krebserregenden Potenz von PM;y oder PM;s
aufbauen, von denen Dieselpartikel eine Teilmenge sind.

Im iibrigen wird es statistisch kaum moglich sein, das von Wichmann berechnete und
wahrscheinlich zu hohe Vermeidungspotential nachzuweisen und zu messen, es sei
denn, es gibt unter den héheren Belastung bis zu 50 pg/m’ ,,Cluster”, fiir die auf
diese Weise ein kausaler Zusammenhang oder zumindest eine Assoziation zur
Belastung durch Diesel-stimmige PM; s hergestellt werden kann.

Die schwach ausgepriagten Tendenzen bei Pope et al. (1995, 2002) bediirfen im
iibrigen einer kritischen Priifung auf ihre Tragféhigkeit als solche und auch in Bezug
auf ithre Ursache.

Es sei darauf hingewiesen, dass US EPA (2002) aus den Daten von Pope (1995) kein
signifikantes Risiko flir Lungenkrebs abgeleitet hat, allerdings Hinweise auf eine
Mortalitdtszunahme aufgrund kardiopulmonaler Erkrankungen anerkannte. Ein Blick
auf die Zahlen der Relativen Risiken erhebt Zweifel daran, ob diese differenzierte
Aussage iiberhaupt moglich ist (s. oben). Eine differenziertere Aussage ldsst sich
aber evtl. am Vergleich der jeweiligen Haufigkeiten festmachen, weil die Zahl der
kardiopulmonalen Félle um etwa den Faktor 10 hoher liegt als die der
Lungenkrebsfille. Damit sollte eine genauere Bewertung filir die ersteren
Erkrankungen moglich sein. Auch die Kommission Reinhaltung der Luft im VDI und
DIN stellte fest, dass die Assoziation zwischen Schwebstaub und
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Lungenkrebsinzidenz weniger klar ausgeprigt sei als flir die kardiopulmonalen
Erkrankungen (s. Kappos et al. 2003, s. Kapitel 5.10).

= Es sei ferner darauf hingewiesen, dass zwar ein Konfidenzintervall fiir die belasteten
Testgruppen angegeben wird, jedoch nicht flir die Vergleichsgruppen, die
definitionsgemifl 1,0 gesetzt sind, aber naturgemil3 ebenfalls statistischen
Schwankungen unterworfen sind.

= Es ist ferner zu berlicksichtigen, dass sich die Datenbasis vornehmlich auf
amerikanische Verhiltnisse der 80er Jahre bezieht und sich nur mit grofen
Vorbehalten auf die Emissions- und Expositionsbedingungen in Deutschland von
2001 tibertragen 1468t (vergl. auch Roo6sli et al. 2003).

Alle genannten Einschrankungen und Fehlerquellen bringen es mit sich, dass Versuche einer
quantitativen Abschitzung dieser Art zwangsldufig zum Scheitern verurteilt sind.
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5.12Risikoabschétzung nach R66sli et al. (2003)

In einer jiingeren Risikoabschétzung iiber den hypothetischen Einfluss von PM;, auf die
Lungentumorhiufigkeit in der Schweiz kommen Ro6sli et al. (2003) zu dem Ergebnis,

= dass auf der Grundlage epidemiologischer Daten aus amerikanischen
Untersuchungen im Mittel etwa 13 Lungenkrebsfille pro Jahr und 100000
Einwohner (im Bereich Basel) auf die Wirkung von PM,¢-Partikeln zuriickgefiihrt
werden konnen;

= dass sich aber auf der Grundlage von Unit-Risk-Werten aus Tierdaten fiir
verschiedene relevante Einzelbelastungen nur etwa 1 Fall pro 100000 Einwohner
ergibt.

Zwischen den Abschitzungen, die sich auf der einen Seite auf epidemiologische Daten und
auf der anderen Seite auf ,,Unit-Risk“~-Werte (UR) stiitzen liegt also mindestens ein Faktor
von 10. Die aus Rattendaten abgeleiteten UR-Werte wiirden das Krebsrisiko vermutlich
unterschitzen. Jedoch fiihre der epidemiologische Ansatz zu einer sehr hohen
Lungenkrebshaufigkeit.

Die jdhrliche Gesamtlungenkrebsmortalitit aufgrund des Krebsregisters wird mit 50/100000
in der Schweiz angegeben, d.h. rechnerisch 13 PM (-bedingte Lungenkrebsfille gegeniiber
50 Lungenkrebsfillen, bezogen auf alle Ursachen (also ca. 25 % aller Fille durch PM;
bedingt).

Berechnungsgrundlage

Roo6sli et al. (2003) beziehen ihre relativen Risiken fiir Lungenkrebs durch Belastung mit
PM,y aus den drei groflen epidemiologischen Studien aus Amerika: der Harvard-Sechs-
Stiadte-Studie, der Studie der American Cancer Society (hier: Messparameter PM, s-
Imissionen wurde fiir Basel auf PM;o umgerechnet) und der Adventistenstudie. Fiir jede
Studie wurde ein Exzessrisiko errechnet und daraus dann der Mittelwert bestimmt.

Die Exposition im Raum Basel wird mit einem Emissionsdaten-gestiitzten Modell auf 25
ng/m® PMyy als Mittelwert berechnet. Eine Hintergrundbelastung von 7.5 pg/m’, die keine
Effekte auf die Gesundheit bewirkt, wurde angenommen. Die durch Luftverschmutzung
verursachten Lungenkrebsfille wurden dann mit einer Formel berechnet, die neben dem
Exzessrisiko, der mittleren Exposition mit PM;y minus der Hintergrundbelastung auch den
Anteil der Bevolkerung >30 Jahre (= zwei Drittel der Basler Bevolkerung) berticksichtigt.

Fiir Dieselabgas wurden aus Unit-Risk-Werten geometrische Mittelwerte aus publizierten
Werten bestimmt, einer flir die Ratte und einer fiir den Menschen, die dann gemittelt
wurden.
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Tabelle 5.12-1: Herkunft der Unit Risk-Werte fiir DMA (R606sli 2003)

Unit Risk fiir DMA LAI IARC EPA | OEHHA Geom.
Mittelwert
(1/10° Personen/ 1pg/m3)
(70 Lebensjahre)
Ratte” 7 3.4 6 6 52
Mensch - - - 8.1-240 37

" UR-Wert berechnet als geometrisches Mittel aus einem Unit Risk-Wert aus Rattenstudien
und aus einer Humanstudie (Arbeitsplatzexposition)

Ergebnisse

Die verschiedenen Rechenansitze sind weiter unten in der Tabelle 5.12-2 gegeniibergestellt,
wobei einige Berichtigungen gegeniiber den Angaben vorgenommen wurden: Bei R66sli et
al. (2003) werden ,,Unit Risks®“ (UR) aus Human- und Tierdaten miteinander vermischt
(s. Legende zur Tabelle 5.12-1 und R66sli (2003), Tab. 4). Dadurch kommt es zu einer
Verzerrung des Diesel-bedingten Krebsrisikos im Vergleich zu den anderen Beitrdgen auf
Tierbasis (zu hoch; R66sli, Tab. 4). Fiir die Berechnung in der folgenden Tabelle wird
entweder nur auf die Tierdaten oder auf die Humandatenbasis zuriickgegriften.

Man sieht, dass die auf Humanbasis berechneten Haufigkeiten 2 — 3 Lungenkrebsfille pro
100.000 Einwohner (4-6 % aller Lungenkrebsfille) fiir Dieselpartikel-Exposition ergeben,
wihrend sich auf der Basis von Tierdaten nur etwa 0,3 pro 100.000 ergeben. Die Ergebnisse
weichen also um etwa den Faktor 10 voneinander ab.

Anmerkungen
Es sind folgende kritische Anmerkungen zum Verfahren zu machen:
= Zur Anwendung der epidemiologischen Daten

Ro6sli et al. (2003) gingen in ihrer Arbeit nicht darauf ein, dass die US EPA keine
Moglichkeiten zur Ableitung eines Unit Risk-Wertes aus epidemiologischen Studien sieht
(US EPA 2002)

Es wurden Ergebnisse amerikanischer Untersuchungen auf Europa iibertragen und zur
Berechnung verwendet: Auffallend ist, dass die allgemeine Lungenkrebshdufigkeit in der
Sechs-Stidte-Studie tiber 100 pro 100.000 Personen war, also mehr als doppelt so hoch wie
bei den als Nichtraucher bekannten Adventisten und doppelt so hoch wie im Basler Raum (s.
Roo6sli, Tab. 1). Es liegt der Verdacht nahe, dass vor allem der Einfluss des Rauchens
aullerordentlich hoch gewesen sein kdnnte und zusétzlich, wie der Name der Studie sagt,
eine nur stadtische Belastung vorlag, die hoher liegt als auf dem Land.
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Tabelle 5.12-2: Vergleich hochgerechneter Lungenkrebsinzidenzen mit tatséchlichen
Inzidenzen It. Krebsregister

Datenbasis Ergebnis
Exposition Mittlere Ei 6B Jahrl.
Konzentrationen fililll*gsaclilgéistgzlilon ¢ Quelle Lungenkrebs(|
g hiufigkeit [%]
A. Tatséchliche Inzidenzen
Alle Ursachen Krebsregister/Ll | 50,105 100 %]
statistik
B. Abschitzungen und Ursachenforschung

(1) aus epidemiologischen Untersuchungen

s | Mittel  11,5/10° . . 13,3/10°

PM;y (12755_ /’:1,12) ng/m = pro Jahr  pro l(fklmzergk). Studien (Personen >30 J.)
> HE 10 pg/m’ 5 26,5 %]
3 Mittel ~ 11,5/10° . . 2,8/10°

DMA (Anteil an PM,) (fl’géiigi/n"}ab 3) pro Jahr  pro z(Alm2er13k). Studien (Personen >30 J.)
s 10 pg/m’ o [5,6 %]

37/10° .
Ableitung UR 5
, 3,8 pg/m’ pro 1 pg/m’ . . 12/10° 4 %]
DMA (Anteil an PMu) | (sl Tab. 3) lebenslang aus amerik. Studie | posa ol 4)

(Roosli, Tab, 2) | (Piesel, Beru)

(2) aus Tierdaten

3,8 ug/m’ 52/10° Ableitung UR 0,28/10° [0.6 %]

DMA (Anteil an PMio) | 2 55 li Tab. 3) (Rosli, Tab. 2) | (Rattenstudien) (R&6sli, Tab. 4)

DMA (Anteil an PM,,)
+ andere relevante | . e 1 5.2/10° Ableitung UR

Belastungen (Tab. Siche RGosli, Tab. 3 (Ro6sli, Tab. 2) (Rattenstudien)
2/3)
1, 2, 3 = ACS (Pope et al. 1995, 2002), Sechs-Stddte-Studie (Dockery et al. 1993); Adventisten-Studie (Abbey et al. 1999).

ca. 0,5/10° [1 %]

Die mittlere PM-bedingte Lungenkrebshaufigkeit iiber alle amerikanischen Studien war 11,5
pro 100.000 und diente als Eingangsgrofe fiir die Berechnung der mutmaBlichen Schweizer
Félle. Rechnerisch ergeben sich dann aber 20 statt 13 Fille pro 100.000. Die
wahrscheinlichste Erkldrung konnte sein, dass Roosli et al. (2003) die Héufigkeit auf die
iiber 30-Jahrigen bezogen (2/3 Anteil an der Bevolkerung) und durch Multiplikation mit 2/3
auf 13,3 kamen (Rechnung: 11.5 x 17,5/10 x 0.66 = 13,3). Wenn der Wert so zustande kam,
dann ist dies ein offensichtlicher Gedankenfehler: 20 bezieht sich auf 100.000 Personen
(Gesamtbevdlkerung). Da im Alter die Lungenkrebshédufigkeit zunimmt, kann die
Lungenkrebsrate pro 100.000 Personen (>30 Jahre) nicht kleiner sondern nur grofer als 20
sein.

Es wurde eine nicht weiter erliuterte Schwelle von 7,5 pg/m’ fiir PM;, angenommen,
unterhalb der nicht mit gesundheitlichen Effekte nicht zu rechnen sei. Die Einfithrung einer
nicht wirksamen Hintergrundbelastung von 7,5 pg/m’ bedeutet der Bruch eines Prinzips, das
es nach allgemeiner wissenschaftlicher Meinung fiir die Beurteilung von kanzerogenen
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Stoffen einzuhalten gilt. Es gibt danach keine Wirkungsschwelle fiir kanzerogene Stoffe.
Hier wurde sie aber stillschweigend eingefiihrt, obgleich in Ubereinstimmung mit der WHO.
Dies bedeutet rechnerisch, dass die PM-bedingte Lungenkrebshiufigkeit mit Schwelle
deutlich niedriger ausfillt als ohne. Wiirde man einen linearen Verlauf ohne Schwelle
annehmen, berechnen sich unrealistisch hohe Partikel-bedingte Lungenkrebshédufigkeiten:
Dieser Anteil beliefe sich nach den Annahmen von Ro&6sli et al. auf 28-29 jéhrliche
Krebsfille pro 100000 = 58 % von 50 tatsdchlichen Lungenkrebstfillen!

Im Falle der Annahme einer Wirkungsschwelle fiir Partikel sind auBerdem die
entsprechenden Anteile der Dieselpartikel an der jeweiligen Fraktion zu beachten. Die
mittlere Dieselruf-Exposition von 3,8 pg/m’ ging zu 100 % in die Rechnung ein, wihrend
nur 70 % der PM-Partikel beriicksichtigt wurden. Letztlich diirfen auch nur 70 % der
Dieselbelastung als ,,wirksam* in die Rechnung eingehen, es sei denn, man unterstellt eine
deutlich hohere Wirksamkeit von Dieselrullpartikeln.

Die Ubernahme von amerikanischen Daten zur Risikoberechung bei europiischen Studien
stellt ein Problem dar, da in Amerika eine andere Belastungssituation vorliegt (weitaus
weniger Diesel-Pkw) und die ,,Confounder* mit Sicherheit andere sind als in Europa.

Schlussfolgerungen:

Die Abschitzung beruht auf einer unsicheren Datenbasis und unhaltbaren Annahmen sowie
unklaren Rechenoperationen, die insgesamt dazu fiihren, dass die PM;o-Wirkung niedrig
gerechnet wird, die Dieselabgaswirkung aber relativ verstirkt wird. Trotz dieser
Manipulation fillt die mutmaBlich PM,¢-bedingte Lungenkrebshiufigkeit auferordentlich
hoch aus.

Wenn das aber so ist, dann miissen auch die fiir Dieselpartikel berechneten Haufigkeiten viel
zu hoch sein, weil ja alle Rechenoperationen auf der angeblich epidemiologisch
nachgewiesenen, krebserregenden Potenz von PM; aufbauen, von denen Dieselpartikel eine
Teilmenge sind.

= Zum Vergleich der epidemiologischen Datenbasis mit der Tierdatenbasis

Beide Ansétze sind mit groen Unsicherheiten behaftet und konnen keine hohe Prézision
beanspruchen. Der Widerspruch zwischen beiden Betrachtungen ist nur scheinbar und 16st
sich in der Schwankungsbreite der Methode auf. Es ist zudem zweifelhaft, ob man
Lebenszeitdaten einer Tierart wie z.B. die Lungentumorrate durch das Lebensalter des
Menschen dividieren kann, um so zu einer Schitzung der jihrlichen Krebshiufigkeit des
Menschen zu gelangen.

Roosli et al. (2003) gingen in ihrer Arbeit nicht darauf ein, dass die US EPA keine
Moglichkeiten zur Ableitung eines Unit Risk-Wertes aus tierexperimentellen Studien sieht

und auch die Ubertragung der Ergebnisse aus Rattenstudien auf den Menschen als nicht
sinnvoll erachtet (US EPA 2002)
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6 Zusammenfassung

Im Rahmen dieses Forschungsvorhabens wurden die folgenden Fragestellungen gepriift:

6.1. Qualitative und quantitative Verinderungen der Dieselmotoremissionen im
Laufe der letzten 40 Jahre

6.2. Toxikologische Bewertung der verinderten Emissionen
Dariiber hinaus wurde Stellung genommen zu:

6.3.  Verfiigbarkeit von Partikelfiltern
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6.1 Qualitative und quantitative Verédnderungen der
Dieselmotoremissionen im Laufe der letzten 40 Jahre

Messmethoden und Testzyklen haben sich im betrachteten Zeitraum (1960 bis heute)
national und international stindig verdndert, so dass ein direkter Vergleich nicht ohne
weiteres moglich ist. Heute sind diese Methoden weitestgehend standardisiert und
dementsprechend vergleichbar. Vergleiche lassen sich anstellen, wenn die Methodik
innerhalb eines Berichtes beibehalten wird und Ergebnisse iiber grofere Zeitrdume
bereitgestellt werden, oder wenn die Messmethoden dhnlich sind und auf gemeinsame
Bezugspunkte wie Grenzwert oder Emissionsfaktor abgehoben wird.

Daraus ergibt sich folgendes:

* Fiir die Emissionen der 60er Jahre gibt es nur wenige verldssliche Angaben (Kapitel
3.423.2)

* Die Emissionen von Pkw-Dieselmotoren haben seit 1970 stark abgenommen. Mit der
Einflihrung des OxiKats ab EURO 2 ergaben sich verminderte Emissionen von CO
und HC.

» Dadurch hat sich auch der Anteil des organischen Kohlenstoffs (OC) an der
Partikelmasse vermindert. Das betrifft z. B. die partikelgebundenen PAKs und Nitro-
PAKs.

* Die Emissionen der Nutzfahrzeugmotoren wurden ebenfalls stark vermindert. Der
relative Anteil der Inhaltsstoffe des Abgases von Nfz-Dieselmotoren hat sich seit
1960 nicht so sehr wie beim Pkw geédndert.

= Die vorgenannten Emissionsminderungen betreffen zundchst alle regulierten
Parameter (Partikelmasse, NOy, CO, HC), aber auch die nicht regulierten Parameter
(OC, PAK, Nitro-PAK, Aldehyde, SO,).

= Seit Einfilhrung der europdischen Grenzwerte und unter Beriicksichtigung der
nationalen Prognosen ergeben sich seit ,,Mitte der 1980er Jahre* je nach Substanz
Emissionsminderungen zwischen 65 und 95% (Tab. 6.1.1-1)
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Tabelle 6.1-1: Verbliebene Dieselmotoremissionen seit Einfiihrung der européischen
Grenzwerte. Nach Angaben aus UBA (1999) berechnet, vergl. Tabellen 3.4.2-1 und 3.4.2-2.
Die Angaben fiir PAK und Nitro-PAK entstammen den Arbeiten von Kohoutek et al. (1999)
und Sawyer und Johnson (1995). Als Bezugsbasis fiir Kohlenmonoxid dient die
Grenzwertstufe EURO 1.

ECE R 15/04 EURO 4
bzw.
,Mitte 80er | EURO IV (2005)
Partikel Diesel-Pkw | 100 % 8 %
Diesel-Bus 10 %
Partikelkern Diesel-Pkw 100 % 11 %
Diesel-Bus 10 %
NO Diesel-Pkw 100 % 30 %
Diesel-Bus 20 %
Benzol Diesel-Pkw 100 % 13%
Diesel-Bus 35%
Benzo[a]pyren | Diesel-Pkw 100 % 12 %
Diesel-Bus 35 %
Formaldehyd Diesel-Pkw 100 % 17 %
Diesel-Bus 35%
Acetaldehyd Diesel-Pkw 100 % 14 %
Diesel-Bus 35%
1,3-Butadien Diesel-Pkw 100 % 15 %
Diesel-Bus 35 %
Kohlenmonoxid | Diesel-Pkw EURO 1 15 %
Diesel-Bus 100 % <15 %
PAK Diesel-Pkw 100 % <5%
LKW (US) 15 %
Nitro-PAK Diesel-Pkw 100 % <5%
LKW (US) 5%
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Fiir die Partikel ergibt sich folgendes:

= Das Maximum der GroBenverteilung von Dieselpartikeln liegt bei etwa 70 bis
100 nm. Es bestehen beziiglich des Partikeldurchmessers keine wesentlichen
Unterschiede zwischen Pkw und Nutzfahrzeugen (Kapitel 3.4.4).

= Die PartikelgroBenverteilung ist von der Motortechnik und Abgasreinigung weit
gehend unbeeinflusst und es wird auch bei neueren Motoren keine Verschiebung zu
geringeren Durchmessern beobachtet (Kapitel 3.4.4).

= Bei den Nanopartikeln mit Durchmessern <30 nm handelt es sich weitestgehend um
Sekundarpartikel ohne Rulkern, also nicht um Diesel(ru8)partikel (Kapitel 3.4.5 und
3.6.1.2.2). Solche Partikel stammen generell aus Verbrennungsprozessen und sind
nicht typisch flir Dieselmotoren (Kapitel 3.4.4 und 3.4.5). Diese Partikel bestehen
hiufig aus Wasser, Kraftstoff oder Sulfat. Erhohte Zahlen werden mit
schwefelhaltigen Kraftstoffen gemessen oder wenn Partikelfilter verwendet werden
(Kapitel 3.4.3 und 3.7.3.2). Wegen ihrer geringen Biobestindigkeit besitzen diese
Partikel kein oder nur geringes kanzerogenes Potential.

= Bisherige Emissionsminderungen resultierten bei Pkws aus innermotorischen
MaBnahmen und aus der Abgasnachbehandlung, und bei Nutzfahrzeugen weitgehend
aus innermotorischen Verbesserungen. Dies gilt sowohl fiir die Zeit vor der
europdischen Grenzwertsetzung als auch seit Einfilhrung der EURO-Grenzwerte
(Kapitel 3.4.2).

= FEin verminderter Schwefelgehalt im Dieselkraftstoff hat zur Reduktion der
Partikelmasse wesentlich beigetragen (Kapitel 3.5.3). Neuere Methoden der
Entstickung des Abgases erfordern eine weitere Absenkung auf weniger als 10 ppm
Schwefel (Kapitel 3.7.1.1).

* Die Emissionsminderungen bei Pkw und Nutzfahrzeugen fiihrte nach Berechnungen
des UBA mit dem Emissionsmodell TREMOD trotz gestiegener Fahrleistung in den
letzten 20 Jahren zum Riickgang der Gesamtemissionen um 50 - 60 %. Fiir die
ndchsten 10 bis 15 Jahre wird eine weitere Verminderung der Emissionen um ca. 50
% prognostiziert (Kapitel 3.5).
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6.2 Aktuelle toxikologische Bewertungen der veranderten
Emissionen

Die Verminderung der Inhaltstoffe von Dieselmotorabgasen ist erheblich und ldsst generell
eine entsprechende Verminderung des damit verbundenen gesundheitlichen Risikos
erwarten. Bewertungen der US-Environmental Protection Agency (US EPA) und des
Umweltbundesamtes kommen zu den folgenden Ergebnissen, die durch eine eigene
Bewertung erginzt wird.

US-Environmental Protection Agency (US EPA):

Die amerikanische Umweltbehorde legte im Mai 2002 nach rund 10-jdhriger
Bearbeitungsdauer einen sehr umfangreichen Abschlulbericht zur Bewertung von
Dieselmotorabgasen (DMA) mit folgendem Ergebnis vor (US EPA 2002).

= Dieselmotorabgase werden als ,,Wahrscheinliches Humankanzerogen® (Gruppe B 1)
angesehen.

Wegen des unklaren Wirkmechanismus bestehen Unsicherheiten bei der Extrapolation vom
Hochdosisbereich im Tierversuch auf Immissions- oder Arbeitsplatzkonzentrationen sowie
der Ubertragung tierexperimenteller Daten auf den Menschen. Aus diesen Griinden konnte
kein Unit Risk-Wert abgeleitet werden.

Fir nicht-kanzerogene Wirkungen wurde fiir den Menschen aus Tierversuchen eine
Referenzdosis von 5 pg Dieselpartikel/m’ abgeleitet. Dies bedeutet, dass bei lebenslanger
Exposition unterhalb dieser Referenzdosis auch bei Subpopulationen keine signifikante
Erhohung nicht-maligner Erkrankungen erwartet wird. Die von Wichmann (2003) auf der
Basis der Abschitzung von Lambrecht (UBA 1999a) abgeschitzte mittlere PM; s-
Immissionskonzentration liegt mit 3,1 pg/m?® unter dieser Referenzdosis.

Die Behorde bezieht ihre Aussagen auf Emissionen aus der Zeit vor 1995. Eine Uberpriifung
dieser Einschétzung ist vorgesehen, wenn sich die Zusammensetzung der DMA verindert.
Das amerikanische Gegenstiick zur deutschen MAK-Kommission, die ACGIH, hat darauthin
ihre geplante Uberpriifung von DMA ausgesetzt. Eine Neubewertung durch IARC ist
geplant.

Umweltbundesamt:
Das Umweltbundesamt legte im Sommer 2003 Vorschlédge fiir neue Grenzwerte fiir Diesel-

Pkw und —Nutzfahrzeuge vor und forderte die Einfiihrung des Partikelfilters (UBA 2003).
Der Vorschlag des Umweltbundesamtes sieht vor:
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= Fine 90 %ige Absenkung des massebezogenen Partikelgrenzwertes fiir Pkw
(EURO 5, ab 2010) und Nutzfahrzeuge (EURO V, ab 2008).

= FEine 50 %ige Absenkung der NOx-Emission fiir Nutzfahrzeuge (EURO VI, ab 2010)
gegeniiber EURO V.

= Verschirftes Priifverfahren fiir Dieselmotoren.

= Option auf Regelungen zur Begrenzung der Partikelanzahl zu einem spéteren
Zeitpunkt

Das Umweltbundesamt begriindet diese Vorschlidge auf unterschiedliche Weise:

= Politisch: Vorgaben der Umweltministerkonferenz, Verweis auf die 22.
BImSchV und auf EG-Richtlinien.

=  Wissenschaftlich:

o Okotoxikologie: Klimawirksamkeit von DMA (UBA 2003)
0 Toxikologie:
» Kanzerogenitit von Dieselpartikeln (UBA 2003, UBA 1999)
» Kanzerogenitit: Forderung, die Risiken von Landbevdlkerung (1:5000) und
Stadtbevolkerung anzugleichen (LAI-Gutachten 1991)
= Relativer Anstieg von Ultra-Feinpartikeln (Kreyling 2003)
= Verfriihte Mortalitdt: Gutachten Wichmann (2003)

= Technisch: Verfiigbarkeit von Partikelfiltern fiir Dieselfahrzeuge

Die Argumentation des UBA ist allerdings in verschiedenen Punkten schwer
nachvollziehbar:

Kanzerogenitit und Wirkstirke von DMA

Trotz der von der EPA dargestellten Probleme bei der Ableitung eines Unit Risks fiir DMA
wird unter Bezugnahme auf UBA 2/99 (1999) fiir Partikel ein relativ hohes Unit Risk von
100 x 10~ abgeleitet. Demgegeniiber rechneten SRU (1994), Pepelko und Chen (1993) und
die LAI-Arbeitsgruppe (1991) mit Unit Risk-Werten von 1 bis 7,2 x 10°. Die Ableitung des
UBA bezieht sich direkt auf das Gutachten der LAI-Arbeitsgruppe (1991) (UBA 2003, S. 21
und S. 29), das sich auf die Ende der1980er Jahre bestehende begrenzte Datenlage stiitzt. Die
Autoren selbst kennzeichneten ihre Arbeit als konservative und orientierende Abschétzung
fiir eine Priorititensetzung, und gehen von einer Uberschiitzung der tatséichlich bestehenden
Risiken aus (LAI 1991).
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Der SRU wies bereits 1994 darauf hin, dass das Risiko evtl. um den Faktor 4 zu hoch
geschitzt sei und dass wegen der bestehenden Unsicherheiten fiir Berechnungen eine

Bandbreite von Unit Risk-Werten anstelle eines Einzelwertes besser geeignet sei. Die
Unsicherheiten bestehen auch heute noch (US EPA 2002).

Nichtkanzerogene Wirkungen von Partikeln

Das Umweltbundesamt stiitzt sich hierzu auf die Arbeiten von Wichmann (2003) und von
Kreyling et al. (2003).

Wichmann (2003) versuchte, die Immissionskonzentration der RuBpartikel aus
Dieselmotoren abzuschédtzen und berechnete daraus mit Hilfe von Effektschitzern
Inzidenzen fiir vorzeitige Todestidlle durch Herz-Kreislauferkrankungen,
Atemwegserkrankungen und Lungenkrebs. Er kommt zu dem Ergebnis, dass sich in
Deutschland durch den Partikelfilter jéhrlich rund 10.000 bis 19.000 vorzeitige Todesfélle
vermeiden lieBen. Da vorwiegend Altere oder Vorgeschidigte betroffen seien, resultiere aus
der Vermeidung der vorzeitigen Todesfélle fiir die Gesamtbevdlkerung eine mittlere
Lebenszeitverlingerung von ca. 1 bis 3 Monaten. Ahnliche Ergebnisse sind kiirzlich von
HEI (2003a, b) publiziert worden.

Die Methodik der Berechnungen ist grundsitzlich nicht anzugreifen, die Berechnungen
stiitzen sich allerdings auf eine fragwiirdige Datenbasis:

» Es handelt sich um veraltete Zahlen aus den neuen Bundesldndern aus dem Jahre
1997. Es liegen dazu durchaus neuere Daten vor, die die inzwischen erheblich
verbesserte Luftqualitit widerspiegeln.

» Es ist eine einfache Ubertragung punktueller oder regionaler Messergebnisse auf die
Fliche der Bundesrepublik erfolgt, und zwar entgegen den Empfehlungen von
Lambrecht, der die Messwerte mit vereinfachenden Annahmen in PM;,-Werte
umgerechnet hat (UBA 1999a). Ein solches Vorgehen fiihrt zwangsliaufig zu
fehlerhaften Ergebnissen.

= Es wurde eine grobe, iiberschligige Abschitzung des Anteils von Dieselmotoren
vorgenommen. Nach Lambrecht ist eine solche Quellenzuordnung jedoch
aullerordentlich schwierig vorzunehmen und fehlertréchtig.

Aus den vorgenannten Griinden ist anzunehmen, dass das spektakuldre Rechenergebnis die
tatsdchlichen Gegebenheiten weit iiberschétzt..

Weiterhin bezieht sich das Umweltbundesamt in ,,Future Diesel” (UBA 2003) auf den von
Kreyling et al. (2003; Abschnitt 3.6.1.2.3) im Zeitraum 1991 — 2001 in Erfurt gemessenen
relativen Anstieg der Nanopartikel <30nm. Ausgehend von der These, jedem
lungengingigen Partikel <5 pum sei ,eine spezifische Wirkung zuzuschreiben®, wird
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dargelegt, dass eine Minderung der Partikelmasse nicht ausreichend sei und dass zukiinftige
Grenzwerte eben auch die Partikelanzahl regulieren miissten (UBA 2003). Nun hat in Erfurt
allerdings nicht nur die Partikelmasse erheblich abgenommen, sondern nach den Daten von
Kreyling et al. ist offenbar auch die Anzahl der Partikel inklusive derjenigen mit
Durchmesser 10-30 nm gefallen (Abbildung 3.6.1-8). Daher liegt hier offenbar eine
Fehlinterpretation der Ergebnisse vor: Die Abnahme von Partikelmasse und Partikelzahlen
bedeutet aus unserer Sicht eine abnehmende Exposition. Eine dabei aufgetretene relative
Zunahme der kleineren Partikel ergibt sich lediglich rechnerisch aus dem stdrkeren
Riickgang der groBeren Partikel gegeniiber den Sekunddrpartikeln mit Durchmesser .
Toxikologisch ist aber nur die Abnahme der Exposition von Bedeutung.

AufBlerdem handelt es sich bei den in Erfurt gemessenen Nanopartikeln (10 — 30 nm) um
Sekundérpartikel, so dass fiir uns - im Gegensatz zu den genannten Autoren und zum
Umweltbundesamt - keine unmittelbare Verbindung zu Dieselmotorabgasen besteht.
Sekundirpartikel kondensieren vielmehr aus den Abgasen aller Verbrennungsvorgénge, d.h.
Industrie, Heizung und Fahrzeugmotoren tragen dazu bei, und bei den Fahrzeugen sind dies
sowohl der Ottomotor als auch der Dieselmotor.

Aus Tunnelmessungen (HEI 2002) und Immissionsmessungen (Putaud et al. 2002) ist zur
chemischen Zusammensetzung von Sekundérpartikeln bekannt, dass Sulfate, Nitrate und
Kraftstoff die vorherrschenden Komponenten darstellen und Rullkerne von nachgeordneter
Bedeutung sind. Soweit bekannt sind die kanzerogenen Eigenschaften biobestindiger
lungengdngiger RuBpartikel an die Prisenz des Ruflkerns gebunden.

Aus Priifstandsmessungen ist bekannt, dass bei Dieselmotoren mit Partikelfiltern hohere
Anzahlen an Sekundirpartikeln von 10 bis 30 nm Durchmesser gemessen werden. Als
mogliche Erkldrung wurde in der Literatur dazu gefunden, dass die ausgefilterten Partikel
nicht mehr zur Anlagerung von auskondensierenden fliichtigen Stoffen bereitstehen, so dass
die Zahl der Sekundirpartikel ansteigt (Burtsch 2001). Denkbar ist auch, dass die
fliichtigeren Stoffe von der Oberfliche der ausgefilterten Partikel desorbieren, im
Verdiinnungstunnel anschliefend sofort wieder kondensieren und als Sekundirpartikel
erfasst werden. Auf diese Weise konnten Sekundirpartikel mit einer verdnderten chemischen
Zusammensetzung gebildet werden (ohne soliden RuBkern, aus fliichtigen und l6slichen
Stoffen bestehend), die ohne den Partikelfilter nicht oder in geringerem Umfang auftreten.

Wegen dieser Unsicherheiten sind die vom Umweltbundesamt in den Pressemitteilungen und
auch in ,,Future Diesel* (UBA 2003) dargestellten jahrlichen Todesfélle durch Dieselpartikel
wissenschaftlich wenig belastbar.

Eigene Bewertung
Fiir die Emissionen von Dieselmotoren der 60er Jahre gibt es keine verldsslichen Angaben.

Es ist jedoch offensichtlich, dass die Emissionen seit 1970 stark abgenommen haben.
Allerdings hat sich dabei die relative Zusammensetzung des Abgases von Nfzl]
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Dieselmotoren seit 1960 nicht wesentlich gedndert. Wenn auch Partikelanzahl und
Partikelmasse zuriickgegangen sind, ist der Partikeldurchmesser unverdandert geblieben.

In seinem Umweltgutachten hat der Sachverstindigenrat fiir Umweltfragen (SRU 1994)
bereits 1994 festgestellt, dass die krebserzeugende Wirkungsintensitit der Abgase von
Kraftfahrzeugen mit Dieselmotoren zu mehr als 90% auf den Partikelanteil zuriick zu fiihren
ist (siche Tabelle 5.8-1). Mit der schrittweisen Emissionsminderung bis zum Jahre 2005
(EURO 4), durch die alle krebserzeugenden Bestandteile in etwa gleichem Mal3e reduziert
werden, nimmt die krebserzeugende Wirkungsstirke der Emissionen von Dieselmotoren
entsprechend ab, laut Tabelle 6.1-1 seit Mitte der 80er Jahre in etwa 10fach.

Da der Partikeldurchmesser unveréndert blieb und bisher nicht ausgeschlossen werden kann,
dass an Partikeln anhaftende genotoxische Substanzen bioverfligbar sind und auch der
Wirkungsmechanismus der Partikel-Kanzerogenitidt unklar ist, muss von einer linearen
Dosis-Wirkungsbeziehung auch der Partikel-Kanzerogenitit ausgegangen werden. Obwohl
neuere Erkenntnisse durchaus flir einen indirekten genotoxischen Wirkungsmechanismus
sprechen, ist fiir Partikel die Ableitung einer Exposition ohne Wirkung gegenwirtig aus
wissenschaftlicher Sicht nicht vertretbar.

Bei diesem Kenntnisstand kann nur die Aussage getroffen werden, dass sich das Krebsrisiko

von Dieselmotoremissionen seit Mitte der 80er Jahre etwa 10fach vermindert hat und sich [
wie vom Umweltbundesamt prognostiziert — ausgehend vom heutigen Niveau nochmals um

das 10fache reduzieren wird. Dieser generelle Trend ist insofern zu begriilen, als dadurch

trotz prognostizierter Zunahme von Kraftfahrzeugen mit Dieselmotor mit einer Abnahme der

Menge an emittierten Partikeln zu rechnen ist.

Allerdings erlaubt die komplizierte Datenlage keine korrekte Risikoabschédtzung und die von
einzelnen Gremien oder Behorden vorgelegten Daten zum Krebsrisiko sind fehlerhaft. Die
US-EPA sieht sich daher nicht in der Lage, eine Abschitzung des Krebsrisikos
vorzunehmen. Eine verlédsslichere Abschitzung des Krebsrisikos muss die folgenden
Parameter beriicksichtigen:

= Charakterisierung der Partikel (Durchmesser, chemische Zusammensetzung), weil
davon die Expositionshéhe, Ort der Deposition im Atemtrakt, und Wirkmechanismus
gravierend beeinflusst werden.

= Die Bezeichnung ,,RuB3* sollte auf den inerten RuB3kern aus Elementarem Kohlenstoff
(EC) beschrénkt bleiben so wie dies in der 23. BImSchV festgelegt ist.

= Beim Vergleich mit anderen Emittenten von Partikeln, bei Emissionsmessungen,
Immissionsmessungen, bei Inhalationsversuchen und epidemiologischen Studien
missen vergleichbare Partikeldefinitionen verwendet werden.

= Die Definition von Diesel(-RuBB)partikeln muss unterscheiden zwischen
Primérpartikeln mit RuBkern (Durchmesser 10 bis 30 nm) und Agglomeraten aus
solchen Primérpartikeln (Durchmesser 60 bis 200 nm, maximale Anzahlen bei 60 bis
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100 nm Durchmesser) einerseits, und Sekundérpartikeln ohne einen solchen Ruf3kern
andererseits. Die genannten Partikel liegen in Aerosolen in der Regel nebeneinander
VOr.

= Laut Definition handelt es sich bei Ultra-Feinpartikeln um Partikel mit einem
Durchmesser < 0,1 um. Diese Definition erlaubt leider keine Differenzierung
zwischen den Dieselpartikeln mit Ru3kern (und Durchmessern von 60-100 nm) und
den Sekundirpartikeln (nucleation mode particles, Durchmesser 10-30 nm), die in
der Regel keinen RuBlkern besitzen.

Zweifelhaft bleibt, ob Nanopartikeln bei der Risikoabschdtzung eine gewichtige Rolle
zukommt. Auch wenn noch nicht alle Fragen geklért sind, ldsst sich aus den
Messergebnissen aus Erfurt und den Kenntnissen der chemischen Zusammensetzung kein
akuter Handlungsbedarf ableiten. Dies entspricht auch den von HEI verdffentlichten
Ergebnissen einer niederldndischen 3-Jahresstudie, bei der die Assoziation von
Kurzzeiteffekten (Mortalitdt) mit gasformigen Stoffen und Partikeln (PM;,, Sulfate und
Nitrate) untersucht wurde. Die beste Assoziation wurde fiir Ozon gefunden, gefolgt von
Sulfaten und Nitraten (HEI 1999, Seite 5), nicht mit Nanopartikeln. Da die Emission der
Ozonvorldufersubstanzen NOx und Kohlenwasserstoffe durch Dieselmotoren abgenommen
haben, ldsst sich auch fiir die Ozonproblematik ein Erfolg der emissionsmindernden
MafBnahmen verzeichnen.
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6.3 Verfiigbarkeit von Partikelfiltern

Die Praxistauglichkeit von Partikelfiltern wurde in den USA in Versuchsreihen mit
Nutzfahrzeugen nachgewiesen. Sie sind auch bei Nutzfahrzeugen deutscher Hersteller auf
Wunsch verfligbar. Bei Personenkraftwagen scheiterte Mercedes-Benz Mitte der 1980er an
technischen Problemen. Erst Peugeot konnte ab dem Jahr 2000 Pkws mit Partikelfiltern
anbieten und hat seither tiber 500.000 Einheiten vermarktet. Diese Fahrzeuge haben dennoch
nicht EURO 4 oder EURO 5 einhalten konnen, da der Partikelfilter lediglich Partikel
zuriickhilt und andere regulierte Stoffe nicht beeinflusst.

Der Partikelfilter bietet zwei wesentliche Vorteile. Dies ist zum einen die Verminderung der
Partikelemissionen um etwa den Faktor 1000 (-99.9 %) unabhingig vom
Partikeldurchmesser auf Werte weit unterhalb der festgelegten Grenzwerte. Zum anderen
ermoglicht der Partikelfilter eine Motorsteuerung, die zu einer geringen Stickoxidbildung
und bei allerdings hoheren Partikelbildung fiihrt. Mit dem nachgeschalteten Partikelfilter
fiihrt dies im Endeffekt zu niedrigen Emissionen bei beiden Parametern. Alternativ konnen
auch Partikelfilter und Entstickung wie SCNR zusammen eingebaut werden. Diese
Kombination wird vorwiegend bei Nutzfahrzeugen zum Tragen kommen.

Inzwischen bieten auch mehrere Hersteller Partikelfilter mit unterschiedlicher
Funktionsweise sowohl fiir die Erstausriistung als auch fiir die Nachriistung von
Dieselmotoren an. Zahlreiche Fahrzeughersteller wollen ab Herbst 2003/Anfang 2004 Pkw-
Modelle mit Partikelfilter auf den Markt bringen. Kleinere Fahrzeuge konnen allein mit
innermotorischen MafBnahmen die Grenzwerte von EURO 4 einhalten, groBere Pkw-
Motoren bendtigen dazu Abgasreinigungstechniken. EURO 4-Dieselfahrzeuge sind im
Herbst 2003 bereits am Markt verfiigbar, z.B. der Ford Mondeo, der die EURO 4-Norm auch
ohne Partikelfilter einhélt.

Im Nfz Bereich waren Abgasnachbehandlungssystem zur Einhaltung der Grenzwerte bisher
nicht erforderlich. Trotzdem werden vor allem im Stadtbusbereich von allen Herstellern seit
Jahren optional Partikelfilter angeboten. Diese Situation wird sich mit Euro 4 &ndern.
Prinzipiell werden zwei Moglichkeiten gesehen, die Euro 4 Grenzwerte einzuhalten:

= SCR (Selektive Katalytische Reduktion): Reduktion der Stickoxide durch
Entstickung und Reduktion der Partikel durch Verbrennungsoptimierung.

Vorteilhaft ist der gilinstigere Verbrauch mit niedrigen Betriebskosten, nachteilig ist, dass
eine Infrastruktur fiir die Verfiigbarkeit von Harnstoff erst noch aufgebaut werden muss.
SCNR wird als Zukunftstechnologie fiir EURO V angesehen.

= Abgasriickfithrung (AGR) plus Partikelfilter: Reduktion der Stickoxide durch AGR,
Reduktion der Partikel durch Filterung.
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Von Vorteil ist, dass keine zusétzliche Infrastruktur notwendig ist. Nachteilig ist ein relativ
hoher Verbrauch und dadurch hohere Betriebskosten. Die Eignung zur Einhaltung von
EURO V ist fraglich.

Alle europidischen Nfz-Hersteller haben sich deshalb fiir die SCR Technologie entschieden
und werden SCR in unterschiedlichem Umfang fiir Euro 4 und verstérkt fiir Euro 5 anbieten.
Die NOy Adsorbertechnologie, die von der US EPA favorisiert wird, wird fiir Europa nicht
fiir zielfilhrend gehalten, wo Kraftstoffverbrauch und CO, Emission eine wesentlich grofere
Rolle spielen als in den USA.

Die Nutzfahrzeug-Hersteller sehen damit Mdglichkeiten, EURO IV und EURO V auch mit
anderen Techniken als dem Partikelfilter einzuhalten, bieten den Partikelfilter jedoch fiir
bestimmte Fahrzeuge vor allem im Kommunalbereich an.
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6.4 AbschlieBende Bewertung

Nach Berechnungen des UBA fiihrten die Mafinahmen zur Emissionsminderung bei Pkw
und Nutzfahrzeugen trotz gestiegener Fahrleistung in den letzten 20 Jahren zum Riickgang
der Gesamtemissionen um 50 - 60 %. Fiir die néchsten 10 bis 15 Jahre ist eine weitere
Verminderung der Emissionen um ca. 50 % und damit auf 25% des Ausgangswertes Mitte
der 80er Jahre zu erwarten.

Hinsichtlich Kanzerogenitit haben beim Dieselmotor die emittierten Partikel mit RuBBkern
die groffte Bedeutung. Fiir ihre Kanzerogenitit Ildsst sich ein genotoxischer
Wirkungsmechanismus nicht ausschlieBen, so dass jede Exposition mit einem
entsprechenden Krebsrisiko verbunden ist. Da sich durch die emissionsmindernden
MaBnahmen zwar die Partikelzahl vermindert hat, nicht jedoch der Partikeldurchmesser,
besteht keine Moglichkeit, die Wirkungseigenschaften von Partikeln aus neueren Fahrzeugen
qualitativ anders zu bewerten als die von Fahrzeugen vor Mitte der 80er Jahre. Damit fiihrt
jede MaBnahme zur Verminderung der Emission von Partikeln mit RuBlkern zu einer
entsprechenden Verminderung des Krebsrisikos der Bevdlkerung und von exponierten
Arbeitern.

Der Partikelfilter bietet dafiir hervorragende Chancen und ermoglicht gleichzeitig
MaBnahmen zur Absenkung der NOx -Emissionen. Seine Verwendung ist jedoch eine
Mallnahme unter vielen, denn alternative Techniken biecten weitere Emissions-
Minderungspotentiale (Kapitel 3.7).

Die vorliegende Arbeit skizziert den aktuellen Stand von Technik und Wissenschaft und
kann daher als gemeinsame Ausgangsbasis fiir die weitere Diskussion und Bearbeitung der
Thematik durch Techniker, Toxikologen und Politik dienen.
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7 Anhange
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7.1 Zeitreihen Immissionsmessungen

Die nachfolgenden Zeitreihen fiir Gesamtsschwebstaub, PM;o, NOy, Ozon und SO, sind alle
auf der Internetseite des UBA zu finden (http://www.umweltbundesamt.de/luft/immissionen

/idaten-hist.htm).

Abbildung 7.1-1: Jahresmittelwerte der Gesamtstaub-Konzentration (TSP) von 1985 bis
1998. Aufgrund des Interpolationsverfahrens ist eine kleinrdumige Interpretation nicht

zuldssig.
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Abbildung 7.1-2: Jahresmittelwerte der PM;-Konzentration von 1986 bis 2001. Seit 1999
werden in Deutschland die flichendeckenden TSP-Messungen schrittweise eingestellt und
dafiir PM;p-Messungen vorgenommen, um den neueren Erkenntnissen und Richtlinien
(1999/30/EG) zu geniigen. Fiir 1986 bis 1998 wurden die Schwebstaubdaten (TSP) zu PM -
Daten umgerechnet (Faktor 0,83). Ab 1999 basierte iiber die Hélfte aller PM;o-Daten aus
Messungen. Der Rest wurde wie zuvor umgerechnet. Aufgrund des Interpolationsverfahrens
ist eine kleinrdumige Interpretation nicht zuldssig.
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Abbildung 7.1-3: Jahresmittelwerte der NOx-Konzentration von 1988 bis 2001. Aufgrund
des Interpolationsverfahrens ist eine kleinrdumige Interpretation nicht zuldssig.
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pg/m3
<25
25 -« 50
50 -< 75
75 -< 100
100 -< 125
125 -< 150
150 -< 175
> 175

Abbildung 7.1-4: Jahresmittelwerte der SO,-Konzentration von 1986 bis 2001. Aufgrund
des Interpolationsverfahrens ist eine kleinrdumige Interpretation nicht zuldssig.
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Abbildung 7.1-5: Jahresmittelwerte der Ozon-Konzentration von 1990 bis 2001. Aufgrund
des Interpolationsverfahrens ist eine kleinrdumige Interpretation nicht zuldssig.
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7.2 Grenz- und Leitwerte bei Immissionsmessungen

Tabelle 7.2-1: Derzeit giiltige Immissionsgrenzwerte (Quelle: Séchsisches Landesamt fiir
Umwelt und Geologie)

SO, 1-h- | 24-h- | Jahres(]| 50-%- [ 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
[ng/m?] Wert | Wert mittel Wert | Wert
EU-Richtlinie | 500 berechnet aus drei menschliche A
1999/30 und Halbstundenmittelwerten aufeinander(] | Gesundheit
22. BImSchV folgende
Stunden
(gleitender
MW)
350 berechnet aus volle Stunde | menschliche G ab
(240 Halbstundenmittelwerten Gesundheit 2005
mal)*
125 berechnet aus ein Tag menschliche Gab
(3-mal)* Halbstundenmittelwerten Gesundheit 2005
20 berechnet aus 01.01.-31.12. | Okosysteme Gab
Halbstundenmittelwerten und 2001
01.10.-31.03.
EU-Richtlinie 80 wenn 50-%-Wert vom Staub | 01.04.-31.03. | menschliche G
80/779 >150 Gesundheit
berechnet aus
Tagesmittelwerten
(giiltig bis 120 wenn 50-%-Wert vom Staub | 01.04.-31.03. G
31.12.2004) <=150
berechnet aus
Tagesmittelwerten
130 wenn 50-%-Wert vom Staub | 01.10.-31.03. G
>200
berechnet aus
Tagesmittelwerten
180 wenn 50-%-Wert vom Staub | 01.10.-31.03. G
<=200
berechnet aus
Tagesmittelwerten
250 wenn 98-%-Wert vom Staub | 01.04.-31.03. G
>350
berechnet aus
Tagesmittelwerten
350 wenn 98-%-Wert vom Staub | 01.04.-31.03. G
<=350
berechnet aus
Tagesmittelwerten
VDI-RL 2310 [1000** |300 menschliche R
Gesundheit
O; [pg/m’] 1-h- 8-h- 24-h- AOT 40| Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
Wert Wert Wert ok
EU- 120 gleitender Mittelwert, berechnet aus 8 Stunden menschliche Z ab
Richtlinie (25-mal)* Stunden-mittelwerten (hochster Wert Gesundheit 2010
2002/3 eines Tages)
18.000 | berechnet aus Stundenmittelwerten Mai bis Juli | Pflanzen Z ab
pg/m**h| (Mittelwertbildung tiber 5 Jahre) (8 - 20 Uhr) 2010
120 gleitender Mittelwert, berechnet aus 8 Stunden menschliche LFZ ab
Stunden-mittelwerten (hochster Wert Gesundheit 2020
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eines Jahres)
6.000 berechnet aus Stundenmittelwerten Mai bis Juli | Pflanzen LFZ ab
pg/m**h (8 - 20 Uhr) 2020
180 Stiindlicher Mittelwert volle Stunde | Informations- S
schwelle
240 Stiindlicher Mittelwert volle Stunde | Alarmschwelle S
EU- 180 berechnet aus Halbstundenmittelwerten| volle Stunde | Unterrichtung S
Richtlinie d. Bevolkerung
92/72 und
22. BImSchV
(gliltig bis 200 berechnet aus Halbstundenmittelwerten| volle Stunde | Schutz der S
09.09.2003) Vegetation
360 berechnet aus Halbstundenmittelwerten| volle Stunde | Auslésung des S
Warnsystems
110 berechnet aus Halbstundenmittelwerten menschliche S
von 0-8 Uhr, 8-16 Uhr, 16-24 Uhr und Gesundheit
12-20 Uhr
65 berechnet aus Halbstundenmittelwerten| Tag Schutz der S
Vegetation
VDI-RL 120%** Kurzzeitwert | menschliche R
2310 Gesundheit
100 8 Stunden menschliche R
Gesundheit
NO Y2-h- 24-h- Jahres )| 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
[ng/m?] Wert Wert mittel Wert
VDI-RL 1000 500 berechnet aus Halbstundenmittelwerten menschliche R
2310 Gesundheit
NO, 1-h- | 24-h-| Jahres] 5001 | 9801 | Berechnungsvorschrift | Zeitbezug | Schutzziel Wert
[ng/m?] Wert | Wert| mittel | %- %-
Wert| Wert
EUD 400 berechnet aus drei menschliche A
Richtlinie Halbstundenmittelwerten faufeinander- | Gesundheit
1999/30 folgende
und Stunden
2. (gleitender
BImSchV MW)
200 berechnet aus volle menschliche G ab
(1801 Halbstundenmittelwerten [Stunde Gesundheit 2010
mal)*
40 berechnet aus 01.01.0] menschliche G ab
Halbstundenmittelwerten [31.12. Gesundbheit 2010
EU- 200 | berechnet aus 01.01.0J menschliche G
Richtlinie Halbstundenmittelwerten | 31.12. Gesundbheit
85/203 und Umwelt
(giiltig bis
31.12.200
9)
23. 160 | berechnet aus ein Jahr menschliche P
BImSchV Halbstundenmittelwerten Gesundbheit
VDI-RL 200**| 100 berechnet aus menschliche R
2310 Halbstundenmittelwerten Gesundheit
NOx 1-h- 24-h- Jahres()| 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
[ng/m’] Wert Wert mittel Wert
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EUD 30 berechnet aus 01.01.-31.12. | Vegetation | G ab
Richtlinie Halbstundenmittelwerten 2001
1999/30 und
22.
BImSchV
CO [mg/m?®]| ':-Std.-| 8-h- 24-h- Jahres( ]| 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
Wert Wert Wert mittel Wert
EU- 10 gleitender Mittelwert, berechnet| 8 Stunden menschliche | G ab
Richtlinie aus Halbstundenmittelwerten Gesundheit | 2005
2000/69 und
22.
BImSchV
VDI-RL 50 10 10 berechnet aus menschliche R
2310 Halbstundenmittelwerten Gesundheit
Benzol 1-h- 24-h- Jahres()| 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
[ng/m?] Wert Wert mittel Wert
EUD 5 01.01.-31.12. | menschliche | G ab
Richtlinie Gesundheit 2010
2000/69 und
22.
BImSchV
23. 10 berechnet aus Halbstundenmittelwerten | ein Jahr menschliche P
BImSchV Gesundheit
Schwebstaub | 1-h- 24-h- Jahres[]| 95-%- | 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
TSP [pg/m?] | Wert Wert mittel Wert Wert
EU-Richtlinie 150 300 berechnet aus 01.04.-31.03. | menschliche G
80/779 (giiltig Tagesmittelwerten Gesundheit
bis 31.12.2004) und Umwelt
VDI-RL 2310 [500 250 75 berechnet aus menschliche R
Halbstundenmittelwerten Gesundheit
Schwebstaub | 1-h- 24-h- Jahres(]| 95-%- | 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
PMy [ng/m?] | Wert Wert mittel Wert Wert
EU-Richtlinie 50 berechnet aus ein Tag menschliche | G ab
1999/30 350 Tagesmittelwerten Gesundheit | 2005
mal)*
Stufe 1 40 berechnet aus 01.01.-31.12. | menschliche | G ab
Tagesmittelwerten Gesundheit | 2005
EU-Richtlinie 50 berechnet aus ein Tag menschliche | G ab
1999/30 (7-mal)* Tagesmittelwerten Gesundheit | 2010
Stufe 2 20 berechnet aus 01.01.-31.12. | menschliche | G ab
(Priifvorbehalt) Tagesmittelwerten Gesundheit | 2010
Ruf} 1-h- 24-h- Jahres( )| 98-%- | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
[pg/m3] Wert Wert mittel Wert
23. 8 berechnet aus Halbstundenmittelwerten | ein Jahr menschliche P
BImSchV Gesundheit
Pb in der Luft als Bestandteil | Jahresmittelwert | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert
des Schwebstaubs [pg/m?]
EU-Richtlinie 1999/30 und 0,5 berechnet aus Tagesmittelwerten | 01.01.-31.12. | menschliche G ab
22. BImSchV Gesundheit 2005
EU-Richtlinie 82/884/EWG 2 berechnet aus Tagesmittelwerten | ein Jahr menschliche G
und Gesundheit und
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22. BImSchV (giiltig bis Umwelt

31.12.04)

Staubniederschlag Jahresmittelwert | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert

[g/m? * d]

TA Luft 0,35 berechnet aus ein Jahr erhebliche G

Monatsmittelwerten Beléstigungen

Pb im Staubniederschlag Jahresmittelwert | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert

[ng /m? * d]

TA Luft 100 berechnet aus ein Jahr schédliche G
Monatsmittelwerten Umwelteinwirkungen

Cd im Staubniederschlag Jahresmittelwert | Berechnungsvorschrift Zeitbezug Schutzziel Wert

[ng/ m* * d]

TA Luft 2 berechnet aus ein Jahr schadliche G
Monatsmittelwerten Umwelteinwirkungen

* maximal zuldssige Uberschreitungshdufigkeit im Jahr

G = Grenzwert;
A = Alarmwert

L = Leitwert;
Z = Zielwert

P = Priifwert;

** Halbstundenmittelwert

R = Richtwert;

LFZ = Langfristzielwert (ohne Termin)

S = Schwellenwert

Tabelle 7.2-2: Vom Lénderausschuss fiir Immissionsschutz (LAI) erarbeitete Zielwerte fiir
krebserzeugende Luftschadstoffe.

Schadstoff Zielwert Schadstoff Zielwert
Dieselruf3 1,5 pg/m’ Arsen 5 ng/m’
Benzol 2,5 ug/m’ Cadmium 1,7 ng/m’
Benzo[a]pyren (PAK)| 1,3 ng/m’ Nickel 10 ng/m’
2,3,7,8 TCDD 16 fg/m3 Asbest 88 Fasern/m’

Diese Zielwerte basieren auf einer Risikobetrachtung. Fiir diese Zielwerten wurde ein
Risiko des Auftretens von Lungenkrebserkrankungen bei lebenslanger Exposition ( 70 Jahre)
in Hohe von 1:2500 berechnet.

Tabelle 7.2-3: Leitwerte der WHO (sollen nicht ohne Bezug zu den Begriindungen in den
zugehorigen Kapiteln der Air Quality Guidelines benutzt werden).

Mittelwert liber
Einheit | 10 min | 15min | 30min | 1 h 8 h 24h | 1 Woche | 1 Jahr
NO, |pg/m’ 200 40
Ozon |pg/m’ 120
CO mg/m’ 100 60* | 30% | 10
SO, [pg/m’ | 500 125 50
Toluol |pg/m’ 260

*) Eine Exposition gegeniiber dieser Konzentration sollte den angegebenen Zeitraum nicht
iiberschreiten und sollte innerhalb von acht Stunden nicht wiederholt werden.
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7.3 Position des Umweltbundesamtes (www.uba.de)

Dieselfahrzeuge
Letzte Aktualisierung: 14.11.2003

In Deutschland hat sich der Anteil der Diesel-Pkw an den Neuzulassungen in den
vergangenen Jahren mehr als verdoppelt. Er hat inzwischen fast 40 % erreicht. Die zeitliche
Entwicklung der Partikelemissionen zeigt, dass der stark steigende Anteil der Diesel-Pkw bis
2020 trotz der durch technische MaBBnahmen erzielten Emissionsminderungen am einzelnen
Fahrzeug zu einer Erhdhung der Partikelemissionen aus Pkw um den Faktor 2,3 und damit
zu einer Erhohung der gesamten Partikelemissionen des Straflenverkehrs gegeniiber den
friiheren Annahmen um den Faktor 1,6 fiihrt. An verkehrsnahen Immissionsmessstellen ist
keine der bisherigen Senkung der Abgasgrenzwerte entsprechende Minderung der Fein!]
staubkonzentrationen erkennbar. Der Anteil der aus Diesel-Fahrzeugen stammenden
ultrafeinen Partikel ist sogar gestiegen.

In den vergangenen Jahren wurden die Partikelmassenemissionen von Dieselmotoren in Pkw
und Nutzfahrzeugen durch motorische Mallnahmen, z. B. durch die Verbesserung der
Verbrennung,  bereits  erheblich  gemindert. Eine  wesentlich  weitergehende
Partikelminderung ist nach dem derzeitigen Stand der Technik nur durch eine Abgas-
Nachbehandlung, d. h. durch den Partikelfilter mdglich. Die fiir eine Reihe verschiedener
Partikelfilter-Systeme nachgewiesenen Minderungsraten liegen beziiglich der Partikelmasse
weit tiber 90 % und beziiglich der Partikelzahl {iber 99,99 %.

Auch beziiglich der NOs-Emissionen haben moderne Diesel-Pkw im Vergleich zum
,,Benziner“ einen erheblichen Nachteil. Sie emittieren acht bis zehnmal mehr
Stickstoffoxide, die u. a. zur Bildung des gesundheitsschidlichen Sommersmogs beitragen.
Der NOy-Grenzwert EURO 4 fiir Diesel-Pkw ist etwa dreimal so hoch wie derjenige fiir
Otto-Pkw. Und auch bei LKW ist die reale Minderung der NOy-Emissionen durch die
Grenzwertstufen EURO II und EURO III nicht so hoch wie erwartet: Elektronische
Einspritzsysteme in Schweren Nutzfahrzeugen - eingefiihrt ab dem Jahr 2000 mit der
Grenzwertstufe EURO II - ermoglichen unterschiedliche Einspritzstrategien in den
verschiedenen Bereichen des Motorkennfeldes. Neuere Untersuchungen haben gezeigt, dass
EURO II-Motoren auferhalb des im gesetzlichen Priifzyklus gefahrenen Kennfeldbereiches
vielfach gezielt auf den Kraftstoffverbrauch hin optimiert werden. Dies bewirkt dann im
Gegenzug einen erheblichen Anstieg der Stickstoffoxid-Emissionen. Die Folge: Fiir das Jahr
2003 liegen die NOx-Emissionen der Schweren Nutzfahrzeuge um etwa 40% und fiir das
Jahr 2010 um etwa 50 % hoher, als bisher angenommen wurde.

In Deutschland versterben pro Jahr insgesamt ca. 800 000 Menschen (alle Todesursachen).
Nach einem aktuellen Gutachten von Prof. Wichmann, GSF Neuherberg, sind davon etwa
10.000 bis 19.000 Todesfdlle den Abgasen aus Dieselfahrzeugen als vorzeitige Todesfille
zuzuordnen. Durch die Reduktion der Partikelemissionen. zum Beispiel durch Partikelfilter.
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lieBe sich zum {iberwiegenden Teil verhindern, dass diese Personen vorzeitig versterben.

Die gesundheitlichen und O6kologischen Wirkungen von Partikeln und NOy-Emissionen
machen nach Auffassung des Umweltbundesamtes (UBA) eine deutliche Senkung der
Grenzwerte erforderlich. Technische MinderungsmaBBnahmen filir ein fortschrittliches
Emissionsniveau stehen schon jetzt zur Verfligung. Die Minderungskosten pro
Fahrzeug/Motor sind im Verhéltnis zum bewirkten Effekt gering und verhaltnismaBig.

Im Juni 2003 wurden in Deutschland insgesamt 14 Pkw-Typen mit Partikelfilter von
franzosischen und italienischen Herstellern angeboten. Fiir weitere 20 Pkw-Typen, auch von
deutschen Herstellern, ist die Einfiihrung des Partikelfilters fiir den Herbst 2003 oder fiir
Anfang 2004 angekiindigt.

Auch fiir Nutzfahrzeuge ist die Partikelfiltertechnik verfligbar. Bereits Anfang der 90er Jahre
wurde sieben verschiedene Systeme, die teilweise Minderungsraten iiber 90 % aufwiesen, an
1.100 Stadtbussen im Rahmen des RuBfilter-GroBversuchs des Bundesumweltministeriums
in Deutschland erfolgreich erprobt. Heute laufen in Deutschland iiber 5.000 Stadtbusse und
weltweit mehr als 50.000 Nutzfahrzeuge mit Partikelfiltersystemen. In Kalifornien wurde die
Ausriistung von 900.000 Dieselfahrzeugen im Rahmen eines Programms mit Fordermitteln
in Hohe von 100 Mio. US$ beschlossen.

Die Fortschreibung der Emissionsgrenzwerte fiir Pkw, leichte Nutzfahrzeuge und
Nutzfahrzeugmotoren wird national und international gefordert. Die
Weltgesundheitsorganisation, die EU-Kommission sowie der National Research Council und
die Umweltbehorde EPA der USA stellen die Feinstdube, zu denen die Diesel-Partikel
zdhlen, als eines der gegenwirtig vorrangigen umwelthygienischen Schwerpunktthemen in
Europa und USA heraus. In den USA und in Japan wird bereits an Umsetzungskonzepten
gearbeitet. Auch das Umweltbundesamt fordert eine weitere deutliche Senkung der
Abgasgrenzwerte bei Fahrzeugen mit Dieselmotoren. Eine Fortschreibung der ab 2005
giltigen NOy- und Partikelgrenzwerte - EURO 4 fiir Pkw und EURO IV/V fir
Nutzfahrzeugmotoren - ist zur Abwehr von Gefahren fiir die Gesundheit und fiir die Umwelt
notwendig und technisch machbar.

Eine weitere Herabsetzung der massenbezogenen Partikelgrenzwerte um den Faktor 10
reicht prinzipiell aus, um das Ziel des Gesundheitsschutzes zu erreichen, wenn dafiir
effektive Partikelfilter oder gleichwertige Techniken mit einer hohen Minderungsrate iiber
den gesamten Grofenbereich der Partikel einschlieBlich der ultrafeinen Partikel zum Einsatz
kommen. Um Zielverfehlungen in Form von technischen Entwicklungen, die hauptsichlich
auf die Minderung der Masse hin optimiert sind, zu verhindern, sollte als flankierende
Maflnahme eine Begrenzung der emittierten Partikelzahl erfolgen.

Der Vorschlag des UBA lautet wie folgt: Der Partikelgrenzwert EURO 5 fiir Pkw sollte mit
0,0025 g/km gegeniiber dem EURO 4-Grenzwert einer Emissionsminderung von 90 %
entsprechen. Der NOy-Grenzwert fiir Diesel-Pkw sollte mit 0,08 g/km demjenigen fiir Otto-
Pkw der ab 2005 giiltigen Stufe EURO 4 entsprechen.

Fir Nutzfahrzeugmotoren ist als Anvassung der Stufe EURO V ebenfalls die weitere
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Minderung der Partikelemission um 90% bis auf Partikelfilter-Niveau erforderlich.. Dies
erfordert einen Grenzwert von 0,002 g/kWh im stationdren Test und 0,003 g/kWh im
dynamischen Testverfahren. Im Hinblick auf die NOs-Emissionen sollte der NOj-
Grenzwertes der Stufe EURO V von 2,0 auf 1,0 g/kWh angepasst werden und eine weitere
Senkung auf 0,5 g/kWh ab 2010 erfolgen.

Die Mehrkosten fiir EURO 5-Konzepte bei Diesel-Pkw und die geeigneten Kombinationen
von MafBinahmen zur Erflillung der vorgenannten Grenzwerte sind gegeniiber der EURO 4-
Technik im Bereich von 200 € bis 400 € pro Fahrzeug anzusetzen. Im Fall der
Nutzfahrzeugmotoren werden die Mehrkosten fiir eine iiber die verabschiedete Stufe
EURO V hinausgehende Emissionsminderung und die dafiir notwendigen Abgasl’|
nachbehandlungssysteme, die im wesentlichen eine weitere Optimierung der fiir EURO V
erforderlichen Systeme darstellen, zu vernachldssigen sein. Die Gesamtkosten werden
gegeniiber einem EURO III-Motor je nach MotorengroB3e zwischen 1.500 € und 3.000 €
liegen. Einige technische Konzepte ermdglichen es sogar, diese Mehrkosten durch eine
gleichzeitige Minderung des Kraftstoffverbrauchs zu amortisieren.
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7.4 Internationaler Grenzwertevergleich

Ausziige aus OECD (2001), Vehicle Emission Reductions

Table 6. Passenger Car Emissions Standards
Nitrogen Oxides (Diesel)

Year of Introduction g/km Useful Life (km)
US national Tier 1 1994 0.777 160 000
NLEV* 2001 0.186 160 000
Tier 2 2004 0.043 193 080
California TLEV ¢ 1994 0.373 160 000
LEV 1994 0.186 160 000
ULEV 1994 0.186 160 000
LEV2* 2004 0.043 193 080
ULEV2 2004 0.043 193 080
SULEV 2004 0.012 193 080
Japan Japan 2002 2002 0.280 80 000
E.U. EURO 3 2000 0.500 80 000
EURO 4 2005 0.250 100 000
a. These will be phased in a few Northeast states starting in 1999; nationally they go into effect in 2001.
b Tier 2 standards will be phased in beginning in 2004 in order to comply with EPA’s declining fleet

average NO, standard as described in Annex B. 100% of the passenger car and light truck fleet
operating on both diesel and gasoline will be required to comply on average by 2007; 100% of heavier
trucks up t010.000 Ibs. will comply by 2009.

c. California’s LEV2, ULEV2 and SULEV will be phased in beginning in 2004 by each manufacturer in a
manner sufficient to comply with the declining fleet average NMOG standard described in Annex C.
d. California’s LEV2, ULEV2 and SULEV will be phased in beginning in 2004 by each manufacturer in a

manner sufficient to comply with the declining fleet average NMOG standard described in Annex C.

With regard to diesel powered passenger cars, it is clear that the EU and Japan, while substantially
tightening their requirements over the next several years, will maintain substantially weaker NOy
requirements than for petrol fuelled vehicles, unlike the USA. The same is true for particulate
requirements as summarised in the table below.
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Table 7. Passenger Car Emission Standards
Particulate Matter (Diesel)

Year of Introduction g/km Useful Life (km)
US national  Tier 1 1994 0.062 160 000
NLEV* 2001 0.050 160 000
Tier 2" 2004 0.006 193 080
California TLEV ¢ 1994 0.050 160 000
LEV 1994 0.050 160 000
ULEV 1994 0.025 160 000
LEV2‘ 2004 0.006 193 080
ULEV2 2004 0.006 193 080
SULEV 2004 0.006 193 080
Japan Japan 2002 2002 0.052 80000
E.U. EURO 3 2000 0.050 80000
EURO 4 2005 0.025 100 000

These will be phased in a few Northeast states starting in 1999; nationally they go into effect in 2001.

Tier 2 standards will be phased in beginning in 2004 in order to comply with EPA’s declining fleet average
NOx standard as described in Annex B. 100% of the passenger car and light truck fleet operating on both
diesel and gasoline will be required to comply on average by 2007; 100% of heavier trucks up to
10.000 1bs. will comply by 2009.

California’s TLEV, LEV and ULEV standards are phased in by each manufacturer in a manner sufficient to
comply with the fleet average NMOG standard described in Annex C.

California’s LEV2, ULEV2 and SULEV will be phased in beginning in 2004 by each manufacturer in a
manner sufficient to comply with the declining fleet average NMOG standard described in Annex C.
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Great progress in reducing heavy-duty vehicle and engine emissions is also occurring as is
illustrated in the tables below.

It seems clear that in contrast to auto standards, the EU has adopted the most stringent heavy-duty
requirements in the world. The US EPA has indicated its intention to adopt an additional round of
heavy-duty requirements during the next year but until it does so it will lag the EU requirements
significantly.

Table 8. Heavy-duty diesel NO, standards

(g/kw-hr)
Model Year US Likely US EU* Japan
proposal

1990 8.2 15.8
1991 7.2 15.8
1992 7.2 15.8
1993 7.2 9
1994 7.2 9 6
1995 7.2 9 6
1996 7.2 7 6
1997 7.2 7 6
1998 5.8 7 4.5
1999 5.8 7 4.5
2000 5.8 5 4.5
2001 5.8 5 4.5
2002 5.8 5 4.5
2003 2.9 5 3.38
2004 2.9 5 3.38
2005 2.9 3.5 3.38
2006 2.9 3.5 3.38
2007 0.16 3.5 3.38
2008 0.16 2 3.38
2009 0.16 2 3.38
2010 0.16 2 3.38

a. EURO 3 from 2005 and EURO 4 from 2008.
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Table 9. Heavy-duty diesel PM standards
(g/kw-hr)
Model Year US Trucks Likely US  US Buses EU* Japan
proposal

1993 0.3 0.15 0.4
1994 0.15 0.105 0.4
1995 0.15 0.105 0.4
1996 0.15 0.075 0.15 0.25
1997 0.15 0.075 0.15 0.25
1998 0.15 0.075 0.15 0.25
1999 0.15 0.075 0.15 0.25
2000 0.15 0.075 0.1 0.25
2001 0.15 0.075 0.1 0.25
2002 0.15 0.075 0.1 0.25
2003 0.15 0.075 0.1 0.18
2004 0.15 0.075 0.1 0.18
2005 0.15 0.075 0.02 0.18
2006 0.15 0.075 0.02 0.18
2007 0.075 0.0075 0.02 0.18
2008 0.075 0.0075 0.02 0.18
2009 0.075 0.0075 0.02 0.18
2010 0.075 0.0075 0.02 0.18

EURO 3 from 2005 and EURO 4 from 2008.

Figure 1. Comparison of passenger car emissions standards in the EL,
USA and Japan
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Mitrogen oxide imits
g'km for diesel engines

04
0.8
0.7
0.6 - T
0.5 California
04 4 —a&— Japan
0.3 —EU
0.2 -
0.1 b Y
U T T T T T T T T
2000 2008
Particulate matter limits
g'km for diesel engines
0.0
0.06
0.05 4
e L5
0.04 1 Califomia
0.03 —i— Japan
[l
0.02
0.01 4
[¥] - T T T T :
2000 2005

201 von 229



Vergleich von Dieselmotorabgasen der 1960er Jahre und heute

7.5 Ubersicht Partikelmesstechnik

Legende der nachfolgenden Ubersicht zur Partikelmesstechnik:

In der nachfolgenden Tabelle werden die verschiedenen Messtechniken und
Anwendungsbereiche entsprechend den nachfolgenden Kriterien verglichen:

Detection limit: Nachweisgrenze
Cross sensitivity: Querempfindlichkeit
Transient measurement possible: ~ Mdglichkeit transienter Messungen

Emission, working place and
ambient air measurement possible: Emissions, Immissions- Arbeitsplatzmessungen

Stability, reproducibility: Reproduzierbarkeit
Calibration: Kalibrierung

Applicability for field measurements: Mobile Feldmesstechnik

Bewertungen:

+: gut

p: problematisch
- nicht mdglich
?: unklar
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7.6 Emissions-Minderungspotentiale (aus CONCAWE 1999)

Emission reduction potential of individual automotive technology components and their effect on fuel
consumption (based on available information up to September 1998)

Table 1 Gasoline Technologies
Availability **
Emissions Reduction ) 1998 Technical 2005
Technology tontial Fuel Consumption Marke by 2005 Market
Palladium containing HC: vV No effect Yes H H
catalysts CoOvv
NOx: v
Catalyst formulation HC,CO NOX. Vv V¢ No effect Yes H H
changes
Close coupled catalysts HC. VIV No effect Yes H H
CO & NOx: <10%
Catalyst physical design HC: v No effect Yes H H
CcOo:v
NOx: v
Cold start spark retard and | Lower emissions, No effect Yes H M
enleanment but no data available
Rich start and secondary Catalyst reaches light-off Small increase Yes H L
air injection earlier
Transient adaptive learning | Lower emissions, No effect Yes H M
no data available
Exhaust gas recirculation NOx: v/ Small increase Yes H H
Fast light-off lambda HC. VvV Small reduction Yes H M
sensors COvvIvIY
NOx: v V'V
On-Board Diagnostics Improvement mainly due to Small Yes H H
better I&M of vehicles
Electrically Heated Cat HC,COvVV VYV Small increase Yes H L
Gasoline Burner HC,CO: VvV Small increase No H L
Exhaust Gas Ignition HC,CO.vVVVV Y Small increase No H L
HC Trapping Systems HC.VV/ VYV No effect ? No H L
Saab "Cold Start" Bags Can achieve ULEV levels on No effect No H L
current cleanest US engines
Indirect MPI Lean Bum No effect (w/o cat) Reduction abt. 10% Yes H M
Gasoline Direct Injection, HC,COvVVI VIV Reduction v Yes H M
Lean Bum NOx: *
Gasoline Direct Injection HC,CO: v Reduction v No H L
Stoichiometric (versus conventional)
NOx: VvV
(versus lean-burn G-DI)
NOx Storage Catalyst NOX: VIV No effect Yes H M
Controlled Auto-Ignition HC, CO&NOx: vV Reduction v/ No M L
Plasma HC: VIS Small decrease No M L
COvv/v
NOX: VvV vV
Variable Vaive Timing CO,: v Reduction v Yes H M
NOx reduction
Variable Compression Ratio { CO,: v v Reduction v' v ? L? ?

*  NOx have to be further reduced by after-treatment (de-NOx catalyst)
** Has been assessed by the Task Force in mid-1998 as:

H = High :
M = Medium :
L=Low:

likely
limited
unlikely

Key: ¢'=101020%; v 2010 35%; v ¥V Upt0o 50%; vV Upto 75% : /¥ ¥ ¥ ¥ >75%

reduction potential
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Table 2 LD Diesel Technologies
Auvailability *
Technology Emissions Reduction Fuel Technical by
Potential Consumption 1998 market 2005 2005 Market |
Oxidation Catalyst MY No effect Yes H H
PM(SOF): vV v
CO&HC:vV VYV
NOx: ¢
De-NOx Catalyst SCR | NOx. /v Vv No effect No H L
(Urea) (ECE+EUDC)
De-NOx Catalyst NOx: ¢/ No effect Yes M M
Passive - FWC (Four | (ECE+EUDC) {very low
Way Catalyst) efficiency)
De-NOx Catalyst NOx: ¥ Small increase Yes H M
Active - NCR (ECE+EUDC)
(Non-SCR)
NOx Storage Catalyst | NOx: > v vV Small increass No M L
(assumed)
Continuously PSS Some increase No H L
Regenerative Trap NOx : <5%
(CRT)
Particulate trap PMV VY Some increase No H M
(non-CRT)
EGR, Non-cooled NOx: ¥/ ¢ (MVEG) Small increase Yes H M
NOx: ¥V v/ (Cruise)
EGR, Cooled NOx: v ¢ (MVEG) Small increase No H H
NOx: V¥ ¢ (Cruise)
Reduced PM & soot
Basic engine design See Table 3 (HD) Reduced Yes H H
improvements)
Engine management PM. vV Significant Yes H H
systems & strategies | NOx: abt. 9% reduction
(already demonstrated)
New fuel injection PM: /v / / (Cruise) Significant Yes H H
types NOx: /¥ /¢ (Cruise) reduction
(with EGR)
New nozzles/Rate NOx. /¢ Small reduction No H H
shaped injection (at constant soot)
Piasma HC&NOx vV Vv No effect ? No M M
CoOvvvY
"removes soot”
Diesel/water injection | All: Vv Small increase No L L
and emulsions (with 20% water)
Diesel/water injection | PM: v Small reduction ? H M
NOx: v

* Has been assessed by the Task Force in mid-1998 as:

H =High :
M = Medium:
L=Low:

likely
limited
unlikely

Key: v'=101020%; ¥ 20t0 35%; v'¥V Up 10 50%; v VvV Upto 75% : /¥ ¥ ¥ >75%

reduction potential
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Table 3 HD Diesel Technologies
Availability *
Technology Emissions Fuel Technical by
Reduction Potential Consumption 1998 market 2005 2005 Market
Oxidation Catalyst PM: vV No effect Yes H M
PM (SOF). vv ¢
HC&COvVV VYV
NOx: v
De-NOx Catalyst - NOX VvV No effect No H H
SCR (Urea) (ECE R49)
De-NOx Catalyst - NOx: v No effect No M L
Passive FWC (Four (ECE R49)
Way Catalyst)
De-NOx Catalyst - NOx: Vv Some increase No H M
Active NCR (ECE R49) (depends on
Non-SCR) HC/NOx ratio)
NOx Storage Catalyst | NOx: > Vv ¢ Small increase No M L
(assumed, based on LD) (depends on
regeneration
efficiency)
Continuously PMIVISS Some increase Yes H M
Regenerative Trap NOx: <5%
(CRT)
Particulate trap PMV ISV Some increase Yes H M
(non-CRT)
EGR, Non-cooled NOx: ¥ v (R49/13-mode) Small increase No H M
EGR, Cooled NOx: ¥/ v ¢ (OICA/13-mode Small increase No H H
NOx: >/
(R49/13-mode)
Reduced PM/soot
Basic engine design Euro 2 to Euro 4 unclear Reduced Yes H H
improvements PMHC.PMVVVV
shown for Euro 1 to Euro 2)
Engine management Unclear for HD Significant Yes H H
systems & strategies | (PM: vv NOx: 9% reduction
demonstrated for LD)
New fuel injection Significant, but % is unclear Significant Yes H H
types reduction
New nozzles/Rate NOx: v Small reduction No H H
shaped injection (at constant soot)
Plasma HC,NOx vV vV No effect ? No M L
CO: vV, “removes soot”
Diesel/water injection { Al: vV Small increase No M L
and emulsions (with 20% water)
Diesel/Water injection | PM:v' v v Smail reduction ? H M
NOx: vv

* Has been assessed by the Task Force in mid-1998 as:

H =High:
M = Medium :
L=Low:

likely
limited
unlikely

Key: ¥=101020%; vV 2010 35%; v ¢V Upto 50%; v V'V ¥ Upto 75% : /¥ ¥ ¥ >75%

reduction potential
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7.7 Emissionsfaktoren historische amerikanische Nutzfahrzeuge
1952 - 1975

Inertia Average HDCC

Rated Road | Test Emissions, g/mi Fuel

Model {Power,| Turbo- | Load, | Weight, Econ.,

Engine Year hp charged hp Ib HC co NO, PM mpg
Cummins NHB 200 1952 | 200 | no 70 | 22000 | 149 [ 367 | 113 | 9.00 | 6.1
llcummins NH 220 1963 | 220 | no 86 | 35000 | 203 [283 | 131 | 886 | 59
llpoc 6L-71NA 1969 | 270 no 85 | 37900 | 30 (655 | 464 | 268 | 57
licummins NTC 350 1975 | 350 | yes | 126 | 62900 | 37 [377 | 375 | 397 | 44
[Mack 673 Thermodyne | 1960 | 187 no 75 | 32900 | 33 | 223 | 159 [ 352 | 68
looc sv-71n 1974 | 304 no 140 | 62900 | 44 | 277 | 523 [350 | 33
IMack 673 Thermodyne | 1963 | 187 no 75 | 32900 | 56 | 95 | 359 | 158 | 68
licummins NHRS 300 | 1954 | 300 no 126 | 62900 | 88 | 386 | 562 [ 354 | 34
llcummins NHC 250 1970 | 250 no 126 | 62900 | 23 | 450 | 267 | 744 | 37
llcaterpitar 1673 PcT | 1967 | 245 | yes 97 | 37400 | 50 {314 | 91 [719 | 47
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TABLE 5. PM ANALYSIS RESULTS

Bry Wet Wet Sulfate Vac.Oven | Estumated | Csumated |
Test Test Total PM, Sulfate, Sulfate, % of % VOF, Carbon, Carbon
Date No. g/mi mg/mi mg/mi Total PM VOF g/mi gimi % of Total PM
7953 Peterbilt with Gummins NAB 200
06/10/00 53PB-HD2 9.16 406 933 1.0 49 4.51 4.58 50
06/10/00 53PB-HD3 8.94 246 56.5 06 49 4.40 449 50
06/10/00 53PB-HD4 8.90 463 106.4 1.2 49 432 448 50
1l5_5 Kenworth with Cummins NH-B 220
06/13/00 53K-HD-1 8.12 556 127.8 1.4 40 362 5.37 59
06/13/00 83K-HD-2 9.07 407 936 10 40 3.61 537 59
06/13/00 53K-HD-3 8.39 40.9 94.0 11 38 322 5.07 60
7900 WardLarrance Fire Truck v DOG 6L71 NA
06/16/00 69FT-HD1 2.66 36.8 84.6 3.2 60 1.58 0.99 a7
06/16/00 69FT-HD2 2.60 35.0 80.5 3.1 80 1.55 0.97 37
08/16/00 69FT-HD3 2.77 335 770 28 52 145 1.25 45
1953 JK Peterbilt w/ 1976 Cummins NTC350
06/21/00 53JK-HD1 399 80.6 185.4 4.7 15 0.60 3.20 80
06/21/00 53JK-HD2 385 85.0 195.5 5.1 18 0.70 2.96 7
06/21/00 63JK-HD3 4.07 789 1815 45 17 0.71 318 78
7951 Mack wl 1960 Mack 673 Tharmodyne
06/27/00 51M-HD1 3.50 26.3 80.5 1.7 10 0.36 3.08 88
06/27/00 51M-HD2 3.58 245 56.3 16 10 0.36 3.16 88
06/27/00 51M-HD3 349 240 552 16 10 0.35 3.08 89
7974 Potorbiit wi 1974 DDC 8V-TIN
07/01/00 74PB-HD1 3.55 65.3 150.1 42 56 197 1.43 40
07/01/00 74PB-HD2 3.56 716 164.8 46 56 1.98 1.42 40
07/01/00 74PB-HD3 350 708 1627 45 55 197 148 41
7963 Mack wi Mack ENDETS
07/06/00 63M-HD1 1.61 434 90.8 6.2 56 0.90 0.61 38
07/06/00 63M-HD2 1.53 49.2 113.1 74 53 0.81 0.61 40
07/06/00 83M-HD3 1.50 470 108.0 6.8 53 0.84 0.64 40
7954 Mack w/ Cummins NHRS 300
07/12/00 54M-HD1 3.64 614 141.2 : 39 22 0.80 2.70 74
07/12/00 54M-HD2 347 63.2 145.4 42 23 0.80 2.52 73
07/12/00 54M-HD3 351 50.3 136.3 39 22 0.75 2.62 75
7970 MaCK W/ CUmmMINS NHC 250
07/18/00 70M-HD1 7.43 572 1316 1.8 8 0.62 6.63 90
07/18/00 70M-HD2 7.68 529 1217 16 8 "0.63 6.93 80
07/18/00 70M-HD3 7.21 53.9 124.1 17 8 0.55 6.54 91
'w/ Cat 1673 PCT
(as received)
07/25/00 68F-HD1 5.21 M5 95.3 1.8 a2 1.69 343 [
07/25/00 68F-HD2 5.58 38.7 881 18 g 2.19 3.31 0
07/25/00 68F-HD3 4.90 374 85.9 1.8 3 1.52 3.29 67
(after tune up)
07/27/00 68F-HD4 7.36 319 734 1.0 16 1.18 6.10 83
07/27100 68F-HDS 7.27 318 734 1.0 18 1.29 5.90 81
07/27/00 6BF-HD6 713 295 67.8 10 17 123 583 82
(after replacing 1 bad Injector)
08/08/00 68F-HD7 7.45 264 60.7 0.8 16 1.20 6.19 83
08/08/00 68F-HD8 7.57 201 67.0 0.9 14 1.00 6.41 85
YT T 2 IV 23 L T X 50 B
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7.8 HEI Studien zur Wirkung von Partikeln und deren Bestandteile
(HEI 2002a)

Early Events Health Effects
Incidence of
Changes in Heart  Vascular Inflammation Hospital ~ Cardiovascular
Rate Variabilty ~ Effects Airway / Systemic Others  Admissions ~ Disease ~ Morality ~ Others
PM Fresh, concentrated E— W%ﬁ o0e
5 Ultrafine N 4:& <:Z‘
ize )
fractions Fine RS i
Coarse .
2EE SECH!
-E Resuspended O N
@ | Source- Diesel O <X O
O | specific PM Coal fly ash <X
€ Residual oil fly ash A
< Acid particles H* 4}
Sulfate {;1
Others
Biologic Endotoxin
material Allergens
M e | S| ST RTEE ITX
e {8
o) fractions !
_&) Coarse
© Acid particles Sulfate O
) Nitrate
[
@ | Metals fron (]
Q) Nickel 0
> Vanadium =]
_9 Others
© | Particle core [carbon] P
S
S | paret T STRTHLCE] e
& | Organic Aldehydes
3] compounds  Hydrocarbons
-l
Others
Reactive gases O
Healthy Cardiovascular Disease Asthma Young Older

Subjects Humans g

Studied Rodents
Dogs []

<X
@

O o

Figure 3. The complexity of studying PM effects shown using studies from HEI's PM research program. The figure illustrates some types
of particles, a range of study subjects, and several health endpoints of interest. Each symbol indicates one type of subject that was
included in an HEI-funded epidemiologic or experimental study.

A single study may be represented with more than one symbol; for example, the epidemiologic study by Lippmann and colleagues (17)
investigated the potential associations among levels of different-sized particles, acidity, and sulfate with daily mortality in the general
population and with hospital admissions among older people. For this study and other epidemiologic studies, the general population is
represented by the symbol for healthy subjects; the general population, however, also contains susceptible groups.
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