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Darstellung von Zahlen in diesem Bericht

Das Dezimaltrennzeichen in der Modellierung ist der Punkt ,.“, hinsichtlich Ein- und Aus-
gabe. Aus Griinden der Konsistenz zu den Abbildungen und der jeweiligen Legende wer-
den im Text Zahlenwerte wie z.B. Konzentrationen mit dem Dezimalpunkt ,..“ statt dem im
Deutschsprachigen Raum dUblichen Komma ,,,“ separiert, also 1.5 statt 1,5.

Abklrzungsverzeichnis

Acronym Bedeutung

A Amin

A* Amino-Radikal

br branching ratio

CcC Carbon Capture

Cl Chlor

CT™M Chemie Transport Model

DJF Dezember-Januar-Februar (Untersuchungszeitraum)

DEYA Diethylamin

DMA Dimethylamin

DMA* Dimethylamin-Radikal

GRAL GRAz Lagrangian (- Ausbreitungsmodell)

GRAMM GRAz Mesoscale Model (- Windfeldmodell)

IM Imin

JIA Juni-Juli-August (Untersuchungszeitraum)

JMW Jahresmittelwert

k Geschwindigkeitsreaktionskonstante

KVA Kehricht Verbrennungsanlage

MA Methylamin

MAK Maximale Arbeitsplatz Konzentration

MEA Monoethanolamin

MEA* Monoethanolamin Radikal

Molek Molekile

MW8 8-Stunden Mittelwert

NA Nitramin

NIPH Norwegian Institute of Public Health

Nm3 Normkubikmeter (bei 101325 Pa und 273.15 K)
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NO Stickstoffmonoxid

NO; Stickstoffdioxid

NOx Stickoxide x=1,2

NS Nitrosamin

OSHA Occupational Safety and Health Administration
O3 Ozon

*OH Hydroxylradikal

[ Jss Steady-State bzw Gleichgewichtskonzentration
Vol Volumen

ITnA Seite 6 von 67 Bericht Nr. 1-29/25/UUh V&U Inst_24/019/1631



iR
1. Einleitung und Aufgabenstellung

Am Standort der KVA Linth ist eine CO.-Abscheidung (CC) geplant. Mittels Aminwéasche
kénnen die CO;-Emissionen von Kehrichtverbrennungsanlagen aus dem Rauchgas abge-
schieden werden. Dieser Prozessschritt initiiert das sogenannte ,Carbon-Capture” — die
Abscheidung von COs.. In einem nachfolgenden Verfahrensschritt werden saure Gase (COx,
SOz, u.a.) thermisch, durch Erhitzen, wieder vom Amin getrennt und das zuriickgewonnene
Amin erneut zur Wasche eingesetzt. In der Absorber-Stufe kann dabei ein verhaltnismafig
kleiner Anteil des Amins und seiner Zersetzungsprodukte mit dem Rauchgas in die Atmo-
sphare entweichen. Nachfolgend werden diese entwichenen Amine in der Atmosphére tur-
bulent verdiinnt und verfrachtet, sowie durch chemische Reaktionen und mittels trockener
bzw. feuchter Deposition abgebaut (siehe Abbildung 1). Beim chemischen Abbau, vorwie-
gend Uber Stickoxid und Hydroxylradikal-(*OH) Reaktionen, kénnen schadliche Reaktions-
produkte wie Nitrosamine und Nitramine entstehen [1]. Nitramine und insbesondere Nitro-
samine sind karzinogen. Im Vergleich zur CO,-Abscheidung (Zeitskala: ~Sekunden) laufen
die atmospharischen Zersetzungsreaktionen (Zeitskala Stunden) vergleichsweise langsam
ab.

(0]

wave,. | NO, 5 NO~
‘OH =~ ( Nitramines rmation of
*OH
NO Nitrosamines

X

Amines
NO, eact nvolving '
*OH and NOXx hu

Abbildung 1: Vereinfachtes Schema zur Darstellung der Entstehung schadlicher Amin Abbauprodukte
und deren Zerfall in der Amin- und Stickoxid Abgasfahne, aus [2].

Der Umfang der Nitramin- und Nitrosamin-Bildung in der Atmosphéare héngt in erster Linie
von folgenden Parametern ab:

¢ den vorherrschenden Umweltbedingungen, wie der Globalstrahlung (G)

e den Emissionen, insbesondere den Aminen + Stickoxiden (NOy)

e den photochemischen Verhéltnissen im Umfeld der Anlage (G, Ozon (Os), NOx, ...

*OH)

e der Art des verwendeten Amins.
In der KVA Linth soll das primare Amin Monoethanolamin (MEA) zur CO,-Abscheidung
verwendet werden. Primare Amine wie MEA bieten den Vorteil, dass in der Atmosphare
zwar stabile Nitramine gebildet werden, jedoch gebildete Nitrosamine wieder zerfallen. Al-
lerdings kénnen beim Abscheideprozesses und der Rickgewinnung von MEA in sehr ge-
ringem Umfang sekundére Amine wie z.B. Dimethylamin (DMA) bilden, die dann in der At-
mosphare neben Nitraminen auch Nitrosamine bilden. Ebenso kénnen bei der CO,-Ab-
scheidung und Amin Ruckgewinnung in geringem Umfang Nitramine (NA) und Nitrosamine
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(NS) gebildet werden, die dann mit dem Rauchgas direkt emittiert werden. Weitere Zerset-
zungsprodukte bei Verwendung von MEA sind Formaldehyd und Acetaldehyd.

Die mit dem Rauchgas entweichenden MEA, DMA, NA und NS Emissionen werden nach
Freisetzung in der Atmosphare verdinnt, abgebaut und deponiert.

VVom Norwegischen Gesundheits-Institut (NIPH Norwegian Institute of Public Health) wurde
ein Luftglte-Zielwert von 0.3 ng/m?3 als Kriterium zur Genehmigung von Carbon Capture
Anlagen ausgegeben, der als Summenwert fir Nitrosamine und Nitramine Anwendung fin-
det [3]. Seitens der schweizerischen Umweltbehérden wird ein strengerer Immissions-Risi-
kowert von 0.03 ng/m3 als Summenparameter eingefordert [4]. Fur Eintrage in Vegetation,
Boden, Gewasser und Trinkwassereinzugsgebieten gibt es bislang keine Zielwerte.

Die in Abbildung 1 schematisierten chemischen Prozesse wurden in einfachen Gaul‘'schen
Fahnenmodellen wie ADMS 5 mit Aminchemie-Erweiterung [5], sowie in komplexeren regi-
onalen Chemie-Transport-Modellen implementiert [6][7]. Grundlegend fiir Modellierungsar-
beiten in der Schweiz ist eine gute Reprasentation schwieriger Windverhaltnisse durch das
auBerst komplexe Gelande, wie es im Umfeld der KVA Linth vorliegt. Fur die Strdmungs-
modellierung sollten Modelle verwendet werden, die die komplexen, topographisch beding-
ten Windverhaltnisse mit adaquater Auflosung abbilden kdnnen. Daher werden fiir Anwen-
dungen in der Schweiz die Windfelder durch ECOLOT [8] mit dem numerischen Modell
GRAMM (GRAz Mesoscale Model, [9],[10],[11]) gerechnet. Fir die Ausbreitungsmodellie-
rung werden numerische Modelle bendtigt, die die hohen quellnahen Konzentrationsgradi-
enten unter komplexen topographischen Bedingungen auflésen. Lagrange’sche Partikel-
modelle sind prinzipiell sehr gut geeignet, die Ausbreitung von tracerartigen Spurenstoffen
auch in komplexem Gelande zu simulieren. Fur diese Studie wird das Lagrange‘sche Par-
tikel Modell GRAL (GRAz Lagrangian, [12],[13],[14],[15]) verwendet. Das Model GRAL
wurde um eine einfache, aulRerst effiziente und anwendungsorientierte Chemie erweitert
und bereits fir Sommer- und Winterperioden im Umfeld der KVA Horgen ausgiebig getestet
[16]. Der Forschungsbericht [16] wurde einem Expert-Review [17] unterzogen und vorge-
schlagene aktualisierte Anpassungen von wichtigen Parametern, der Methodik sowie der
Beurteilung von Ergebnissen werden in dieser Umweltbeurteilung bertcksichtigt.

Das Ziel dieser Arbeit ist die Beurteilung der Ausbreitung von Aminen und deren Zerset-
zungsprodukte aus der geplanten CO,-Abscheidung im Umfeld der KVA Linth. Durch Vor-
gabe der Emissionen fir Acetaldehyd, Formaldehyd, MEA, DMA (als Proxy-Substanz fir
sekundére Amine, siehe [16]) und direkten Nitrosamin Emissionen werden die Jahresmit-
telwerte der Immissionen (Zusatzbelastungen) unter Berlicksichtigung der trockenen und
nassen Deposition berechnet und dargestellt, siehe Schema Abbildung 2. Ebenso werden
die Jahresmittelwerte der trockenen und nassen Depositionseintrage dargestellt.
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reinfachtes Schema Nielsenet al. 2012
I

+imine

. Ausbreitungsmodellierung

JMW (Kurzzeit) Garantiewert: Ausbreitung und atm. Reaktion zu MEA"/DMA*
= MEA/DMA 1 (5)/0.0001 mg/m? Ausbreitung
@
=
© NS direkt Emission 0.001 mg/m® Ausbreitung & atmospharische Reaktion zu DMA*
(7]
g Formaldehyd 5 mg/m? Ausbreitung = 2
w I3
@ > 38p
= Acetaldehyd 5 mg/m? Ausbreitung o \§ . ; E%g
g = @ E S
7 = £ =) < o§5§
— 7)) i IS = g o2
ST HEAH
Deposition E - H H B B
e trocken+feucht = -1 i 2 s s £8%
MEA in mg/(m?3d)
Eintrage in Vegetation, Boden & Gewasser NS+NA in mg/(m2d)

Abbildung 2: Beurteilungsschema fur die Ausbreitungsmodellierung.

2. Untersuchungsmethodik

Um Auswirkungen der projektierten CO2-Abscheidung mittels Amine auf die Umwelt bei
komplexer Topografie fur die KVA Linth beurteilen zu kénnen, wurde das Ausbreitungsmo-
dell GRAL weiterentwickelt und bereits am Beispiel der KVA Horgen getestet [16]. Der fir
diese Untersuchung relevante aktuelle Wissensstand, methodische Ansétze, umfangreiche
Testrechnungen fir sommerliche und winterliche Verhaltnisse sind ebenso in diesem For-
schungsbericht [16] beschrieben. Die im Expert-Review von Nielsen und Wisthaler, 2025
[17] vorgeschlagenen aktualisierten Anpassungen hinsichtlich der MEA Emissionen, des
MEA branching ratios, der Methodik sowie der Beurteilung von Ergebnissen werden in die-
ser Arbeit berticksichtigt. Auch eine Uberschatzung der direkten Nitrosamin Emissionen in
[16] wird hier korrigiert.

Die projektierte CO2-Abscheidung bei der KVA Linth stellt wohl das zweite Projekt dieser
Art in der Schweiz dar. Im Gegensatz zu Umweltbeurteilungen fir Luftschadstoffe zu denen
es auf staatlicher Ebene Richtlinien und Regelwerke und auch Grenzwertregelungen gibt,
stellen Umweltbeurteilungen von Aminen und deren Zersetzungsprodukten aus der CO»-
Abscheidung noch Neuland dar. Im Gegensatz zu Luftschadstoffen wie NO2, SO, PM u.a.
sind im Bereich der Amine und deren Zersetzungsprodukten keine Immissions-Grenzwerte
definiert. Es gibt Zielwert Vorgaben. Hinzu kommt, dass Emissions- und vor allem Immissi-
onsmessungen aufgrund der Nachweisgrenzen &ul3erst schwierig durchzufuhren sind [18].
Auch typische Hintergrundbelastungen sind derzeit nicht bekannt.

2.1. Umweltbeurteilungen, Zielwerte

In Europa wurden bisher vor allem in Norwegen und UK Pilotprojekte zur CO2-Abscheidung
und auch Lagerung durchgefiihrt. Im Rahmen dieser Projekte wurde neben der grof3tech-
nischen Umsetzung und Skalierbarkeit der CO»-Abscheidung [19],[20],[21] auch Grundla-
genforschung zu Aminen und deren atmosphéarischen Abbau mittels Photooxidations-
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Experimenten (z.B. [22],[23]) und auch theoretischen Studien [24] betrieben. Dabei wurden
die Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten zu den gasférmigen Abbaumechanismen expe-
rimentell sowie durch theoretische Quantenchemie und kinetische Modellierung bestimmt
[25]. Unter Nutzung dieser Forschungsergebnisse konnten Modelle und Methodiken zur
Beurteilung der luftseitigen Umweltauswirkungen von Aminen und deren Zersetzungspro-
dukte etabliert und weiterentwickelt werden. Ebenso wurden Untersuchungen [3] zur Wir-
kung von Aminen und deren Zersetzungsprodukte auf die menschliche Gesundheit im Zuge
von Pilotprojekten im Technology Centre Mongstad (TCM) [19][20][21] in Norwegen durch-
gefuhrt. Im Rahmen dieser Arbeiten wurden Zielwerte zur Wirkung von Aminen und deren
Abbauprodukte aus verschiedensten Gesundheits- und Umweltuntersuchungen in den Ex-
positionsbereichen Luft/Einatmung bzw. Gewaésser und Trinkwasser von Knudsen et al,
2009 [26] zusammengestellt und von Karl et al., 2011 [27] und um neuere Werte NIPH [3]
erganzt. Dabei wurden Untersuchungen z.B. zur Herstellung von Sprengstoffen und auch
Richtlinien zum Arbeitsschutz (z.B. MAK bzw. OSHA Werte) zur Orientierung verwendet.
Eine Zusammenstellung der Ziel- und Richtwerte fir MEA, Diethylamin (DEYA), die atmo-
spharischen Amin Abbauprodukte der Nitrosamine und Nitramine sowie weitere Abbaupro-
dukte wie Formamid und Acetamid ist in Tabelle 1 dargestellt. Bei den Trinkwasser Zielwer-
ten geht es primar um den Schutz der menschlichen Gesundheit und bei den Gewasser
Zielwerten geht es darum toxische Wirkungen auf Algen/Bakterien bzw. Fische oder wirbel-

lose Wassertiere zu vermeiden.

Tabelle 1: Uberblick Umwelt Zielwerte fir Amine und deren Zersetzungsprodukte [26],[27] und
um NIPH Werte [3] erganzt, MMW Monatsmittelwert, MW Mittelwert, IMW Jahresmittel.

e » . Ziel-/IGrenzwert

po- Exposition Toxizitat . Referenz

e (At Exposition)

MEA Einatmung Gesundheit, subchronisch 10 pg/m3 (MMW) Lag et al., 2009 [29]
Gewasser Algen/Bakterien, chronisch | 7500 ng/l Brooks & Wright (2008) [30]

DEYA Einatmung Gesundheit, akut 75 mg/m3 (8-h MW) OSHA (2010) [31]
Gewasser Algen/Bakterien, chronisch | 200000 ng/| Calamari et al. (1980) [32]
Einatmung Gesundheit karzinogen 0.75/0.075 pg/m3 MAK | Deutschland TRGS [33]
Einatmung Gesundheit karzinogen 0.02 ng/m3 (MMW)*! US EPA [34]

Nitrq- Einatmung Gesundheit karzinogen 0.3 ng/m3 (IMW)*2 Lag et al., 2011 [3]

?sglne Trinkwasser | Gesundheit karzinogen 7 ng/l Richardson et al. (2007) [35]
Trinkwasser | Gesundheit karzinogen 4 ng/l als Y NA+NS NIPH Lag et al., 2011 [3]
Gewasser Algen/Bakterien, chronisch 25 ngl/l Brooks & Wright (2008) [30]
Einatmung Gesundheit karzinogen 0.3 ng/m3 (IMW)*2 Lag et al., 2011 [3]

Ni.tra- Trinkwasser | Gesundheit karzinogen 1 g/l Wollin & Dieter (2005) [36]

?,]\II:\? Trinkwasser | Gesundheit karzinogen 4 ng/l als Y NA+NS NIPH Lag et al., 2011 [3]
Gewasser Fische chronisch 200 ng/l Brooks & Wright (2008) [30]

;?;ma- Gewasser Wirbellose Chronisch 24 000 ng/l Brooks & Wright (2008) [30]

:;\;:gta- Einatmung Gesundheit karzinogen 0.05 pg/m3 (MMW) California EPA (1999) [37]

EZL?;L Einatmung Gesundheit karzinogen 938 ug(/jrgfi;h MAK Siegel et al., 1983 [38]

*1 Langzeitwert fiir N-itrosodiethylamine (DEN)
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2011 sprach das Norwegische Gesundheitsinstitut (NIPH) die Empfehlung fur die Festle-
gung von Nitrosamin und Nitramin Zielwerten aus, dass die Gesamtkonzentrationen von
Nitrosaminen und Nitraminen 0.3 ng/m? fiir die Luft und 4 ng/l fur Trinkwasser nicht tUber-
schreiten dirfen [3]. Diese Werte basieren auf einem Lebenszeitrisiko (life time risk) von
10 fur die Luft, bzw. 10® fur Trinkwasser. Das gibt die Wahrscheinlichkeit an, dass eine
Person von 100000 Personen im Laufe eines Lebens an Krebs aufgrund Uberschreitung
dieses luftseitigen Schadstoffwertes erkrankt. Fir Umweltbeurteilungen in Norwegen wer-
den seither diese Werte verwendet [6]. Im vereinigten Konigreich (UK) werden 0.2 ng/m3
fur die zusatzliche Nitramin und Nitrosaminbelastung in Summe im Jahresmittel angewandt.
In der Schweiz soll ein Lebenszeitrisiko von 10 angesetzt werden und deshalb ein Luftgite
Zielwert von 0.03 ng/m3 fur Nitramine und Nitrosamine in Summe zur Anwendung kommen.

2.2. Modellierung

Der Schwerpunkt dieser Modellierungsarbeiten liegt auf der raumlich hochaufgelésten Mo-
dellierung (Ax,y = 50 m) der Aminfahne und Zersetzungsprodukten in komplexem Gelande.
Die Gasphasen- chemischen Abbauprozesse in der Aminfahne werden fur das Amin MEA
vereinfacht berechnet, im Vergleich zu den Studien mit regionalen Chemie-Transport Mo-
dellen (Ax,y > 1 km) [7] bzw. Gaul¥’schen Fahnenmodell (Ax,y = 100 m) [2],[25],[28]. In die-
ser Arbeit wird auf die von ECOLOT/Luzi Bergamin erstellten Windfeldbibliotheken zurtick-
gegriffen. Zur Erstellung der Windfeldbibliotheken wurde das Modell GRAMM verwendet.
Im komplexen Gelande resultieren rdumlich sehr inhomogene Windverhéltnisse im Ver-
gleich zu ebenem Gelande. Wegen der sehr inhomogenen Windverhéltnisse erfordert die
Modellierung der Aminabgasfahne der KVA Linth eine hohe rdumliche Auflésung. Zur Mo-
dellierung der Ausbreitung wird das Lagrange’sche Partikel Modell GRAL verwendet. Dabei
wird die nasse und trockene Deposition von Aminen berlicksichtigt. Hierzu wird das Aus-
breitungsmodell GRAL im transienten Modus betrieben [39]. Bei den transienten Berech-
nungen werden stiindliche Anderungen der Windgeschwindigkeit und -richtung, der atmo-
spharischen Turbulenz und des Niederschlags bei den Ausbreitungsrechnungen beriick-
sichtigt. Die Berechnung der nassen Deposition (GRAL User Guide, VDI 3945-3 [40]) erfolgt
Uber eine Luftschadstoff spezifische Auswaschrate und erfordert die Vorgabe einer gemes-
senen oder berechneten stindlichen Niederschlagsrate. Um die nasse Deposition und che-
mische Prozesse adaquat zu reprasentieren, wird ein ganzes Jahr durchgerechnet, d.h. 24
- 365 stlindliche Ausbreitungsmuster werden berechnet.

Die in Tabelle 1 gelisteten Werte fur Trinkwasser und Gewasser sind schwierig mit den
modellierten Eintrdgen durch Deposition in Bezug zu setzen, da die nachfolgenden Vermi-
schungs- und Abbauprozesse in Gewassern zu beriicksichtigen waren. Letztendlich kann
der Uber Gewdassern und Trinkwassereinzugsgebieten berechnete Depositionseintrag
durch einen Gewassertkologen zur Abschatzung der in Seen auftretenden Konzentrations-
niveaus verwendet werden.

Im Rahmen dieser Umweltstudie werden die in Tabelle 2 gelisteten Zielwerte auf Jahres-
mittelbasis verwendet.
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Tabelle 2: Zur luftseitigen Beurteilung verwendete Zielwerte.
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Kompo- E.X-pO- Toxizitat ziel- E|r.1-

nente sition wert heit
Gesund-

MEA Luft heit, sub- 10 pg/ms3
chronisch
Gesund-

NS+NA Luft heit, karzi- 0.03 ng/m3
nogen

2.3.

Ausbreitungsmodellierung und gleichzeitiger Abbau von Aminen

Die emittierten Amine werden in der Atmosphére verdinnt und durch chemische Reaktio-
nen abgebaut, sowie trocken und nass deponiert. In Abbildung 3 ist ein vereinfachtes, je-
doch allgemein giiltiges Schema fur die atmospharenchemischen Prozesse dargestellt.
Beim chemischen Abbau, initiiert Gber die Reaktion des Amins mit einem Hydroxylradikal,

werden entweder H-Atome von Alkylketten des Amins

abgespalten oder es entsteht ein

Amino-Radikal, das dann in weiterer Folge unter Einfluss von NO zu Nitrosaminen oder
unter dem Einfluss von NO: zu Nitraminen oder Iminen weiter reagiert. Nitrosamine kdnnen
unter dem Einfluss von photolytischer Strahlung wieder ein Amino-Radikal bilden, das wie-
derum Nitramine oder Imine bildet. Kettenférmige Imine sind toxikologisch gesehen weniger

relevant.

Nitramine

“N—NO,

ky NO,

K NO

\N =

Jy

k",OH ¥ A
l \

ks Oy |\‘ }k.NO,
« ¥
R=—N

N

Imine

v
other products

-

R.

Nitrosamine
R
N
R

/
/

NO

Prima

ry
nitrosamines

Abbildung 3: Verallgemeinertes Schema fiir vereinfachte atmosphérische Photo-Oxidation von Ami-

nen, nach Nielsen et al., 2012 [1].

Die Bildung des Amino-Radikals ist der entscheidende Reaktionsschritt und liefert eine kon-
servative Abschatzung fur die maximale Bildung von Nitraminen, Nitrosaminen und Iminen
(in der Summe). Anhand von Photooxidationsexperimenten in Atmospharensimulations-
kammern konnten die atmosphérischen Abbauprozesse von Aminen studiert und der in
Abbildung 3 dargestellte Mechanismus entwickelt und verifiziert werden sowie die Reakti-
onskonstanten bestimmt werden [22],[23]. Die Gasphasen-Reaktionen stehen dabei in
Konkurrenz zu Kondensationsprozessen an Partikeln und Wassertropfen und Verlusten an
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den Wanden der Reaktionskammer [22],[23]. Die Wandverluste bei den durchgefiihrten Ex-
perimenten deuten darauf hin, dass die trockene Deposition eine wichtige Rolle beim atmo-
spharischen Abbau von Aminen spielt. Aufgrund der hohen Volatilitat von Aminen stellt die
Bestimmung der Reaktionskonstanten eine grof3e Herausforderung dar. Daher wurden
diese ergadnzend zu experimentellen Methoden auch Uber theoretische Methoden bestimmt
[25]. Mittlerweile liegen Werte fir die Reaktionskonstanten fur verschiedenste Amin Verbin-
dungen, basierend auf experimentellen und theoretischen Methoden, vor.

Die in der Atmosphére ablaufenden Gasphasen Reaktionen lassen sich durch einen Satz
von Differentialgleichungen (Glg 1 bis Glg 5) naherungsweise beschreiben.

Glg 1
dlA] = —k,,[OH][A
o = 1a[OH][A]
Glg 2
dra’
% = k1o[OH][A] + j1 hy[NS] — k2 [NO][A*] — k3[NO;][A"] — k4[NO,][A"] — ks[0,][A7]
Glg 3
A~ e volta) — s
Glg 4
d
A~ ky0,)14) ~ kgl
Glg 5
d[IM]

T = ks[021[4°] + ka[NO1[A"] + k3 [NA]

kia beschreibt die Reaktionsrate der Aminogruppe mit dem OH-Radikal zur Bildung eines
Amino-Radikals (A*); ki, beschreibt die Bildung eines Alkyl-Radikals durch die Reaktion mit
OH.

k. stellt die Rate der Bildung von Nitrosaminen (NS) bei Reaktion eines Amino-Radikals mit
NO dar; jin stellt die Nitrosamin-Photolyserate dar.

ks beschreibt die Rate der Reaktion eines Amino-Radikals und NO- zur Bildung von Nitra-
minen (NA).

ks stellt die Rate der Amino-Radikal und NO2-Reaktion zur Bildung von Iminen (IM) dar.

ks beschreibt die Rate des Amino-Radikals und der O.-Reaktion.

Anzumerken ist, da nicht direkt aus Abbildung 3 ersichtlich, dass auch Nitramine zu Iminen
dissoziieren kdnnen. Diese Reaktion wurde in der Arbeit von Manzoor et al., 2014 [25] er-
ganzt, siehe ks, in den Reaktionsgleichungen Glg 4 und Glg 5. Die Rektionskonstante fir
die Reaktionsgleichung Glg 1 kann nicht direkt aus den Messungen abgeleitet werden, son-
dern nur eine Gesamtkonstante, die auch H-Abspaltungen am Alkylrest R+ beinhaltet. Das
Verhaltnis der H-Abspaltung von der Aminogruppe (zur Bildung eines Amino-Radikals) zu
den Gesamt H-Abspaltungen durch die OH-Radikalreaktion wird als ,branching ratio* be-
zeichnet, entsprechend: kia/kon bzw. Kia/(kia + kip). Um die relevante Reaktion zum
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Aminoradikal zu beschreiben, wird bei Berechnungen die Geschwindigkeitsreaktions-
konstante fir den Aminabbau kon mit dem ,branching ratio® multipliziert, entsprechend kia
= br « kon. Teilweise, in Abhéngigkeit des eingesetzten Amins, variieren die Reaktionspara-
meter betrachtlich. Die Nitrosamin-Bildung von primé&ren Aminen wurde beim gezeigten
Schema aus Griinden der Vollstandigkeit inkludiert. Allerdings sind diese in der Atmosphére
nicht stabil. Primére Nitrosamine isomerisieren und reagieren innerhalb von Sekunden mit
O:2 zu entsprechenden Iminen [1]. Direkt emittierte stabile Nitrosamine kénnen unter dem
Einfluss von photolytischer Strahlung wieder ein Amino-Radikal bilden das vor allem Imine
und zu einem geringeren Anteil Nitramine bildet.

Die Photooxidation von MEA wird dominiert durch die Reaktion mit OH-Radikalen. ClI-
Atome stellen einen weiteren Nebenpfad in Kustenregionen dar and NOs-Radikale kénnen
nachts MEA abbauen. Im Vergleich zum Abbau durch OH bei Tageslicht stellt der Abbau
durch NOs-Radikale eine Nebensenke dar, denn die Reaktionsrate ist gut 2 Grol3enordnun-
gen geringer im Vergleich zu der mit dem OH-Radikal [6].

Aufgrund der stark unterschiedlichen Reaktionskonstanten stellt das Gleichungssystem
(Glg 1 bis Glg 5) ein ,steifes” numerisches Gleichungssystem dar und erfordert spezielle
numerische Ldsungsverfahren zur Integration der Differentialgleichungen [41]. Dadurch
steigen die Rechenzeiten stark an [7]. Bei einem Lagrange’schen Partikelmodell wiirden
voraussichtlich au3erst hohe Rechenzeiten resultieren und der Vorteil der Verwendung die-
ses Modelltyps, welches die Représentation der Schadstoffgradienten quellnah und auch
in groRerer Entfernung zur Quelle erlaubt, ware nicht mehr gegeben. Um der zeitlichen
Entwicklung der Abbauprodukte in erster Naherung Rechnung tragen zu kénnen, wird der
erste und entscheidende Reaktionsschritt des Gleichungssystems (Glg 1 bis Glg 5) inte-
griert.

Anwendung in Umweltbeurteilungen

Fur Umweltbeurteilungen wird die Summe aus Nitrosaminen und Nitraminen als Jahresmit-
telwert bendtigt. Die Berechnung der Bildung des Aminoradikals R - Ne - R* siehe Abbildung
3, ohne Rickreaktionen, ergibt in guter Naherung die Summe der maximal méglichen Nit-
ramin-, Nitrosamin- und Imin-Gesamtkonzentration wieder. Im Weiteren werden diese hy-
pothetischen Aminoradikal Konzentrationen mit einem * gekennzeichnet (A*, MEA*, DMA¥).
Die Summe der Aminoradikalkonzentrationen (A*) stellt ein aul3erst konservatives Mal} flr
schadliche Nitrosamin- und Nitramin-Konzentrationen dar.

Bei der Berechnung von A* liegt die Herausforderung in einer reprasentativen Vorgabe von
Umgebungsluft Hydroxyl-Radikal Konzentrationen zur Abschéatzung von A*. Die fiir den
Standort Linth geeignete Vorgabe der Hydroxyl-Radikal Konzentrations-Jahreszeitreihe,
wurde dabei basierend auf geeigneten Referenzen und der Nutzung von Globalstrahlungs-
messungen erstellt, siehe Abschnitt 2.5 und 2.9. Allerdings kénnen im Nahfeld der Rauch-
gasfahne, die Hydroxyl-Radikal Konzentrationen nicht adaquat reprasentiert werden, da auf
der gegenstandlichen (Mikro-) Skala aus Rechenzeitgriinden aufwéndige Differentialglei-
chungssysteme zur Chemie-Transportmodellierung nicht mit vernunftigem Aufwand be-
rechnet werden kdnnen. Derzeit gibt es keine Multi-Skalen Modellkette, die photochemi-
sche Prozesse betreffend O3 und Hydroxyl-Radikal Konzentrationen als auch Amin Chemie
und Folgeprodukte auf einer raumlichen Skala von ~50 m in komplexem Gelénde berech-
nen konnte. Dazuhin waren fir solche Berechnungen ein dufRerst hoher Aufwand zur Er-
stellung von Emissionsdaten aus verschiedenen Sektoren zu betreiben. Da sich die Hydro-
xyl-Radikal Konzentrationen in erster Naherung proportional zu den Ozonkonzentrationen
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verhalten und diese im nahen Umfeld der Abluftfahne gegen Null gehen, gehen deshalb
auch die Hydroxyl-Radikal Konzentrationen gegen Null. Das bedeutet, dass beim gewahl-
ten Ansatz die A* Bildung im Nahbereich der Abluftfahne stark Uberschatzt wird.

Das oben (in 2.1) aufgefuhrte Gleichungssystem wird reduziert auf die Losung von Glg 1
und der reduzierten Lésung von Glg 2, d.h. die Abbauterme des Aminoradikals die zur Bil-
dung von Nitrosaminen, Nitraminen und Iminen fiihren, werden nicht bericksichtigt. Auch
die photolytische Abbaureaktion von (stabilen) Nitrosaminen (direkte NS-Emission, tUber
DMA), die zur Bildung der Aminoradikals fuhrt und fiir eine Umverteilung von Nitrosaminen
zu hauptsachlich Iminen aber auch Nitraminen fuhrt, bleibt bei den Simulationen unbertick-
sichtigt. Somit ergeben sich die beiden unten angefiihrten Gleichungen (Glg 6 und Glg 7).
Die Berechnung dieser hypothetischen, da ,eingefrorenen“ Aminoradikal Konzentration
[A*], stellt ein sehr konservatives Proxy Malf3 fur Bildung von Nitrosaminen, Nitraminen und
vorwiegend Iminen dar, siehe Abbildung 4 im Vergleich zu dem verallgemeinerten Schema
in Abbildung 3. Die zeitliche Integration erfolgt mit der Berechnung der Amin (A) Ausbrei-
tung. Dazu werden folgende Parameter vorgegeben:

1. das ,branching ratio“, d.h. das Verhaltnis der H-Abspaltung von der Aminogruppe
(zur Bildung eines Aminoradikals) zu den Gesamt H-Abspaltungen durch die OH
Radikal Reaktion und

2. die Geschwindigkeitsreaktionskonstante Kon.

Somit kbnnen z.B. die Aminoradikal-Konzentration A* fir MEA, also MEA* als auch sekun-
dare DMA Emissionen, die bei der Verwendung von MEA auftreten kénnen, in einer weite-
ren Rechnung modelliert werden (A = DMA, A* = DMA¥*). Das System ist allgemeingtiltig
formuliert.

Glg 6
d[A]
ar = K1[OH][A]
Glg 7
d[A7]
i - k1,[OH][A]
H;C H;C R 4 Nitrosamine
7’
\ \ ,/’
N Ne <:—-->Nitramine
/ / s
HsC HsC “Amine

Abbildung 4: Darstellung des implementierten vereinfachten Reaktionsschemas am Beispiel von
A = Dimethylamin zur Absché&tzung von Nitrosaminen, Nitraminen und Imine in Summe.

Da bei Verwendung von MEA zur CO;-Abscheidung keine stabilen Nitrosamine in der At-
mosphére gebildet werden, wird bei Verwendung der berechneten MEA* Konzentration
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(ohne Abbaureaktionen), die Nitramin Bildung stark Uberschatzt. Die Berechnungen von
Wolke et al., 2016 [7] ergaben, dass bei Verwendung dieses Berechnungsansatzes im Ver-
gleich zu MEA* Berechnungen mit einem expliziten chemischen Mechanismus, die Nitra-
minbildung um Faktor 10 tUberschéatzt wird (= 10 % Nitramine und 90 % Imine). Allerdings
verwendeten Wolke et al., 2016 [7] ein ,branching ratio“ von 0.08 fur MEA [22]. Neuere
Studien legen nahe, dass ein ,branching ratio“ von 0.3 fir MEA verwendet werden sollte
[17]. Gemal Nielsen und Wisthaler 2025 [17], kann die Aufteilung bzw. das ,branching” von
MEA* in Nitrosamine, Nitramine und Imine als Funktion des NOx Umgebungsluftniveaus
und des NO:NO; Mischungsverhéltnisses abgeschatzt werden. Bei einem NOx Umge-
bungsluft Niveau von 10 ppb bewegt sich der MEA Nitramin Anteil zwischen 7 bis 14 % des
MEA*. Bei einem NOyx Umgebungsluft Niveau von 20 ppb bewegt sich der MEA Nitramin
Anteil zwischen 13 bis 23 % des MEA*. Zu einer Abschéatzung kdnnen geeignete, reprasen-
tative Messungen herangezogen werden, oder es werden aussagekraftige hochaufgeloste
CTM Berechnungen benétigt und deren Ergebnisse herangezogen.

2.4. Deposition

Die trockene und nasse Deposition wird fir das jeweilige Amin berechnet. Als Ausgabe
steht in GRAL [15] nur die Summe beider Depositionsbeitrdge zur Verflgung. Bisher ist
hinsichtlich der Deposition von Aminen noch recht wenig bekannt. Da MEA basisch ist (pKa
= 9.5 [6]) ist es sinnvoll die Depositionsgeschwindigkeit flir Ammoniak NH3 zu verwenden.
Die nasse Deposition wird in GRAL [15] Uber eine Auswaschrate und Stoffparametern ge-
maR VDI-3945-3 sowie VDI-3782-5 berechnet. Dazu wurden die Stoffkonstanten fur den
Auswaschfaktor cw = 0.00012 und den Auswaschkoeffizient ay = 0.6 vorgegeben.

Die trockene Depositionsgeschwindigkeit fir Ammoniak variiert je nach Vegetation und
auch Jahreszeit. Der typische jahresdurchschnittliche Wertebereich fur die trockene Depo-
sitionsgeschwindigkeit liegt im Bereich 0.01 m/s bis 0.026 m/s [43][44]. Fir die trockene
Deposition wird hier der folgende Wert herangezogen:

e Vp=0.026 m/s

Die Abschatzung der Deposition flr A* erfolgt durch Multiplikation der berechneten Amin
Deposition mit dem Konzentrationsverhaltnis [A*]/[A]:

[A*]-Deposition = [A]-Deposition - [A*]/[A]
Diese Felder kénnen zur weiteren Beurteilung von Gewassertkologen genutzt werden.

2.5. Vorgabe der OH-Radikal Konzentrationen

Eine Schlisselrolle bei der Modellierung einer vereinfachten Amin-Chemie kommt dabei
den Hydroxylradikal-Konzentrationen («OH) zu. Dabei werden meist Annahmen fir eine lo-
kale OH-Konzentration getroffen. Fir Abschatzungen wurde haufig ein typischer Wert bis
10° Molekile/cm3 angesetzt (z.B. [22],[45],[46],[47]). Um den zeitlichen Verlauf abbilden zu
konnen, wurden Beziige zur UV-Strahlung [48] oder einfache Zusammenhange zur Ozon-
konzentration und der jNO,-Photolyse verwendet [5][27]. Generell weist die OH-Radikal
Konzentration einen starken Tagesgang sowie strahlungsbedingt einen Jahresgang auf.
Ebenso liegen die *OH-Konzentrationen in hohen Breiten niedriger als in den mittleren Brei-
ten und den Tropen [49], [50]. Hewitt and Harrison 1984 [49] leiteten in ihrem Review Artikel
einen Konzentrationsbereich von 5x10° bis 5x10° Molekile/cm? als tageszeitlichen Mittel-
wert basierend auf verfiigbaren weltweiten troposphérischen Messungen ab, und einen
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Bereich von 3x10° bis 5x10° Molekiile/cm? basierend auf Modellstudien. Die saisonale An-
derung wurde mit Faktor 3 angegeben. Fir das nachtliche Minimum wurden 1x10* ange-
geben [49][51]. Heard et al., 2004 [52] ermittelten fir einen industriellen Standort in Birmin-
gham (UK) mittels Messungen und Berechnungen sommerliche -OH-Konzentrationen zwi-
schen 2x10° (nachts) und 3x10° Molekile/cm3 (mittags). Im Winter wurden zwischen
<1.5x10° (nachts) und 1.5x108 Molekile/cm3 mittags gemessen. Die Detektionsgrenze be-
trug 1.5x10° Molekiile/cm3, Abschatzungen aufgrund von Berechnungen deuten auf niedri-
gere nachtliche Konzentrationen im Winter hin. Khan et al., 2008 [53] leiteten die néachtli-
chen ¢OH-Konzentrationen in Southampton, London Marylebone Road, Birmingham und
Middlesbrough (UK) Uber Kohlenwasserstoffmessungen ab. Die ermittelten nachtlichen
*OH-Konzentrationen lagen im Bereich 2x10% bis 1.5x10° wahrend der Wintermonate, und
5x10° bis 3x10° wahrend der Sommermonate.

2.6. Luftgute Stickoxide

Um die MEA* Konversion in Abhangigkeit von den Umgebungsluft Stickoxid Konzentrati-
onsniveaus und dem NO zu NO; Verhaltnis beurteilen zu kénnen [17] wurden NOy Luftglite
Messwerte Uber www.ostluft.ch beschafft. Da im Bereich der KVA Linth keine NOy Luftgiite
Messzeitreihen Uber einen langeren Zeitraum zur Verfiigung stehen, sollen hier die jahres-
durchschnittlichen NOx Luftgite Messwerte von der nachstgelegenen Luftglitemessstation
Rapperswil-Jona verwendet werden. Die gemittelten Messdaten fir das Jahr 2022 sind mit
einem * gekennzeichnet und fallen aus der Reihe. Generell ist eine abnehmende Tendenz
in den Jahresmittelwerten (JMW) der Stickoxidkonzentrationen zu erkennen. Daher wird fur
den Basisfall ein Umgebungs-NOx-Konzentrationsniveau von 10 ppb und ein NO:NO: Mi-
schungsverhéltnis von 0.5 angenommen. Gemalf3 Nielsen und Wisthaler 2025 [17] ergibt
sich somit fir MEA* eine Nitramin Konversion von 14 %.

Tabelle 3: Gemessene Stickoxidkonzentrationen und Verhdaltnisse an der Station Rapperswil-
Jona

JMW JMW JMW
Jahr NO NO- NOx NO:NO,
pbl | [opbl | [ppb] | M
2019 5.6 10.9 16.5 0.5
2021 4.6 9.3 14.0 0.5
2022 9.1* 11.9*% 21.0* 0.77*
2023 2.9 7.6 10.5 0.4

2.7. Untersuchungsgebiet und Modell Set-Ups fur priméare und sekundére A-
mine, Nitramine, Nitrosamine und Aldehyde
Abbildung 5 zeigt die KVA Linth und die Einbettung der KVA in die unmittelbare Umgebung
von der Zufahrt von Bilten aus, d.h. von Norden (NNW) aus. Abbildung 6 zeigt die KVA
Linth sozusagen von der anderen Seite (SO) von Niederurnen aus. Auf eine aul3erst re-
chenzeitintensive Simulation mit Berticksichtigung der Gebaudeumstrémung kann verzich-
tet werden, da der Kamin Gebaude im Umfeld der KVA deutlich Gberragt. Um in dieser
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Pilotstudie ein grof3es Rechengebiet abdecken zu kénnen und den statistischen Fehler bei
den berechneten Schadstoffkonzentrationen beim Auszéhlen gering zu halten, wurde eine
Auszahlgitter Maschenweite von 50 m x 50 m gewahlt. Die verwendete Partikelanzahl zur
Reprasentation der 99.5 m hohen Punktquelle wurde recht hoch mit 2000 Partikeln pro Se-
kunde gewahlt. Das entspricht 7°200°000 integrierten Partikeltrajektorien pro berechnetem
Stundenmittelwert.

Abbildung 5: KVA Linth und Umgebung, Blickrichtung von Bilten (Linth-Escherstrasse) aus ge-
sehen.

Abbildung 6: KVA Linth und Umgebung, mit Blickrichtung von Niederurnen.
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Das betrachtete Untersuchungsgebiet der KVA Linth ist in Abbildung 7 dargestellt. Der &u-
Rere Rahmen zeigt den Ausschnitt (44.85 km x 40.05 km) der gelieferten Daten der Wind-
feldbibliothek [8]. Der innere Rahmen (30.95 km x 35 km) zeigt die Domain der Ausbrei-
tungsrechnungen fur das Modell GRAL an. Die Gitterspezifikationen sind in Tabelle 4 auf-

gefluhrt.

Sum NA NSdir DMA*

0.003 ng/m*
0.007 ng/m?*
0.01 ng/m*
0.022 ng/m*
0.07 ng/m®

0.1 ng/m?

0.3 ng/m?

Abbildung 7: Untersuchungsgebiet, Ausschnitt Uberlieferte Windfeldbibliothek Daten (duf3erer
griner Rahmen) und gewéhlte Modelldomain fur Ausbreitungsrechnungen (blauer Rahmen).

Tabelle 4: Modell Domain Informationen fir die GRAMM Windfeldbibliothek und GRAL Simulati-
onen. Beim der Domain Information fir die Windfeldbibliothek ist der Ausschnitt der gelieferten
Daten [8] angegeben.

EPSG 21781
West East North South Area [km?3] | horizontal resolution [m x m]
GRAMM
Windfeld-Bib. 690000 734850 240000 199950 1796.2 150 x 150
GRAL
. 703900 734850 240000 205000 1083.3 50 x 50
Domain

Luftglte-Messungen zum Hintergrund von spezifizierten Amin Konzentrationen bzw. Nitra-
min oder Nitrosamin Konzentrationen liegen nicht vor.

In den Ausbreitungsrechnungen wird daher die Zusatzbelastung durch MEA das aufgrund
seiner Volatilitdt bei der CO,-Abscheidung entweicht, stindlich Uber ein ganzes Jahr be-
rechnet. Gleichzeitig wird die hypothetische MEA* Belastung berechnet. Die hypothetische
MEA* Belastung stellt eine (sehr konservative) obere Grenze der Nitramin Bildung dar. Eine
Abschatzung des realistischeren Nitramin Anteils von 14 % erfolgt gemaf Nielsen und
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Wisthaler, 2025 [17] und den von der Luftglite Messstation Rapperswil-Jona projizierten
NOx Umgebungsbedingungen, siehe Abschnitt 2.6.

Zusatzlich wird die Ausbreitung von sekundaren Amin-Emissionen simuliert. Basierend auf
einem hypothetischen DMA-Radikal ,DMA*“-Bildung erlaubt dieses Vorgehen eine Ab-
schatzung der mdglichen Bildung von Nitraminen, Nitrosaminen und Iminen.

Bei der CO2-Abscheidung und Amin Rickgewinnung kénnen stabile Nitrosamine gebildet
werden. Hierzu werden Ausbreitungsrechnungen fiir das in Tabelle 5 gelistete Szenario
»,NS direkt* gerechnet.

Fur Aldehyde erfolgt ein weiterer Satz von Ausbreitungsrechnungen. Dabei wird die Ge-
samtbelastung als Summe der separat gerechneten Verbindungen Acetaldehyd und For-
maldehyd ermittelt.

Die unterschiedlichen Settings fiir diese Simulationen sind in Tabelle 5 gelistet.

Tabelle 5: Gewahlte Einstellungen/Settings fur die unterschiedlichen Laufe, siehe Text.

Parameter MEA DMA NS direkt ALD
Vp (M/s) 0.026 0.026 0.026 0.01
WetDepos cw | 0.00012 0.00012 0.00012 0
WetDepos aw | 0.6 0.6 0.6 0
Ko Mo-

lek/(cm?s) 7.61E-11 6.49E-11 0 0
branching ratio | 0.3 0.38 0 0

2.8. Emissionen

Fur den Standort KVA Linth wurden die notwendigen Emissionsdaten und Quellparameter
zur Durchfihrung der Ausbreitungsrechnungen vom Auftraggeber bereitgestellt. Neben
dem bestehenden Kamin wird aus verfahrenstechnischen Griinden ein zweiter, gleich ho-
her Kamin errichtet. Weitere benétigte emissionsbezogene Parameter wurden berechnet.
In Tabelle 6 sind die fir die Simulationen verwendeten emissionsbezogenen Parameter fir
,Linie 1“ und ,Linie 2 aufgefiihrt, sofern es Abweichungen in den Abgas Parametern gibt.
Der erwartete jahresdurchschnittliche MEA Emissionswert liegt unter 1 mg/Nm3 Der Kurz-
zeit MEA Emissionswert stellt ein maximales Tagesmittel dar und betragt 5 mg/ms.

Die Abbaureaktionen der Nitramine und Nitrosamine, siehe Glg 3 und Glg 4, werden nicht
bertcksichtigt. Die Messung von Nitrosamin Emissionen ist &uf3erst schwierig und erfordert
hochsensibles Messgerat. Emissionen aus dem Betrieb von Pilotanlagen wurden h&ufig als
»< Nachweisgrenze” angegeben [54]. Die angegebenen direkten Nitrosamin Emissionen
liegen ungefahr 2 Grolienordnungen hoher als die von Morken et al., 2014 [54] im Rauch-
gas ermittelten toxikologischen Substanzen: N-nitrosodimethylamine (NDMA), N-nitroso-
methylethylamine (NMEA), N-nitrosodiethylamine (NDEA), N-nitrosodiethanolamine
(NDELA), Dimethylnitramin (DMA-NO>) und DiethylInitramin.
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Tabelle 6: Quellparameter Punktquelle KVA Linth und Emissionen.

Parameter Werte und Einheiten

Linie 1: 721464 m / 221794 m
Linie 2: 721466 m / 221791 m
Kaminhodhe 99,5m/99,5m

Durchmesser am Auslass 1.3m/15m

Linie 1 25'5674 Nm?3/h

Linie 2 34049 Nm3/h

Koordinaten Kamine Rechts-/Hochwert

Feuchter Abgasvolumenstrom

Feuchtegehalt 7.30 % (Vol) bzw. 4.75 % (Masse)
Abgastemperatur 40.7 °C
Abgasgeschwindigkeit 5.4 m/s

Linie 1: 21222 Nm?3/h

Trockener Abgasvolumenstrom o
Linie 2: 28253.8 Nm3/h

MEA Emission 1 mg/Nm2 */ 5 mg/Nm3 **
DMA Emission 0.0001 mg/Nm3

NS Emission 0.001 mg/Nm3
Formaldehyd 5 mg/Nm3

Acetaldehyd 5 mg/Nm3

*Jahresmittel
**Kurzzeit maximales Tagesmittel

2.9. Meteorologische Daten und Windfelder

Meteorologische Daten wurden verwendet, um die Wind- oder Strémungsverhaltnisse so-
wie Turbulenzverhéltnisse Uber Stabilititsklassen zu charakterisieren. Weiterhin dienten
meteorologische Daten zur Berechnung und Erstellung der Windfeldbibliothek und zur
stiindlichen Zuordnung der Windfelder und Schichtungsverhéltnisse (Pasquill-Guifford-Tur-
ner Stabilitatsklassen [55],[56],[57],[58]) fur die Ausbreitungsrechnung.

Dazu wurden Windmessungen von Glarus, Schmerikon, Hornli und Santis verwendet [59].
Die Lage dieser Stationen ist in Abbildung 8 dargestellt. Zur Bestimmung der Stabilitats-
klassen wurden Globalstrahlungsmessungen von Glarus zusammen mit den dortigen Wind-
messungen verarbeitet. Die Wind- und Globalstrahlungsdaten wurden vom Bundesamt fiir
Meteorologie und Klimatologie MeteoSchweiz bezogen [59]. Die Windfeldbibliothek wurde
von ECOLOT [8] mit dem Modell GRAMM [11] gerechnet und unter der Nutzung der oben
genannten meteorologischen Station fiir das in Abbildung 8 gezeigte Gebiet erstellt. Wei-
tere Details sind im nachfolgenden Unterabschnitt ,Wind“ dargestellt.

Zur Berechnung der nassen Deposition wurden stiindliche Niederschlagsdaten fur das Jahr
2019 von der Station Weesen Uber das IDAWEB [59] bezogen. Die Jahresniederschlags-
summe betrug in Summe 1697 mm/a.

Zur Abschatzung der OH-Radikal Konzentrationen wurden Globalstrahlungsdaten von der
Station Glarus verwendet.
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Abbildung 8: Lage der Meteorologischen Stationen, der KVA Linth und der Modelldomain der
Windfeldbibliothek.

2.10. OH-Radikal

Zur Vorgabe der stundlichen -OH Radikal Konzentrationen tber ein Jahr wurde basierend
auf Literaturstudien [49],[50],[51],[52],[53] ein Maximalwert von 7-10° Molekile/cm?3 und ein
Minimalwert von 1-10* Molekule/cm3 vorgegeben. Die Modulation zwischen den taglichen
Minimas und Maximas erfolgte tber die Globalstrahlungsmessungen der meteorologischen
Station Glarus.

Abbildung 9 zeigt exemplarisch den Verlauf fir 9 Tage im Mai 2019 mit maximalen «OH
Konzentrationen und den Verlauf mit geringen *OH Konzentration fir 8 Tage im Ende No-
vember / Anfang Dezember in Abbildung 10.
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OH-Radikal Konzentration 14.05.2019 bis 23.05.2019
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Abbildung 9: Verlauf der vorgegebenen -OH Radikal Konzentration im Zeitraum 14.05. bis
23.05.2019.

OH-Radikal Konzentration 24.11.2019 bis 30.11.2019
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Abbildung 10: Verlauf der vorgegebenen -OH Radikal Konzentration im Zeitraum 25.11. bis
03.12.2019.
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2.11. Wind

Eine Windfeldbibliothek mit einer stiindlichen Abdeckung liber das ganze Jahr 2019 hinweg
wurde von ECOLOT [8] erstellt. Dabei wurde die im GRAL Userguide [15] beschriebene
Match-to-Observation Methodik angewandt.

In Abbildung 11 und Abbildung 12 sind exemplarisch zwei typische, im Bereich der Linth-
Ebene haufiger vorkommende Windfelder fur stabile und konvektive Verhdltnisse darge-
stellt.

Nachfolgend sind bodennahe Wind- Messungen und Simulationen fir die im gewéahlten
Modellgebiet gelegenen Stationen Schmerikon sowie Glarus (Abbildung 13 bis Abbildung
24) dargestellt. Die simulierten bodennahen (10 m) Verhaltnisse am Standort und in 50 m
Hohe Uber Grund (Abbildung 25 bis Abbildung 29) werden dargestellt fur:

I.  Jahresmittel Windrose inklusive Haufigkeit der Windgeschwindigkeitsklassen je
Windrichtungssektor gemittelt iber ein Jahr
II.  Tagesgang der Windrichtung fur charakteristisch auftretende Windrichtungen ge-
mittelt Gber ein Jahr
[ll.  Haufigkeiten der Windgeschwindigkeitsklassen gemittelt tber ein Jahr
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Abbildung 11: Exemplarisches Windfeld im Bereich KVA Linth fur stabile Schichtungsverhélt-
nisse.
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Abbildung 12: Exemplarisches Windfeld
haltnisse.

im Bereich KVA Linth fir konvektive Schichtungsver-

Wind Schmerikon

Die an der meteorologischen Messstation Schmerikon gemessene Windrose (Abbildung
13) wird hinsichtlich der Windrichtung und Haufigkeit der simulierten Windgeschwindigkeits-
klassen je Windrichtungssektor gut wiedergegeben (Abbildung 14). Auch der gemessene
mittlere Tagesgang der Windrichtung (Abbildung 15) fiir charakteristische, dominante Wind-
richtungen wird fur die meteorologische Station Schmerikon durch die Modellsimulation
(Abbildung 16) gut reprasentiert. Die nachts haufig vorkommenden (gemessenen) ONO
(ENE) Winde werden im Modell durch haufiger vorkommende Ost-(E)-Winde abgebildet.
Die tagstber dominanten WSW-Winde werde vom Modell etwas Uberschatzend wiederge-
geben, dafir werden die haufigen W-Winde vom Modell unterschatzt (siehe Abbildung 15
und Abbildung 16). Dies spiegelt sich auch Windrosen in Abbildung 13 und Abbildung 14
wieder. Die Haufigkeit der Windgeschwindigkeitsklassen wird noch gut an der Messstation
Schmerikon reproduziert (siehe Abbildung 17 und Abbildung 18). Kalmen (< 0.5 m/s) wer-
den vom Modell deutlich tberschatzt, Windgeschwindigkeiten im Bereich 1 m/s bis 2 m/s
werden hingegen vom Modell deutlich unterschétzt. Dadurch sind aufgrund verminderten
bodennahen Austauschprozessen eher tiberschatzende Konzentrationen zu erwarten.

Wind Glarus

Abbildung 19 zeigt die gemessene Windrose (Haufigkeit der Windgeschwindigkeitsklasse
je Windrichtungssektor) fir Glarus. Abbildung 20 zeigt die simulierte Windrose. Hinsichtlich
der Windrichtung ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung. Die simulierten Windge-
schwindigkeitsklassen je Windrichtungssektor werden gut wiedergegeben. Die Simulation
bildet die haufig gemessenen WNW und SO Winde sehr gut ab. NW-Winde und OSO-
Winde werden etwas Uberschétzt. Insgesamt ergibt sich eine sehr gute Wiedergabe der
dominanten Tagegange der Windrichtungen, siehe Abbildung 21 und Abbildung 22. Die
Haufigkeit der gemessenen Windgeschwindigkeitsklassen ist in Abbildung 23, die
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Haufigkeit der simulierten Windgeschwindigkeitsklassen ist in Abbildung 24 dargestellt. Das
Modell Gberschétzt die Kalmen (< 0.5 m/s) sowie Windgeschwindigkeiten im Bereich 1 m/s
bis 6 m/s. Allerdings werden Windgeschwindigkeiten im Bereich 0.5 m/s bis 1 m/s deutlich
unterschétzt.

Synopsis Wind Schmerikon — Glarus — Standort

Bei der Station Schmerikon dominieren die 6stlichen Windkomponenten im Vergleich zu
den westlichen Windkomponenten. Die dstlichen Windkomponenten sind nachtlichen Kalt-
luftabfliissen sowie Eindrehen des Windes aufgrund des Geldndes zuzuordnen. Die west-
lichen Windkomponenten der tGibergeordneten Stromung und Kanalisierung, Talaufwinden
sowie Seewinden. Die Station Glarus weist deutlich starkere westliche Windkomponenten
im Vergleich zu den 6stlichen und sudostlichen Windkomponenten auf. Die westlichen
Wwindkomponenten sind der tibergeordneten Strdmung und Uberstrémungseffekten in den
Tagstunden zuzuordnen. Die in den Nachtstunden dominanten Winde aus sudlichen bis
sudostliche Richtungen sind Talauswinden zuzuordnen. Die Station Glarus représentiert
starker die Ubergeordneten Windverhaltnisse im Vergleich zur Station Schmerikon.

Die simulierte bodennahe Windrose am Standort Linth ist in Abbildung 25, der mittlere Ta-
gesgang der dominanten Windrichtungen ist in Abbildung 26 dargestellt. Auffallend ist bei
der simulierten Windrose die geringe H&aufigkeit von Winden aus den Bereichen Nordost
bis Ost, - bzw. die sehr hohe Haufigkeit der Winde aus W, WSW und SW. Die hdheren
Windgeschwindigkeiten deuten auf Uberstromungseffekte aus W, WSW und SW hin. Winde
aus SW, WNW sowie die niedrigeren Windgeschwindigkeiten aus W und WSW deuten auf
Hangabwinde hin. Die nachts haufigeren SO Winde sind wohl Talauswinden von Glarus
und Télern oberhalb von Glarus zuzuordnen. Die simulierten bodennahen Verhaltnisse lie-
gen hinsichtlich der Windrichtung tagstiber zwischen den fir Schmerikon und Glarus simu-
lierten Verhaltnissen, bei den nachtlichen Verhaltnissen werden SO Winde &hnlich wie bei
Glarus abgebildet. Die simulierten bodennahen Verhaltnisse spiegeln die komplexen oro-
graphischen Verhaltnisse, unter anderem die Lage unterhalb des dariiberliegenden Berg-
hanges, wieder.

Die Auswertung fur die simulierten Windverhaltnisse am Standort in 50 m Giber Grund, siehe
Abbildung 28 und Abbildung 29, ergibt deutlich h6here Anteile aus OSO, dabei dominieren
Windgeschwindigkeiten tber 3 m/s. Im Vergleich zur bodennahen Windrose gibt es einen
Schwenk der dominierenden Windrichtung von OSO (in 10 m Hohe, Abbildung 25) zu
WNW. Tagstber dominieren Winde aus W und WSW und nachts dominieren Winde aus
0OSO, siehe Abbildung 29. Die Haufigkeit der nachtlichen Winde aus WSW und W nimmt
im Vergleich zu den Auswertungen in 10 m Uber Grund deutlich ab, siehe Abbildung 26.

Aufgrund der tagstiber dominierenden Winde aus WSW und W ist das Maximum der MEA
Radikal Bildung und somit die Bildung von schéadlichen Nitraminen dstlich der KVA Linth zu
erwarten.
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Abbildung 13: Gemessene Windrose an der an der meteorologischen Messstation Schmerikon.
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Abbildung 14: Simulierte Windrose an der meteorologischen Messstation Schmerikon.
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Abbildung 15: Gemessener tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen
an der meteorologischen Messstation Schmerikon.

40

35

an

25

20

WF_II_Schmerikon met

#— ENE

/N

E
A S
M Y

A LN / \

AN LA

) N

00:00 03:00 0&:00 0%:00 12:00 16:00 18:00 2100

Data poirts: 8709
11.2019-1.1.2020

On

(] MNE

O IE—
@ EnE

B

(] ese

[ sE

(] ssE

Os

w
@

w
[ sw
B wsw
8w

] vy
) NwW
) nmw

Abbildung 16: Simulierter tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen an
der meteorologischen Messstation Schmerikon.

ITnA

Seite 28 von 67 Bericht Nr. 1-29/25/UUh V&U Inst_24/019/1631



ilhA

Schmerikon 2019.met
Data points: 8760

01.01.2019 - 31.12.2019
40 0:00- 23.00
30
I
o
Ee)
§ 20
5
O
2
=
10
0 A o - L8] w £ w o ~ v
o o ' @
w LN N w S (4] {1 ~ o o
3 3 El 3 2 3 3 2 3 3
& 3 @ @ & @ @ @ B @

Abbildung 17: Gemessene Haufigkeit der Windgeschwindigkeit an der Station Schmerikon.
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Abbildung 18: Simulierte Haufigkeit der Windgeschwindigkeit an der Station Schmerikon.
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Abbildung 19: Gemessene Windrose (10 m) an der meteorologischen Station Glarus.
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Abbildung 20: Simulierte Windrose (10 m) an der meteorologischen Station Glarus.
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Abbildung 21: Gemessener tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen
an der meteorologischen Messstation Glarus.
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Abbildung 22: Simulierter tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen an
der meteorologischen Messstation Glarus.
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Abbildung 23: Gemessene Haufigkeit der Windgeschwindigkeit an der Messstation Glarus.
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Abbildung 24: Simulierte Haufigkeit der Windgeschwindigkeit an der Messstation Glarus.
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Abbildung 25: Simulierte Windrose (10 m) am Standort KVA Linth.
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Abbildung 26: Simulierter tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen in
10 m am Standort KVA Linth.
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Abbildung 27: Simulierte Haufigkeit der klassifizierten Windgeschwindigkeit in 10 m am Standort
KVA Linth.

°
337.5° ° 225° ! 2'2 . 2'5 ¢
0% 5-1mis
f1-2ms
N 2-3mis
315° 16% 45° 3-4mis
) 4-6mls
\ I 6-8mis
12% 3 > 8mls
2925° / . 675°

247.5°

225° ) 135°

P Data points: 8709
T e . 1.1.2020 - 1.1.2021
202.5 157.5 0:00h-23:00h
180 ° MetR_Pt 2.met

Abbildung 28: Simulierte Windrose in 50 m H6he tber Grund am Standort KVA Linth.
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Abbildung 29: Simulierter tageszeitlicher Haufigkeitsverlauf der dominanten Windrichtungen in

50 m am Standort KVA Linth.
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Abbildung 30: Simulierte Haufigkeit der klassifizierten Windgeschwindigkeit in 50 m am Standort
KVA Linth.

3. Beurteilung Luft KVA Linth
Mit der in Abschnitt 2 angefiihrten Methodik und Eingangsdaten wurden mit dem Modell
GRAL die Immissionen, d.h. Zusatzbelastungen von MEA und MEA* berechnet. Die MEA
Zusatzbelastungen sowie trockene und nasse MEA Deposition sind in Abschnitt 3.1 darge-
stellt.
Basierend auf der berechneten MEA* Zusatzbelastungen erfolgt in Abschnitt 3.2 eine Ab-
schatzung der Nitramin (NA) Konzentrationen sowie der MEA* Deposition.
In Abschnitt 3.3 werden die resultierenden Zusatzbelastungen infolge der Ausbreitung von
sekundaren Aminen betrachtet. Diese kénnen in geringem Umfang bei der CO,-Abschei-
dung und nachfolgenden Rickgewinnung von MEA entstehen. Hierzu wird DMA als Proxy
fir sekundare Amine verwendet. Anhand der berechneten DMA-Radikal ,DMA* Bildung
ohne Betrachtung der weiteren Reaktionen des Amino-Radikals wird die mogliche Bildung
von Nitraminen, Nitrosaminen und Iminen (in Summe) berechnet und betrachtet.
In Abschnitt 3.4 werden die Ergebnisse der Ausbreitung von direkten Nitrosamin (NS) Emis-
sionen (ohne atmospharische Abbaureaktionen) betrachtet. Diese direkten NS Emissionen
koénnen in sehr geringem Umfang im Zuge der CO2-Abscheidung und MEA Riickgewinnung
entstehen.
Die Konzentrationsfelder fur abgeschatztes NA, DMA* und NS (ohne atmospharische Ab-
baureaktionen) werden in Abschnitt 3.5 (graphisch) addiert und beurteilt.
In Abschnitt 3.6 werden die abgeschatzten Nitramin, DMA* und Nitrosamin Jahresmittel
sowie maximale Konzentrationen flir ausgewahlte Orte, sogenannte Rezeptoren betrachtet.
In Abschnitt 3.7 erfolgt die Beurteilung der Ausbreitung von Acetaldehyd- und Formaldehyd-
Emissionen.
Der Schwerpunkt der Darstellungen und Diskussion liegt bei den Jahresmittelwerten.
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3.1. MEA-Ausbreitung Linth Ebene

Zunachst wird hier die Zusatzbelastung durch die Ausbreitung von MEA unter Beriicksich-
tigung der nassen und trockenen Deposition Uber ein ganzes Jahr betrachtet. Anschlie3end
werden die resultierenden Depositionsflliisse dargestellt.

MEA Zusatzbelastung

In Abbildung 31 und in Abbildung 32 ist das Jahresmittel der berechneten MEA-Konzentra-
tion dargestellt. Abbildung 32 zeigt die berechneten Jahresmittelwerte (JMW) im nahen
Umfeld der KVA Linth (Detail). Die simulierten MEA-Konzentrationswerte sind ab 0.001
pg/m3 dargestellt, d.h. 1/20000 des Zielwerts von 10 pg/ms? aus Tabelle 2.

Im Jahresmittel liegen die gemittelten MEA Werte bis 0.0161 pg/m? im bewaldeten Berg-
hang 450 m bis 500 m westlich des Kamins der KVA. MEA Konzentrationen > 0.003 pg/m3
erstrecken sich auf einen Umkreis von bis zu 1.3 km von der KVA Linth (Abbildung 32). Die
berechnete MEA Verteilung ist vor allem NW — SO orientiert und zum Berghang der KVA
Linth gedréngt, d.h. die starksten Konzentrationsgradienten kommen durch den orographis-
chen Einfluss zustande. Die berechneten MEA Zusatzbelastungen liegen weit, d.h. fast 3
GroRRenordnungen unter dem kritischen Wert von 10 pg/ms.

Die MEA Konzentrationen fiir die Kurzzeit Emissionen sind in Abbildung 33 dargestellt. Die
hdochsten maximalen jahresdurchschnittichen MEA Konzentrationen betragen
0.0805 pg/ms und treten hangseitig im Bereich des Waldstiicks ca. 450 m westlich der Ka-
mine der KVA auf.

MEA
0.001 pgim®
' 0.008 pgim® s
0.01 pgim* o
0.03 pgim*

0.1 pgim®
0.3 pgim®

A
—_

om 4000 M

Abbildung 31: Berechneter JIMW MEA in pg/m3im Umfeld der KVA Linth.
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Abbildung 32: Berechneter JIMW MEA in pg/m3im nahen Umfeld der KVA Linth.
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Abbildung 33: Berechneter IMW MEA in pg/m3 fur MEA Emissionsszenario im Umfeld der KVA
Linth.

MEA Deposition
In Abbildung 34 und Abbildung 35 ist die gemittelte trockene und nasse MEA-Deposition im
Jahresdurchschnitt dargestellt. Werte tiber 0.003 mg/m2d werden im Umkreis von bis zu 4
km berechnet. Die maximalen MEA-Depositionswerte liegen bei bis zu 0.164 mg/(md) und
treten ca. 450 m westlich im unmittelbaren Umfeld der KVA auf.
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In Abbildung 36 und Abbildung 37 ist fiir das Emissionszenario die gemittelte trockene und
nasse MEA-Deposition im Jahresdurchschnitt dargestellt. Die maximalen MEA-Depositi-
onswerte liegen bei bis zu 0.820 mg/(m2d) und treten im unmittelbaren Umfeld der KVA auf.

e o M MEA Depos
o i 0.003 mg/m*d

0.01 mg/m*d
0.03 mg/m*d

0.1 mg/im2.d
l 0.3 mg/m2d

[,z

om 4000 m

Abbildung 34: IMW MEA Deposition in mg/(m2d) im Umfeld der KVA Linth.
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4 e 0.003 mg/m*.d
Qo
0.01 mg/mz.d
. L 0.03 mg/m=d
"7?.. 0.1 mg/m?.d
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Abbildung 35: JMW MEA Deposition in mg/(m2d) im nahen Umfeld der KVA Linth.
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MEA Depos
0.003 mg/m%d

0.01 mg/m?.d

0.03 mg/m?.d

0.1 mg/m2.d
l 0.3 mg/m’.d

|—¢—L

om 4000m

Abbildung 36: JMW MEA Deposition fir Emissionsszenario im Umfeld der KVA Linth.

MEA Depos
0.003 mg/m%d

0.01 mg/m?.d

0.03 mg/m?.d
0.1 mg/m2d
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+ 1
om 2000 m

Abbildung 37: JMW MEA Deposition fir Emissionsszenario im nahen Umfeld der KVA Linth.

3.2. Berechnung der Aminoradikal-Konzentration [MEA*] zur Abschétzung der
Nitramin- und Imin-Reaktionsprodukte

Durch die Verwendung von MEA als Abscheidemittel entstehen in der Atmosphéare durch
Abbaureaktionen Nitramine und Imine, jedoch keine stabilen Nitrosamine [23]. Durch die
Berechnung der zeitlichen Veranderung von A = MEA und A* = MEA* (siehe Glg 6 und Glg
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7) wird die Dynamik ,Chemie versus Ausbreitung“ durch Berlcksichtigung des ersten und
entscheidenden Reaktionsschritts in erster Naherung erfasst. Dabei wird nur die Bildung
eines MEA-Radikals — ,MEA™* betrachtet, nicht jedoch die weiteren MEA-Radikal Abbaure-
aktionen zur Bildung von Nitraminen bzw. Iminen. Nachfolgend wird die MEA* Zusatzbe-
lastung als Jahresmittel dargestellt. Anhand des Expert Reviews Nielsen and Wisthaler
2025 [17] wurde die MEA* zu Nitramin Umwandlung unter Nutzung von Luftgitedaten
(siehe Abschnitt 2.6) abgeschatzt. Der Konversionsfaktor zur Aminbildung wird zu 0.14 ge-
setzt.

MEA* Zusatzbelastung als Proxy fur Nitramin und Imin Bildung

In Abbildung 38 und Abbildung 39 (Detail) ist die jahresdurchschnittiche MEA* Zusatzbe-
lastung im Umfeld der KVA Linth dargestellt. MEA* Zusatzbelastungen > 0.003 ng/m? er-
strecken sich bis zu 2 km in dstlicher Richtung und knapp 1 km in westlicher Richtung. Das
Maximum betragt 0.0583 ng/m3 und liegt 700 m in OSO-Richtung vom Kamin der KVA ent-
fernt. Im Vergleich zum berechneten Ausbreitungsmuster des MEA-Jahresmittelwert in Ab-
bildung 31 und Abbildung 32 ergibt sich im berechneten MEA* Konzentrationsmuster eine
Verschiebung und Erhéhung der maximalen Werte nach Osten hin. Dies steht in Zusam-
menhang mit photochemischen Prozessen und den am Standort tagsiiber dominierenden
Winden aus WSW und W, siehe Abbildung 29.

In Abbildung 40 ist die jahresdurchschnittliche MEA* Zusatzbelastung fir das Emissions-
szenario dargestellt. Die Zusatzbelastungen liegen in einem grof3eren Bereich (rund 4.5 km
nach NW und rund 9.5 km nach SSO bis Glarus) Uber 0.3 ng/m3, das Maximum betragt
0.2916 ng/m3 im Jahresmittel und liegt rund 700 m OSO der KVA.

MEA*

-— 0.007 ng/m*

0.01 ng/m*
0.03 ng/m*
0.07 ng/m*
0.1 ng/m*

.- 0.3 ng/m*

N

A
]
om 4000 m

Abbildung 38: Simulierter IMW MEA* in ng/m3 KVA Linth.
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Abbildung 40: Simulierter JIMW MEA* in ng/m?3 fir das Emissionsszenario KVA Linth.

Abgeschatzte Nitramin Zusatzbelastung

In Abbildung 41 und Abbildung 42 ist das Jahresmittel der aufgrund der Stickoxid Umge-
bungskonzentrationen abgeschatzten NA Konzentration dargestellt. Die hochsten Nitramin
Konzentrationen betragen rund 0.0081 ng/m3 und liegen 700 m &stlich (OSO) von der KVA
entfernt. Das Maximum liegt auf einer Wiese zwischen der Schiel3anlage Fennen und
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Bifang/Unteres Linth. Das jahresdurchschnittliche Maximum liegt somit deutlich unter dem
Zielwert von 0.03 ng/m3. Ein Wert von 0.003 ng/m3, d.h. 10 % vom Zielwert, sind in einem
Bereich im Umfeld der KVA von bis zu 3.7 km in WNW bis OSO Richtung und bis 1.5 km in
SSW nach NNO Uberschritten.

In Abbildung 43 ist das Jahresmittel der abgeschatzten NA Konzentration flir das Emissi-
onsszenario dargestellt. In einem 1.4 km x 0.7 km grof3en Bereich Ostlich der KVA ist der
Zielwert fUr Nitramine und Nitrosamine in Summe von 0.03 ng/m3 Uberschritten. Das Maxi-
mum betragt 0.0408 ng/m? und liegt zwischen der Badstral3e beim Schiel3stand Fennen
und dem Wisengraben auf der Wiese/Feld.

&
& 3
27
»
o)
by
D
o.
e,
NA
-— 0.003 ng/m?
0.007 ng/m®
0.01 ng/m* | _:_.:
0.03 ng/m® | e iE
0.07 ng/im*
0.1 ng/im*
N g
A 0.3 ng/m®
I 1
om 2000 m

Abbildung 41: Berechneter JMW Nitramin in ng/m3 im nahen Umfeld der KVA Linth.
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Abbildung 42: Berechneter IMW Nitramin in ng/m3im nahen Umfeld KVA Linth. vorige Abbildung
wurde die Skalierung zur des Maximums angepasst.
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Abbildung 43: Berechneter JIMW Nitramin in ng/m3 Emissionsszenario im Umfeld der KVA Linth.

Deposition Nitramine und Imine

Abbildung 44 zeigt die abgeschatzte tber ein Jahr gemittelte MEA* Deposition im Untersu-
chungsgebiet der KVA Linth. Die Depositionsfliisse sind ab 3 - 10° mg/(m2 d) dargestellt.

Die maximale Deposition betragt 0.000433 mg/(m3d) und liegt 450 m westlich der KVA, im
Waldgeléande.
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Abbildung 45 zeigt das Ergebnis fur das Kurzzeit zenario. Die berechnete maximale jahres-
durchschnittliche Deposition betragt bis zu 0.00216 mg/(m3d). Die maximalen Depositions-
flisse liegen westlich der KVA, im geneigten Waldgelande.

MEA* Depos
3E-05 mg/m%d

B8E-05 mg/m?.d
0.0001 mg/mzd

) N 0.0003 mg/m*d
' : < l 0.0008 mg/m2.d

[y

Om 4000 m

Abbildung 44: JIMW Nasse und trockene MEA* Deposition im Umfeld der KVA Linth.

MEA* Depos
3E-05 mgim2.d

8E-05 mg/m”.d
0.0001 mg/m?.d

0.0003 mg/m*.d
l 0.0008 mg/mz.d

[7,2

Om 4000 m

Abbildung 45: IMW Nasse und trockene MEA* Deposition fir das Emissionsszenario KVA Linth.
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3.3. Ausbreitung von Sekundaren Aminen

Bei der CO, Abscheidung und Riickgewinnung von MEA kénnen in geringem Umfang Emis-
sionen sekundarer Amine entstehen. Bei Freisetzung von sekundaren Aminen kénnen
durch atmosphérische Abbauprozesse auch karzinogene Nitrosamine neben den bisher
betrachteten Nitraminen entstehen. Durch die Berechnung der zeitlichen Veranderung von
A = DMA und A* = DMA* (siehe Glg 6 und Glg 7) soll der Dynamik ,Chemie versus Aus-
breitung“ Rechnung getragen werden. DMA wird dabei als Proxy Substanz fir die Emissi-
onen von Sekundaren Aminen verwendet. Der Set-Up und die Emissionen sind in Tabelle
5 und Tabelle 6 gelistet. 0.0001 mg/Nm? wurden als DMA Emission angenommen.

Nachfolgend werden die jahresdurchschnittichen DMA* Immissionen (nur Bildung ohne
Abbau von DMA*) dargestellt. Da mit dem vereinfachten chemischen Ansatz lediglich die
Beurteilung der Summe (NA+NS+IM) moglich ist und somit die Summe auch die toxikolo-
gisch weniger relevanten Imine (IM) enthalt, beginnt ab ,gelb“ der kritische Bereich und ab
Jrot* ist mit einer Zielwert Uberschreitung fiir Nitrosamine und Nitramine in Summe
(NA + NS) zu rechnen.

DMA* Zusatzbelastung als Proxy fur Nitramin-, Nitrosamin- und Imin-Bildung

Die Uber ein Jahr gemittelte DMA* Proxy Konzentration ist Abbildung 46 dargestellt. Die
hochsten DMA* Konzentrationen betragen rund 0.0058 pg/m? und liegen 670 m in dstlicher
Richtung (OSO) vom Kamin der KVA entfernt. Das Maximum liegt zwischen der Schie3an-
lage Fennen und Bifang/Unteres Linth. Die berechnete Zusatzbelastung liegt im Sub-Piko-
Gramm Bereich und ist daher als sehr niedrig zu bezeichnen.

DMA* Proxy

0.001 pg/m*
’ 0.003 pg/m*
0.01 pg/m?*
0.03 pg/m*

0.1 pg/m?
0.3 pg/m*

1 pg/m*
A

I
om

i e

IS

Abbildung 46: JIMW DMA* Proxy Konzentration im nahen Umfeld der KVA Linth, die berechneten
Konzentrationen liegen im ,,Sub-“Piko-Gramm Bereich.
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3.4. Ausbreitung von Nitrosamin Emissionen

Bei der CO2-Abscheidung kénnen auch Nitramine und Nitrosamine gebildet werden, die
dann mit dem Rauchgas entweichen. Dabei wurden fur die Modellierung direkte Nitramin
und Nitrosamin Emissionen von 0.001 mg/Nm3 Abgas angenommen. Die Ausbreitung
wurde ohne Berticksichtigung der atmospharischen Gasphasen Abbauprozesse von Nitra-
minen und Nitrosaminen (siehe Abbildung 3 bzw. Glg 3 und Glg 4) berechnet. Der Jahres-
mittelwert der ausgebreiteten stabilen direkt emittierten Nitrosamine ist in Abbildung 47 und
Abbildung 48 dargestellt. Die hochsten Nitrosamin Konzentrationen betragen rund 0.0162
ng/m3. Das Maximum liegt rund 450 m westlich der KVA Linth im Wald oberhalb der KVA.
Bei dieser Zusatzbelastung durch direkt emittierte Nitrosamine sind photolytische Abbau-
prozesse nicht beriicksichtigt. Das jahresdurchschnittliche Maximum liegt somit deutlich un-
ter dem Zielwert von 0.03 ng/ms3. Ein Wert von 0.003 ng/m3, d.h. 10 % vom Zielwert, sind in
einem Bereich im Umfeld der KVA von bis zu 3 km in WNW bis OSO Richtung und bis
1.4 km in SSW nach NNO Uberschritten.

NS_dir 2
-— 0.001 ng/m?

0.003 ng/m® [

0.007 ng/m*

0.01 ng/m?
0.03 ng/m*

0.07 ng/m?*

0.1 ngim?
i 0.3 ng/m*®

}N\

r 1
om 2000 m

Abbildung 47: JIMW NS Zusatzbelastung (aus direkten NS Emissionen) im nahen Umfeld der KVA
Linth.
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Abbildung 48: JIMW NS Zusatzbelastung im nahen Umfeld der KVA Linth, im Gegensatz zur vo-
rigen Abbildung wurde die Skalierung zur Darstellung des Maximums angepasst.

3.5. Abschéatzung der maximalen Nitramin- und Nitrosamin-Zusatzbelastung
Drei Mdglichkeiten zur Bildung von Nitraminen (NA) und Nirosaminen (NS) wurden unter-

sucht;
1.

3.

Berechnungen der MEA*-Konzentration (in Abschnitt 3.2, enthalten auch Imine und
daher Abschéatzung der NA) fur die jahresdurchschnittiche MEA Emission von
1 mg/Nm3 und der MEA Kurzzeit Emission von 5 mg/Nm3

Berechnungen der DMA*-Konzentrationen als Proxy fir die Emission von sekunda-
ren Aminen (Abschnitt 3.3, enthalten zum Gutteil Imine neben NA, NS)
Ausbreitung von emittierten (,stabilen eingefrorenen®) NS (Abschnitt 3.4)

Daher soll hier Gber die kritischen bzw. gesundheitsrelevanten NA und NS Zusatzbelastun-
gen aufsummiert werden. Dies erfolgt in folgender Weise:

1.
2.

Die berechneten MEA* Konzentrationen werden mit 0.14 multipliziert

Bei den geringfligigen DMA* Konzentrationen im Sub-Pikogramm Bereich werden
keine Abschéatzungen zu Nitraminen oder Nitrosaminen gemacht, die Imine werden
mit aufsummiert

Bei der Ausbreitung von direkt emittierten Nitrosaminen werden keine Abbaupro-
zesse bericksichtigt.

Nachfolgend wird somit die ) NA,NSwitmax = [MEA*]*0.14 + [DMA*] + [NS] dargestellt und
diskutiert. In Abbildung 49 und Abbildung 50 (Detailausschnitt KVA Linth) sind die summier-
ten kritischen NA und NS Konzentrationen fir die MEA Emissionen im Umfeld der KVA
dargestellt. Ca. 420 bis 520 m westlich im Wald oberhalb der KVA werden bis zu
0.022 ng/m?3 im Jahresmittel als kritische Summe fir Nitramine und Nitrosamine berechnet.
Die Konzentrationen liegen somit unter dem Zielwert von 0.03 ng/m3. Das Konzentrations-
feld wird dominiert durch das Ausbreitungsmuster der direkt emittierten Nitrosamine (siehe
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Abbildung 48) sowie der abgeschatzten JIMW NA Zusatzbelastung (siehe Abbildung 41).
Beim Maximum von 0.022 ng/m?2 sind 0.0162 ng/m?, ca. 74 % der Bildung und Ausbreitung
von Nitraminen zuzuschreiben. Das Nitramin Ausbreitungsmuster ist durch die vorherr-
schenden Windbedingungen am Standort (Abbildung 28, Abbildung 29) und die in den
Sommermonaten dominierenden photochemische Bildungsprozesse fiir Amin Folgepro-
dukten stark beeinflusst, siehe auch 3.2.

-

‘Sum NA NSdir DMA* T
- 0.003 ng/m? -
0,007 ngm?
.01 ng/m?®
0.03 ng/m*
0.07 ng/m?*
0.1 ng/m* |
5 0.3 ngim*
5 )
N ———_——— |
“om 4000 m *

Abbildung 49: IMW 3 ([NA]+[DMA*]+[NS]) Zusatzbelastungen KVA im Umfeld der KVA Linth fur
jahresdurchschnittliche MEA Emissionen.

Sum NA NSdir DMA*
z - . 0.003 ng/im* |
= 0.007 ng/m* |
0.01 ngim®
0.03 ng/m*
2 0.07 ng/m*
0.1 ng/im*
0.3 ng/m®
) A
L & T
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om =X 2000/ -

Abbildung 50: JMW > ([NA]J+[DMA*]+[NS]) Zusatzbelastungen KVA im nahen Umfeld der KVA
Linth far jahresdurchschnittliche MEA Emissionen.
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In Abbildung 51 und Abbildung 52 sind die sind die summierten kritischen NA und NS Kon-
zentrationen, fur das Emissionsszenario dargestellt. Die abgeschatzten NA Zusatzbelas-
tungen liegen vor allem flachig 6stlich (rund 1.5 km in W-O und rund 1 km in N-S Richtung)
sowie uber kleinere Flachen im Westen sowie Norden Uber dem Zielwert von 0.03 ng/m3.
Das Maximum betragt 0.0479 ng/m? und liegt rund 460 m westlich vom Kamin der KVA
Linth. In der Flache betrachtet liegen groRere Gebiete > 0.03 ng/m3 6stlich (SSO) der KVA.
Das Ausbreitungsmuster ist dominiert von den Nitraminen, siehe Abbildung 43. Die Nitra-
min Zusatzbelastung misste um mindestens Faktor 2.5 reduziert werden, so dass der Ziel-
wert von 0.03 ng/m3 eingehalten werden kann. Dabei wurde von gleichbleibenden (konser-
vativen) Nitrosamin Zusatzbelastungen (ohne Beriicksichtigung von Abbauprozessen) so-
wie den auf3erst geringen DMA* Zusatzbelastungen (beinhalten hauptséchlich weniger re-
levante Imine) ausgegangen. Das Maximum der simulierten NA Konzentrationen liegt ca.
700 m ostlich (SSO) von der KVA, siehe Abbildung 43. Aufgrund der Stickoxide in der Ab-
gasfahne ist von verminderten Ozon Konzentrationen und somit OH-Radikal Konzentratio-
nen auszugehen. Die OH-Radikal Konzentrationen wurden jedoch als rdumlich konstant je
Zeitintervall angenommen. Somit ist davon auszugehen, dass die Maxima in Abbildung 51
und Abbildung 52 liberschéatzt sind.

Sum NA NSdir DMA*

N 0.003 ng/m?
0.007 ngim®

0.01 ng/m*

0.03 ng/m*

0.07 ng/m*

0.1 ng/m®

0.3 ng/m®

A
:
——

om 4000 m

Abbildung 51: JIMW } ([NA]+[DMA*]+[NS]) Zusatzbelastungen im Umfeld der KVA Linth fir MEA
Emissionsszenario.
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Sum NA NSdir DMA* I

. 0.003 ng/m*

0.007 ng/m*
0.01 ng/m*
0.03 ng/m?

0.07 ng/m*
0.1 ngim®
0.3 ngim®

r + 1
Om 2000m

o

A

Abbildung 52: IMW 3 ([NA]+[DMA*]+[NS]) Zusatzbelastungen im nahen Umfeld der KVA Linth fur
MEA Emissionsszenario

3.6. Rezeptoren NA, DMA* und NS Immission

Abbildung 53 zeigt die gewahlten Rezeptoren im Umfeld der KVA Linth. An den dargestellten
Punkten wurden die berechneten Konzentrationswerte stiindlich in 2 m Héhe herausgeschrie-
ben. Die Ergebnisse fur die berechneten Jahresmittel der abgeschétzten NA, DMA* und NS
Zusatzbelastungen (siehe Abschnitt 3.2, 3.3, 3.4 und 3.5) sind in Tabelle 7 flr den Erwartungs-
wert der jahresdurchschnittlichen MEA-Emissionen dargestellt.

Bei den abgeleiteten NA Immissionen, liegen die Werte an allen Rezeptoren unter dem Ziel-
wert von 0.03 ng/m3. Die hdchsten NA Zusatzbelastungen sind beim Rezeptor Nr. 23, mit
0.0090 ng/m3, Rezeptor Nr. 15 mit 0.0077 ng/m3 und beim Rezeptor Nr. 22 mit 0.0073 ng/m?3
zu verzeichnen.

Bei den DMA* Immissionen, die Nitrosamine, Nitramine und hauptséchlich Imine enthalten
liegen die Werte an allen Rezeptoren um GréRenordnungen unter dem Zielwert von 0.03
ng/ms.

Die Immissionswerte fiir Nitrosamine (NS) aus direkten NS Emissionen liegen alle deutlich
unter dem Zielwert von 0.03 ng/m3 im Jahresmittel. Die héchsten Zusatzbelastungen wurden
mit 0.0059 ng/ms3 im Jahresmittel bei den Rezeptoren Nr. 11 und Nr. 12 im Bereich Stalden
ermittelt.

Summiert Giber NA, DMA* und NS liegt der Rezeptorwert bei Rezeptor Nr. 23 mit 0.0131 ng/m?3
am hochsten, beim Rezeptor Nr. 15 werden 0.0128 ng/m3 erreicht. Somit wird der Zielwert von
0.03 ng/m? fir die Summe der kritischen NA und NS an allen Rezeptoren eingehalten.

In Tabelle 8 sind die Ergebnisse fiir den Fall der MEA Emissionen mit dem (Kurzzeit) darge-
stelltie mit dem Konversionsfaktor 0.14 abgeleiteten NA Immissionen sind deutlich gegentber
den jahresdurchschnittlichen Emissionen, siehe Tabelle 7 erhéht. An den Rezeptoren Nr. 15
mit 0.0387 ng/m3, Nr. 22 mit 0.0366 ng/m, Nr. 23 mit 0.0449 ng/m, Nr. 24 mit 0.0362 ng/m3
und Nr. 25 mit 0.0324 ng/m wird der Zielwert von 0.03 ng/m? tGberschritten.
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Die Summe der kritischen Substanzen lUberschreitet an den Rezeptoren Nr. 1 mit 0.0308, Nr.
15 mit 0.0438 ng/m3, Nr. 22 mit 0.0407 ng/m, Nr. 23 mit 0.0491 ng/m, Nr. 24 mit 0.0398 ng/m3
und Nr. 25 mit 0.0353 ng/m den Zielwert von 0.03 ng/m3.

In Tabelle 9 sind die maximalen stiindlichen Immissionswerte fir die abgeschéatzten NA, DMA*
und NS an den Rezeptoren dargestellt. Dabei wurde einerseits von der Emissionssituation fir
MEA ausgegangen und andererseits die unginstigsten Ausbreitungsbedingungen je Gitter-
punkt ebenso bertcksichtigt. In Summe ergeben sich die niedrigsten stiindlichen Maximalkon-
zentrationen mit 0.28 ng/m3 am Rezeptor Nr. 9 und die héchsten stiindlichen Maximalkonzent-
rationen mit 7.63 ng/m3 am Rezeptor Nr. 20.
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Sum NA NSdir DMA*

R 0.003 ngim?

0.007 ngim*
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Abbildung 53: Lage der Rezeptoren im nahen Umfeld der KVA Linth.

Tabelle 7: Berechnete Jahresmittel Immission NA, DMA*, NS und Summe dieser kritischen Zu-
satzbelastungen an Rezeptoren fiur jahresdurchschnittliche MEA Emissionen.

Nr & Lage Rezeptor Sthhts_/HOCh_ NA ng/m3 Egcg; NS ng/m3 :;/r;r:e
1 Badstr 61 722068/221338 | 0.0053 3.77E-06 0.0043 0.0096
2 Badstr 55 722174/221249 | 0.0038 2.65E-06 0.0034 0.0073
3 Badstr 45 722348/221065 | 0.0048 3.27E-06 0.0031 0.0079
4 Badstr 18A 722414/221070 | 0.0044 2.99E-06 0.0031 0.0074
5 Ober Gfell N 721879/221010 | 0.0019 1.20E-06 0.0035 0.0054
6 Ober Gfell S 721821/220886 | 0.0014 7.89E-07 0.0012 0.0026
7 Unter Gfell 722122/220919 | 0.0028 1.88E-06 0.0039 0.0067
8 Stogg 721524/221036 | 0.0011 6.27E-07 0.0009 0.0021
9 Unterer Sool 720627/221167 | 0.0002 7.42E-08 0.0002 0.0004
10 Vorderer Sool 720789/221131 | 0.0002 9.52E-08 0.0002 0.0005
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11 Stalden 7 721144/222013 | 0.0037 2.51E-06 | 0.0059 0.0096
12 Stalden 2/3 721100/222016 | 0.0037 2.51E-06 | 0.0059 0.0096
13 Hauptstr 106 720721/222375 | 0.0028 1.84E-06 | 0.0041 0.0069
14 Hauptstr 88 720602/222541 | 0.0024 1.50E-06 | 0.0035 0.0059
15 Bifang 2b 722046/221690 | 0.0077 5.48E-06 | 0.0051 0.0128
16 Wiesenstr. 12.1 721792/222198 | 0.0044 3.01E-06 | 0.0037 0.0080
17 Wiesenstr 12 721904/222273 | 0.0045 3.08E-06 | 0.0032 0.0077
18 Rotwis 721282/222494 | 0.0041 2.75E-06 | 0.0040 0.0081
19 Schénhof 2 721570/222402 | 0.0048 3.32E-06 | 0.0044 0.0092
20 Schoénhof 8 721725/222372 | 0.0045 3.10E-06 | 0.0035 0.0080
21 Wiesenstr 11 721773/222520 | 0.0041 2.79E-06 | 0.0029 0.0070
22 Unteres Lihn 2 722222/221713 | 0.0073 5.15E-06 | 0.0040 0.0114
23 Wiesenstr 2 722271/221474 | 0.0090 6.34E-06 | 0.0041 0.0131
24 Wiesenstr 1 722465/221283 | 0.0072 5.09E-06 | 0.0037 0.0109
25 Windeggstr 9 722668/221328 | 0.0065 4.50E-06 | 0.0029 0.0094
26 Schulhaus Blel 722470/220797 | 0.0023 1.44E-06 | 0.0018 0.0041
27 Kindergarten Ruti | 722349/220775 | 0.0021 1.32E-06 | 0.0019 0.0041

Tabelle 8: Berechnete Jahresmittel Immission NA, DMA*, NS und Summe der kritischen Zusatz-
belastungen an Rezeptoren fiur MEA Emissionen.

Nr & Lage Rezeptor Rechts- NA DMA* NS ng/ms3 Summe
/Hochwert ng/ms3 ng/ms3 ng/ms3
1 Badstr 61 722068/221338 | 0.0265 3.77E-06 | 0.0043 0.0308
2 Badstr 55 722174/221249 | 0.0192 2.65E-06 0.0034 0.0226
3 Badstr 45 722348/221065 | 0.0238 3.27E-06 | 0.0031 0.0269
4 Badstr 18A 722414/221070 | 0.0218 2.99E-06 0.0031 0.0248
5 Ober Gfell N 721879/221010 | 0.0097 1.20E-06 0.0035 0.0132
6 Ober Gfell S 721821/220886 | 0.0068 7.89E-07 | 0.0012 0.0080
7 Unter Gfell 722122/220919 | 0.0142 1.88E-06 0.0039 0.0181
8 Stogg 721524/221036 | 0.0056 6.27E-07 0.0009 0.0065
9 Unterer Sool 720627/221167 | 0.0009 7.42E-08 0.0002 0.0010
10 Vorderer Sool 720789/221131 | 0.0011 9.52E-08 | 0.0002 0.0014
11 Stalden 7 721144/222013 | 0.0183 2.51E-06 0.0059 0.0243
12 Stalden 2/3 721100/222016 | 0.0183 2.51E-06 0.0059 0.0243
13 Hauptstr 106 720721/222375 | 0.0140 1.84E-06 0.0041 0.0181
14 Hauptstr 88 720602/222541 | 0.0118 1.50E-06 0.0035 0.0153
15 Bifang 2b 722046/221690 | 0.0387 5.48E-06 0.0051 0.0438
16 Wiesenstr. 12.1 721792/222198 | 0.0218 3.01E-06 0.0037 0.0254
17 Wiesenstr 12 721904/222273 | 0.0223 3.08E-06 0.0032 0.0255
18 Rotwis 721282/222494 | 0.0206 2.75E-06 0.0040 0.0246
19 Schoénhof 2 721570/222402 | 0.0240 3.32E-06 0.0044 0.0285
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20 Schonhof 8 721725/222372 | 0.0225 3.10E-06 | 0.0035 0.0260
21 Wiesenstr 11 721773/222520 | 0.0204 2.79E-06 | 0.0029 0.0233
22 Unteres Lihn 2 722222/221713 | 0.0366 5.15E-06 | 0.0040 0.0407
23 Wiesenstr 2 722271/221474 | 0.0449 6.34E-06 | 0.0041 0.0491
24 Wiesenstr 1 722465/221283 | 0.0362 5.09E-06 | 0.0037 0.0398
25 Windeggstr 9 722668/221328 | 0.0324 4.50E-06 | 0.0029 0.0353
26 Schulhaus Buel 722470/220797 | 0.0113 1.44E-06 | 0.0018 0.0131
27 Kindergarten Ruiti 722349/220775 | 0.0107 1.32E-06 | 0.0019 0.0127

Tabelle 9: Berechnete Maximale Immission NA, DMA* und NS an Rezeptoren.

Lage Rezeptor Rechts- NA DMA* NS Summe
/Hochwert ng/ms3 ng/ms3 ng/ms3 ng/ms3
1 Badstr 61 722068/221338 | 1.942 2.67E-04 | 0.071 2.01
2 Badstr 55 7221741221249 | 1.640 1.41E-04 | 0.097 1.74
3 Badstr 45 722348/221065 | 1.176 1.72E-04 | 0.044 1.22
4 Badstr 18A 722414/221070 | 1.122 1.71E-04 | 0.036 1.16
5 Ober Gfell N 721879/221010 | 1.247 1.12E-04 | 0.214 1.46
6 Ober Gfell S 721821/220886 | 1.301 1.39E-04 | 0.100 1.40
7 Unter Gfell 722122/220919 | 1.035 1.79E-04 | 0.129 1.16
8 Stogg 721524/221036 | 2.364 1.11E-04 | 0.078 2.44
9 Unterer Sool 720627/221167 | 0.239 2.28E-05 | 0.044 0.28
10 Vorderer Sool 720789/221131 | 0.315 2.16E-05 | 0.031 0.35
11 Stalden 7 721144/222013 | 2.115 3.16E-04 | 0.184 2.30
12 Stalden 2/3 721100/222016 | 2.115 3.16E-04 | 0.184 2.30
13 Rueti 720721/222375 | 0.956 1.41E-04 | 0.090 1.05
14 Hauptstr 88 720602/222541 | 0.905 1.36E-04 | 0.146 1.05
15 Bifang 2b 722046/221690 | 5.119 7.64E-04 | 0.119 5.24
16 Wiesenstr. 12.1 721792/222198 | 4.497 6.79E-04 | 0.113 4.61
17 Wiesenstr 12 721904/222273 | 4.180 6.25E-04 | 0.109 4.29
18 Rotwis 721282/222494 | 2.206 3.33E-04 | 0.167 2.37
19 Schoénhof 2 721570/222402 | 6.504 9.67E-04 | 0.153 6.66
20 Schoénhof 8 721725/222372 | 7.507 1.10E-03 | 0.120 7.63
21 Wiesenstr 11 721773/222520 | 5.059 7.38E-04 | 0.119 5.18
22 Unteres Lihn 2 722222/221713 | 6.670 9.97E-04 | 0.132 6.80
23 Wiesenstr 2 722271/221474 | 3.271 4.85E-04 | 0.113 3.38
24 Wiesenstr 1 722465/221283 | 2.538 3.49E-04 | 0.053 2.59
25 Windeggstr 9 722668/221328 | 3.363 5.09E-04 | 0.045 341
26 Schulhaus Buel 722470/220797 | 0.705 1.04E-04 | 0.049 0.75
27 Kindergarten Ruti | 722349/220775 | 0.729 6.74E-05 | 0.060 0.79
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3.7. Ausbreitung von Aldehyden

Zunachst wird hier die Zusatzbelastung durch die Ausbreitung von Formaldehyd und Ace-
taldehyd unter Berlcksichtigung der trockenen Deposition im Jahresmittel (JMW) betrach-
tet. AnschlieBend werden die resultierenden Depositionsfliisse diskutiert.

Aldehyd-Zusatzbelastung
In Abbildung 54 ist der IMW fir Formaldehyd und Acetaldehyd dargestellt. Das IMW Ma-
ximum liegt mit 0.203 pg/m3 Zusatzbelastung im Bereich des bewaldeten Berghanges, 450
m westlich des bestehenden Kamins.

Einen Immissionsgrenzwert fiir Formaldehyde oder Aldehyde gibt es in der Schweiz bzw.
Europa oder auch den USA nicht. Die in der Modellierung ermittelten Zusatzbelastungen
fir Formaldehyd und Acetaldehyd liegen weit (Uber 4 GroRenordnungen) unter der maxi-
malen Arbeitsplatzkonzentration [31],[38] fir Formaldehyd von 0.75 ppm, entsprechend
937.5 pg/ms3.

CH20/C2H40

0.01 pgim® |
0.03 pg/m* | -
=t 0.1 pg/m*
- 0.3 pg/m® |

1 pg/m*
10 pg/m®

3
100 pg/m®
' 937.5 pgim?

Rohe o 2000m %
‘ (ot

o

Abbildung 54: JMW Formaldehyd/Acetaldehyd Konzentration im nahen Umfeld der KVA
Linth.

Aldehyd Deposition

In Abbildung 55 sind die Uber ein Jahr gemittelten Formaldehyd- und Acetaldehyd-Deposi-
tionsflisse dargestellt. Die Depositionsflisse erreichen maximal 0.892 mg/(m2 d) im Be-
reich des bewaldeten Berghanges, 450 m westlich des bestehenden Kamins.
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Abbildung 55: JIMW Form-/Acetaldehyd Deposition im Umfeld der KVA Linth.

4. Zusammenfassung

Am Standort der KVA Linth ist eine CO;-Abscheidung (CC) geplant. Dabei soll Monoetha-
nolamin (MEA) fur den Abscheideprozess verwendet werden. Aufgrund der Volatilitat von
Aminen und Aerosolbildung entweichen Amine mit dem Rauchgas bei der CO»>-Abschei-
dung. Auch Aldehyd-Verbindungen, bei MEA hauptsachlich als Formaldehyd und Acetal-
dehyd, werden mit dem Rauchgas emittiert. In der Atmosphére werden die emittierten A-
mine turbulent verdiinnt und photochemisch abgebaut. Dabei kbnnen neben toxikologisch
weniger relevanten Iminen auch geféhrliche karzinogene Abbauprodukte wie Nitramine
(NA) und Nitrosamine (NS) entstehen. In &uf3erst geringem Umfang kénnen Nitramine und
Nitrosamine auch im Zuge der CO.-Abscheidung und MEA Ruckgewinnung gebildet und
mit dem Rauchgas freigesetzt werden. Amine, Nitrosamine, Nitramine, Formaldehyd und
Acetaldehyd kénnen durch trockene und nasse Deposition in die Vegetation, Béden und
Gewasser eingetragen werden und dort moglicherweise schadigend wirken.

Fur Immissionen und Depositionsflisse dieser Substanzen sind bislang keine Grenzwerte
definiert. Fir MEA sind als Monatsmittelwert 10 pg/m3 [29] und fir Nitrosamine und Nitra-
mine in Summe 0.3 ng/m? als Jahresmittelwert (JMW) seitens der norwegischen Umwelt-
behdrden als Zielwert [3][29] zur Genehmigung von Carbon-Capture Anlagen festgelegt.
Seitens der schweizerischen Behorden wird ein strengerer Immissions-Risikowert von
0.03 ng/m? als Summenwert eingefordert.

Das Ziel dieser Arbeit ist die Beurteilung von mdglichen schadlichen Umweltauswirkungen
der CO»>-Abscheidung mittels Monoethanolamin (MEA) Uber den Luftpfad im Umfeld der
KVA Linth. Fir Umweltbeurteilungen werden die Zusatzbelastungen fir Amine sowie die
Summe aus Nitrosaminen und Nitraminen als Jahresmittelwert bendétigt. Des Weiteren die
Eintréage durch nasse und trockene Deposition.
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Mit dem weiterentwickelten Ausbreitungsmodell GRAL [16] wurden folgende Berechnungen
in komplexem Gelande mit hoher rdumlicher Auflosung Uber den Zeitraum eines Jahres
durchgefuhrt:

i.  Berechnung der MEA Ausbreitung und Deposition unter Berticksichtigung atmo-
spharischer MEA Abbauprozesse

ii.  Berechnung der Bildungsprozesse eines MEA-Radikals MEA* ohne Weiterreaktio-
nen als Proxy Mal? fiir schadliche Nitramine und toxikologisch weniger Iminen, Ab-
schatzung der MEA* Deposition. Abschéatzung des Nitraminanteils unter Nutzung
von Luftgitemessdaten.

iii.  Berechnung der Bildungsprozesse eines DMA-Radikals DMA* ohne Weiterreaktio-
nen als Proxy Malf3 fur schadliche Nitrosamine, Nitramine und toxikologisch weniger
relevanten kettenférmigen Iminen

iv.  Berechnung der Ausbreitung von ,direkten” Nitrosamin Emissionen

v.  Berechnung der Formaldehyd und Acetaldehyd Ausbreitung und Deposition

Die angewandte Methodik ist aufgrund der Vorgabe von rdumlich homogenen OH-Radikal
Konzentrationen sowie der Nicht-Berlicksichtigung von schnellen photolytischen Nitrosa-
min Zerfallsreaktionen als konservativ zu bezeichnen. Infolge der NO Rauchgas Konzent-
rationen wird Ozon titriert und somit resultieren niedrigere OH-Radikal Konzentrationen im
Bereich der Abgasfahne. Die Annahme von mit der Globalstrahlung modulierten raumlich
homogenen OH-Radikalkonzentration fiihrt somit zu einer Uberschatzung der Maxima der
MEA* und DMA* Konzentrationen, und vor allem der Nitramin und Nitrosamin Konzentrati-
onen.

Im Vergleich zu den berechneten Ausbreitungsmustern der Jahresmittelwerte von MEA,
den Aldehyden und der direkt emittierten Nitrosamine ergibt sich mit den berechneten MEA*
und NA Konzentrationsmuster eine Verschiebung und Erhéhung der maximalen Werte in
Richtung OSO bezogen auf den Kamin der KVA Linth. Dies steht in Zusammenhang mit
photochemischer Bildung der Zersetzungsprodukte und den am Standort tagstiber domi-
nierenden Winde aus WSW und W.

Zusammenfassend wurden folgende Ergebnisse erzielt, siehe auch Tabelle 10:

I.  Im Jahresmittel wurden Zusatzbelastungen bis 16.1 ng/m3 fir MEA Emissionen von
1 mg/Nms3 berechnet. Das Maximum liegt im bewaldeten Berghang 450 m bis 500 m
westlich des Kamins der KVA Linth. Die berechneten MEA Zusatzbelastungen
(IMW) liegen weit, d.h. nahezu 3 GréfRenordnungen unter dem kritischen Wert von
10 pg/m3. Die maximalen MEA Depositionswerte liegen bei bis zu 0.164 mg/mad
und treten ca. 450 m westlich im unmittelbaren Umfeld der KVA auf. Beim Emissi-
onsszenario mit dem Kurzzeit wurden MEA Zusatzbelastungen von bis zu
80.5 ng/m?3 berechnet. Der maximale Depositionseintrag betragt 0.820 mg/m.

II.  Die berechneten Zusatzbelastungen fur den JMW MEA* liegen Uber dem Zielwert
fur NA und NS von 0.03 ng/m3. Der Bereich tiber 0.03 ng/m? erstreckt sich vor allem
westlich der KVA Linth in W-O Richtung auf rund 2.5 km und in N-S Richtung auf
bis rund 1.0 km. Das JMW Maximum betragt 0.0583 ng/ms3 und liegt 700 m in 6stli-
cher Richtung (OSO) vom derzeitigen Kamin. Zu beachten ist, dass die MEA* Kon-
zentrationen hauptsachlich auch die gesundheitlich weniger relevanten Imine ent-
halt. Die hochsten JMW MEA* Depositionsflisse betragen bis zu 0.000433
mg/(m2d) im Jahresmittel und liegen im Bergwald oberhalb der KVA. Beim MEA
Emissionsszenario mit dem Kurzzeitwert von 5 mg/Nm3 liegen die
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Zusatzbelastungen in einem grélReren Bereich (rund 4 km nach NW und rund
9.5 km nach SSO) uber 0.3 ng/m?, das Maximum betréagt 0.2916 ng/m? im Jahres-
mittel und liegt rund 700 m 6stlich (OSO) der KVA. Die héchsten IMW MEA* Depo-
sitionsfliisse betragen 0.00216 mg/(m?2d) im Jahresmittel.

[ll.  Durch Abschatzung des MEA* Nitramin (NA) Anteils anhand von Umgebungs-Stick-
oxid Luftgitemessungen wurden die gesundheitlich relevanten NA Konzentrationen
ermittelt. Die maximalen NA Zusatzbelastungen betragen rund 0.0081 ng/m3 und
liegen rund 700 m in 6stlicher (OSO) Richtung vom Kamin. Die Nitramin Konzentra-
tionen liegen damit deutlich unter dem Zielwert fir NA + NS von 0.03 ng/m3. Beim
MEA Emissionsszenario mit dem Kurzzeit wert liegen die abgeschatzten NA Zu-
satzbelastungen Uber dem Zielwert von 0.03 ng/m3. Das Maximum betragt
0.0408 ng/m?3 und liegt 700 m dstlich (OSO) vom Kamin der KVA Linth.

IV. Die berechneten IMW Zusatzbelastungen fir die Ausbreitung Aminen unter Ver-
wendung von DMA als Proxy Substanz liegen im Sub-Pikogramm Bereich. Die ma-
ximalen jahresdurchschnittichen DMA* Konzentrationen betragen rund 0.0058
pg/m3 und liegen 670 m 6stlich vom derzeitigen Kamin der KVA. Die DMA* Zusatz-
belastungen liegen somit um GroRRenordnungen unter dem Zielwert von 0.03 ng/m3.

V. Die JMW Zusatzbelastungen aus ,direkten” Nitrosamin Emissionen liegen deutlich
unter dem Zielwert von 0.03 ng/m3. Die maximalen Konzentrationen betragen rund
0.0162 ng/m?3 und liegen rund 450 m westlich der KVA Linth im Bereich des bewal-
deten Berghanges, oberhalb der KVA.

VI.  Im Jahresmittel liegen die berechneten Zusatzbelastungen fiir Formaldehyd und
Acetaldehyd bei bis zu 0.203 pg/ms3. Das Maximum liegt im Bereich des bewaldeten
Berghanges, 450 m westlich der KVA. Die JMW Zusatzbelastungen liegen 3Gro-
Renordnungen unter dem (8-Stunden) MAK Wert. Die jahresgemittelten Depositi-
onsflisse erreichen maximal 0.892 mg/(m2 d).

Die Ergebnisse aus den Simulationen unter den Punkten Il bis V mussen hinsichtlich ihrer
mdglichen schadlichen Gesundheits- und Umweltauswirkungen durch Nitramine und Nitro-
samine in Summe betrachtet werden. Werden die jahresgemittelten Zusatzbelastungen aus
Il bis V summiert (fir jahresdurchschnittiche MEA Emissionen von 1 mg/Nm3), wird der
Zielwert von 0.03 ng/m3 im Untersuchungsgebiet eingehalten. Das Maximum der Zusatz-
belastung betragt 0.022 liegt ca. 420 m bis 520 m westlich im Wald oberhalb der KVA. Das
berechnete jahresdurchschnittliche Maximum wird durch die direkten Nitrosamin Emissio-
nen dominiert. Photolytische Abbaureaktionen der Nitrosamine wurden dabei nicht bertick-
sichtigt.

Beim Emissionsszenario mit dem Kurzzeit wert werden bis zu 0.0479 ng/m3 im Jahresmittel
als kritische Summe fir Nitrosamine und Nitramine berechnet. Bei diesem MEA Emissions-
Szenario wird das Ausbreitungsmuster durch die Nitramine in der Flache dominiert, vor
allem dstlich der KVA. Die MEA Emissionen mit dem Kurzzeitwert sind um rund Faktor 2.5
zu hoch um den JMW Zielwert von 0.03 ng/m3 durch Nitramine und Nitrosamine einhalten
zu kénnen.

Generell neigt der gewahlte Ansatz zur Uberschatzung der maximalen Nitramin Zusatzbe-
lastungen da photochemische Prozesse auf der betrachteten dul3erst fein aufgeldsten lo-
kalen Skala nicht bertcksichtigt werden kénnen. Auch die simulierten direkt emittierten Nit-
rosamine werden tendenziell im der maximalen sommerlichen Konzentrationen stark tber-
schéatzt, da schnelle photolytische Abbaureaktionen nicht beriicksichtig wurden.
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Tabelle 10: Zusammenstellung der maximalen jahresdurchschnittlichen MEA, MEA*, NA, NSqir

und DMA* Konzentrationen.

ITnA

Maximale JMW Kon- Maximale JMW Konzent-
) zentration mit IMW ration mit max Kurzzeit
Szenario Emission 1 mg/Nm3 Emission 5 mg/Nms3
[ng/m3] [ng/m?3]
MEA 16.1 80.5
MEA* 0.0583 0.2916
NA 0.0081 0.0408
NSair 0.0162 0.0162
DMA* 5.8E-06 5.8E-06
NA+NSdir+tDMA* 0.022 0.0479
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