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Erratum

Die in diesem Bericht erwahnten Laboruntersuchungen ,in Anlehnung an ISO 22197-1
wurden mit einer Bestrahlungsstarke durchgefiihrt, die mit 90 W/m? um ein 9-faches iiber
der in der Richtlinie geforderten lag. Die Abweichung von der Richtlinie liegt damit in der
erhdhten Bestrahlungsstarke. Sie wurde gewahlt, um auch bei niedriger Effizienz des
Testgutes eine ausreichende Differenzierung zu erzielen und damit verlassliche Aussagen
zur Strategie der Optimierung von Zuschlagstoffen und Herstellungsverfahren zu erhalten.

Zur Erhéhung der Transparenz der Ergebnisdarstellung sind die Bezeichnungen ,in An-
lehnung an ISO 22197-1%, ,nach ISO*, ,ISO-Kammer® und ,ISO-Messungen® zu ersetzen
durch:

»in Anlehnung an I1ISO 22197-1 mit einer gegenuber der Richtlinie 9-fach erhdhten Be-
strahlungsstarke®.

Das bezieht sich auf die folgenden Seiten des Berichtes:

S.2,3,4,5,6,8,12,13, 14, 15, 17, 18, 19, 20, 22, 27, 31, 35, 37, 40, 41, 44, 45, 46, 50,
73,74,75,79.
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Zielsetzung und Anlass des Vorhabens
Durch eine Reihe von Experimenten ist belegt, dass Schadstoffe photokatalytisch durch spezielle Beton-
steinoberflachen, die mit TiO, angereichert sind, abgebaut werden. Bei Weiterverfolgung der vielver-
sprechenden Ansatze blieben jedoch einige Fragen offen. Ziele des Vorhabens waren es entsprechend:
— Optimierung des Abbaupotentials photokatalytisch wirksamer Betonsteinoberflachen fir Luftschadstof-
fe (insb. NO,) unter deutschen Klimabedingungen durch Veranderung von Zusatzstoffen und der Ober-
flache. Dabei sollte auch die Sorptionskapazitat fir Luftschadstoffe an Betonsteinen erhoht und die
photokatalytische Aktivitat Gber lange Zeitraume erhalten bleiben (Langzeitstabilitat).
— Nachweis einer Umweltentlastung durch die Verwendung von TiO,-dotierten Pflastersteinen durch
Durchflihrung einer prospektiven Umweltrisikoabschatzung.
Darstellung der Arbeitsschritte und der angewandten Methoden
— Optimierung der Zuschlage und des Herstellungsverfahrens zur Optimierung der photokatalytischen
Oberflachen (FCN) mit anschliellender Untersuchung der Varianten im Labor in Anlehnung an I1SO
22197-1 (FhG).
— Beleg der Wirksamkeit der entwickelten Steine und Erstellung einer Anleitung zur Verlegung der Pflas-
tersteine durch
* Messungen mit einer mobilen Messkammer unter Standardbedingungen (Schadstoffzufuhr, Bestrah-
lung) (FhG)
* Messungen mit mobiler Messkammer unter realen Umweltbedingungen (Canyon, Platze; FhnG+FCN)
* Messung der NOx-Konzentration in angelegten StralRenschluchten und an realen Standorten (FCN)
— Beleg der Qualitat hinsichtlich Langzeitstabilitat
* Verlegung von Mustersteinen auf vielbefahrener Betriebsflache (FCN)
* Untersuchung dieser Mustersteine tber Zeitraum von 23 Monaten ahnlich 1ISO 22197-1 (FhG)
— Prospektive Umweltrisikoabschatzung fir gebildetes Nitrat
* Basis: eluiertes Nitrat aus Untersuchungen ahnlich ISO 22197-1 und aus verlegtem Pflaster (FhG).
Durch sukzessive Anwendung dieser Schritte konnten die Ziele des Vorhabens erreicht werden.

Deutsche Bundesstiftung Umwelt (1 An der Bornau 2 (1 49090 Osnabrick [ Tel 0541/9633-0 (1 Fax 0541/9633-190 http://www.dbu.de
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Ergebnisse und Diskussion

In einem ersten Schritt wurden Mustersteine hergestellt unter Variation der folgenden Parameter: Ober-

flache, Farbe, Vorsatzzusammensetzung, Herstellungsverfahren (Zugabe von frei erwerbbarem TiO,

zum Zement), TiO,-Gehalt (insb. Verhaltnis TiO, zu Bindemittel), Zementsorte, TiO,-Formen. Die Mus-

tersteine wurden in Anlehnung an ISO 22197-1 getestet. Hierbei konnte gezeigt werden, dass

— die Messapparatur verlasslich die Moglichkeit bietet, diejenigen Oberflachen respektive Rezepturen
zu identifizieren, die die héchste Wirksamkeit zur photokatalytischen Minderung von NOx aus der Luft
besitzen.

— auf dieser Basis eine fundierte Entscheidung getroffen werden konnte, welche der Steine bzw. wel-
che Rezeptur(en) fur die groflachige Verlegung am besten geeignet sind.

— Es konnte eine Abbaukapazitat von etwas mehr als 90% (ausgedriickt als %NO-Abbau) nachgewie-
sen werden.

Mittels einer mobilen Messkammer wird die Wirksamkeit einer Pflastersteinfliche von ca. 2m® und bei

einer betrachteten Héhe von 35 cm iber dem Pflaster unter standardisierten Bedingungen (konstante,

definierte Schadstoffzufuhr, konstante Bestrahlungsintensitat) und an realen Standorten (verlegter

,canyon®, Seiferts; Gothaer Platz, Erfurt) gemessen. Messungen unter standardisierten Bedingungen

zeigten zunachst, dass lediglich eine etwa 5-15%-ige NO-Reduzierung festgestellt wird. Nachfolgende

Messungen zeigten, dass die geringe Abbauleistung auf die niedrige Bestrahlungsintensitat zuriick zu

fihren ist. Bei Messungen an realen Standorten unter Sonnenlichteinstrahlung konnten Abbauraten je

nach Musterstein von 30-70% (ausgedrickt als %NO-Abbau) gemessen werden.

Weiterhin wurde die Wirksamkeit der im ersten Schritt optimierten Steine belegt durch Direkt-

Messungen von NO, in angelegten Stral3enschluchten (,Canyon®) und an realen Platzen, insbesonde-

re am Gothaer Platz in Erfurt, auf dem bereits photokatalytisches Pflaster verlegt ist. Hier konnten

durch Vergleich mit photokatalytisch inaktiven Flachen Abbaukapazitdten von 20 - 35% (3 m Hohe

Uber Pflaster) gezeigt werden. Neben dem photokatalytischen Abbau tragen auch Sorptionsprozesse

zur Schadstoffminderung bei.

Langzeituntersuchungen zeigten, dass auch nach 23-monatiger Nutzung die anfangliche Abbaukapazi-

tat fir NO, vorhanden war.

Die Erfassung der Bildung von eluierbarem Nitrat zeigt, dass NO zunachst zu NO,, dann zu Nitrat um-

gesetzt wird. Unter Bildung von multi-worst-case Szenarien zur Versickerung in das Grundwasser so-

wie urbanem runoff mit anschlieRendem Transport in ein Oberflachengewasser kann abgeschatzt wer-

den, dass die in die Umwelt eingetragenen Nitratmengen um einen Faktor von 1.3 — 10 unterhalb der

zurzeit gultigen Grenzwerte liegen.

Offentlichkeitsarbeit und Prasentation

— Préasentation anlasslich eines Erfahrungsaustausches mit der Universitdt Enschede (NL) am
4.12.2007: ,Vorgehen bei der Testung von photokatalytischem Pflaster*

— Vortrag im Rahmen des Workshops ,Wirksamkeitsmesstechnik fiir Beschichtungen mit Nanomate-
rialien“ am 12./13.3.2008, Schmallenberg: ,Problemangepasste Teststrategien zur Bestimmung von
Effektivitat und Umweltauswirkungen photokatalytischer Beschichtungen®

— Poster, European SETAC-Conference, Warschau, 26.-29.5.2008: ,Photocatalytic pavement signifi-
cantly improves air quality®

— Poster, Thiringer Grenz- und Oberflachentage, Friedrichroda, 15.-17.9.2009: ,Verbesserung der
Luftqualitat durch photokatalytisches Pflaster.

— Fernsehsendungen: ,Aktuell”, Mitteldeutschen Rundfunks (mdr); ,Herkules”, Hessischer Rundfunk
(HR); ,Alle Wetter“, Hessischer Rundfunk (HR); ,Alles wissen®, Hessischer Rundfunk (HR); ,ZDF-
Mittagsmagazin“ (zdf)

Fazit

Es konnten Oberflachen hergestellt werden, die in der Lage sind, die NO,-Konz. in der Luft zu reduzie-
ren und damit einen Beitrag zum Umweltschutz zu leisten. Eine Umweltbelastung durch entstehende
Abbauprodukte ist nicht zu erwarten, Grenzwerte werden eingehalten. FCN ist damit in der Lage, seine
Produktpalette und das Portfolio nachhaltig zu erweitern. Darlber hinaus wird FCN zukunftig Service
fur andere KMUs anbieten, deren Produkte hinsichtlich NO,-Abbaukapazitat zu testen.

Deutsche Bundesstiftung Umwelt [/ An der Bornau 2 (1 49090 Osnabriick [ Tel 0541/9633-0 (1 Fax 0541/9633-190 [ http://www.dbu.de
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Zusammenfassung

Hintergrund

Es werden heute grofte Anstrengungen unternommen, um die Luftverunreinigung zu re-
duzieren, die aus diversen Emissionsquellen stammt. Eine der — auch im Zusammenhang
mit der Klimaerwarmung — vielfach diskutierten Quellen ist dabei der Kfz-Verkehr. Hinzu-
weisen sei an dieser Stelle auf die aktuelle Diskussion in der EU zur Minderung der CO,-
Emission aus Fahrzeugen auf 120 mg CO,/gefahrener Kilometer bis zum Jahr 2012.

Heute wird der photokatalytische Effekt von Titandioxid in einer vielfaltigen Weise ausge-
nutzt, um einerseits einen selbstreinigenden Effekt auf verschmutzten Oberflachen im
Innen- und Auf3enbereich zu erreichen und anderseits aber auch, um die Schadstoffe aus
der Luft zu entfernen. Ein grof3es Interesse besteht darin, die NO,-Konzentration in der
Aulenluft zu reduzieren, wobei NO, vornehmlich vom Autoverkehr emittiert wird. Es soll
gemal der Richtlinie 1999/30/EG des Rates vom 22. April 1999 (Richtlinie, 1999) nicht
mehr als 18 Mal im Jahr der Stundenwert von 200 ug NO,/m? Uiberschritten werden. Zu-
dem gilt seit 1.1.2010 ein Jahresgrenzwert fiir NO, von 40 pg/m°. Messungen von Mo-
natswerten — beispielsweise in der Petersberger Strale in Fulda — haben gezeigt, dass in
mindestens der Halfte der Monate die Jahresgrenzwerte Gberschritten werden, also Hand-
lungsbedarf in den Gro3stadten besteht.

In einer Reihe von Untersuchungen liel} sich zeigen, dass die NO,- Konzentration in be-
lasteter AuRenluft Gber mit Titandioxid dotierten Pflastersteinen oder in der Nahe von mit
Titandioxid dotierten AuRenfassaden schnell und signifikant erniedrigt wurde (Beeldens,
2006; Cassar et al., 2003; Cassar, 2004; Cassar, 2005; Pepe, 2004; PICADA, 2006a,
2006b, 2006¢; Sullivan et al., 2006; Vallee et al., 2004).

Zielsetzung des Vorhabens
Folgende Ziele wurden mit der Bearbeitung des Vorhabens verfolgt.

= Modifizierung des Ausgangsmaterials, so dass ein innovatives Produkt entsteht, das
auf die gewlnschten Eigenschaften hin optimiert ist.

= Erarbeitung einer Anleitung zum Verlegen der TiO,-dotierten Pflastersteine zur Erzie-
lung maximaler Umsatzraten hinsichtlich Schadstoffabbaus bei effektivem Einsatz an
Steinen.

= Durchfuhrung einer prospektiven Umweltrisikoabschatzung. Diese erfolgt die Abschat-
zung der Bildung von Nitrat sowie durch Simulation des Leachings dieser Stoffe aus
den Pflastersteinen.

= Screening des Abbaus von organischen Luftschadstoffen durch den Einsatz von TiO,-
dotierten Pflastersteinen

= Erstellung eines validen Gutachtens zur Effizienz der Pflastersteine. Darstellung der
Ubertragungsmdglichkeit auf andere Baustoffe.

= Eroberung eines Marktsegmentes fir die entwickelten und optimierten Pflastersteine
und Abklarung weiterer Einsatzbereiche.
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In einigen Fallen wurden die Arbeitspakete Uber die Zielsetzung hinaus bearbeitet, in an-
deren Fallen ergaben sich begriindet geringfligige Minderungen im Arbeitsumfang. Im
Einzelnen ist dies im Kapitel ,Zielsetzung und Erfillungsgrad” beschrieben.

Generell konnten die Ziele des Vorhabens erfolgreich bearbeitet werden. Die Ergebnisse
legen den Grundstein fur die gewunschte Marktsegmenteroberung.

Ergebnisse

Optimierung der Zuschlage und des Herstellungsverfahrens zum Design eines in-
novativen Produktes

In einem ersten Schritt wurden Mustersteine hergestellt unter Variation der folgenden Pa-
rameter: Oberflache, Farbe, Vorsatzzusammensetzung, Herstellungsverfahren (d.h. Zu-
gabe von frei erwerbbarem TiO, zum Zement), TiO,-Gehalt (insb. Verhaltnis TiO, zu Bin-
demittel), Zementsorte und TiO,-Varietaten. Die Mustersteine wurden in Anlehnung an
ISO 22197-1 getestet.

Folgende Einflussfaktoren wurden festgestellt:

— Die Farbe und die Kérnung haben keinen Einfluss.

— Der Photokatalysator muss so gleichmaRig wie moglich in der Zementmatrix ver-
teilt sein.

— Die Art der Oberflachenbehandlung ist von entscheidender Bedeutung.

— Carbonatisierungsvorgange mindern die Abbaukapazitadt und missen von daher
reduziert werden.

— Die Auswahl des Zementes als Bindemittel hat erheblichen Einfluss auf die An-
fangsaktivitat.

— Die Lagerstabilitdt des Zementes ist zu beachten, Entmischungen sind zu vermei-
den.

Bei den optimierten Steinen konnte eine Abbaukapazitat von bis zu etwas mehr als
90% (ausgedruckt als %NO-Abbau) nachgewiesen werden.

Eine Weiterentwicklung hin zu einer anderen Produktgruppe kann in Farben/Anstrichen
gesehen werden. Orientierende Messungen zeigten eine Effizienz des gepriiften Produk-
tes bis zu 85% NO-Abbau.

Beleg der Wirksamkeit der entwickelten Steine und Erstellung einer Anleitung zur
Verlegung von Pflastersteinen

Die Wirksamkeit der optimierten Pflastersteine wurde in 4 Schritten getestet:
1. Messungen in mobiler Messkammer unter Standardbedingungen (Schadstoffbe-
lastung, Bestrahlungsintensitat)
2. Messung mit mobiler Messkammer unter realen Bedingungen (Platzierung in
Strallenschluchten und auf Platzen)
3. Messungen der NO,-Abbaukapazitat in angelegten ,Canyons*
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4. Messungen der NO,-Abbaukapazitat auf StralRen und Platzen (Gothaer Platz, Er-
furt)

Es wurden folgende Ergebnisse erzielt:

1. Messungen in mobiler Messkammer unter Standardbedingungen (Schadstoff-
belastung, Bestrahlungsintensitat): Abbauraten lagen bei 5-15% NO, was auf die
niedrige Bestrahlungsintensitat von bis zu maximal 40.000 Lux zurtck zu fuhren
ist.

2. Messung mit mobiler Messkammer unter realen Bedingungen (Platzierung in
Strallenschluchten und auf Platzen, Sonneneinstrahlung, aktuelle Schadstoffbe-
lastung): Abbauraten je nach Musterstein von 30-70% NO.

3. Messungen der NO,-Abbaukapazitat in angelegten , Canyons®: Reduzierungsra-
ten von 25-30% NO, im Mittel (Messung bis zu 3 m Uber dem Pflaster; Vergleich
zwischen 2 Canyons mit photokatalytisch aktivem und inaktivem Pflaster)

4. Messungen der NOx-Abbaukapazitat am Gothaer Platz, Erfurt: durchschnittliche
Verminderung um 20% NO, gegentber der Messstation der ThLUG (Heinrichstra-
Re; Messung bis zu 3 m Uber dem Pflaster)

Neben dem rein photokatalytischen Abbau tragen auch Sorptionsprozesse zur Schad-
stoffminderung bei, was das Potential der Steinoberflache zur Schadstoffminderung deut-
lich erhéht.

Erstellung einer Anleitung zur Verlegung von Pflastersteinen

Die Verlegung von Pflastersteinen erfolgt nach den allgemein gultigen Regeln der ,Zu-
satzlichen Technischen Vertragsbedingungen und Richtlinien fiir den Bau von Pflasterde-
cken und Plattenbelagen (ZTV Pflaster-StB 06). Hinsichtlich des handwerklichen Vorge-
hens bei der Verlegung von photokatalytisch wirksamem Pflaster sind keine Besonderhei-
ten zu beachten. Die ZTV Pflaster-StB 06 gilt ebenso. Hinsichtlich der Lage des Pflasters
sind zur optimalen Ausnutzung der photokatalytischen Aktivitat folgende MalRnahmen zu
beachten:

— Verlegung moglichst nahe an der Emissionsquelle, d.h. am Strallenrand begin-
nend falls dies aus stadteplanerischer Sicht mdglich ist.

— Optimal ware eine Belegung der Fahrbahn mit photokatalytisch aktivem Pflaster,
was zurzeit jedoch nur in Ausnahmefallen maoglich ist.

— Verlegung auf Blrgersteigen an Stralenfahrbahnen ist optimal.

— Bei Verlegung auf Platzen sollte beachtet werden, dass die NO,-Imissionen mit
zunehmender Entfernung von der Emissionsquelle abnehmen und von daher der
relative Nutzen des Pflasters ebenfalls abnimmt.

Beleg der Qualitat der entwickelten Steine hinsichtlich Langzeitstabilitat

Der Langzeitversuch zeigt, dass durch die Carbonatisierungseffekte an der Oberflache in
den ersten Monaten nach Produktion die Anfangsaktivitat zuriickgeht, sowohl bei behan-
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delten als auch bei unbehandelten Steinen. Starker Fahrverkehr ist einer Oberflachenbe-
handlung gleichzusetzen und war auf der Teststrecke ausreichend, um bereits nach
14 Monaten die Anfangskonzentration eines frischen photokatalytisch wirkenden Pflaster-
steines wiederzuerlangen. Im Zeitraum 14 Monate — 23 Monate nach Verlegung ist keine
signifikante Veranderung der photokatalytischen Aktivitdt zu erkennen. Man kann von
daher von einer guten Langzeitstabilitat unter realen Nutzungsbedingungen ausgehen.

Prospektive Umweltrisikoabschatzung durch Transformationsprodukte

Die Erfassung der Bildung von eluierbarem Nitrat zeigt, dass NO zunachst zu NO,, dann
zu Nitrat umgesetzt wird. Unter Bildung von multi-worst-case Szenarien zur Versickerung
in das Grundwasser sowie urbanem runoff mit anschlielendem Transport in ein Oberfla-
chengewasser kann Folgendes abgeschatzt werden:

Maximaler Eintrag in Oberflachengewasser (worst-case):

— Die maximal gebildete Nitrat-Konzentration betragt 15 mg/L.

— Der Nitrat-Grenzwert fur Fischgewasser liegt bei 20 mg/L.

— Selbst bei einer multi-worst-case Abschatzung liegt die Nitratkonzentration, die auf
einen Eintrag durch photokatalytisches Pflaster zurlickgefiihrt werden koénnte, unter-
halb des Grenzwertes fir Oberflachengewasser (Faktor 1,3).

Maximaler Eintrag in Grundwasser (worst-case):

— Die maximal gebildete Nitratkonzentration im Grundwasser liegt bei 5 mg/L.

— Der Nitrat-Grenzwert fur Grundwasser liegt bei 50 mg/L.

— Selbst bei einer multi-worst-case Abschatzung liegt die Nitratkonzentration, die auf
einen Eintrag durch photokatalytisches Pflaster zuriickgefiihrt werden kbénnte, unter-
halb des Grenzwertes flir Grundwasser (Faktor 10).
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Gegeniberstellung von Zielsetzung und Erfullungsgrad

Im Lauf der Projektbearbeitung wurden — abhangig von den entsprechend erzielten Er-
gebnissen und sich daraus ergebenden neuen Fragestellungen — geringe Abweichungen
in der Bearbeitung der im Angebot beschriebenen Arbeitspakete notwendig. Im Folgen-
den werden Zielsetzung (laut Angebot) und Erflllungsgrad gegenuber gestellt.
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Zielsetzung Arbeitspakete Detailbeschreibung der AP gemafl | Erfullungs- Begrindung fur Abweichungen
Angebot grad vom Angebot
AP 1.1 Herstellung von Mustersteinen unter — Kosten/Nutzen-Abschéatzung mehr als wahrend der gesamten Projektlauf-
Variation der Zuschlagstoffe und des — Anderung der Oberflachenrauhig- erflllt zeit fanden immer wieder kontinuier-
Herstellungsverfahrens keit liche Produktverbesserungen statt.
— Beimischung von Stoffen mit un- Kontakte mit Zulieferern wurden
terschiedlichem Sorptionsvermo- gepflegt,
gen Zahlreiche Treffen und Reisen..
Teilziel 1: — Beimischung von Stoffen mit un-
Optimierung der Zuschlage terschiedlicher photokatalytischer
und des Herstellungsver- Aktivitat
fahrens zum Design eines — Einfluss Carbonatisierung
innovativen Produktes — Diskussion mit entsprechenden
Herstellern
— Eigene Beimischungen
— Prifung der modifizierten Pflaster
nach DIN EN 1338
AP 1.2 Vergleichende Untersuchungen der — Prifung nach ISO zum Vergleich mehr als
Varianten im Labor nach ISO 22197-1 der Wirksamkeit erfillt
AP 2.1 Testung ausgewahlter Varianten (ca. — Entwicklung der mobilen Mess- Testung von Eine Variante, die nach ISO eine
6) mit einer mobilen Messkammer mit kammer 3 Varianten mittlere Abbaukapazitat hatte, zeigte
definierter Atmosphare — Ggf. Modifizierung der Kammer keine Effizienz in der mobilen Mess-
— Testung von bis zu 6 ausgewahl- kammer.
ten Varianten 2 Varianten mit hoher Kapazitat (>
90%) in der ISO-Kammer zeigten
S erwartete Kapazitat in mobiler Mess-
Teilziel 2: . . kammer. Damit war die Gesamtaus-
Beleg der erksgmkelt der sage bestatigt, weitere Versuche
entwmkelteq Steine l‘!nd hatten keinen Zusatznutzen ge-
Erstellung einer Anleitung bracht. Deswegen mehr Bearbeitung
zur Verlegung von Pflaster- in AP 1.
steinen Ein Umrechnungsmodus (ISO-
Kammer — mobile Messkammer)
wurde entwickelt.
AP 2.2  Aufbau von ,Stralenschluchten“ und — Vergleichende Messungen bei weitgehend Es wurde nicht bei verschiedenen
.Platzen” auf dem Betriebsgelande der verschiedenen Wetterverhaltnis- erflllt, etwas Verkehrssituationen gemessen,
Fa. Nudling und Simulation verschie- sen modifiziert sondern mit Priifgas (NO-Flasche)

dener Verkehrssituationen mit Abga-

— .. bei verschiedenen Verkehrssitu-

sowie einem Dieselmotor. Messun-
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Zielsetzung Arbeitspakete Detailbeschreibung der AP gemafl | Erfullungs- Begrindung fur Abweichungen
Angebot grad vom Angebot
sen durch LKWs ationen gen bei verschiedenen Wettersitua-
— .. nach verschiedenen Zeitpunkten tionen, Auf diese Weise wurden un-
nach Verlegung terschiedliche Situationen simuliert;
die erforderliche Aussage konnte
erzielt werden. Messungen der Stei-
ne nach verschiedenen Zeiten nach
Verlegung in der ISO-Kammer wur-
den durchgefiihrt. Die erzielten Aus-
sagen sind als verlasslich und aus-
reichend an zu sehen.
AP 2.3  Analytische Begleitung des AP 2.2 — Messung in verschiedenen Hohen | mehr als zusatzlich wurden mathematische
mit dem NO-Analysator erfillt Modellierungen zur Verteilung der
Stickoxide durchgefihrt
AP 2.4 Messung der NOy-Konzentration an — Messung in verschiedenen Hohen | erfilllt
realen Standorten (z.B. Fulda, Erfurt) mit dem NO-Analysator
AP 2.5 Messung der Wirksamkeit von opti- weitgehend Aufgrund von unglinstigen Witte-
mierten Pflastersteinene unter ver- erfullt rungsbedingungen konnten an realen
schiedenen Umweltbedingungen auf Platzen mit der mobilen Messkammer
dem Betriebsgelande der Fa. Nidling nur vereinzelte Messergebnisse er-
(,Stralenschluchten) und an realen zielt werden. Schwerpunkt lag auf
Platzen (z.B. Fulda) mit der mobilen den direkten NO-Messungen.
MeRkammer
AP 3.1 Verlegen von Mustersteinen auf vielbe- siehe AP 2.2
Teilziel 3: fahrener Betriebsflache; Nutzung (Be-
; Cse fahrung) der Betriebsflache
Beleg der Qualitat der ent- - - - - m
wickelten Steine hinsichtlich AP 3.2 U?tersuchungen der Muste_rstelne vor, we_l'tgehend siehe AP 2.2 und dortige Begriindung
Langzeitstabilitzit wahrend und nach Langzelt.nutzung . erfullt
nach ISO/CD 22197-1 und in der mobi-
len Messkammer
AP 4.1  Erfassung der Bildung von eluierbarem erfillt, modi- | Eluierbares Nitrat wurde bei Messun-
S Nitrat (innerhalb AP 2.1) sowie bei fiziert gen nach ISO 22197-1 sowie aus real
Teilziel 4: . ! . .
. . Versuchen mit der mobilen Messkam- verlegten Steinen bestimmt.
prospektive Umweltrisiko- mer
abschatzung durch Trans- AP 4.2  Abschatzung des Ausmales einer erfullt

formationsprodukte

maoglichen Belastung des Grund- und
Oberflachenwassers sowie von Klaran-
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Zielsetzung Arbeitspakete Detailbeschreibung der AP gemafl | Erfullungs- Begrindung fur Abweichungen
Angebot grad vom Angebot
lagen
AP 5.1 Vergleichende Screening- modifiziert Durchflihrung in der ISO-Kammer.
Untersuchungen mit realer anorgani- Ubertragbarkeit der Aussagen von
scher und organischer (VOCs) Schad- ISO-Kammer auf mobile Messkam-
Teilziel 5: stoffbelastung vor-Ort (Flughafenge- mer (Umrechnungsmodus entwickelt,
Erweiterung des Schad- ldnde Fraport) in der mobilen Mel3- siehe AP 2.1)
stoffspektrums und damit kammer Screening in ISO-Kammer ergibt
der Einsatzbereiche befriedigende Aussagen.
AP 5.2  Auswertung der Screening-Ergebnisse modifiziert Aussagen aus 5.1 wurden als ausrei-
hinsichtlich vorhandener Wirksamkeit chend angesehen
AP 6.1 Zusammenstellung der erarbeiteten erfillt Gutachten fur Stadt Erfurt: ,Messda-
Teilziel 6: Ergebnisse in Form eines Gutachtens ten zum Ausmal des Abbaus von
Do zur Weitergabe an potentielle Kunden NOx durch photokatalytisch wirkende
Erstellung eines Gutach- Bet inoberflachen® (FhG + FCN
tens zur Effizienz der Pflas- . — etonsteinoberflachen” ( )
t . AP 6.2 Abschatzung der aufgrund der Scree- modifiziert Es wurde eine neue Produktpalette
ersteine und Beleg des - ; . e
Modellcharakters des Vor- nlng-.Un.terSl_Jchungen era_rk_;qteten Da- (Farben/Apstr!_c:he) hinsichtlich Ab-
h . ten hinsichtlich der Effektivitat und des baupotential fiir NOy getestet und als
abens durch Aufzeigen - - - - : .
der Ubertragbarkeit der Optlmllerungspotentlals fur den Abbau weiter verfolgenswert eingeschatzt.
Ergebnisse auf andere orgamscher Schadstqffe .
Betonelemente sowie Darstellgng wglterer Einsatzbe-
reiche durch Einbeziehung anderer
Bauelemente
AP 7.1 Darstellung der Ergebnisse auf Fach- — Fachmessen erfillt SETAC und IME-Veranstaltung als
messen und in Firmenprospekten — Wissenschaftl. Veranstaltungen wissenschaftliche Veranstaltung
Teilziel 7: _ Firmenprospekt ThOT als Fachtag.ung
Ergebniskommunikation “ div. Fernsehaufzeichnungen '
AP 7.2 Nutzung des Gutachtens zur Auf- erfullt Nutzung der unter 6. und 7.1. erarbei-

tragsakquisition bei Stadten, Flughafen
etc.

teten Dokumente zur Akquisition
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1. Optimierung der Zuschlage und des Herstellungsverfahrens zum
Design eines innovativen Produktes

1.1 Herstellung von Mustersteinen unter Variation der Zuschlagstoffe und
des Herstellungsverfahrens

Die Mustersteine werden jeweils von der Firma F.C. Nudling Betonelemente hergestellt,
auf entsprechende Mal3e geschnitten und dem Fraunhofer-Institut zur Messung zur Ver-
figung gestellt. Dabei kam eine Vielzahl von verschiedenen Rezepturen zum Einsatz.
Ausgehend von Veroffentlichungen des europdischen PICADA-Projektes (PICADA,
2006a, 2006b, 2006c), der eigenen Produktion von Betonsteinen auf Betonsteinmaschi-
nen unter Verwendung eines handelsiblich beziehbaren photokatalytisch aktiven Ze-
ments (der Zement enthalt bereits bei der Anlieferung Photokatalysatoren) und aufbauend
auf den parallel dazu verlaufenden Messungen zum photokatalytischen NO,-
Abbaupotential in Anlehnung an ISO 22197-1 (ISO, 2008) wurden neue Rezepturen ent-
wickelt, die gegenlber den Produkten unter Verwendung eines photokatalytisch aktiven
Zements deutlich verbesserte Wirksamkeit aufwiesen (siehe Kap. 1.2.1 und 1.2.2).

Damit wurde bereits klar, dass der Grundgedanke flur den Arbeitsschritt 1.1 — Erhdhung
des photokatalytischen NOx-Abbaus bei Verwendung eines handelslblich beziehbaren
photokatalytisch aktiven Zements durch Beimischung verschiedener Adsorber und damit
verbessertem Sorptionsverhalten flir NOx — so nicht aufrecht erhalten werden konnte. Der
Schwerpunkt musste vielmehr darauf gelegt werden, eine Grundrezeptur zu finden, die
von Anfang an hohere Abbauraten erméglichte als es mit dem handelslblich beziehbaren
photokatalytischen Zement moglich war. Nur dann ist es mdglich, einen entsprechenden
Pflasterstein mit photokatalytischer Wirkung und zwangslaufig den damit verbundenen
hdéheren Kosten am Markt platzieren zu kénnen. Schwerpunkt des weiteren Vorgehens
war deshalb in erster Linie die Entwicklung einer vielversprechenden Ausgangsformulie-
rung (Betonrezeptur).

Im Folgenden werden zunachst die verschiedenen Varianten der einzelnen Lieferungen
an das Fh-IME zur Uberprifung des NO,-Abbaupotentials vorgestellt (Kap. 1.1.1 — 1.1.9).
Daran schliel3en sich die erzielten Ergebnisse an (Kap. 1.2.2).

1.1.1 Lieferung 1

Die Proben wurden unter Verwendung des photokatalytisch aktiven Zements hergestellt.
Dem Zement sind bereits TiO,-Partikel beigemischt. Dieser Zement wurde handelsublich
bezogen. Uber die Beschaffenheit der TiO,-Partikel selbst und deren Verhaltnis zum Bin-
demittel gab es keine Angaben. Der Hersteller versicherte jedoch, dass die Formulierung
in dieser Form auf den Markt gebracht werden darf (kein Patentschutz).

Ziel der Untersuchungen war festzustellen, welche Einflussfaktoren die Oberflache, die
Farbe und die unterschiedliche Vorsatzzusammensetzung auf die Aktivitat haben. Die
Herstellung der Pflastersteine erfolgte auf herkémmlichen Betonfertigungsanlagen wie bei
einer Massenproduktion. Die Lieferung umfasst 3 verschiedene Betonrezepturen.
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1.1.2 Lieferung 2

Die Herstellung der Proben erfolgt analog der Lieferung 1. Es werden 2 weitere Rezeptu-
ren zum Ansatz gebracht.

1.1.3 Lieferung 3

Da bei einem anonymen Ringversuch in den Niederlanden festgestellt wurde, dass im
Vergleich zu anderen Pflastersteinherstellern in Europa mit dem verwendeten und Pho-
tokatalysatoren enthaltenen Zement geringe Abbauraten erzielt werden, wurde in ersten
Versuchen getestet, ob mit frei erwerbbarem TiO, und der separaten Zumischung bessere
Ergebnisse erzielt werden konnen. Die Proben wurden ausschliefllich im Labor herge-
stellt.

An maschinell hergestellten Betonsteinen mit photokatalytisch aktivem Zement wird un-
tersucht, ob unterschiedliche Oberflachenbehandlungsverfahren einen Einfluss auf die
photokatalytische Aktivitat haben. Ferner enthalt die Lieferung Proben fir den Langzeit-
test. Die Lieferung 3 umfasst insgesamt 19 Proben.

1.1.4 Lieferung 4

Die 4. Lieferung verfolgte die gleiche Zielsetzung wie Lieferung 3. Nunmehr wurden auch
Proben mit frei erwerbbarem TiO, einer Oberflachenbehandlung unterzogen.

Ferner wurde untersucht, welchen Einfluss der TiO,-Gehalt (Anteil TiO, am Bindemittel)
auf die photokatalytische Aktivitat besitzt. Die Lieferung 4 umfasst 10 Proben.

1.1.5 Lieferung5

Zielsetzung der 5. Lieferung war herauszufinden, welchen Einfluss die Zementsorte bei
gleichem TiO,-Gehalt auf die photokatalytische Aktivitat besitzt. Dazu wurden unter-
schiedliche Zementsorten verschiedener Zementlieferanten getestet.

Alle Proben wurden im Labor hergestellt. Die Lieferung umfasst 14 Proben.

1.1.6 Lieferung 6

Die 6. Lieferung galt der Zielsetzung, weitere erhaltliche TiO,-Varietaten zu testen. Ferner
sollte untersucht werden, ob Unterschiede bei der Verarbeitung von TiO, feststellbar sind,
das in verschiedener Konsistenz bereit gestellt wurde.

Alle Proben wurden im Labor hergestellt. Die Lieferung umfasst 42 Proben.

1.1.7 Lieferung 7

Die 7. Lieferung umfasst Proben, die fur eine Musterflache fir Canyon-Versuche herge-
stellt wurden und Proben, die auf der Referenzflache Erfurt verlegt wurden (siehe Kap.
2.3, Messung an realen Standorten). Die Proben entstammen der Serienproduktion.
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Der diesbezugliche Teil der Lieferung umfasst 5 Proben. Ferner enthalt die Lieferung Pro-
ben flir den Langzeittest.

1.1.8 Lieferung 8

Die 8. Lieferung beschaftigt sich nochmals mit dem Thema des Verhaltnisses Anteil TiO,
zum Bindemittel, um die verwendete Betonsteinrezeptur zu optimieren. Alle Proben wur-
den im Labor hergestellt. Die Lieferung umfasst 15 Proben. (Die Ergebnisse werden aus
Vertraulichkeits-Grinden nicht vorgestellt).

1.1.9 Lieferung 9

Zielsetzung ist die Verfolgung der Langzeitwirkung. Hierzu wurden Steine der 5 verschie-
denen Varietaten aus dem Fahrweg entnommen.

1.2 Vergleichende Untersuchungen der Varianten im Labor nach
ISO 22197-1

1.2.1 Testapparatur und Testbedingungen

Die ISO-Guideline ,Fine ceramics — Test method for air purification performance of semi-
conducting photocatalytic materials — part 1: removal of nitric oxide* (1ISO, 2008) gibt die
genaue Untersuchungsmethode zur Testung der Effektivitdt von mit Photokatalysatoren
dotierten Materialien vor. Durch Befolgung der Richtlinie sowie weiterer dort aufgefuhrter
Guidelines ist eine Vergleichbarkeit und Belastbarkeit der Ergebnisse gewahrleistet.

Eine komplette Ubernahme der Richtlinie ist nicht méglich, da es sich um Pflastersteine
und nicht um keramische Materialien handelt.

Es wurde zunachst die in ISO 22197-1 beschriebene Testapparatur errichtet, die Mess-
kammer wurde angepasst und auf Dichtigkeit geprift. Die Abbildungen 1 und 2 zeigen
Ansichten der Messkammer. Die Graphik in Abbildung 3 zeigt, dass durch Zumischung
synthetischer Luft verschiedene NO-Konzentrationen eingestellt werden kénnen und die-
se in den getesteten Konzentrationsbereichen linear verlaufen.

Abb. 1: Bestrahlungseinheit der Messapparatur nach 1ISO 22197-1
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Abb. 2: Messzelle der Messapparatur nach 1ISO 22197-1

Uberpriifung der Linearitat mit
Messkammer (11.09.07)

15 A

€ /
o

g 1

®)

z

0 T T T T
0 20 40 60 80 100

NO-Zuspeisung [%]

Abb. 3 Uberpriifung der Linearitat der NO-Konzentrationsmessung bei Zuspeisung verschiedener
NO-Prifgasmengen. Die NO-Priifgasmengen werden durch Zumischung von synthetischer
Luft variiert.

Es war notwendig, den Einfluss von Randbedingungen — wie beispielsweise Luftfeuchte,
Durchflussgeschwindigkeit des Testgases, Vor- und Zwischenkonditierung des Testgutes
— auf die Messergebnisse zu beschreiben. Auf der Basis dieser Ergebnisse konnten ge-
zielt die Testbedingungen identifiziert werden, die in diesem Vorhaben standardmafig
zum Einsatz kamen:

Vorkonditionierung des Priifgutes

— Bestrahlung unter UV-Licht : 4 h
— Waschung mit deionisiertem Wasser: 2 h
— Trocknung Uber Nacht bei 60° C
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— AnschlieRende Aufbewahrung im Exsikkator bei Raumtemperatur

Zwischenkonditionierung des Prifgutes

Bestrahlung unter UV-Licht: 1 h

Waschung mit deionisiertem Wasser: 2 h

— Trocknung uber Nacht bei 60° C

AnschlielRende Aufbewahrung im Exsikkator bei Raumtemperatur

Testbedingungen zur Prifung des Prifgutes in Anlehnung an ISO 22197-1

— Standardgas NO in N,: 86.6 ppm

— Testung mit 1 ppm NO

— Flow rate: 1.1 I/min

— Relative Feuchte: 50%

— Temperatur: 25 -30° C

— Prufzelle mit Borosilikatglas bedeckt

— Testung mit Hilfe der ,suntest Apparatur (international anerkannte Standardappa-
ratur zur Testung der photolytischen Abbaubarkeit von Chemikalien nach Pflan-
zenschutzgesetz oder Chemikaliengesetz)

Wirksamkeitstestung des Prifgutes in Anlehnung an ISO 22197-1

— Begasung mit NO: 0,5 h bzw. bis zur Konzentrationskonstanz

— Bestrahlung bei Erstmessung: 4 h

— Bestrahlung bei Wiederholungsmessung: je 1 h

— Zwischen den Wiederholungsmessungen: Zwischenkonditionierung wie beschrie-
ben

— NO-Nachlauf nach Bestrahlung: 0,5 h

— Waschung nach Bestrahlung: 2 x 1h

—  Uberpriifung des Waschwassers auf: pH-Wert, Volumen, Nitrat, Nitrit.

Bestrahlungsstérke, Stahlungsstromdichte in Messapparatur nach ISO 22197-1

Da die photokatalytische Reaktion in starkem MaRe von der Lichtintensitat abhangig ist,
missen Bestrahlungsstarke der Lichtquelle bzw. die Lichtintensitat auf der Messzelle ge-
nau dokumentiert werden. Unter den im Folgenden angegebenen Maleinheiten ist im
Einzelnen zu verstehen:
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Die Bestrahlungsstarke oder Strahlungsstromdichte ist der Begriff
fur die gesamte Leistung der eingehenden elektromagnetischen
Energie, die auf eine Oberflache trifft, bezogen auf die Grole der
Flache. Sie wird normalerweise in Watt pro Quadratmeter [W/m2]
gemessen.

Die Bestrahlungsstarke ist definiert als der Strahlungsfluss d® pro
Flache dA:

dd
EFE=—= | L cosedf}
dA &
(L = Strahldichte,
dQ = Raumwinkelelement,
€ = Winkel des Raumwinkelelementes zur Flachennormalen)

e Formelzeichen: E
e Sl-Einheit: Watt pro Quadratmeter
e Einheitenzeichen: W/m?2

Die Beleuchtungsstérke ist die fotometrische Entsprechung zur
Bestrahlungsstarke E (W/m?) in der Radiometrie.

e Formelzeichen E
e Sl-Einheit: Lux bzw. lux,
e Einheitenzeichen: Ix

E ist der Quotient aus dem einfallenden Lichtstrom @, pro Element
der Empfangerflache A, also die Strahlungsleistung je Flache. Die
Beleuchtungsstarke ist damit eine reine EmpfangergréRe. Die
vollkommen analoge Grole fir Lichtquellen wird spezifische
Lichtausstrahlung genannt.

Der Lichtstrom ist die gesamte, von einer Lichtquelle nach allen
Richtungen abgestrahlte Lichtleistung. Die Beleuchtungsstarke,
die eine punktférmige Lichtquelle auf einer Flache hervorruft,
nimmt (als Folge der Energieerhaltung) mit dem Quadrat der Ent-
fernung ab. Die Helligkeitsempfindung nimmt nur logarithmisch mit
der Beleuchtungsstarke zu.

dd,
T dA,

Die Bestrahlungsstarke der Lichtquelle der Suntestapparatur bzw. auf der Hoéhe der
Messzelle sowie ein Vergleich mit dem Sonnenlicht sind in der folgenden Tabelle 1 ange-
geben. Die fur die Standarduntersuchungen nach ISO genutzten Bedingungen der Sun-
testapparatur entsprechen, sofern nicht anders angegeben, 700 W auf die Messzelle ent-
sprechend einer der Bestrahlungsstérke von 90 W/m?. Dieser Wert liegt oberhalb des En-
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de Mai (also kurz vor dem Hoéchststand der Sonne) gemessenen Wertes von 40 — 50
W/m?. In der Literatur tabelliert sind Werte um 60 W/m?.

Des Weiteren wurden mithilfe eines Spektroradiometers, das die relativen Intensitaten der
Lichtquelle flr die verschiedenen Wellenlangen angibt, die entsprechenden Spektren ab-
gebildet und zwar fur natirliches Sonnenlicht, die Suntestapparatur bei verschiedenen
Bestrahlungsstarken sowie die HQIl-Lampe, die in bei der Messung mit der mobilen Mess-
kammer im Technikum (siehe Kap. 2.2) eingesetzt wurde. Auch hier kann sehr gut gezeigt
werden, dass beide Lichtquellen dem Sonnenlicht vergleichbare spektrale Verteilungen
aufweisen, wenngleich die Intensitaten unterschiedlich sind. Dies ist bei der Interpretation
der Werte zu beriicksichtigen. Die entsprechenden Graphiken sind in den Abbildungen 4
und 5 wiedergegeben.
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Tabelle 1: Ubersicht Gber Beleuchtungs- [Lux] und Bestrahlungsstarke [W/m?] fiir verschiedene Lichtquellen und Bedingungen
Bestrahlungs- | Beleuchtungs-
Datum Uhrzeit Beschreibung stéarke starke Bemerkungen
[W/m?2] [Lux]
20.08.2007 | 12.00 Uhr Erfurt, Sonne n.a 90000
13.00 Uhr Erfurt, Schatten n.a 10000
28.03.2008 Sonne + leichte Wolken n.a 43000 - 65000 Messkammer in Sonne
08.04.2008 | 13.30 Uhr Sonne, blauer Himmel 30 85000 Messkammer in Sonne
14.05.2008 | 9.30 Uhr Sonne, blauer Himmel 17 n.a
10.00 Uhr Sonne, blauer Himmel 20 n.a
11.00 Uhr Sonne, blauer Himmel 25 n.a
12.00 Uhr Sonne, blauer Himmel 28 n.a
21.05.2008 | 12.00 Uhr Sonne 42 >99900
12.30 Uhr Wolken 18 n.a
13.00 Uhr Sonne 46 n.a
26.05.2008 Suntest 250 W auf Messzelle 32 57000
Suntest 350 W auf Messzelle 46 78000
Suntest 450 W auf Messzelle 61 93000
Suntest 700 W auf Messzelle 90 >99900 Standardbedingungen fir Messung nach ISO
27.05.2008 | 12.30 Uhr Sonne, diesig 35 57.000
12.35 Uhr Sonne, d\'/eesrfr;;s:}ﬁgsr’“rbare 26 35.000
28.05.2008 | 13.00 Uhr Sonne, leicht diesig 27 n.a
09.06.2008 | 12.00 Uhr Sonne 39 93000 Sensor im 90°Winkel zur Sonne
13.00 Uhr Sonne 40 93500 Messkammer in Sonne
15.00 Uhr Sonne 38 93000 Messkammer in Sonne
16.00 Uhr Sonne 40 93000

n.a. = nicht gemessen
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Lichtspektrum verschiedener Lichtquellen

4,5E+06
— Sonnenlicht 20.5.08
4,0E+06 —— Sonnenlicht bedeckt
Suntest 300 W/m2
3,5E+06 ~——— Suntest 600 W/m2
——HQI 2000, direkt
3,0E+06 ——HQI 2000 + Scheibe
b
2 2,5E+06
=
[
g 2,0E+06
[3)
['4
1,5E+06
1,0E+06
5,0E+05
0,0E+00 +—
290 390 490 590 690 790
Wellenlange in nm
Abb. 4: Lichtspektren verschiedener Lichtquellen
Lichtspektrum verschiedener Lichtquellen
1,0E+06
Sonnenlicht 20.5.08
9,0E+05 Sonnenlicht bedeckt
Suntest 300 W/m2
8,0E405 Suntest 600 W/m2
——HQl 2000, direkt
~—HQI 2000 + Scheibe
7.0E+05 Absorption TNT
&
g 608v0s =
c =
£ 5
c =
< 50E+05 g
2 2
@ K]
& 4,0E+05 <
3,0E+05
2,0E+05
1,0E+05
0,0E+00
250 260 270 280 290 300 310 320 330 340 350
Wellenlange in nm
Abb. 5: Lichtspektren verschiedener Lichtquellen ,gezoomt® auf den Bereich 250 — 350 nm

23



Z Fraunhofer FCN

IME BETONELEMENTE

1.2.2 Messergebnisse

Auf die vorgestellte Weise wurden eine Vielzahl von Einzelmessungen flr verschiedene
Rezepturen und Applikationstechniken durchgefiihrt.

Die Abbildungen 6 und 7 zeigen exemplarisch die Wirksamkeit ausgedrickt in % NO-
Abbau.

6. Lieferung, XII A
1,0 ppm NO, Luft befeuchtet
100,0000
N T TTT L LR LR P R RS I R ol
80,0000 X
70,0000 —=
¥ 60,0000 |
o
£ 50,0000 -
K X
£ 40,0000
*
30,0000
20,0000  m
10,0000 |
0,0000
o 10 20 30 40 50 60 70
Bestrahlungsdauer [min]
4 15.05.08 Stein(1) vorkonditioniert W 16.05.08 Stein (2) nicht vorkonditioniert ~ 20.05.08 Stein (1) zwischenkonditioniert
26.05.08 Stein 1: 250 W X 26.05.08 Stein 2: 250W
Abb. 6: Photokatalytische Wirksamkeit einer Probe ausgedrickt in [% NO-Abbau] (Mehrfachbestrah-
lung); zuséatzliche Bestrahlung mit 250 W (statt standardmafig mit 700 W)
6. Lieferung, XVII A unbehandelt
1,0 ppm NO, Luft befeuchtet
100,0000
90,0000
80,0000 |
T L L LD Lttt P PP T EEgumEEEg
o I..... XXX TRR TR T RS Rommmm— L T
= 60,0000 " . X200 XXX ,)A/\/\I\O\OQ,,'A.."
Pa L} . . PS vev
Z so00001 ® o*
2 .
2 3
2 40,0000 - .
L 4
30,0000
[ ]
20,0000 |
10,0000 4
*
0,0000 v : : : : : :
0 10 20 30 40 50 60 70
Bestrahlungsdauer [min]
" 28.04.08 Stein vorkonditioniert m 29.04.08 Stein zwischenkonditioniert = 13.05.08 Stein zwische nkonditioniert ‘
Abb. 7: Photokatalytische Wirksamkeit einer Probe ausgedruckt in [% NO-Abbau] (Mehrfachbestrah-

lung)

24



~ Fraunhofer
IME

Die folgende Tabelle 2 zeigt fir alle getesteten Pflasterstein-Oberflachen die Ergebnisse
ausgedruckt in [mittlerer % Abbau von NO]. Die angegebenen Mittelwerte beruhen (bis
auf einige Ausnahmen) auf 3-4 Einzelmessungen. Die Messserien sind fortlaufend num-
meriert. Des Weiteren ist Bezug genommen worden auf die Lieferungen wie sie in Kapitel

1.1.1 beschrieben worden sind.

Tabelle 2: Ergebnisse der Wirksamkeitstestung

fortlaufende Proben- mittlerer Abbau von
nummerierung NO [%]
1. + 2. Lieferung
1 27
2 28
3 26
4 30
5 47
3. Lieferung
6 8
7 8
8 37
9 6
10 5
11 14
12 5
13 n.a.
14 n.a.
15 n.a.
16 n.a.
17 n.a.
18 12
19 14
20 38
21 2
22 18
23 33
24 35
4. Lieferung
25 20
26 17
27 16
28 22
29 16
30 37
31 n.a.
32 56
33 54
34 57
5. Lieferung
35 57
36 53
37 65
38 62
39 54
40 62
41 67
42 70
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fortlaufende Proben- mittlerer Abbau von
nummerierung NO [%]
43 40
44 77
45 51
46 64
47 6
48 2
6. Lieferung
49 41
50 57
51 55
52 67
53 74
54 81
55 69
56 79
57 77
58 81
59 50
60 72
61 76
62 62
63 63
64 71
65 66
66 66
67 59
68 49
69 52
70 56
71 70
72 62
73 88
74 64
75 77
76 65
77 74
78 61
79 79
80 58
81 76
82 81
83 78
84 76
85 n.a.
86 77
87 87
88 88
89 47
90 62
7. Lieferung
91 90
92 32
93 21
94 17
95 19
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fortlaufende Proben- mittlerer Abbau von
nummerierung NO [%]
96 37
97 77
98 99
99 82
100 99
101 98
102 99
9. Lieferung
103 18
104 22
105 14

Die vorgestellte Tabelle sowie die Abbildungen zeigen, dass unter Anwendung des entwi-
ckelten Testsystems in Anlehnung an ISO 22197-1

— distinkte und reproduzierbare Ergebnisse zur Wirksamkeit der untersuchten Mate-
rialien erzielt werden.

— Von daher die Messapparatur die Moglichkeit bietet, die Oberflachen respektive
Rezepturen zu identifizieren, die die htchste Wirksamkeit zur photokatalytischen
Minderung von NO, aus der Luft besitzen.

— Auf dieser Basis eine fundierte Entscheidung getroffen werden kann, welche der
Steine bzw. welche Rezeptur(en) fur die grof3flachige Verlegung am besten geeig-
net sind.

1.2.3 Bewertung der Messergebnisse
1.2.3.1 Anderung der Rezeptur der aktiven Schicht

Es werden 6 verschiedene Rezepturen verwendet, die sich hinsichtlich der Ausgangsma-
terialien unterscheiden. Auch optisch unterscheiden sich die Rezepturen voneinander. Als
Zement wurde ein photokatalytisch aktiver Zement verwendet. In diesem Zement ist sei-
tens des Herstellers bereits ein Photokatalysator beigesetzt. Vom Zementhersteller wird
jedoch nicht mitgeteilt, um welchen speziellen Photokatalysator es sich dabei handelt und
wie hoch der Anteil des Photokatalysators bezogen auf das Bindemittel ist.

Die Probe Nummer 5 wurde speziell an der Oberflache nachbehandelt. Es handelt sich
um die gleiche Rezeptur wie in Probennummer 4. Durch die Oberflachenbehandlung wur-
de die NO-Abbaurate erhoht.

Proben 25, 26 und_27 haben die gleiche Rezeptur. Die leicht differierenden NO-
Abbauraten deuten auf eine mdgliche nicht gleichmalige Verteilung des Photokatalysa-
tors in der Zementmatrix hin.

Speziell die Proben 1, 2 und_3 zeigen, dass sowohl Farbanderungen als auch die Veran-
derung der Kérnung an der Oberflache keinen Einfluss auf die NO-Abbaurate des Pflas-
tersteins haben.
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Tabelle 3: Rezepturen verschiedener Betonsteine in Bezug auf den prozentualen Abbau

von NO
Angaben in Gew.-%
Lfd. Probennummer 1 2 3 4 5 25 26 27
Zementanteil 17,53 | 17,12 | 14,39 19,2 19,2 15,62 | 15,62 | 15,62

TiO,-Anteil im BM unbek. | unbek. | unbek. | unbek. | unbek. | unbek. | unbek. | unbek.
Farbe 2,33

Sand 0/2 rund 54,89 | 53,61 | 8,12 | 44,84 | 44,84 | 50,31 | 50,31 | 50,31
Sand gebrochen 12,08 11,8 17,07 | 17,07 | 16,78 | 16,78 | 16,78
Splitt 8,45 8,26 72,6 | 11,07 | 11,07 | 10,96 | 10,96 | 10,96
Zusatzmittel 0,04 0,03 0,03 0,04 0,04 0,08 0,08 0,08
Wasser 7,01 6,85 4,87 7,67 7,67 6,25 6,25 6,25
NO-Abbau [%)] 27 28 26 30 47 20 17 16

Abb. 8: Pflasterstein Probennummer 1

Abb.9: Pflasterstein Probennummer 2
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Abb.10: Pflasterstein Probennummer 3

Abb.11:Pflasterstein Probennummer 4

Abb.12: Pflasterstein Proennumme 5

1.2.3.2 Behandlung der Oberflache der aktiven Schicht

Die Behandlung der ausgehéarteten Betonsteinproben mit unterschiedlich intensiven Me-
thoden der Oberflachenbeanspruchung hat ergeben, dass sich eine derartige Behandlung
positiv auf die Anfangsaktivitat des Betonsteines auswirkt. Die Art der Oberflachenbe-
handlung ist daher von wesentlicher Bedeutung. Oberflachenbehandlungsmethoden, die
dabei die nach der Aushartung entstandene Oberflache verandern sind dabei besonders
effektiv.
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Tabelle 4: Anfangsaktivitat beziiglich NO-Abbau in %
Laufende Proben- NO-Abbau in %
nummern unbehandelt behandelt

4/5 30 47
49 /50 41 57

51/52 55 67

53 /54 74 81

55/56 69 79

59/60 50 72

Im Zuge der Aushartung der Betonsteine kann es zu Carbonatisierungsvorgangen kom-
men, die dazu fuhren, dass sich an der Oberflache des Betonsteins verstarkt Carbonat-
kristalle im um-Bereich bilden. Diese Kristalle tberziehen alle primar an der Oberflache
sichtbaren Minerale unterschiedlicher Korngréf3en, so auch die Zementmatrix mit dem
TiO,. Damit wird der Kontakt der UV-Strahlung mit einem Teil der Photokatalysatorkristal-
le unterbunden, was zu einer geringeren Anfangskapazitét fuhrt.

‘. ;" ’ ] = .
'\- .‘ .._ ',,,"_- >
pre e N
a‘:.‘~!f‘. .i\‘.‘
- .. - A} e
3 o N
-

w . f -
Betonprobe 1 (Zk) 18pm

Abb.13:Carbonatkristalle an der Oberflache des Betonsteins

BP1-M1

2051 -:' £5535

Abb.14 Sichtbarmachung der Carbonatisierung durch ,Einfarbung“ des Calciums
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BP2-M1

3255 -:' 65535

o Y e 50 um. . pm
Abb.15 Deutliche Reduzierung des Calciums (Carbonatisierung) nach Oberflachenbehandlung

Durch die Oberflachenbehandlung werden die Carbonatkristalle teilweise oder Uberwie-
gend beseitigt, so dass mehr TiO, fur den Kontakt mit der UV-Strahlung zur Verfigung
steht.

1.2.3.3 Beimischung von Stoffen mit unterschiedlichen Sorptionsvermdgen

Durch bestimmte Zuschlagstoffe, die als Sorbentien wirken, kann die NOx-Konzentration
im Bereich der photokatalytisch wirksamen Schicht erhéht werden.

Bei der erfolgten Patentauswertung und Literaturrecherche wurde festgestellt, dass dies-
bezuglich folgende Absorptionsmittel zur Anwendung kommen und patentrechtlich regist-
riert sind (Quelle:Patent-Nr. WO 2005/118726 Al (Internationale Verdffentlichungsnum-
mer), internationales Anmeldedatum: 6. April 2005, Anmelder: STO AG):

- Aktivkohle

- Kieselsaure

- Mikrosilika

- Silikagel

- Zeolithe

- Bentonite

- Diatomeenerde

- geschaumtes Glas oder dgl.

Damit sind im Wesentlichen die Zusatzmittel genannt, die bei der Betonherstellung ver-
wandt werden kénnen. Die Kapazitaten im Projekt erlaubten es nicht, weitere Adsorp-
tionsmittel in die Untersuchung mit einzubeziehen. Es wurde deshalb im Projekt nach der
Literaturauswertung entschieden, die Untersuchungen praxisorientiert weiterzuftihren, auf
die Untersuchung des Einflusses des Sorptionspotentials zu verzichten und eine Erho-
hung der photokatalytischen Aktivitat anderweitig anzustreben.
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1.2.3.4 Einfluss der Zementart auf die Anfangsaktivitat

Insgesamt wurden 6 verschiedene Zementsorten 4 verschiedener Hersteller fur die Unter-
suchung herangezogen. 2 Zementarten enthielten bereits ab Werk TiO,. Den restlichen
Zementsorten wurde TiO, unmittelbar vor dem Mischprozess zudosiert. Der Anteil TiO, im
Verhaltnis zum Zement sowie die Varietat des TiO, selbst blieben dabei gleich.

Tabelle 5: Untersuchung an unbehandelten Oberflachen
Lfd. Probennummer Spezifikation Zementhersteller / Art NO-Abbau in %
35 [* All 57
37 [* Al2 65
39 [* Al3 54
41 [* B/2 67
43 [I** Cl2 40
49 [I** D/2 41

* Zement selbst nicht photokatalytisch aktiv
** Zement photokatalytisch aktiv

Die Untersuchungen zeigen, dass die Auswahl des Zementes als Bindemittel erheblichen
Einfluss auf die Anfangsaktivitat des NO-Abbaus hat.

1.2.3.5 Lagerstabilitdt des verwendeten photokatalytisch aktiven Zements

Es konnte beobachtet werden, dass es trotz der Materialfeinheit des Zements zu Ent-
mischungserscheinungen gekommen ist. Sowohl im Zement selbst als auch in den herge-
stellten Betonsteinen wurden deutlich aufgehellte Partikel wahrgenommen, die als TiO,-
Agglomerate identifiziert werden konnten. Dies wurde bereits bei Frischware, jedoch ver-
starkt bei gelagertem, alterem Zement festgestellt.

<

Abb 17.Entm|ungen im Bonstei (sclirendrig + punktférmig)

32



\

~ Fraunhofer FCN

IME BETONELEMENTE

1.2.3.6 Prufung der modifizierten Pflastersteine nach DIN EN 1338

Fur das im Versuch verwendete Pflaster liegt die Norm DIN EN 1338 als Prifung zu
Grunde. Dort werden die Abmessungen allgemein und Details wie z.B. Fasenausbildung
im Einzelfall festgelegt. Als Grundlage fir die Eigenschaft der Festigkeit dient die Bestim-
mung der Spaltzugfestigkeit des Gesamtsteins. Die NOx reduzierende Schicht beim Pflas-
ter ist jedoch der sogenannte mit TiO, versetzte Vorsatz (ca. 8 - 10 mm).

Eine qualitative Beschreibung dieses Vorsatzes erfolgt durch die normative Prifung der
Wasseraufnahme, des Frost-Tausalzwiderstandes und des Abriebwiderstandes. Durch
diese Prifvorgaben wird letztlich die Dauerhaftigkeit des Vorsatzes bewertet.

Normativ sind mehrere Verfahren fir diese Prifungen zulassig. Die zur Anwendung
kommenden Verfahren werden nachfolgend kurz dargestellt.

A) Bestimmung des Abriebwiderstandes (Verschleil3) nach B6hme

Prinzip: Auf eine mit Norm-Schleifmittel bestreute Schleifbahn einer Schleifscheibe
werden geschnittene Oberflachen aufgesetzt. Die drehende Schleifscheibe
mit dem Schleifmittel setzt dem eingespannten Prifkorper einer Verschleil3-
belastung aus. Die Anzahl der Schleifperioden ist definiert. Es erfolgt die Be-
stimmung des Abriebverlustes als cm3/cm? Flache. Mit dieser Prifung wird
sowohl die Dichtigkeit und Festigkeit des Vorsatzes als auch ggf. die Glte
der eingesetzten Vorsatzgesteine festgestellt.

B) Bestimmung des Frost-Tausalzwiderstandes durch den Slab-Test

Prinzip: Definiert gelagerte Pflastersteine werden abgedichtet und umhillt. In eine
Umrandung auf der Probe steht eine 3 % NaCl-Lésung. Diese Probe wird 28
Frost-Tauwechseln ausgesetzt. Das dabei abgewitterte Material [kg/m?] wird
gesammelt und gewogen.

Diese Prifung gewéhrleistet zuverlassige Aussagen Uber die Langzeitbestandigkeit einer
Probe. Stoffliche und verfahrenstechnische Eigenschaften werden im Gesamtkonzept
bewertet.

Neben dem Slab-Test wird im Labor der F.C.Nidling Betonelemente GmbH + Co. zusétz-
lich noch das CDF-Verfahren angewandt.

In Deutschland kann durch den Frost-Tausalzwiderstandstest eine gute Aussage fir die
Langzeitwirkung von TiO, im Vorsatz getroffen werden, da die maximal zuldssige Abwitte-
rungsmenge wesentlich kleiner ist als die Menge der TiO,-haltigen Vorsatzschicht.

Die Prufung nach DIN EN 1338 wurde an Betonsteinen vorgenommen, die auftragsbezo-
gen maschinell hergestellt und in verschiedenen Baustellen verlegt wurden.
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Tabelle 6: Prufung auf Festigkeit (Spaltzug-Prufung), geforderte Festigkeit 3,6 Mpa
Lfd. Probenummer Herstellerwerk | Mittlere Festigkeit in MPa

1 1 4,40

3 1 4,60

29 2 5,31
102 2 4,28

98 3 4,31

99 3 4,62

97 3 5,34

Tabelle 7:

</= 1500 g/m?

Prifung auf Abwitterungsverhalten nach CDF-Verfahren, maximale Abwitterung

Lfd. Probenummer Herstellerwerk Mittlere Abwitterung in g/m?
1 1 780
29 2 612
102 2 216
98 3 996
99 3 671
97 3 41
Tabelle 8: Prufung auf Abwitterung nach Slab-Test-Verfahren, maximale Abwitterung
</= 1kg/m?
Lfd. Probenummer Herstellerwerk Mittlere Abwitterung in g/m?
1 1 0,021
102 2 0,023

1.3 Orientierende Untersuchungen zum Abbau von VOCs

Aus einer Reihe von Untersuchungen in Innenrdumen ist bekannt, dass — beispielsweise
im Kuchen- und Sanitarbereich — verschiedene fliichtige organische Stoffe (VOCs) wie
zum Beispiel aromatische und aliphatische Kohlenwasserstoffe sowie Aldehyde und Ke-
tone auftreten kdnnen. Die IRK beispielsweise hat Mal3stabe zur Beurteilung der Innen-
raumluftqualitat mit Hilfe der Summe der fliichtigen organischen Verbindungen (Total Vo-
latile Organic Compounds, TVOC) erarbeitet. Demzufolge sollte in Raumen, die fiir einen
langerfristigen Aufenthalt bestimmt sind, ein TVOC-Wert von 1 — 3 mg/m? nicht iberschrit-
ten werden (Quelle: www.umweltbundesamt.de/gesundheit/innenraumhygiene /richtwerte-
irluft.ntm). Es wurden bereits vielversprechende Ansétze erprobt, diese Schadstoffe durch
photokatalytisch ausgertstete Farben fir den Innenbereich zu eliminieren (Beispiel:
Sakthivel and Kirsch, 2003).

Den AuRRenraum betreffend ist aus der Literatur bekannt, dass insbesondere der Flugver-
kehr zur Emission von fliichtigen organischen Verbindungen (volatile organic compounds,
VOC) beitragt. Etwa 80% der Flugverkehr-bedingten Kohlenwasserstoffemissionen ent-
stehen bei Start, Landung und Rangieren, wobei hier wiederum Landung und insbesonde-
re Rangieren die Hauptbeitrage liefern. Die messbaren Kohlenwasserstoffe fallen somit in
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Bodennahe an. Als Einzelkomponenten, die die Hauptanteile an den Emissionen tragen,
werden genannt: Benzol > Mesitylen > Toluol > Naphthalin > Tetrahydronaphthalin (BUA,
2006). Konzentrationsangaben liegen nicht vor, Emissionen wurden lediglich modelliert
(Brosthaus und Schneider, 1998).

Im Vergleich dirften VOC-Konzentrationen in Innenraumen die der in Aul3enrdaumen je-
doch Uberschreiten.

Unter Kenntnis dieser Fakten soll im letzten Schritt der Untersuchungen in Anlehnung an
ISO 22197-1 zwei Aspekten nachgegangen werden:

1. Erweiterung des bereits betrachteten Stoffspektrums und damit des Einsatzberei-
ches der TiO,-dotierten Pflastersteine.

2. Erzielung von Aussagen zu mdoglichen stabilen und/oder (6ko)toxischen
Zwischenprodukten beim photokatalytischen Abbau von VOCs.

1.3.1 Erweiterung des bereits betrachteten Stoffspektrums und damit des Einsatz-
bereiches der TiO,-dotierten Pflastersteine.

Pflastersteine, die auf den Abbau von Stickoxiden hin optimiert worden waren, wurden auf
ihre Abbaukapazitat fur Ethan und Ethylen hin Gberprift. Die Uberpriifung erfolgte in der
Testapparatur in Anlehnung an 1ISO 22197-1. Es wurde 1 Stunde lang der Schadstoff bei
Bestrahlung Uber die Steinoberflache geleitet; ansonsten erfolgten die Messungen wie in
Kap. 1.2.1 beschrieben. Analysiert wurde mit dem Multi-FID 100 der Fa. Bayer.

Folgende Tabelle gibt eine Ubersicht iiber Testbedingungen und Ergebnisse.

Tabelle 9: Ergebnisse orientierender Messungen zum Abbau von VOCs

Stein | Testgas und Messbedingungen % Abbau von VOC | % Abbau von NO
Ethan, 2 L/min,
Startkonzentration: 64 ppm kein Abbau

[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethan, 2 L/min,
Startkonzentration: 39 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethan, 1 L/min,
Startkonzentration: 57 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethan, 0,5 L/min,
Startkonzentration: 65 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethan, 1 L/min,
Startkonzentration: 57 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethylen, 1 L/min,
Startkonzentration: 55 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethylen, 1 L/min,

C Startkonzentration: 54 ppm kein Abbau 78
[Gesamtkohlenwasserstoff]

89

77

Ethylen, 1 L/min, kein Abbau
Startkonzentration: 39 ppm
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Stein | Testgas und Messbhedingungen % Abbau von VOC | % Abbau von NO
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethylen, 1 L/min,
Startkonzentration: 25 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]
Ethylen, 0,5 L/min,
Startkonzentration: 24 ppm kein Abbau
[Gesamtkohlenwasserstoff]

Es zeigt sich deutlich, dass die getesteten Steine, die gute Abbaupotentiale fir NO auf-
weisen, fliichtige Kohlenwasserstoffe unter den Versuchsbedingungen nicht abbauen.
Eine weitere Optimierung wurde im Rahmen des Vorhabens nicht verfolgt, da der Fokus
vollig auf die Optimierung des Abbaupotentials fir Stickoxide gelegt wurde.

1.3.2 Erzielung von Aussagen zu mdglichen stabilen und/oder (6ko)toxischen
Zwischenprodukten beim photokatalytischen Abbau von VOCs

Da die experimentellen Untersuchungen der Pflastersteine keinen Abbau der getesteten
VOCs und damit auch keine Bildung mdglicher Zwischenprodukte zeigten, wurde auf Lite-
raturzitate zurtckgegriffen, um eine orientierende Aussage zu erhalten.

Zum Reaktionsmechanismus von VOCs an photokatalytisch aktiven Oberflachen, insbe-
sondere an TiO»-haltigen Oberflachen, wurden bereits grundsatzliche Aussagen abgelei-
tet: FUr den vollstandigen, photokatalytischen Abbau organischer Substanzen (z.B. Alko-
hole, Aldehyde, Ketone, Fette, etc.) zu CO,, Wasser und ggf. anorganischen Riickstanden
(z.B. Salze) ist die Aufspaltung vieler chemischer Bindungen nétig, d.h. es erfolgen auf-
einander folgende Zersetzungsreaktionen. Eine vollstdndige Mineralisierung dieser Sub-
stanzen kann nur dann erfolgen, wenn

— eine ausreichende Lichtintensitat im UV-A-Bereich und ggf. kurzwelligen
VIS-Bereich an den exponierten Stellen vorhanden ist,

— die organischen Molekile und deren Transformationsprodukte bis zum vollstandi-
gen Abbau im Kontakt zur photokatalytisch wirksamen Komponente bzw. zu den
aktiven Ladungstragern und gebildeten aktiven Spezies (z.B. Hydroxylradikale)
verbleiben und

— die Redoxpotentiale des Photokatalysators auf das der organischen Substanzen
sowie der auftretenden Zwischenprodukte abgestimmt ist, so dass Uberhaupt ein
photokatalytischer Abbau stattfinden kann.

Einige Arbeitsgruppen haben sich mit grundlagenorientierten Untersuchungen zur Erfas-
sung der intermediar entstehenden Reaktionsprodukte befasst. Diese wurden jedoch unter
Laborbedingungen und nicht unter Realbedingungen durchgefihrt. Dabei konnte gezeigt
werden, dass es sich bei den Transformationsprodukten nicht nur um hoch reaktive, in-
stabile Radikale handelt, sondern dass auch vergleichsweise stabile Intermediate entste-
hen konnen. N. Djeghri et al. (1974) messen bereits 1974, dass unter dem Einfluss von
Licht (Quecksilberdampflampe) und katalysiert durch Titandioxid-Oberflachen in der pho-
tokatalytisch aktiven Anatas-Modifikation Alkane zu Ketonen und Aldehyden umgesetzt
werden. Ein vorgeschlagener Mechanismus ist die Bildung von alkoholischen Intermedia-
ten, die weiter zu Ketonen und Aldehyden oxidiert werden. In einer grundlegenden Arbeit
von J. Shang et al. (2001) wird die photokatalytische Oxidation von Heptan in der Gas-
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phase Uber einer TiO,-beschichteten und bestrahlten Oberflache untersucht. Als Zwi-
schenprodukte konnten Propanol, Butanal, 3-Heptanon, 4-Heptanon und CO identifiziert
werden. Einaga et al. (2002) verglichen die Reaktivitdten einer Reihe von VOCs (Alkane,
Alkene und Aromaten) und untersuchten den Reaktionsmechanismus. Sie postulierten die
Bildung von Radikal-Zwischenprodukten, die entweder zu CO, umgesetzt werden oder
aber polymerisieren, ,carbon deposits" auf der photokatalytisch aktiven Oberflache bilden
und dann weiter zu CO oder CO, oxidieren.

Es ist mdglich, dass unter Realbedingungen bei kurzer Kontaktzeit zwischen Photokataly-
sator und Luftschadstoff die Intermediate aufgrund konzentrationsbedingter Desorption-
vorgange oder zu geringer photokatalytischer Aktivitat freigesetzt und nicht weiter zu den
Endprodukten CO, und Wasser abgebaut werden. Das bedeutet, dass die Entstehung
und Freisetzung unerwinschter Transformationsprodukte maglich, unter bestimmten Re-
aktionsbedingungen sogar wahrscheinlich ist. Die Moglichkeit einer Bildung von stabilen
und (6ko)toxischen Schadstoffen wie Formaldehyd, Aceton und Acetaldehyd aus typi-
schen Schadstoffen in Innenrdumen bei Bestrahlung photokatalytisch ausgeriisteter Far-
ben (UV-A-Licht: 1-2 W/m?, 5-10 mW/m?) wurde durch J. Auvinen et al. (2008) anhand
von vorlaufigen Messungen bestatigt.

A. Ngrgaard et al. (2008) konstatieren, dass das aktuelle Wissen uber Art und Hohe der
Exposition durch Intermediate aus VOCs auf Nanomaterialien-basierenden Schichten in
geschlossenen Raumen nicht ausreichend ist, um Risikoabschéatzungen fir die menschli-
che Gesundheit durchzufihren.

Schéatzt man VOC-Konzentrationen in Innen- und Auf3enrdumen vergleichend ab, so dirf-
ten die Konzentrationen in den Aul3enrdumen — vielleicht abgesehen von hot spots wie
den Rangierflaichen auf Flughafen — niedriger liegen. Damit diirfte auch das Risiko durch
Bildung stabiler Intermediate durch photokatalytisch aktive Pflastersteine kleiner sein im
Vergleich zu Innenraumen — wobei letzteres aufgrund fehlender Daten noch nicht abge-
schatzt werden kann.

Dies ist jedoch ein Beispiel fur die grundsatzliche Notwendigkeit der Betrachtung einer
mdoglichen Metabolitenbildung bei der Herstellung neuartiger Materialien. Das Beispiel
zeigt weiterhin den Forschungsbedarf in diesem Bereich deutlich auf.

1.4 Ausweitung auf andere Produkte

Orientierend wurden Farben, die TiO, enthalten, getestet. Das zu testende Produkt wurde
auf Glas aufgebraucht und anschlieend in Anlehnung an ISO 22197-1 untersucht.

Es wurden Abbauraten von 64 — 85% NO gemessen. Hier besteht Potential, eine weitere
Produktpalette zu erschliel3en.
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2. Beleg der Wirksamkeit der entwickelten Steine und Erstellung
einer Anleitung zur Verlegung von Pflastersteinen
2.1 Bau der mobilen Messkammer

Die fur den Einsatz an realen Standorten benétigte Messkammer wurde durch das Fh-
IME gebaut. Die Abbildungen 18 und 19 zeigen die Planungsskizzen, die Abbildungen 20-
24 Fotos der fertig gestellten Kammer.

1 A v k1 1 z 1

Jui 7 g
Reaktionszelle kompl. I 1
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Abb. 18: Schemazeichnung der mobilen Messkammer

Abb. 19: 3D-Darstellung der mobilen Messkammer
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Abb. 20: Aufstellung der mobilen Messkammer im Technikum (1); oben ist die HQI-Lichtquelle
zu sehen

2.2 Messungen mit der mobilen Messkammer im Technikum mit
kinstlicher Lichtquelle

2.2.1 Kinstliche Lichtquelle: HQI-Lampe

Zur Einschatzung der Einsatzmdglichkeiten der mobilen Messkammer wurden in einem
ersten Schritt Messungen unter standardisierten Technikumsbedingungen durchgefuhrt.
In einem zweiten Schritt konnte dann, nachdem die Einsatzmdglichkeiten und —grenzen
bekannt waren, die Messkammer an realen Standorten genutzt werden. Bei den standar-
disierten Bedingungen handelte es sich um

— Konstante NO-Konzentration von 1 ppm

— Niedrige ,Windgeschwindigkeit* von 0,05 — 0,1 m/s

— Einstellbare H6he lber der Oberflache von bis zu 35 cm

— Einstellbare Luftfeuchte von 40%

— Nutzung einer HQI-Lampe als Lichtquelle (Aufbau siehe Abb. 20)

Bei Messung der Verteilung der Lichtintensitaten tGber die Gesamtflache der Kammer (ca.
0.9 x 2 m) unmittelbar auf der Oberflache der Steine bei einer Kammerhdhe von 35 cm
zeigt sich, dass erwartungsgemal die Intensitaten an den Randern der Kammer niedriger
im Vergleich zur Flachenmitte sind. Weiterhin wird deutlich, dass die Lichtintensitaten im
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Vergleich zur Labormesskammer (Suntest-Apparatur) sowie im Vergleich zur Intensitat
bei Sonnenhdchststand im Juni (und wolkenlosem Himmel) signifikant niedriger liegen
und nur im Bereich von 15000 — 35000 Lux liegen.

Unter diesen Bedingungen wurde ein Stein vermessen, der unter den in Kapitel 1 be-
schriebenen Bedingungen (ISO-Messungen) eine Abbaukapazitat von etwa 50% NO auf-
gewiesen hat. In der mobilen Messkammer konnte unter den genannten Bedingungen
lediglich eine Abbaukapazitat von 5% NO — also etwa 1/10 gegentber der ISO-Kammer —
festgestellt werden.

Die im Vergleich zur kleinen Labormesskammer deutlich geringere Wirksamkeit kann fol-
gende Ursachen haben:

— Das Uber der Steinfliche vorhandene Luftvolumen ist deutlich gro3er. Eine einfa-
che Umrechnung (siehe Tabelle 9) zeigt die Abhéngigkeiten der NO-Minderung
von der Geometrie des Bezugsvolumen der Luft Gber der Flache und der Windge-
schwindigkeit bei angenommener laminarer Strémung

— Die Lichtintensitat auf der Oberflache des Priifgutes ist in der mobilen Messkam-
mer deutlich niedriger im Vergleich zur Labor-Messkammer.

Tab. 10:  Abschéatzung der Wirksamkeit des photokatalytischen Pflasters ausgedriickt als NO-
Reduktion in Abhangigkeit von der Geometrie (betrachtete Hohe Uber der Flache und
Breite der Flache) des Luftvolumens Uber der Flache sowie der Windgeschwindigkeit.
Die in der ersten Zeile angegebenen Bedingungen entsprechen denen der ISO-
Messungen (aufgrund anderer Stromungsverhaltnisse korreliert diese Abschéatzung
nicht mit den Messergebnissen in den Canyons; siehe Kap. 2.5)

Hb6he (m) Wind(m/s) Breite(m) NO-Reduktion (%)
0.01 0.0333 0.1 50.03
2 1 10 1.15
1 1 100 20.63
2 1 30 3.41
2 2 10 0.58
2.2.2 Kunstliche Lichtquelle: komplexes Beleuchtungssystem

Zur Verbesserung der Beleuchtung wurde das Prufgut in der mobilen Messkammer mit-
tels eines komplexen Beleuchtungssystems (Lampen einer Klimawuchskammer) be-
strahlt. Die Lichtintensitat an der Steinoberflache lag zwischen 23000 — 38000 Lux. Diese
Lichtintensitat geht kaum Uber die durch die HQI-Lampe erzeugte hinaus. Vorteil ist eine
etwas gleichméaRigere Ausleuchtung der Steinoberfliche im Vergleich zur HQI-
Einzellichtquelle.

Zusétzlich wurde der Einfluss eines ,Hindernisses” zur Verwirbelung des uber die Steine
stromenden NO,-Gases untersucht. Auf diese Weise sollte eine ausschliellich laminare
Stromung unterdriickt und eine den realen Verhaltnissen angepasste Stromung erzeugt
werden. Ein ,Hindernis" wurde in Form einer Metallleiste eingefligt, quer zur Strémungs-
richtung liegt.
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Bei dieser Messanordnung konnten NO-Minderungsraten im Bereich von 5 — 15% NO
gemessen werden. Die wesentliche Ursache fir die geringen beobachteten NO-
Abbauleistungen scheint in der Bestrahlungsintensitdt (22000 — 38000 Lux) zu liegen.
Diese Schlussfolgerung kann durch Vergleich mit den Messergebnissen unter Sonnen-
einstrahlung (25000 — 60000 Lux, siehe Kapitel 2.2) gezogen werden.

Die Schlussfolgerung wird weiterhin unterstitzt durch exemplarische Messungen nach
ISO 22197-1 unter Modifizierung der Lichtintensitat. Die folgende Tabelle zeigt, dass bei
geringer Lichtintensitat die NO-Abbaurate deutlich abnimmt. Die Strahlungsintensitat von
700 W entspricht der Standardbestrahlung bei Durchfihrung der Untersuchungen in An-
lehnung an 1ISO 22197-1.

Tab. 11:  Einfluss der Lichtintensitat auf NO-Abbaurate (Messung in Anlehnung an ISO 22197-1)
Lichtintensitat | gebildetes Nitrat NO-Abbau [%] bei ein-

Probe [W] [1g] stiindiger Bestrahlung
A 250 14 36
500 23 55
700 53 64
B 250 8 23
500 12 29
700 38 32
2.2.3 Optimierung der mobilen Messkammer

Basierend auf den Messergebnissen unter 2.2.1 und 2.2.2 (sowie weiteren Modifikationen
der Kammer, die im einzelnen hier nicht aufgefuhrt sind) kann folgender Aufbau der mobi-
len Messkammer als optimal zur Bestimmung der NO,-Minderung angesehen werden:

— Gaszufuhr Uber die gesamte Breite der Kammer zur Gewébhrleistung einer homo-
genen Gaskonzentration. Die Einstromzelle verbreitert sich Gber eine Lange von
ca. 1 m und ist am Ende mit einem Lochblech versehen (siehe Abb. 21 und 22).

— An der Einstromstelle befindet sich ein Gasleitblech, das den Gasstrom direkt Uber
die Steinoberflache leitet (siehe Abb. 23).

— In der Mitte der mobilen Messkammer befindet sich ein ,Hindernis* (siehe Abb.
24).

— Die Hohe des betrachteten Raumes Uber der Steinoberflache betragt 32 cm (siehe
Abb. 24).

— Die Mess-Sonde befindet sich in einem Ausgangsrohr, so dass nicht an einer be-
stimmten Stelle Uber den Steinen gemessen wird, sondern eine Aussage Uber die
gesamte Flache gemacht werden kann.
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Abb. 23: Gaszufuhr und -leitblech, Ansicht in der Kammer
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Abb. 24: Kammer, Gesamtansicht mit Hindernis in der Mitte

2.3 Wirksamkeitsmessungen mit der mobilen Messkammer unter realen
Bedingungen

Mit der wie in Kap. 2.2.3 beschrieben modifizierten Kammer wurden am 29.5.2009 und
2.6.2009 einige Messserien unter Sonneneinstrahlung (82800 Lux auf der Steinoberfla-
che) durchgefiihrt. Dabei wurden die Stromungsgeschwindigkeit des Gases sowie die
Ausgangskonzentration von NO gedndert. Dabei konnten folgende Ergebnisse erzielt wer-
den.

Tab. 12: Minderung der NO-Konzentration [%] unter Variation verschiedener Bedingungen in
der mobilen Messkammer. Die Lichtintensitat (unter Sonneneinstrahlung) betrug in
der Kammer auf der Steinoberflache 82800 Lux.

Mess-Serie Stromungsgeschwindig- | NO-Ausgangs- Minderung der NO-
keit in der Messkammer konzentration Konzentration bei Bestrah-
[m/s] [ppm] lung mit Sonnenlicht [%)]
I 0,04 — 0,26 1,62 32
Il 0,04 - 0,26 1,28 40
11 0,15-0,34 0,68 34
\ 0,04 - 0,26 0,63 32
Y 0,04 - 0,26 0,88 31
VI 0,08 - 0,30 0,34 72
VI 0,08 - 0,30 1,18 63

Die Mess-Serien I, Il und VII sind unter sehr &hnlichen Bedingungen durchgefuhrt worden.
Einziger Unterschied war ein recht boiger Wind bei den Mess-Serien VI und VII, was mdg-
licherweise auf die sich im Ausgangsrohr befindende Mess-Sonde einen Einfluss hat.
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Wahrend die NO-Minderung fiir die Serien | und 1l vergleichbar ist (32 — 40%), liegt sie fur
die Mess-Serie VII deutlich dariber (63%). Als Ursache konnte der Einfluss von Windbo-
en auf die Mess-Sonde diskutiert werden.

Mess-Serie VI zeigt, dass bei recht geringen NO-Ausgangskonzentrationen die relative
NO-Minderung hoher ist. Dieser Unterschied zeigt sich — in dem betrachteten System —
jedoch offensichtlich erst bei NO-Ausgangskonzentrationen von < 0,4 ppm.

Generell kann gezeigt werden, dass bei sehr intensiver Lichtintensitat eine offensichtliche
Wirksamkeit der photokatalytischen Pflastersteine nachgewiesen werden kann. Ein Ver-
gleich mit fruiheren Messungen sowie den Messungen in Italien (PICADA-Projekt, PICA-
DA, 2006a, 2006b, 2006c) lasst vermuten, dass die Lichtintensitét einen — wenn nicht den
— entscheidenden Einfluss auf die Wirksamkeit hat.

Die Mess-Ergebnisse weisen recht hohe Schwankungen auf, die nicht unmittelbar auf
veranderte Bedingungen wie NO-Ausgangskonzentration und Strémungsgeschwindigkeit
(als Simulation unterschiedlicher Windgeschwindigkeiten) zurtickgefiihrt werden kénnen.

Generell kann die mobile Messkammer als geeignet angesehen werden, Messungen zur
Wirksamkeit des photokatalytischen Pflasters durchzuftihren.

2.4 Wirksamkeitsmessungen unter realen Belastungs- und Bestrah-
lungsbedingungen unter Nutzung der ISO-Messkammer

Die Untersuchungen mit der mobilen Messkammer haben gezeigt, dass offensichtlich die
angegebene Wirksamkeit in starkem Mal3e von der Geometrie der Apparatur bzw. der
Hohe des Luftvolumens Uber dem Prifgut sowie der Strahlungsquelle und —intensitat ab-
hangig ist. Zur Verifizierung oder Falsifizierung dieser Annahmen werden Untersuchungen
unter realen Belastungs- und Bestrahlungsbedingungen unter Nutzung der ISO-
Messkammer durchgefiihrt. Die Abbildungen 25 — 27 zeigen den Mess-Aufbau, die Abbil-
dung 28 Ergebnisse.

Abb. 25: NO,-Quelle
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Abb. 26:  ISO-Messkammer, direkte Sonnenbestrahlung

I
‘
i)

Abb.27: Gesamtaufbau

6. Lieferung, Stein XII A1
Messkammer in der Sonne, reale NO-Abgase eines VW Transporters
Messung am 10.06.08, 12.00 Uhr, E=39 W/mz, 95000 Lux
Windgeschwindigkeit: in Auspuff-Richtung =0,8 m/s,
90°-Auspuff-Richtung = 0,2 m/s
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Abb. 28:  Messergebnisse fur die Messung mit der ISO-Kammer, reale Bedingungen; die Mess-
bedingungen sind im einzelnen oben angegeben
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Der in dieser Messanordnung genutzte Stein zeigt unter Standardlaborbedingungen (1ISO
22197-1) eine photokatalytische Wirksamkeit entsprechend 88% NO-Abbau. Das ent-
spricht dem unter realen Bedingungen mithilfe der kleinen Messzelle gemessenen Wert.

Daraus kann die Schlussfolgerung gezogen werden, dass

— Die kleine Messzelle geeignet ist, die photokatalytische Aktivitat und Wirksamkeit
in einem Bereich von 1 cm oberhalb des Steins reproduzierbar zu messen

— Die Messanordnung in Anlehnung an I1ISO 22197-1 (mit ,Suntest-Apparatur”) stabi-
le Ergebnisse liefert.

— Die mit der Messanordnung ahnlich 1ISO 22197-1 erhaltenen Ergebnisse auf reale
Bedingungen Ubertragbar sind, sofern der Bereich von 1 cm oberhalb des Pflas-
ters betrachtet wird.
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2.5 Messungen der NOx-Konzentrationen in angelegten Stral3en-
schluchten (,Canyon*)

2.5.1 Aufbau einer Testflache zur Durchfiihrung von Messungen unter realen
Belastungs- und Strahlungsbedingungen

Erste Errichtung der Testflachen:

Fur die Errichtung der Testfliche zur Simulation eines Straf3encanyons steht auf dem
Betriebsgelande in Seiferts eine Flache von etwa 1500 m2 zur Verfigung. Die gesamte
Flache wurde mit photokatalytisch aktiven Pflastersteinen belegt. Dabei werden zwei ver-
schiedene Typen an TiO, verwandt, die unterschiedliche Aktivitaten bezuglich des
NO-Abbaus besitzen. Damit entstehen zwei Flachen mit potentiell unterschiedlicher Aktivi-
tat.

Jeweils die Halfte dieser Flache wurde nachtraglich oberflachlich behandelt, so dass so-
mit insgesamt vier verschiedene Flachen mit potentiell unterschiedlicher Aktivitat zur Ver-
fligung stehen.

Die Simulation von StralRencanyons wurde dadurch erreicht, dass in Langsrichtung drei
Mauern mit einer Héhe von 3 m errichtet wurden. Die Lange der Mauer betrug jeweils
etwa 50 m. Der Abstand zwischen den Mauern 6,3 bis 6,5 m. Damit entstanden 2 paralle-
le Fahrgassen von jeweils identischer Breite und Lange. Die Ausrichtung der Fahrgasse
ist etwa Nord-Sud. Die mittlere Mauer erhielt in etwa gleichem Abstand in der untersten
Steinfront ein paar Licken, die es erméglichen soll, relativ einfach bei spater durchzufih-
renden Messungen Leitungen unterschiedlichster Art zu verlegen.

Quer zu den Fahrgassen wurde im Abstand von etwa 6 m sowohl im Norden und Siden
eine Querwand von ebenfalls 3 m Hohe errichtet, die einen direkten Windeinfall in die
Canyons unterbinden sollte.

Abb.29: Canyon-Testflache vor Verlegung von photokatalytisch aktivem Pflaster
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Abb.30:Verlegung von photokatalytiét:hktivem Paster auf Canyon-Testflache

Szenatrio fiir erste Messserien:

Fur die ersten Messungen war folgendes Szenario vorgesehen: Die Messungen erfolgen
immer nur in einem Canyon. Dazu wird die Halfte eines Canyons mit einem Material ab-
gedeckt, um hier keine UV-Strahlung an das photokatalytische Pflaster zu lassen. Die
zweite Flache bleibt offen und somit photokatalytisch aktiv. Die Ansaugstelle fir das An-
saugen der NOy-Gase wird stundlich alternierend zwischen der abgedeckten und der of-
fenen Flache wechseln.

Ferner war beabsichtigt, in einer zweiten Messserie die Ansaugstelle auf der abgedeckten
Flache zu belassen und alternierend die Abdeckung zu beseitigen.

Das erforderliche Abgas wurde Uber 2 Gasflaschen erzeugt, die mit NO und NO, gefillt
sind. Durch ein Schlauchverteilungssystem (hierzu wurden die Offnungen in der mittleren
Mauer genutzt) sollte eine gleichmafige Anfangskonzentration im Canyonbereich erzeugt
werden.

Abb.31: Canyonflache nicht abgedeckt, mit Gasflaschen als NOx-Quelle
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Abb.32 Canyonflache halbseitig abgedeckt, mit Gasflaschen als NOx-Quelle

Abb.34:Halbseitige Abdeckung mit Geo-Vlies
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Ergebnisse des Erstaufbaus:

Die verschiedenen Anordnungen fiihrten nicht zum Erfolg.

- Es gelang nicht, ein homogenes Gasgemisch zu erzeugen, dass im Canyon
gleichmaRig verteilt wurde und als Ausgangswert fiir die Messungen dienen konn-
te.

- Bereits kleinere erkennbare Windbden flihrten dazu, dass es zu groRen Mess-
schwankungen kam, die eine Interpretation der Messwerte kaum mdglich mach-
ten.

- Ferner wurde ein Effekt festgestellt, dass durch das Abdecken mit schwarzer Folie
oder gesandeter Dachpappe offensichtlich Absorptionsvorgénge vonstatten ge-
hen, die keine sinnvollen und auswertbaren Messergebnisse liefern.

Nach mehreren Versuchen mit unterschiedlichen Abdeckungsmaterialien wurde Geo-
Vlies als Material gefunden, dass offensichtlich keine Gase absorbiert. Jedoch war Geo-
Vlies zu leicht, um Flachen damit abdecken zu kénnen. Das Flattern und Aufdecken der
leichten Abdeckmaterialien (Vlies und Folie) schon bei geringsten Windbewegungen liel3
offensichtlich werden, dass derartige Abdeckungen des Canyonbodens ungeeignet sind,
um Vergleichsmessungen durchfihren zu kénnen.

Emissionsquellen:

Auf der Suche nach einer anderen Abgasquelle wurde ein neuer Weg beschritten. Es wur-
den verschiedene Abgasquellen getestet, mit denen der Logistikbetrieb im Betonwerk
Seiferts aufrechterhalten wird. Im Einzelnen kamen Stapler, Betontransporter und ein
LKW zum Einsatz. Diese wurden am Eingang eines Canyons stationiert und erzeugten im
Standbetrieb ein Abgas, das bei entsprechender Windrichtung in den Canyon gelangte.
Im Abstand zwischen 6 und 20 m wurde Uber die Ansaugstelle Abgas angesaugt und im
vom Fh-IME zur Verfliigung gestellten Messgerat analysiert. Die Messergebnisse auf einer
Canyonflache zeigten deutliche Schwankungen im Tagesverlauf, lieRen sich jedoch eben-
falls kaum interpretieren, da die Messwerte Uiberwiegend von den herrschenden Windein-
flissen beeinflusst waren und die Windrichtung mehrmals am Tage wechselte. Auf die
wechselnde Windrichtung konnte nicht durch die Anderung des Standortes der ,Emissi-
onsquelle” reagiert werden, wie es fur die Schaffung von gleichmaRigen Randbedingun-
gen erforderlich wére.

Zum Nachteil fur die Messungen gereichte auch die Tatsache, dass das zur Verfligung
stehende Messgerate des Fraunhofer-Instituts nur sporadisch zur Verfiigung stand, da mit
diesem Gerat hauptséachlich die Messungen in Anlehnung an ISO 22197-1 sowie im Zu-
sammenhang mit der mobilen Messkammer durchgefihrt wurden.

Die Verfugbarkeit einer gleichen Emissionsquelle in Form immer des gleichen Fahrzeuges
konnte durch das Betonwerk Seiferts nicht abgesichert werden, so dass auch damit wie-
derholende Messungen nicht planbar wurden.

Im Gesprach mit einem Spezialisten fur klimatologische Simulationen erhielten wir ferner
die Anregung den Stral3encanyon zu optimieren. Es galt somit, die Randbedingungen flr
die Messungen zu Uberdenken und zu andern.
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Geeignetes Canyon-Design:

Fur die Untersuchungen mussten folgende Randbedingungen erfillt werden.

- Es war eine Emissionsquelle bereitzustellen, die kontinuierlich fir alle kommenden
Messungen zur Verfligung stand.

- Parallel zu den kontinuierlichen Messungen der Stickoxide sind die wesentlichen
meteorologischen Randbedingungen im Canyon kontinuierlich zu erfassen, wie
Windrichtung, Windgeschwindigkeit und Helligkeit.

- Da im Canyon andere Windbedingungen herrschen kénnen wie im tbrigen Talbe-
reich, in dem das Betonwerk gelegen ist, sind ferner die im Talbereich herrschen-
den Windparameter zu erfassen.

- Der Canyon ist umzubauen, indem die Querwande beseitigt werden und somit ein
freier Windzugang ohne zusatzliche Verwirbelung an den Quermauern moglich
wird.

- Die verbleibenden Canyonmauern sind von 3 auf 5 m zu erhéhen, um somit ech-
ten Canyoneffekt zu erzielen.

- Um vergleichende Messungen durchfiihren zu kénnen, ist ein Canyon photokataly-
tisch wirkend zu belassen, der Parallelcanyon ist mit photokatalytisch nicht wirk-
samen Material zu belegen.

- Um vergleichbare Parallelmessungen durchfihren zu kdnnen, ist anzustreben,
beide Canyons mit der gleichen Schadstofffracht zu belegen und insgesamt sym-
metrische Verhéaltnisse zu erzeugen.

- Um Kkontinuierliche Messungen durchfihren zu kénnen und unabhangig vom
Fraunhofer-Messgerét zu werden, sind zusatzlich 1 bis 2 Messgerate bereitzustel-
len.

Die Testflache wurde 2009 dementsprechend umgebaut, die Stirnwande beseitigt und die
Canyonmauern auf 5 m erhoht. Die Offnungen in der mittleren Mauer wurden verschlos-
sen, um auch den zeitweise festgestellten Querstrom von Abgasen zwischen den Cany-
ons zu unterbinden. Ein Canyon wurde, um die negativen Eigenschaften mit einer leichten
Abdeckung zu umgehen, vollstandig mit einem inaktiven Pflasterstein (Tegula, ziegelrot)
abgedeckt. Als Emissionsquelle wurde ein stationdrer Dieselmotor beschafft und tech-
nisch so hergerichtet, dass er kontinuierlich bei gleichen Drehzahlen betrieben werden
kann. Um eine etwa gleichmafige Abgasverteilung vorzunehmen, wurde ein symmetri-
sches Schlauchsystem mit HT-Rohren verlegt. In jedem Canyonbereich wurden so wie-
derum symmetrisch 4 Leitungen zur Canyonmitte verlegt, die leicht verschlossen bzw.
geoffnet werden kénnen und damit eine zielgerichteten Abgasaustritt erméglichen. Durch
die Positionierung der Absaugstelle fiir die Messung immer zwischen 2 getffnete Austritt-
stellen wurde die Abh&ngigkeit der Messergebnisse von der Windrichtung reduziert.

Die meteorologischen Randbedingungen werden durch entsprechende Messgerate er-
fasst. Zum Einsatz kommen:

- ALMEMO-Windgeschwindigkeitsgeber FVA 615-2

- ALMEMO-Windrichtungsgeber FVA 614

- Meteo-Multigeber FMA 520 (Temperatur, Wind, Windrichtung, rel. Feuchte)
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- ALMEMO FLA 13 VLM V-Lambda Strahlungssensor

Die meteorologischen Daten sowie die NOx-Messungen werden sofern mdglich kontinu-
ierlich erfasst und gespeichert. Um die hochwertigen Messgerate und dazugehdrigen
Rechner vor dem Zugriff Dritter zu schitzen, wurde fur diese ein verschlieRbarer Klein-
container gebaut.

Mit der nunmehrigen Canyon- und Messgerate-Konfiguration wurde es mdglich, sowohl
die Entfernung zwischen Emissionsaustritt und Ansaugstelle, als auch die Hohe der An-
saugstelle zu verandern.

Die folgenden Bilder geben Testflache und Messgerate wieder.
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Abb.38: Canyon-Testflache — Belegung photokatalytisch wirkendes Pflaster

—

P e

Abb.39 Canyon-Testflaiche — Belegung mit nichtpototalytisch wirkendem Pflaster (Tegula, ziegelrot)
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Abb.40: Emissiohsquelle far Cahyon—Testﬂéche

Abb.41:Helligkeitsmesser, FLA 13 VLM , Messng im Canyon

Abb.42: Windmesser, Meteo-Multigeber FMA 520 , Messung im Canyon
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25.2 Wirksamkeitsmessungen unter realen Belastungs- und Strahlungs-
bedingungen auf der Testflache Seiferts

Stabile Bedingungen, um zu verwertbaren Ergebnissen zu kommen, waren auf der Test-
flache erst im Juni 2009 erreicht. Entsprechend der in Abb. 43 dargestellten Emissions-
und Messanordnung wurden mit folgenden Parametern begonnen:

Geotffnete Emissionsquellen: lund?2
Hohe der Ausstromungsoffnung Gber Boden: 0,15m
Abstand der NOx-Ansaugung von Emissionsquelle: 6m
Hohe der NOy-Ansaugung Uber Boden: 0,5m

Nach den ersten Messungen wurde der Abstand auf 7 m erhdht. Die Ergebnisse dieser
Messungen sind in der nachfolgenden Tabelle 12 zusammengestellt.

Die Messungen haben gezeigt, dass signifikante Unterschiede zwischen den beiden Ca-
nyonflachen gemessen werden kénnen. Die Unterschiede treten sowohl am Vormittag als
auch am Nachmittag auf.

Kontinuierlich wurde anschlie3end die Hohe des Messpunktes Uiber Boden veréndert oder
die Entfernung zwischen Emissionsquelle und Messpunkt erhéht. Schliel3lich erreichte die
Hohe des Messpunktes Uber Boden 3 m und entspricht somit der allgemeinen Ansaugho-
he der Abgase an den Messstationen, die in der Zustandigkeit der Landsamter fir Umwelt
stehen. Der Abstand zwischen Emissionsquelle und Messpunkt wurde auf 12,5 m vergro-
RBert. Als Abgasquellen wurden nunmehr die beiden Emissionsquellen 1 und 3 gedéffnet.
Mittels einer mobilen Abgasmessapparatur der Firma Horiba wurde die aus den 4 Emissi-
onsquellen austretende Schadstoffzusammensetzung Uberprift. An allen 4 Austritten be-
trugen die Abweichungen in der NOx-Konzentration < 1 %, so dass von einer ausstro-
menden gleichen NOyx-Menge, gemessen in ppm, ausgegangen werden kann. Die Mess-
ergebnisse fur die gednderte Messanordnung sind in der nachfolgenden Tabelle 13 zu-
sammengestellt.
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Emissions= und Messanordrnung
NOx-Ansaugung 0,5 m dber Boden

Alrclean-Messfliche
Ehrenberg - Seiferts

Abb. 43: Erste Anordnung von Emissionsquelle und Messinstrumenten 50 cm tiber dem Boden,
Messflache Seiferts

Emissions— und Messanordnung
NOx-Ansaugung 3 m Gber Boden

B feicen

Alrclean-Messfldche
Ehrenkerg - Selferts

Abb. 44: Zweite Anordnung von Emissionsquelle und Messinstrumenten 3 m tiber dem Boden,
Messflache Seiferts

56



~ Fraunhofer

FCN

IME BETONELEMENTE
Tabelle 13: Messergebnisse auf Canyon-Testflaiche, Hohe MP 0,5 m Gber Boden
Datum Abstand Hohe MP Messzeit Airclean Airclean Tegula Tegula NO, Abbau | NO, Abbau | NO Abbau | NO Abbau
MP zu EQ NO pug/m3 | NO, ug/m3 | NO ug/m3 | NO, ug/ms3 in pug/m?3 in % in ug/m?3 in %
26.06.09 6 m 0,5m 08:00-12:17 20 36 28 48 12 24 8 29
29.06.09 6 m 0,5m 12:01-15:51 19 22 56 24 2 10 37 66
30.06.09 6 m 0,5m 09:03-14:24 9 17 21 22 5 22 12 57
01.07.09 6 m 0,5m 11:11-14:50 10 20 20 22 2 11 10 50
02.07.09 6 m 0,5m 11:55-15:21 18 48 29 54 6 6 11 38
09.07.09 6 m 0,5m 13:33-15:21 31 61 57 95 34 36 26 46
10.07.09 7m 0,5m 08:21-10:03 66 145 72 158 13 8 6 8
14.07.09 7m 0,5m 05:22-14:19 63 121 96 178 57 32 33 34
16.07.09 7m 0,5m 06:00-16:58 42 79 81 115 36 32 39 48
20.07.09 7m 0,5m 06:12-15:28 7 14 12 23 9 37 5 42
21.07.09 7m 0,5m 06:25-15:25 7 16 11 20 4 20 4 36
22.07.09 7m 0,5m 07:45-12:00 4 11 6 14 3 15 2 33
22.07.09 7m 0,5m 14:06-15:00 5 11 8 15 4 29 3 38
23:07.09 7m 0,5m 06:30-14:51 10 22 16 33 11 32 6 38
24.07.09 7m 0,5m 06:45-14:16 56 98 63 108 10 9 7 11
29.07.09 7m 0,5m 06:06-09:48 128 130 184 141 11 8 56 30
Airclean: Bezeichnung des photokatalytisch wirkenden Pflasters
Tegula: Bezeichnung des nicht photokatalytisch wirkenden Pflasters
MP: Messpunkt
EQ: Emissionsquelle
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Tabelle 14: Messergebnisse auf Canyon-Testflache, Hohe MP 3,0 m liber Boden
Datum Abstand MP | Hdhe MP Messzeit Airclean Airclean Tegula Tegula NO, Abbau NO, Abbau NO Abbau NO Abbau
zu EQ NO pg/ms3 NO, pg/ms NO pg/ms3 NO> pg/ms in pg/ms3 in % in pg/ms3 in %
10.08.09 125m 3m 07:18-13:12 39 62 64 76 14 19 25 39
26.08.09 10:36-15:49 29 49 36 60 11 18 7 18
27.08.09 06:03-15:30 36 54 38 58 4 7 2 5
28.08.09 07:03-12:00 8 29 12 34 5 14 4 33
02:09.09 06:00-12:00 34 47 49 50 15 28 15 32
03.09.09 06:00-14:30 8 18 8 17 kein kein kein Kein
04.09.09 06:00-14:30 12 26 21 35 9 28 9 44
08.09.09 06:00-09:00 45 58 51 62 4 6 6 12
09.09.09 06:00-16:00 49 65 82 90 25 28 33 40
10.09.09 06:00-16:00 37 58 45 66 8 12 7 17
11.09.09 06:00-15:00 42 49 51 58 9 15 9 16
15.09.09 06:00-15:00 45 65 45 66 0 1 kein Kein
16.09.09 06:00-16:00 34 60 54 78 18 23 20 38
17.09.09 06:00-15:30 28 58 52 85 27 32 24 46
18.09.09 06:00-13:30 43 62 43 61 kein kein 0 Kein
21.09.09 08:00-15:30 32 48 59 68 21 30 27 45
22.09.09 06:00-16:00 29 57 63 92 35 38 34 54
23.09.09 06:00-14:45 24 49 40 64 18 24 20 41
28.09.09 07:30-16:00 25 53 39 73 20 27 14 36
29.09.09 06:00-15:30 27 48 37 58 10 17 10 28
30.09.09 06:00-15:30 47 60 63 75 16 21 16 25
01.10.09 05:00-15:30 18 43 44 68 25 36 26 60
05.10.09 08:00-15:30 17 36 22 37 1 2 5 22
06.10.09 06:00-15:30 26 44 43 63 19 30 17 49
07.10.09 06:00-15:30 23 44 34 56 12 21 11 32
08.10.09 06:00-15:30 18 34 30 48 14 29 12 41
13.10.09 06:03-15:30 26 48 34 44 kein kein kein Kein
15.10.09 06:00-15:30 30 42 27 47 5 11 kein Kein
16.10.09 06:00-12:30 45 64 42 58 kein kein kein Kein
Arithmetischer Mittelwert 30 48 42 60 12 18 12 28
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Bei den Tageswerten handelt es sich um Mittelwerte Uber den gesamten Messzeitraum.
In der Regel beginnen die Messungen noch bei Dunkelheit.

Im Canyon selbst herrschen, was die Helligkeitsverhaltnisse anbelangt, keine idealen Ver-
haltnisse. Durch die im Messzeitraum August bis Oktober immer tiefer stehende Sonne,
die mit 5 m relativ hohen Mauern im Vergleich zur nur 6,3 m breiten Canyonbreite und die
benachbarte Lagerhalle fihren zu einer Beschattung auf der Canyon-Flache

Tabelle 15: Helligkeitswerte in 1000 Lux

Datum Helligkeit Helligkeit Wasser- Helligkeit Wasser-
Canyon-Flache kuppe Tagesdurch- kuppe Messzeit
Messzeit schnitt
10.08.09 14,83 12,54 19,30
26.08.09 34,20 18,09 30,39
27.08.09 25,84 22,20 40,10
28.08.09 13,03 18,09 32,98
02:09.09 9,73 17,43 33,94
03.09.09 14,89 7,55 10,91
04.09.09 14,83 10,77 24,64
08.09.09 15,12 25,42 48,02
09.09.09 30,53 20,42 36,38
10.09.09 22,04 15,43 31,54
11.09.09 17,98 31,29
15.09.09 6,66 5,11 7,40
16.09.09 23,64 9,88 21,66
17.09.09 8,00 10,88 20,02
18.09.09 11,75 18,65 36,87
21.09.09 7,07 10,21 18,82
22.09.09 23,87 21,09 40,90
23.09.09 19,92 19,09 40,43
28.09.09 3,57 15,43 30,47
29.09.09 8,32 2,55 5,33
30.09.09 7,30 4,00 7,46
01.10.09 5,86 2,22 4,29
05.10.09 12,04 6,77 14,71
06.10.09 8,79 3,33 7,29
07.10.09 15,25 7,55 13,14
08.10.09 7,92 4,00 6,89
13.10.09 13,12 9,10 18,70
15.10.09 7,92 2,55 5,15
16.10.09 1,67 1,89 3,61
Arithm. Mittelwert 14,39 11,73 20,96

Eine entscheidende Rolle beziiglich der gemessenen NOx-Konzentrationen auf beiden
Canyon-Flachen spielen die jeweiligen Windgeschwindigkeiten, speziell bei kurzen Zeitin-
tervallen.
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Windgeschwindigkeiten m/s am 09.09.2009
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Abb. 45: Windgeschwindigkeiten auf der Testflache Seifert, 9.9.2009
NO2-Vergleich Airclean-Tegula am 09.09.2009,3 m Hohe
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Abb. 46:  Messergebnisse fir Airclean- und Vergleichsflache, Testflache Seifert, 9.9.2009

Die gemessenen Konzentrationen von NO, Uber beiden Flachen und die parallel dazu
aufgetragenen Windgeschwindigkeiten zeigen deutlich, dass bei niedrigen Windge-
schwindigkeiten hohe Reduzierungsraten erreicht werden. So konnten z.B. am 22.9.2009
wahrend einer Stunde Windstille eine Reduktionsrate von NO, von 67 % und flir NO von
72 % erreicht werden.

Der Durchschnittswert fir die NO,-Reduzierung an den betrachteten Messzeitraumen
zwischen 10.08.2009 und 16.10.2009 von 18 % ist in Summe windunabhangig, da nicht
nach speziellen Wetterbedingungen (Helligkeit, Windrichtung, Windgeschwindigkeit) se-
lektiert wurde. Er ist als relativ reprasentativ fur die photokatalytische Wirkungsweise un-
ter naturlichen Umweltbedingungen anzusehen. Da der durchschnittliche Tageshellig-
keitswert der Messstation Wasserkuppe wéhrend der Messzeiten im Zeitraum 10.08. —
16.10.2009 mit 11.730 Lux mehr als 40 % unter dem Jahresmittelwert 2008 von
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17.160 Lux liegt, kann angenommen werden, dass auch die NO,-Reduktionsraten auf der
Canyon-Testflache im Jahresdurchschnitt hohere Werte erreichen wird. Da der wahrend
der Messzeiten im Canyonbereich ermittelte Helligkeitswert nur geringfiigig héher ist als
der durchschnittliche Tagesmittelwert der Wasserkuppe flir die betrachteten Messtage,
kann angenommen werden, dass die NO,-Abbaurate etwa um den Helligkeitsdifferenzbe-
trag von 40 % steigen wird, so dass eine Reduktionsrate um 25 % auf der Canyon-
Testflache erreicht werden kann.

Die Wirksamkeit der photokatalytischen Reaktion kann ebenfalls anhand einer Einzel-
messung am 17.09.2009 belegt werden. Hier wurden mit nur einem Messgerat im halb-
stiindigen Wechsel einmal die NO,-Konzentrationen Uber der Airclean-Flache und dann
Uber der nicht photokatalytisch reagierenden Tegula-Flache gemessen. Im Messzeitraum
wurde eine NO;-Reduzierungsrate von 32 % erreicht. Die nachfolgende Grafik 47 verdeut-
licht den NO,-Abbau.

NO2-Vergleich Airclean-Tegula, 17.09.2009, 3 m Hohe
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Abb. 47:  Messergebnisse fur Airclean- und Vergleichsflache, Testflache Seifert, 17.9.2009
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2.6 Messung der NOy-Konzentrationen an realen Standorten

Die Untersuchungen am Standort Erfurt erfolgten am Gothaer Platz und der Heinrichstra-
Re an insgesamt 3 Messtagen.

Am Gothaer Platz wurde im Rahmen einer Neugestaltung eine Teilbelegung mit photoka-
talytisch aktivem Pflaster vorgenommen, u.a. wurde an Gehwegen entlang der dicht be-
fahrenen Bundesstral3e photokatalytisch aktives Pflaster verlegt.

In der Heinrichstral3e (Teilbereich der BundesstralRe in Verlangerung des Gothaer Plat-
zes) befindet sich eine Messstation der Thiringer Landesanstalt fir Umwelt und Geologie
(TLUG) zur Uberwachung von Luftschadstoffe, u.a. auch NOy. Messungen fanden statt
am 11.08.2009, 12.08.2009, 19.08.2009.

2.6.1 Profilmessungen am Gothaer Platz (11.08.2009)

Es wurde mit 3 gleichen Messgeraten eines Herstellers gemessen. Unter Verwendung der
mobilen Messkammer wurde vorab ein Messgerateabgleich vorgenommen. Zielstellung
der Messung war die Feststellung einer ggf. vorhandenen, héhenabhangigen Konzentra-
tionsverdnderung von NO direkt an einer stark befahrenen Stral3e.

Profil 1

APNA 1: 0,05 m Uber Gelande
APNA 2: 0,30 m Uber Gelande
APNA 3: 0,50 m Uber Gelande
Profil 2

APNA 1: 0,05 m Uber Gelande
APNA 2: 1,00 m Uber Gelande
APNA 3: 2,00 m Uber Gelande
Profil 3

APNA 1: 3,00 m Uber Gelande
APNA 2: 1,00 m Uber Gelande
APNA 3: 2,00 m Uber Gelande

Messdauer Profil 1 und 2 jeweils 30 min, Profil 3 120 min. Die Messung erfolgte Gber dem
photokatalytisch aktiven Betonsteinpflaster, Messabstand zur Stra3e war 3 m. Die folgen-
de Tabelle 16 gibt die entsprechenden Messergebnisse an:

Tab.16: Ergebnisse der Profiimessungen

Messhohe NO in ppm NO in pg/ms3
Profil 1 0,50m 0,0690 86
0,30 m 0,0627 78
0,05m 0,0647 81
Profil 2 2,00 m 0,0436 54
1,00 m 0,0421 53
0,05m 0,0417 52
Profil 3 3,00 m 0,0334 42
2,00 m 0,0512 64
1,00 m 0,0536 67
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Die NO-Konzentrationen in den Profilen 1 und 2 bis zu der H6he von 2 m sind annahernd
gleich, sicherlich durch die fahrzeugbedingte Verwirbelung der Luftmassen in diesem Ho-
henbereich. In einer Hohe von 3 m wurde eine deutliche Reduzierung um etwa 1/3 ge-
messen.

Wahrend der Messungen der NO-Konzentrationen erfolgte auch die Aufzeichnung mar-
kanter meteorologischer Kennwerte. Es wurden folgende Mittelwerte Gber den Messzeit-
raum erzielt. Eine Verkehrszahlung im Messzeitraum wurde nicht vorgenommen.

Tab.17: Meteorologische Kennwerte wahrend der Profilmessungen
Helligkeit [Lux] | Windgeschwindigkeit [m/s] | Windrichtung [Grad]
Profil 1 20.500 1,06 233
Profil 2 25.800 1,22 233
Profil 3 42.800 1,32 242

Im Verlauf des 11.8.2009 anderte sich die Lichtintensitat wie in Tabelle 17 dargestellit.
Mittlere Windgeschwindigkeit und mittlere Windrichtung blieben nahezu konstant. Eine
Auswirkung der Anderung in der Lichtintensitat auf die NO-Konzentration konnte in allen
Hoéhen des Hohenprofils festgestellt werden (Tabelle 19). Jeweils in allen Hohen war die
NO-Konzentration im Messzeitraum von 15:03 — 16:11 Uhr (53000 Lux) niedriger im Ver-
gleich zu den anderen Messzeitrdumen mit geringerer Lichtintensitat.

Ergebnis:
Eine lichtintensitatsbedingte Minderung der NO-Konzentration —und damit die pho-

tokatalytische Wirkung des Pflasters — ist eindeutig feststellbar.

Tab. 18: Meteorologische Parameter im Verlauf des 11.8.2009

Helligkeit [Lux] Wmdl?e?f‘m\;\g]nd'g' Wlnfjé:(;r&t]ung Bemerkung
14:42 — 15:00 32.000 1,38 223 Bewdlkung
15:03 - 16:11 53.000 1,31 244 tw. Sonnenschein
16:12 — 16:45 26.000 1,27 246 Bewdlkung

Helligkeit Gothaer Platz 11.08.2009 in klux
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Abb.48: Gemessene Helligkeit am Gothaer Platz
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Tab. 19 NO-Konzentrationen tber den Messzeitraum von 14:42 — 16:45 am 11.8.2009
Messzeitraum Helligkeit [Lux] NO-Konzentration [ppm] in
3m 2m Im
1=14:42 — 15:00 Uhr 32.000 0,045 0,061 0,067
2 =15:03 - 16:11 Uhr 53.000 0,028 0,043 0,043
3=16:12 — 16:45 Uhr 26.000 0,037 0,062 0,066

NO-Verminderungsraten im Vergleich zwischen Messzeitraum 2 und 3:
3m:24%, 2m:30%, 1m:35%.

NO-Verminderungsraten im Vergleich zwischen Messzeitraum 2 und 1:
3m:36%, 2m:29%, 1m:35%.

2.6.2. Messungen an der Messstation Heinrichstral3e der TLUG (12.08.2009)

Geréateanordnung:

APNA 1: bis 12:50 in 2 m Hohe, danach in 1 m Hohe

APNA 2: wahrend der gesamten Messzeit 9:07 — 15:09 Uhr in 3 m Hbhe
APNA 3: bis 12:50 in 1 m Hohe, danach in 2 m Hohe

APNA TLUG: in 3,6 m Hohe

Messergebnisse (Mittelwerte) Zeitraum 9:07 — 15:09

(Da an der Station der TLUG keine Zeitumstellung wahrend der Sommerzeit vorgenommen wird,
wurden die Ubrigen 3 Messgerate an diesem Tag ebenfalls auf Winterzeit eingestellt. Die Zeitan-
gaben am 12.08.2009 beziehen sich auf Winterzeit).

NO-Vergleich der 4 Messgeréte in unterschiedlichen Héhen, 12.08.2009, Heinrichstrafie Erfurt
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Abb. 49: NO-Vergleich der Messgerate in unterschiedlichen Hohen, HeinrichstralRe
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Die Schwankungen der Messwerte (3-Minuten-Werte) gemessen in unterschiedlichen
Hohen folgen dem Messverlauf der TLUG-Station. Der héhenbezogene Wechsel zwi-
schen den Messgeraten APNA 1 und APNA 3 ab 12:50 Uhr fihrt nicht zu einem verander-
ten Kurvenverlauf, so dass auch bei dieser Messung abgeleitet werden konnte, dass zwi-
schen 1 und 2 m Hohe an der dichtbefahrenen Stral3e keine markante Hohenabhangigkeit
auftritt.

Die starken Schwankungen in den 3-Minutenwerten ergeben sich aus der Verkehrssitua-
tion. Ampelregelungen und starker Fahrzeugverkehr filhren direkt zu erhéhten Werten.
Ebenso wurden bei der Messbegleitung Unterschiede festgestellt, ob der Fahrzeugver-
kehr Uberwiegend auf der inneren (Richtung Strale des Friedens) oder auRReren (Rich-
tung Gothaer StrafRe) Fahrbahn rollte.

Wahrend der Messung wurde im Zeitraum 09:00 bis 15:00 Uhr parallel eine Verkehrszah-
lung durchgefihrt:

Richtung Gothaer Platz Richtung stadtauswaérts
PKW LKW PKW LKW
3915 359 4474 604

Summe PKW: 8389 Fahrzeuge
Summe LKW: 963 Fahrzeuge

Dies ergibt einen Durchschnitt von 1559 Fahrzeugen pro Stunde.

Wahrend der Messzeit wurde an der Messstation Heinrichstraf3e ein Mittelwert fir NOy
von 89,5 pg/ms3 gemessen.

Modellbetrachtung HeinrichstralRe Erfurt:
Entfernung zwischen gegen-
Uberliegenden Hauserfronten: 25 m

Messhohe: 3m

Modelllange: 1000 m (begriindet in MaRReinheit der Schadstoffmes-
sungen fur PKW's).

Volumen im Modellraum: 75.000 m3

Annahme: gleichméRige Schadstoffverteilung im Modellraum.

Der gemessene NOx-Wert von durchschnittlich 89,5 pg/m3 entspricht dies einem Fahr-
zeug-NOx-Ausstold von 323 mg/km. (Benzin-PKW Euro-4-Norm: 80 mg/km; Diesel-PKW
Euro-4-Norm: 250 mg/km).

2.6.3. Messung der NOy-Konzentrationen tber einen Zeitraum von 7 h (19.08.2009)

Erfolgende Schadstoffansaugung:

APNA 1: 3 m Hohe
APNA 3: 2 m Hohe
APNA 2: 1 m Hoéhe

Entfernung der Ansaugapparatur von Stralenrand betrug 2,5 m. Die Ansaugung der
Gasgemische fiir das TLUG-Gerates in der Heinrichstral3e erfolgt ebenfalls im Abstand
von 2,5 m.
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Tab. 20: Vergleich NO, — Konzentrationen Gothaer Platz und Heinrichstral3e in 3 m Héhe im
Zeitraum 07:00 — 13:54 (Sommerzeit)

Messstelle NO in ug/m?3 NO; in pg/m° NOy in pg/ms3
APNA 1 Gothaer Platz 37 47 84
APNA TLUG Heinrichstraf3e 60 59 119
Differenz am Gothaer Platz -23 -12 -35
Differenz in % -20 %

Ergebnis:

Uber den gemessenen Zeitraum ergibt sich eine durchschnittliche Verminderung
von 12 ug/m3 NO, bzw. 20 % zum Vergleichswert Heinrichstralle.

NO2-Vergleich 3m Hohe Gothaer Platz und Heinrichstralle
19.08.2009

0
© > O > QO © S © q ©
,\000,\'»,\%6‘” @vomvggggrbc? rbb?’oq,v& n;bn;y

N SIS IR RN R SNSRI IR SN AN N AN 2SN AEN-IINE NG

‘_ Gothaer Platz 3 m NO2 ppm = Heinrichstra3e 3 m NO2 ppm ‘

Abb.50: Vergleich der NO»-Konzentrationen in 3 m Héhe am Gothaer Platz und in der Heinrich-
strale

Tab.21: Entwicklung der NO,- Werte in ug/m? im Tagesverlauf — Vergleich in 3 und 2 m Héhe

. NO, [ug/m°] in NO, [ug/m?] in
e L L e T
06:21 — 06:57 58 59
07:00 — 07:57 69 71
08:00 — 09:57 52 53
10:00 — 13:54 38 40

Der NO,-Gehalt bleibt in den betrachteten Héhen 2 und 3 m in gleichen Zeitrdumen etwa
gleich. Dafiir verantwortlich scheint die gute Vermischung durch die fahrzeugbedingte
Konvektion zu sein. Die Schwankungen zwischen den einzelnen Zeitabschnitten sind
wohl auf die Hohe des Fahrzeugaufkommens und die meteorologischen Randbedingun-
gen zurtckzufuhren.
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Lichtintensitat am Gothaer Platz in 1000 Lux am 19.8.2009
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Abb.55: Messstation der TLUG in Erfurt HeinrichstralRe

[ —— o

Abb.56: Messgerate wahrend Messung Erfurt Gothaer Platz, 11.08.2009
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2.7 Erstellung einer Anleitung zur Verlegung von Pflastersteinen

Die Verlegung von Pflastersteinen erfolgt nach den allgemein glltigen Regeln der ,Zu-
satzlichen Technischen Vertragsbedingungen und Richtlinien fiir den Bau von Pflasterde-
cken und Plattenbelagen (ZTV Pflaster-StB 06). Hinsichtlich des handwerklichen Vorge-
hens bei der Verlegung von photokatalytisch wirksamem Pflaster sind keine Besonderhei-
ten zu beachten. Die ZTV Pflaster-StB 06 gilt ebenso.

Hinsichtlich der Lage des Pflasters sind zur optimalen Ausnutzung der photokatalytischen
Aktivitat folgende Malinahmen zu beachten:

— Verlegung mdoglichst nahe an der Emissionsquelle, d.h. am StralRenrand begin-
nend falls dies aus stadteplanerischer Sicht mdglich ist.

— Optimal wére eine Belegung der Fahrbahn mit photokatalytisch aktivem Pflaster,
was zurzeit jedoch nur in Ausnahmefallen méglich ist.

— Verlegung auf Blrgersteigen an StralRenfahrbahnen ist optimal.

— Bei Verlegung auf Platzen sollte beachtet werden, dass die NO,-Imissionen mit
zunehmender Entfernung von der Emissionsquelle abnehmen und von daher der
relative Nutzen des Pflasters ebenfalls abnimmt.
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3. Beleg der Qualitat der entwickelten Steine hinsichtlich Langzeit-
stabilitat

3.1 Verlegen von Mustersteinen auf viel befahrener Betriebsflache

Fur den Langzeittestversuch wurde eine Flache ausgesucht, die sehr stark vom LKW-
Fahrzeugverkehr frequentiert wird. Uber diese Flache muss der gesamt Abholverkehr fiir
Fertigprodukte, der gesamte Verkehr fiir Handelsware und ein Teil des Verkehrs fur die
Anlieferung von Bindemittel und Zuschlagstoffen fahren. Ferner wird diese Flache von
Staplern benutzt.

Abb.57: Musterflache fir den Langzeit-Test-Versuch

Die Bauweise dieser Flache muss deshalb die Kriterien erfiillen, die fir Schwerlastverkehr
gefordert werden. Der Unterbau der Flache erfolgte in Ublicher fir den Schwerlastverkehr
geeigneter Bauweise. Fir den Aufbau der Deckschicht in Pflasterbauweise werden 6 ver-
schiedene Betonsteinpflaster verwendet, alle in der Form Holland Rechteck. Es sind dies:

Holland Rechteck grau — photokatalytisch wirkend

Holland Rechteck, rot — photokatalytisch wirkend

Variopor, grau — photokatalytisch wirkend

Holland Rechteck mit Strahlvorsatz, ungestrahlt — photokatalytisch wirkend
Holland Rechteck, gestrahlt — photokatalytisch wirkend

Holland Rechteck, grau — nicht photokatalytisch wirkend

Letzter wurde als Vergleichsstein betrachtet, um zu sehen, ob durch das Befahren me-
chanische Veranderungen an nicht photokatalytisch wirkenden und photokatalytisch wir-
kenden Steinen wahrend des Langzeitversuchs sichtbar werden.
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Jede Varietat wurde auf einer Flache von 3 x 5 m, also 15 m? nahtlos aneinander verlegt,
so dass sich eine befahrbare Flache von 90 m2 ergibt. An den Steinen wurde die An-
fangsaktivitédt gemessen. Die Flache wurde im Monat Juli 2007 fertiggestellt.

3.2 Untersuchung von Mustersteinen — Langzeituntersuchung

Neben der Erstuntersuchung vor der Errichtung der Testflache erfolgten wahrend der Lie-
gezeit noch 3 Entnahmen, 2 Monate, 14 Monate und 23 Monate nach der Verlegung. Die
Halfte der nach 2 Monaten nach der Verlegung enthommenen Steine wurde einer nach-
traglichen Oberflachenbehandlung unterzogen, um einen mdéglichen Carbonatisierungs-
effekt an der Oberflache zu beseitigen.

Folgende NO-Abbauraten wurden gemessen:

Tab.22: NO-Abbau zum betreffenden Zeitpunkt
Durchschnittlicher NO-Abbau (%) zum Zeitpunkt
Proben Frisch Entnahme 1 Entnahme 2 Entnahme 3
unbehandelt unbehandelt behandelt unbehandelt unbehandelt
Nr. 1 19 10 38 17 18
Nr. 2 20 10 23 21 22
Nr. 3 10 5 18 19 14

Der Langzeitversuch zeigt, dass durch die Carbonatisierungseffekte an der Oberflache in
den ersten Monaten nach Produktion die Anfangsaktivitat zurtickgeht, sowohl bei behan-
delten als auch bei unbehandelten Steinen. Der starke Fahrverkehr ist einer Oberflachen-
behandlung gleichzusetzen und war ausreichend, um bereits nach 14 Monaten die An-
fangskonzentration eines frischen photokatalytisch wirkenden Pflastersteines wiederzuer-
langen. Im Zeitraum 14 Monate — 23 Monate nach Verlegung ist keine signifikante Veran-
derung der photokatalytischen Aktivitéat zu erkennen.

Man kann von daher von einer guten Langzeitstabilitdt unter realen Nutzungsbe-
dingungen ausgehen.
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Prospektive Umweltrisikoabschatzung durch Transformations-
produkte

4.1 Erfassung der Bildung von eluierbarem Nitrat
4.1.1 Aus Untersuchungen in Anlehnung an ISO 22197-1

Ein wichtiger Schritt bei der Wirksamkeitsmessung der Pflastersteine ahnlich ISO 22197-1
ist die Bestimmung von eluierbarem Nitrat. Diese wird nach ISO 10304-1 (1992) durchge-
fuhrt.

Nach 1-stindiger Bestrahlung bei einer Ausgangskonzentration von 1 ppm bzw. 0.05 ppm
NO konnten die in Tabelle 5 exemplarisch gezeigten Nitratmengen bestimmt werden.
Weiterhin gibt die Tabelle Informationen uber:

— den durchschnittliche Abbau von NO Uber den Bestrahlungszeitraum,

— die Menge des gebildeten Nitrats bei einer NO-Konzentration von 1 ppm

— die Menge an gebildetem Nitrat bei einer Ublichen NO-Konzentration von
0,05 ppm (Durchschnittswerte fur Erfurt, Gothaer Platz).

— welcher Menge an entferntem NO [mg NO / m? Pflaster x Stunde] die gebildete
Nitratmenge entspricht.

Fur alle in Kapitel 1 durchgefiihrten Wirksamkeitsmessungen nach 1SO 22197-1 wurden
Nitratbestimmungen durchgefiihrt. Tragt man die Ergebnisse als gebildetes Nitrat
[mg/m? * h] gegen den prozentualen NO-Abbau fiir alle Messungen auf, so ergibt sich die
in Abb. 58 dargestellte Beziehung.

Bei einem NO-Abbau von etwa 90% ergibt sich eine mittlere Nitratbildung von 1.2 mg
Nitat/m? * h. Maximal werden 2.4 mg Nitrat/m? * h gebildet (siche Abb. 58).

Nitratbildung bei einer NO-Konzentration von 0.05 ppm
3,0
~ 2 .
< .
E 2,0 S
g 15
E 1,0 2
2 0,5 P 3 * .0 :.. .“: ’:
0.0 .o 124 X "} IR, 2P
0 20 40 60 80 100
NO-Abbau (%)

Abb. 58 Abhéngigkeit zwischen Nitratbildung und NO-Abbau (%)
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Tab.23 Beispiele: Bildung von Nitrat Uber einen Bestrahlungszeitraum von 1 Stunde; Wirksamkeitsmessung ahnlich ISO 22197-1
i i . | gebildetes Nit- | gebildetes | entferntes NO [mg/m? h]
Pr_oben Bestrahlungs Bestrahlungsleistung | durchschnittlicher geblldetes_ Nit rat Nitrat bei einer Konzentration
bezeichnung dauer [h] : she Pfl bb rat bei Im2h /m2h nd f
(anonymi- _ Mehrfach- in Ho"e Pflaster- Abbau von NO 1 ppm NO [mg m ] [mg m ] in der Lu t3von
siert) messun oberflache [W/m?] [%0] [ma/l] bei bei 0,06 mg NO/m~ (= 0,05
9 9 1 ppm NO 0,05 ppm NO ppm)
I 1h-1 91 45 0,5 4 0,2 0,1
1h-2 90 37 0,59 4,7 0,24 0,12
Il 1h-1 92 59 0,5 4 0,2 0,1
1h-2 93 51 1,00 8 0,4 0,2
11 1h-1 94 54 1,46 11,7 0,59 0,3
1h-2 90 75 2,41 19,3 0,97 0,5
1h-3 93 71 1,54 12,3 0,62 0,3
v 1lh-1 94 61 1,23 9,8 0,49 0,25
1h-2 95 78 1,71 13,7 0,69 0,35
1h-3 93 76 1,22 9,8 0,49 0,25
V 1h-1 94 71 1,97 15,8 0,79 0,4
1h-2 93 80 2,32 18,6 0,93 0,5
1h-3 91 77 2,79 22,3 1,1 0,6
VI 1lh-1 94 55 1,28 10,2 0,51 0,25
1h-2 90 69 1,63 13,0 0,65 0,32
1h-3 92 62 1,77 14,2 0,71 0,35
)il 1h-1 94 46 0,84 6,7 0,34 0,17
1h-2 88 68 1,13 9,0 0,45 0,23
1h-3 91 74 1,34 10,7 0,54 0,27
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4.1.2 Aus Untersuchungen an verlegten Pflastersteinen

Aus verlegten Pflastersteinen, die Uber einen Zeitraum von 5 — 9 Stunden gelegen haben,
wurde Nitrat eluiert und nach 1SO 10304-1 bestimmt. Dabei konnten die folgenden Nitrat-
mengen analysiert werden.

Tab. 24: Nitratbestimmung an verlegtem Pflaster

Probenbezeichung Nitratgehalt [mg / m? * h]
StraBenrand Gothaer Platz, 5 Stunden 1.4
1.5 m vom StralRenrand, Gothaer Platz, 5 Stunden 1.1
3 m vom StraBenrand, Gothaer Platz, 5 Stunden 0.8
Mitte Flache auf Ansaugstelle / Seiferts, 7.5 Stunden 0.7
Mitte Flache auf Ansaugstelle / Seiferts, 9 Stunden 0.7

(zum Vergleich: Steine mit einer Abbauleistung von ca. 90% NO in Anlehnung an ISO 22197-1
bilden im Mittel 1.2 mg Nitrat / m® * h)

Die Tabelle zeigt eine Abnahme der Nitratbildung mit zunehmendem Abstand vom Stra-
Renrand. Das deutet darauf hin, dass mit zunehmendem Abstand NO,-Konzentrationen
geringer sind und somit weniger NO, zu Nitrat umgesetzt wird. Ein Einfluss der Versuchs-
dauer konnte nicht festgestellt werden.

Gleichzeitig wird deutlich, dass die Nitratbildungsrate eine gute Messgré3e zur Bestim-
mung der Wirksamkeit des photokatalytischen Pflasters darstellt, die die Gesamtmenge
des umgesetzten Schadstoffs Uber den betrachteten Zeitraum erfasst. Auf diese Weise
liegt eine Aussage vor, die integrierenden Charakter hat.

4.2  Abschatzung des maximalen Nitrateintrags in Grund- und Ober-
flachengewasser

Zur Erstellung der folgenden Szenarien wird immer von worst-case Annahmen ausgegan-
gen. Mit einer derartigen Addition von worst-case Annahmen (multi-worst-case Ansatz) ist
in der Realitét nicht zu rechnen, so dass die tatsachlichen Verhaltnisse deutlich entlasten-
der fir die Umwelt sind.

Jahrliche Nitratbildung (worst-case)

— 2.4 mg Nitrat/ m?* h
- 28.8 mg Nitrat / m? * d (bei einer 12-stiindigen Nitratbildung)
— 10.5 g Nitrat / m® * Jahr

Maximaler Eintrag in Oberflachengewasser (worst-case)

— Jahrliche durchschnittliche Niederschlagsmenge (Erfurt) = 680 mm = 680 L/m®.

— Annahme: die gesamte Niederschlagsmenge geht direkt in das Oberflachenge-
wasser ein, es findet keine Verdiinnung im Gewasser statt.

— Die maximal gebildete Nitrat-Konzentration betragt 15 mg/L (10.5 g/680L).
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— Der Nitrat-Grenzwert fir Fischgewasser liegt bei 20 mg/L.

— Selbst bei einer multi-worst-case Abschatzung liegt die Nitratkonzentration, die
auf einen Eintrag durch photokatalytisches Pflaster zuriickgefuhrt werden kénnte,
unterhalb des Grenzwertes fur Oberflachengewasser.

Maximaler Eintrag in Grundwasser (worst-case)

— 7.7% der betrachteten Stadtflache ist Verkehrsflache (Beispiel Erfurt).

— Das gesamte Nitrat, das auf dieser Verkehrsflache gebildet wird, gelangt in das
Grundwasser.

— 75% der Flache sind nicht versiegelt (Beispiel Erfurt), der Niederschlag gelangt in
das Grundwasser.

— 200 L/m? Grundwasserneubildung bei einer Niederschlagsmenge von ca. 700 mm.

- 10.5 g Nitrat / m? * 7.7% / 200 L/m? * 75% = 5 mg/L = Nitratkonzentration im
Grundwasser.

— Der Nitrat-Grenzwert fir Grundwasser liegt bei 50 mg/L.

— Selbst bei einer multi-worst-case Abschatzung liegt die Nitratkonzentration, die
auf einen Eintrag durch photokatalytisches Pflaster zurlickgefuihrt werden kénnte,
unterhalb des Grenzwertes fur Grundwasser.

5.  Offentlichkeitsarbeit

5.1 Implementierung der Ergebnisse in die Praxis

Das Projekt ist in seiner grundsatzlichen Konzeption darauf angelegt, in die Praxis umge-
setzt zu werden. Es war Ziel, eine solche Oberflache herzustellen, die nach Verlegung auf
Birgersteigen, Wegen, Platzen und — soweit rechtlich méglich — Fahrbahnen aufgrund
ihres photokatalytischen Potentials zur NO,-Schadstoffminderung und damit zur Luftrein-
haltung beitragen.

Entsprechend wurde photokatalytisch wirksames Pflaster bereits am Gothaer Platz in Er-
furt verlegt. D.h. die Optimierungsversuche (siehe Kap. 1) fuhrten zur Identifizierung eines
geeigneten Materials, welches nun bereits in der Praxis erfolgreich eingesetzt wird.

5.2  Vortrage und Poster
Folgende Prasentationen fanden statt:

— Prasentation anlasslich eines Erfahrungsaustausches mit der Universitat Ensche-
de (NL) am 4.12.2007: ,Vorgehen bei der Testung von photokatalytischem Pflas-
ter”

— Vortrag im Rahmen des Workshops ,Wirksamkeitsmesstechnik fiir Beschichtun-
gen mit Nanomaterialien“ am 12./13.3.2008, Schmallenberg: ,Problemangepasste
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Teststrategien zur Bestimmung von Effektivitat und Umweltauswirkungen photoka-
talytischer Beschichtungen*

Poster, European SETAC-Conference, Warschau, 26.-29.5.2008: ,Photocatalytic
pavement significantly improves air quality*

Poster, Thiringer Grenz- und Oberflachentage, Friedrichroda, 15.-17.9.2009:
.verbesserung der Luftqualitdt durch photokatalytisches Pflaster*.

Vorstellung in 6ffentlichen Medien

Das Airclean-Projekt wurde in einer Reihe von Fernsehsendungen vorgestellt. Bei den
Sendungen handelte es sich im Einzelnen um:

Aktuell des Mitteldeutschen Rundfunks (mdr)
Herkules, Hessischer Rundfunk (HR)

Alle Wetter, Hessischer Rundfunk (HR)

Alles wissen, Hessischer Rundfunk (HR)

ZDF-Mittagsmagazin (zdf).

Die aufgezeichneten Sendungen liegen als DVD der DBU vor.

5.4

Gutachten fur die Stadt Erfurt

FhG und FCN erstellten gemeinsam ein Gutachten zur Vorlage bei der Stadt Erfurt, wo
der Gothaer Platz partiell mit photokatalytisch aktivem Pflaster belegt worden war.

Im Folgenden sind das Titelblatt sowie das Inhaltsverzeichnis des Gutachtens aufgefiihrt.
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Messdaten zum Ausmaf des Abbaus von NOy durch
photokatalytisch wirkende Betonsteinoberflichen

Fraunhofer-Institut
Molekularbiclogie und Angewandte Okologie
57392 Schmallenberg

und
F.C. Nudling

Betonelemante GmbH + Co KG
38037 Fulda

Schmallenberg und Fulda, 7.Oktober 2009
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