Schweizerische Eidgenossenschaft Eidgendssisches Departement fiir
Confédération suisse Umwelt, Verkehr, Energie und Kommunikation UVEK

Confederazione Svizzera

i : Bundesamt fiir Energie BFE
Confederaziun svizra

Schlussbericht 2011

ERWEITERTE PARTIKELANALYTIK FUR
HOLZFEUERUNGSABGASE




Auftraggeber:

Bundesamt fur Energie BFE
Forschungsprogramm Biomasse und Holzenergie
CH-3003 Bern

www.bfe.admin.ch

Kofinanzierung:
Bundesamt fiir Umwelt BAFU
CH-3003 Bern

Auftragnehmer:

Paul Scherrer Institut

Labor fur Atmospharenchemie
CH-5232 Villigen-PSI

WWw.psi.ch

Fachhochschule Nordwestschweiz
Institut fir Aerosol- und Sensortechnik
Steinackerstr. 5

CH-5210 Windisch

www.fhnw.ch

Autoren:

André Prévot, Paul Scherrer Institut, andre.prevot@psi.ch
Heinz Burtscher, Fachhochschule Nordwestschweiz, heinz.burtscher@fhnw.ch
Urs Baltensperger, Paul Scherrer Institut, urs.baltensperger@psi.ch

BFE-Bereichsleiter: Sandra Hermle
BFE-Programmleiter: Sandra Hermle

BFE-Vertrags- und Projektnummer: 102207 / 152795

Fur den Inhalt und die Schlussfolgerungen ist ausschliesslich die Autoren dieses Berichts

verantwortlich.

2117



Zusammenfassung

Holzfeuerungen tragen in der Schweiz im Winter betrachtlich zur Feinstaubmasse bei.
Insbesondere bei der organischen Feinstaubmasse sind die Holzfeuerungen im Winter die
wichtigste primare Emissionsquelle, wichtiger als der Verkehr. Der sekundéare Beitrag an die
organische Masse, welche aus fliichtigen Kohlenwasserstoffen erst durch Oxidation in der
Atmosphare entstehen sind ausser in den Alpentélern insgesamt noch wichtiger als die
priméren Quellen.

Ziel dieses Projektes ist es, die primaren Emissionen und das sekundare
Feinstaubbildungspotential von Stiickholzheizungen und Pelletfeuerungen zu quantifizieren
und charakterisieren.

Dazu wurden in diesem Projekt einerseits Emissionsstudien an Holzfeuerungsprifstanden
sowie Emissions- und Alterungsexperimente in der Smogkammer am PSI durchgefiihrt. Dies
beinhaltete zeitlich hochaufgeléste Messungen von Feinstaubkomponenten mit einem
Aerosolmassenspektrometer (organische Masse), mit dem Multi-Winkel
Absorptionsphotometer (schwarzer Russ) und mit dem TEOM (Tapered Element Oscillating
Microbalance) (Feinstaubmasse). Die potentielle Toxizitat der Partikel in der Lunge wurden
mit ROS-Konzentrationen (Reaktive oxidierende Substanzen) approximiert.

Es konnte unter anderem gezeigt werden, dass die Pelletéfen wahrend der stabilen
Brennphase deutlich weniger Russ- und organische Masse emittieren und auch praktisch
keine sekundaren Partikel gebildet werden. Die Startphasen sind bei allen Holzdfen ein
Problem, wahrenddem ein moderner Stiickholzofen wahrend der Brennphase weniger
emittiert als ein alter Stickholzofen. Bei Emissionstests ist es problematisch, die ersten 10
Minuten nicht zu berlcksichtigen, weil rund 50% der Emissionen in dieser Zeit ausgestossen
werden. Die Feinstaubemissionen des Stiickholzofens insbesondere wahrend der
Startphase sind potentiell sehr viel toxischer als Feinstaub von Pelletdéfen wahrend stabiler
Brennphase und meist auch toxischer als Dieselruss oder Zigarettenrauch.

Die verlassliche Messung der organischen Emissionen von Stiickholzéfen ist nach wie vor
ein Problem. Zukunftige Projekte sollten bei geniigend Verdinnung aber auch bei tiefen
Temperaturen durchgefiihrt werden, um die realen Emissionen und
Feinstaubbildungspotenziale zu bestimmen. Die Entwicklung und Anwendung von On-line
Methoden zur ROS-Bestimmung waren sehr interessant.
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Einleitung/Projektziele

Messungen in der Schweiz und im naheliegenden Ausland haben gezeigt, dass die
Hauptkomponenten der organischen Feinstaubmasse die priméar emittierten Beitrage vom
Verkehr und den Holzfeuerungen sowie sekundére erst in der Atmosphére aus flichtigen
Kohlenwasserstoffen chemisch gebildete Feinstaubkomponenten sind (Figur 1). Die
organische Feinstaubmasse ist wohl neben dem schwarzen Russ die toxischste
Komponente. In den Messkampagnen von typischerweise etwa einem Monat konnte
festgestellt werden, dass im Winter die Holzfeuerungen tberall deutlich mehr zur
organischen Feinstaubmasse beitragen als der Verkehr (Figur 1). Die wichtigste
Komponente ist fast Uberall die sekundére organische Feinstaubmasse. Diese Messungen
wurden mit Aerosolmassenspektrometern durchgeftihrt, welche erst seit wenigen Jahren zur
Verfligung stehen (Canagaratna et al., 2007; DeCarlo et al. 2006)
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Figur 1: Mittlere Zusammensetzung der organischen Feinstaubmasse (PM;) an
verschiedenen Orten in der Schweiz und im benachbarten Ausland: Harkingen (Mai), Zurich
(Juli), Payerne (Juni), Zlrich (Januar), Reiden (Februar), Payerne (Januar),
Hohenpeissenberg (Mai), Jungfraujoch (Mai), Roveredo (Méarz, Dezember), Massongex
(Dezember), Rheintal (Februar), Grenoble (Januar) (Lanz et al., 2010). OOA bezeichnet for
allem sekundare oxygenierte Komponenten, HOA stammt mehrheitlich vom Verkehr und
BBOA ist durch Biomassenverbrennung, im Winter vor allem durch Cheminées und
Holzheizungen verursacht.

Beim schwarzen Russ ist die Situation nicht die gleiche. Hier dominieren fossile Bestandteile
fast Gberall in der Schweiz (Figur 2) mit Ausnahme von Roveredo, wo der
Holzfeuerungsbeitrag besonders hoch ist und dort die fossilen und nicht-fossilen Beitrége am
schwarzen Russ sich die Waage halten. Die Figur 2 macht zudem klar, dass in der
Atmosphare viel mehr organischer als elementarer Kohlenstoff (synonym fiir schwarzen
Russ in diesem Bericht) vorhanden ist. Der effektive Beitrag zur Feinstaubmasse ist
insbesondere beim organischen Kohlenstoff noch deutlich héher, das das Verhéltnis von
organischer Masse zu organischem Kohlenstoff zwischen etwa 1.25 (typisch fur Verkehr),
1.6 (Holzfeuerungen) und 2 (sekundére oxygenierte Bestandteile) betragt.
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Figur 2: Mittlere Zusammensetzung des Kohlenstoffes des Feinstaubes beziglich fossiler
und nicht-fossiler OC (organischer Kohlenstoff) und EC (elementarem Kohlenstoff) an
verschiedenen Standorten im Durchschnitt von jeweils einigen Luftfilterproben (Szidat et al.,
2006; Lanz et al., 2008; Szidat et al. 2007.

Mittlere Zusammensetzung der organischen Feinstaubmasse (PM;) an verschiedenen Orten
in der Schweiz: Harkingen (Mai), Zurich (Juli), Payerne (Juni), Zurich (Januar), Reiden
(Februar), Payerne (Januar), Hohenpeissenberg (Mai), Jungfraujoch (Mai), Roveredo (Marz,
Dezember), Massongex (Dezember), Rheintal (Februar), Grenoble (Januar) (Lanz et al.,
2010). OOA bezeichnet for allem sekundare oxygenierte Komponenten, HOA stammt
mehrheitlich vom Verkehr und BBOA ist durch Biomassenverbrennung, im Winter vor allem
durch Cheminées und Holzheizungen verursacht.

Im Winter sind die Holzfeuerungsbeitrdge am Feinstaub in der Schweiz von grosser
Bedeutung. In der Zukunft wird erwartet, dass die Feinstaubemissionen des Verkehrs
aufgrund der vorhanden Partikelfiltertechnologie deutlich abnehmen werden, wahrenddem
dies bei den Holzfeuerungen in kleinerem Masse zu erwarten ist, weil insbesondere fur
kleine dezentrale Holzdfen oder Cheminées keine vergleichbar effiziente Technologie auf
dem Markt ist.

Das Ziel dieses Projektes ist die Bestimmung von Emissionen und der sekundéren
Feinstaubbildung von Stiickholz- und Pelletfeuerungen.

Dabei sollen insbesondere neue on-line Messgeréate, welche bisher vor allem fir Immissions-
messungen genutzt wurden, in Emissions- und Alterungsstudien verwendet werden.

Durchgefihrte Arbeiten und erzielte Ergebnisse

In Klus des Okozentrums Langenbruck wurden im Oktober und November 2007
Emissionsmessungen Stiickholz- und Pelletéfen durchgefuhrt. Bei dieser Kampagne wurde
vor allem Erfahrung gesammelt und es wurde beschlossen, quantitative Daten nur fr die
folgenden Studien am Paul Scherrer Institut und an den Holzprufstanden der
Fachhochschule Luzern in Horw darzustellen, da diese im Gegensatz zur ersten
Messkampagne konsistent ausgewertet werden konnten. Schematisch ist der Aufbau von
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solchen Emissionsmessungen in Figur 3 dargestellt. Wichtig ist, dass die Emissionen
verdinnt werden missen. Dies ist einerseits durch die hohe Empfindlichkeit der Gerat
gegeben, viel wichtiger ist jedoch, dass bei zu kleiner Verdiinnung die organische Masse im
Feinstaub Uberschétzt wird. Am Paul Scherrer Institut wurden einerseits auch
Emissionsmessungen durchgefiihrt. Die Konzentrationen wurden erst gemessen, nhachdem
die Emissionen in einem 27m? grossen Teflonsack verdiinnt wurden. So konnte effektiv bis
zu Aussenluftkonzentrationen verdinnt werden. Die Smogkammer dient dann aber auch
dazu, die Holzfeuerungsemissionen (gasformig und Feinstaub) zu altern. Der Aufbau dieser
Smogkammerexperimente ist schematisch in Figur 4 dargestellt. Mehrere Kampagnen
wurden an den Prifstanden und an der Smogkammer durchgeftihrt. Am Paul Scherrer
Institut wurden aufgrund der Erfahrungen in Klus im 2008 Messungen an einem alten
Stiickholzofen, im November 2008 an einem Pelletofen und im September/Oktober 2009 an
einem modernen Stuckholzofen durchgefihrt (Tabelle 1). Die Messungen in Horw fanden im
Oktober 2011 statt.
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Figur 3: Typischer Aufbau der Emissionsmessungen in Horw, den Holzfeuerungsprufstanden
der Fachhochschule Luzern.

6/17



Tabelle 1: Experimente am Paul Scherrer Institut, welche im Detail ausgewertet werden
konnten. Die Tabelle beinhaltet die primare organische Aerosol-Konzentration nach der
Verdinnung in die Smogkammer, das Verhaltnis der organischen Masse zur primaren
organischen Masse nach 5 Stunden Oxidationszeit, das elementare Sauerstoff/Kohlenstoff
(O:C)-Verhaltnis der primaren organischen Masse und der organischen Masse nach 5
Stunden. MCE bezeichnet die Verbrennungseffizienz (CO,/(CO+CO;)) sowie die
Ozonproduktion in 5 Stunden.

Experiment date POA OAs,/ POA POA OAsp POA/CO MCE AO; tsp -
ton
month.year (ng/m’) (WLO) 0:.C 0:.C pg/m’® ppm’! (ppb)
Old log wood burner
1 flaming + smoldering 02.2008 3.8 1.6 0.51 0.58 39 0.986 32
2 flaming 03.2008 4.4 3.8 0.38 0.50 - - 59
3 flaming 03.2008 28 5.1 0.19 0.36 11 0.960 111
4 starting 04.2008 27 6.9 0.32 0.42 7.6 0.943 52
5 starting 04.2008 6.5 5.7 0.23 0.46 6.4 0.959 65
6 smoldering 07.2008 17 0.7 0.87 0.79 14 0.909 16
7 flaming 08.2008 7.6 3.8 0.25 0.36 38 0.994 10
Pellet burner
8 stable burning 11.2008 4.2 1.0 0.23 0.50 48 0.999 -
9 starting 11.2008 3.6 2.8 0.52 0.72 29 0.992 26
10 starting 11.2008 3.5 3.7 0.59 0.84 22 0.988 24
Modern log wood burner
11 flaming 09.2009 14 3.6 0.48 0.62 2.5 0.993 -
12 flaming 09.2009 4.9 53 0.37 0.50 3.1 0.987 79
13 flaming 09.2009 6.1 2.7 0.35 0.41 11 0.995 3
14 gas-phase only* 09.2009 - - - 0.50 - 0.989 73
15 starting 09.2009 31 4.2 0.37 0.56 20 0.958 23
16 starting 09.2009 3.9 3.4 0.41 0.62 28 0.979 12
17 starting 10.2009 20 2.3 0.33 0.51 16 0.966 25
18 gas-phase only* 10.2009 - - - 0.36 - 0.994 10
19 gas-phase only" 10.2009 - - - 0.39 - 0.993 25
20 flaming 10.2009 2.0 2.1 0.50 0.54 5.8 0.995 2

* Gas-phase only experiments were performed on a mixture of starting and flaming phase emissions.
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Figur 4: Typischer Aufbau der Smogkammermessungen, welche zur Bestimmung der
sekundaren Feinstaubbildung von Holzfeuerungsemissionen dient.

Die Messungen welche hier diskutiert werden beinhalten die organische Masse mit dem
AMS (Aerosolmassenspektrometer), der schwarze Russ mit dem MAAP (Multi-Angle
Absorption Photometer), die gesamte Partikelmasse mit dem TEOM (Tapered Element
Oscillating Microbalance). Zusétzlich wurde in Horw auch das reaktive Oxidationspotential
der emittierten Partikel gemessen, welche ein Proxy sind fir mégliche toxikologischen
Einflusse in der Lunge (Miljevic et al., 2010).
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Im weiteren werden nicht alle, aber die Hauptresultate dieser Studie dargestellt.

In Figur 5 ist ein typisches Experiment an der Smogkammer des PSI dargestellt. Mehr als 20
solcher Experimente wurden durchgefuhrt. Die Emissionen wurden in die Kammer gebracht,
wonach die Konzentrationen aufgrund der Wandverluste langsam abnehmen. Die Lichter
werden angeziindet und fihren zunachst zu einem Anstieg aufgrund von sekundarer
Produktion von Feinstaubmasse, bevor die Wandverluste wieder tiberhand nehmen. Die
Wandverluste kdnnen bertcksichtigt werden und so die effektive sekundare
Feinstaubproduktion bestimmt werden. Im Beispiel von Figur 5 ist die priméar emittierte
Masse nach der Verdiinnung in die Kammer etwa 6-7 ug/m?*. Nach Korrektur der
Wandverlust hat man etwas mehr als 35 ug/m* nach 5 Stunden Oxidationszeit. In diesem
Fall hat man etwa fiinf mal mehr organische Feinstaubmasse aufgrund der Sekundérbildung
als direkt emittiert wurde.

Solche Experimente wurden nun fiir verschiedene Holzdfentypen und Brandbedingungen
mehrfach durchgefiihrt. Die Resultate davon sind in Figur 6 zusammengefasst, welches
einige der Hauptresultate in einer Figur komprimiert. Hier wird ein alter und ein moderner
Stuickholzofen sowie ein Pelletofen beztglich Emissionen und sekundarem
Feinstaubbildungspotential verglichen. Die héchsten Emissionen wurden beim alten
Stiickholzofen gefunden. Beim modernen Stickholzofen sind die primaren Emissionen und
vor allem auch die sekundare Feinstaubbildung bei Startbedingungen wichtig. Wéhrend der
Flammphase sind die Emissionen insbesondere auch das sekundére
Feinstaubbildungspotential deutlich reduziert. Beim Pelletofen sind Emissionen und die
sekundare Feinstaubbildung wéhrend der stabilen Brennphase deutlich kleiner als bei den
Stiickholzheizungen. Bei den Startbedingungen sind die Emissionen nach wie vor signifikant.
Das sekundare Feinstaubbildungspotential ist vor allem durch Emissionen wahrend der
Emissionen in der Startphase sehr hoch.

ug/m

-1 0 1 2 3 4 5
Time after lights on (h)

Figur 5: Typisches Experiment der Smogkammer. Die Konzentrationsverlaufe der organische
Feinstaubmasse (OM) und des schwarzen Kohlenstoffs (BC: Black Carbon) sind als
Funktion der Zeit dargestellt. OM WLC ist die aufgrund Wandverlusten korrigierte (WLC: Wall
Loss Corrected) organische Feinstaubmasse.
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Figur 6: Emissionsfaktoren von schwarzem Russ, organischer Masse und die Bildung
sekundarer organischer Masse pro verbranntes Holz in g/kg (oder in
Konzentrationsverhéaltnissen zu CO,). Die mittleren Emissionen sind fir einen alten
Stiickholzofen (WESO Duplex), einen moderneren Stiickholzofen (Attika Avant) und einen
Pelletofen (Riegg KEA) fur die Startphase und die Brennphase dargestellt.

Bei den Resultaten der Emissionsstudien an den Prifstellen fokussieren wir hier auf wenige
wichtige und interessante Resultate bezlglich der Wichtigkeit der Startphase sowie die
Gesundheitsrelevant der emittierten Partikel. In Figur 7 sind Messungen der organischen
Masse und des schwarzen Russes in einem Emissionsexperiment beispielhaft dargestellt.
Dabei wurden verschiedene Ofen bei verschiedenen Bedingungen gemessen. Bei allen
Abbranden wird mehr als 40% der Feinstaubmasse in den ersten 10 Minuten emittiert. Bei
Emissionstests, welche die ersten 10 Minuten nicht berticksichtigen, kann erwartet werden,
dass die Emissionen um etwa ein Faktor 2 unterschatzt werden.
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Figur 7: Beispiel der Messung der organischen Masse und vom schwarzen Kohlenstoff bei

verschiedenen Abbrandbedingungen
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Figur 8: Akkumulierte emittierte Masse als Funktion der Zeit bei verschiedenen
Abbrandbedingungen (siehe Figur 7).

Fur die Prifstandsmessungen in Horw sind die Emissionsdaten des Pelletofens und des
Stiickholzofens in den Tabellen 2 und 3 zusammengefasst. Die gefundenen Emissionen von
verschiedenen Holzfeuerungsofen (Stlickholz und Pellet) sind in Figur 9 im Vergleich zu
Literaturwerten dargestellt. Die Daten insgesamt deuten darauf hin, dass modernere Ofen
gegenuber wirklich alten Holzdfen zunéchst vor allem die Partikelmasse reduzieren. Die
besseren Technologien unterscheiden sich dann vor allem beziiglich der gasférmigen
Kohlenwasserstoffemissionen. Die Emissionen in dieser Studie sind &hnlich wie die
Pelletemissionen oder die Emissionen moderner Holzéfen in der Literatur.

Tabelle 2: Die Emissionsfaktoren, mittlere Konzentrationen, Partikelgrosse (von Disk) und
Verbrennungs-Parameter des Pellet-Ofens. Die Kolonnen bezeichnen den mittleren Wert mit
dem Standard Fehler (SE) and die Anzahl Tests (N) fir jeden Parameter und die
Testbedingungen.

Mass - Gravimetric Mass - TEOM Number Length Gas-phase Organics
Mean SE N Mean SE N Mean | SE N Mean | SE N Mean SE N
mg/m,’ @ 13% O: # mgm.’ @13%0; # #ima' @ 13% O2 # mim.’ @ 13% O2 # | mim’@13%0. | #
Bad Conditions 47.0 55| 7 55.11 | 4729 7 4.41x10° | 5.4x10” | 7 6.39x10° 7.1x10° | 7 | 19.29 481 7
Bad WESP 417 273 16.82 | 1111 2 1.00x10° | 8.3x10™ | 2 1.85x10° 5.6x10° | 2 | 14.33 2.19 3
Stable Good 25.7 12 |7 2691 | 1800 9 5.00x10"” | 1.3x10% | 9 5.85x10° 1.5x10° [ 9 | 1.44 0.18 9
Stable Good W/ESP 33 033 1.290 | 02314 3 1.69x10” | 1.6x10" | 3 2.36x10° | 2.3x10° [ 3 |1 0 3
Cold Start 82.0 133 | 3 1124 | 4710 2 221x10° | 17x10® | 3 | 2.55x10° | 20x10° [ 3 | 186 126 3
Cold Start w/ESP - ~ - 19.97 1 5.28x10% 1 | 472x10° 1| 114 1
Warm Start 65.0 -|1 10.04 1 9.24x10" 1 1.02x107 1 |39 1
Mass - Gravimetric Mass - TEOM Number Length
Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N
mg/MJ # mg/MJ # #MJ # m/iMJ #
Bad Conditions 34.53 405 | 7 38.20 336 7 3.02x10" | 3.7x10% | 7 | 435x10° | 4.8xa0° | 7
Bad WESP 30.80 194 | 3 11.83 110 2 7.62x10” | 7.3x10™ | 2 1.28x10° 5.5x10° | 2
Stable Good 18.89 089 |7 18.17 126 9 3.37x10” | 8.8x10™ | 9 3.95x10° 1.0x10° | 9
Stable Good W/ESP 2.43 0233 0.91 018 3 1.13x10% | 11x10" | 3 1.50x10° 1.5x10° | 3
Cold Start 60.27 978 | 3 57.66 340 2 5.55x10” | 8.7x10% | 3 5.75x10° 8.2x10° | 3
Cold Start w/ESP - 2.32 1 1.08x10% 1 | 1.07x10° 1
Warm Start 47.80 -1 15.17 1 3.69x10" 1 | 4.02x10° 1
Particle Diameter Flue Gas Temp. Lambda 02 co NOx
Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N
Nm # °Cc # # Vol. - % #  mgm,'@13%0;, | #mg m’@13%0, | #
Bad Conditions 128 4| 7 1971 12| 7 12| <01 7 41 007 7 1010 135 | 7 1014 13| 7
Bad WESP 376 | 229 | 3 1998 | 06| 3 13| <01 3 4.3 009 3 894 75| 3 97.3 03] 3
Stable Good 1017 03| 9 186 | 08| 9 15| <01 9 7.3 003 9 60 5| 9 80.7 194 | 9
Stable Good W/ESP 1214 | 03] 3 1879 1.0] 3 15| <01 3 74| <001 3 104 13| 3 114.7 15| 3
Cold Start 20 2|3 1021| 38| 3 18 01 3 9.0 059 3 2332 1803 | 3 106 53| 3
Cold Start w/ESP 86 1 96.6 1 18 1 9.6 1 385 1 84 1
Warm Start 95 1 150 1 17 1 9.0 1 225 1 3 1
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Tabelle 3: Die Emissionsfaktoren, mittlere Konzentrationen, Partikelgrosse (von Disk) und
Verbrennungs-Parameter des Stiickholzofens. Die Kolonnen bezeichnen den mittleren Wert
mit dem Standard Fehler (SE) and die Anzahl Tests (N) fiir jeden Parameter und die

Testbedingungen.

Mass - Gravimetric Mass - TEOM Number Length Gas-phase Organics
Mean | SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N
mgm.@13% 0, #m gm. '@ 13%0; | # #m,’ @ 13% O # m/im,’ @ 13% O # m¥m.’ @ 13% 02 #
Cold Start 160.7 24.9 6 738 32.9 4 | 193x10" 3.62x10"* 6 | 1.56x10 2.59x10° 6 | 435.83 103.62 6
Cold Stable 31.8 6.8 6 129 41 4 | 8.96x10" 5.85x10"2 6 | 5.66x10° 4.76x10° 6 | 211.67 7111 6
Cold Burn Out 85.0 50.6 5 184 4.0 3 | 1.20x10" 9.85x10"? 5 | 7.29x10° 8.07x10° 5 | 7194 384.7 5
Warm Stable 26.8 3.8 4 210 37 4 | 8.o1x10* 4.38x10"? 4 | 7.40x10° 9.20x10° 4 | 455 6.6 4
Warm Start 81.0 11.8 4 644 6.8 4 | 1.08x10" 5.22x10"? 4 | 1.23x10 1.17x10° 4 | 739.25 94.72 4
Mass - Gravimetric Mass - TEOM Number Length
Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N
mg/MJ # mg/MJ # #MJ #m/ MJ #
Cold Start 130.7 94| 6 414 72 6 1.16x10™ 2.67x10% | 6 9.89x10° 1.79x10° 6
Cold Stable 25.9 56| 6 8.4 1.6 6 6.05x10" 4.12x10” | 6 3.83x10° 3.45x10° 6
Cold Burn Out 69.5 46| 5 9.8 24 5 8.38x10"° 6.83x10% | 5 5.07x10° 5.75x10° 5
Warm Stable 220 33| 4 17.8 2.9 4 5.46x10" 2.61x10% | 4 5.53x10° 5.66x10° 4
Warm Start 66.4 02| 4 30.8 17 4 6.32x10"° 331x10% | 4 7.35x10° 9.02x10° 4
Particle Diameter Flue Gas Lambda 02 co NOx
Temperature
Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N Mean SE N
nm # °C # # Vol. - % # mg/m.* @ 13% 02 #m_ gim’@13%0: #
Cold Start 78 4| 6 65 5| 6 10.7 17 6 18.8 03 6 2294 200 | 6 70.0 65| 4
Cold Stable 56 5] 6 191 10] 6 4.0 02 6 15.6 04 6 2271 334 | 6 85.3 56| 4
Cold Burn Out 52 3| s 200 6| 5 6.8 02 5 17.9 01 5 5531 1138 | 5 713 48| 3
Warm Stable 88 6| 4 327 9| 4 2.6 01 4 12.9 04 4 1049 150 | 4 85.8 17| 4
Warm Start 01| 11| 4 282 | 12| 4 2.7 02 4 13.1 05 4 4477 375 | 4 78.0 14| 4
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Figur 9: Emissionen der Partikelmasse versus die Emissionen gasférmigen
Kohlenwasserstoffen
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Figur 10: Vergleich der Partikelmasse, welche mit dem TEOM gemessen wurde im Vergleich
zur Summe der mit dem AMS gemessenen organischen Masse und der schwarzen
Kohlenstoffmasse (BC: black carbon)

Die Figur 10 zeigt, dass die Partikelmasse des Feinstaubes mit der Summe der organischen
Masse und der schwarzen Kohlenstoffmasse fur den Stiickholzofen praktisch vollstéandig
erklart werden kann. Im Fall des Pelletofens findet man &hnliche Resultate fir die
Startphase, wahrenddem die Feinstaubmasse wéahrend der stabilen Brennphase deutlich
hoéher ist als die Summer organischen und schwarzen Kohlenstoffmasse, was zeigt, dass in
diesem Fall die nicht gemessenen Salze wie Kaliumchlorid und Kaliumsulfat deutlich
wichtiger sind.

Als Proxy fur die Toxizitat von Partikeln in der Lunge werden oft die reaktiven oxidativen
Substanzen gemessen. Im Vergleich sind die Konzentrationen dieser reaktiven oxidativen
Substanzen pro Feinstaubmasse am héchsten wahrend der Kaltstartemissionen. Wenn der
Ofen schon warm ist, sind diese Konzentrationen geringer, aber immer noch signifikant. Bei
einem Pelletofen konnten keine ROS-Konzentrationen nachgewiesen werden (Figur 11). Die
ROS-Konzentrationen der Stuickholzemissionen sind sehr hoch im Vergleich mit anderen
Feinstaubquellen. Bei Diesel oder Zigarettenrauch sind typischerweise Werte von 50
nmol/mg zu finden, wahrend die Konzentrationen hier zum Teil 2000 nmol/mg deutlich
ubertrafen.

Die Figur 12 zeigt, dass die ROS-Konzentrationen bei der Stiickholzheizung von den
Abbrandbedingungen beeinflusst werden. Bei hherer Temperatur und somit effizienteren
Brandbedingungen sind auch die ROS-Konzentrationen viel kleiner. Die kleinere Effizienz
fuhrt also nicht zur zu mehr Feinstaub sondern auch zu deutlich toxischerem Feinstaub.
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Figur 11: Konzentrationen der reaktiven oxidativen Substanzen (ROS) normalisiert auf die
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Figur 12: Abhangigkeit der Konzentrationen der reaktiven oxidierenden Substanzen als
Funktion der Ofentemperatur.

Ausblick

Eine wichtige Frage bei den Holzfeuerungen ist wie der organische Emissionsanteil
verlasslich gemessen werden soll. Das Hauptproblem bei den meisten
Emissionsmessungen, dass die Verdiinnung zu klein ist, was zu einer Uberschatzung der
emittierten organischen Masse fuhren kann. Dies hat mit der Verschiebung des
Gleichgewichts der organischen Molekilkonzentrationen von der Partikelphase zur
Gasphase bei Erniedrigung der Konzentration zu tun. Ein grosses Problem ist die
Temperatur. In der Realitat gelangen die Emissionen mehrheitlich bei sehr tiefen
Temperaturen in die Aussenluft, wahrenddem die Emissionsprifstdnde und auch die PSI-
Smogkammer bei Laborbedingungen betrieben werden. Dies fuhrt generell zu einer
Unterschatzung der Feinstaubmasse, weil ein betrachtlicher Anteil der organischen Masse
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halbfliichtig ist. Eine wichtige Beobachtung in diesem Projekt ist, dass das Verhaltnis der
emittierten organischen Feinstaubmasse zum schwarzen Russ tiefer ist als bei den meisten
Emissionsstudien in der Literatur. Dies konnte einerseits mit den oft viel zu hohen
Konzentrationen bisheriger Studien zusammenhangen sowie die im Vergleich zur Aussenluft
eher hohe Temperatur bei den Emissionsexperimenten.

il |||Ii II‘Iihlllll

R MMIMM "

Figur 13: Mobile Messfahrzeug und mobile Smogkammer des Paul Scherrer Instituts

Zukunftige Projekte kdnnten beispielsweise folgende Themen beinhalten

¢ Die Messung der Emissionen (insbesondere organische Anteile) bei den Kaminen in
der Aussenluft bei Aussentemperaturen mit verschiedenen Messmethoden:
(Verschiedene Methoden vom schwarzen Russ beziehungsweise dem schwarzen
oder elementaren Kohlenstoff, verschiedene Methoden bei der Bestimmung des
organischen Kohlenstoffs und der organischen Masse. Dazu kénnte man direkt die
Luft auf H6he der Kamine ansaugen und mit dem PSI-Messfahrzeug die Messungen
durchfuhren (Fig. 13)
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+ Die Emissionen von Holzfeuerungen sollten bei Aussenlufttemperaturen durchgefihrt
werden. Dies ist inzwischen mdglich mit der neuen mobilen Smogkammer des Paul
Scherrer Instituts (Figur 13).

¢ Es gibt inzwischen erste Prototypen von Geréten, welche on-line ROS
Konzentrationen messen kénnen. Diese kénnten angewandt werden, um die Toxizitat
des Feinstaubes bei verschiedenen Brandbedingungen sowie der sekundaren
Komponenten mit héherer Zeitauflosung und Genauigkeit zu erfassen.
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