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Kurzbeschreibung

Die wetterbedingte Auslaugung von Stoffen aus Bauteilen kann zu einer Belastung von Boden, Grund-
wasser oder Oberflachengewassern fithren. Die physikalischen und chemischen Prozesse, die dem
Stofftransport an die Materialoberflache zu Grunde liegen, sind dynamisch und multidimensional. Um
die Stoffauswaschung besser zu verstehen und das damit verbundene Umweltrisiko besser einschat-
zen zu konnen, wurde das Simulationsmodell COMLEAM (COnstruction Material LEAching Model) ein-
gesetzt. COMLEAM ist eine Software, mit der der Transportpfad vom beregneten Bauteil bis zum Um-
weltkompartiment berechnet wird. Ein Teil dieses Modells sind Emissionsfunktionen, die die Abhdn-
gigkeit der Stoffemission vom Wasserabfluss beschreiben. Die Emissionsfunktionen fassen eine Reihe
von Verteilungs- und Transformationsprozessen zusammen, die wiederum stark von einer zufalligen
Variation von Einflussfaktoren abhangen.

Von den hier angewendeten fiinf Funktionen, die an drei Felddatensitzen mit der Substanz Terbutryn
in verputzten Fassaden umfassend getestet wurden, ist eine Vorhersage mit der logarithmischen Emis-
sionsfunktion als die derzeit bestmoégliche Schatzung zu betrachten. Die logarithmische Emissions-
funktion konnte die verwendeten drei Messdatensatze (Felddaten zur Auswaschung von Terbutryn
aus Fassadenputz) mit einem akzeptablen residualen Standardfehler (rse, von 3 % bis 6 % der im je-
weiligen Datensatz maximalen kumulativen Emission) beschreiben. Die logarithmische Emissions-
funktion hat den Vorteil, dass sie bei der Extrapolation tendenziell nur zu einer leichten Uberschit-
zung der Emissionen fiihrt. Bei anderen Funktionen muss bei der zeitlichen Extrapolation der Messda-
ten mit groRen Uberschitzungen gerechnet werden (diffusionsgetriebene und doppelt loglineare
Emissionsfunktion) oder damit, dass die Daten stark unterschatzt werden (Emissionsfunktionen be-
grenztes Wachstum und Langmuir-Emissionsfunktion).

In einer Sensitivitdtsanalyse zur Hohe eines Gebdudes bzw. der Fassaden wurde gezeigt, dass neben
der Wahl der Emissionsfunktion die Ausrichtung einer Fassade als Eingangsgrofde des Modells den
grofdten Einflussfaktor fiir die Extrapolation von Daten sowie bei der abgeschitzten Gewadsserbelas-
tung darstellt. Eine Ubertragungsfunktion, mit der die Gewésserbelastung aufgrund der Auswaschung
am Gebaude abgeschatzt werden soll, kann daher mit einem Standardgebaude, eventuell unter Be-
riicksichtigung von zwei Gebaudeho6hen, und unter Bertiicksichtigung der Ausrichtung der Bauteile um-
gesetzt werden.
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Abstract

The leaching behaviour of substances from construction products and buildings influence their occur-
rence in soil, groundwater and surface waters. The physical and chemical processes underlying mass
transfer to the material surface are dynamic and multidimensional. In order to better understand the
leaching of substances and to be able to better assess the associated environmental risk, the simula-
tion model COMLEAM (COnstruction Material LEAching Model) was used. COMLEAM is a software that
calculates the transport path from the component to the environment. Part of this model are emission
functions describing the relation between the substance emission and runoff. The emission functions
combine a series of distribution and transformation processes, which depend strongly on a random
variation of influencing factors.

Out of the five emission functions extensively tested with three field data sets with the substance Ter-
butryn (biocide) in plastered facades, the logarithmic emission function is considered to give the best
predictions. The logarithmic emission function was able to describe the three measured data sets used
(field data for leaching of Terbutryn from facade plaster) with an acceptable residual standard error
(rse, from 3 % to 6 % of the maximum cumulative emission in the respective data set). Moreover, this
function has the advantage to overestimate the extrapolated emissions only slightly. For other func-
tions, the measured data were largely overestimated (diffusion-controlled and double-loglinear emis-
sion function) or greatly underestimated (emission functions limited growth and Langmuir emission
function).

In a sensitivity analysis for the height of a building or facades, it could be demonstrated that, in addi-
tion to the choice of the emission function, the orientation of a facade as the input variable of the
model is the most important factor influencing the extrapolation of data as well as the estimated water
pollution. A transfer function designed to estimate the water pollution due to leaching at the building
can therefore be implemented with a standard building, possibly taking into account two building
heights, and taking into account the orientation of the building components as a requirement.
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Zusammenfassung

Durch den Einfluss des Wetters werden aus Bauprodukten bzw. Gebduden wahrend ihrer Nutzungs-
phase Stoffe ausgewaschen und in den Boden, in das Grundwasser oder in Oberflaichengewdsser einge-
tragen. Eine rationale Risikoabschatzung erfordert ein Modell fiir diesen Prozess, wie es mit dem
Construction Material Leaching Model (COMLEAM, entwickelt durch die HSR) vorliegt. Darin werden
zunachst in Abhangigkeit vom Wetter, von der Geometrie eines Bauteils und von den Emissionspara-
metern des Oberflaichenmaterials der Abfluss von Wasser und die Emission von Substanzen aus dem
Bauteil berechnet. Anschliefdend wird die Fracht, von einem Schnittstellenkompartiment ausgehend,
in den Boden, in das Grundwasser oder in ein Oberflichengewasser verteilt. So kann die Umweltbelas-
tung durch moéglicherweise umweltproblematische Stoffe abgeschatzt werden.

Die Unsicherheiten bei der Modellanwendung entstehen durch die Wetterdaten (z.B. weil die Daten
nicht direkt bei einer Fassade erhoben wurden), durch die Schlagregenberechnung (die hier nach der
[SO-Norm erfolgt, DIN EN ISO 15927, 2009), durch die Emissionsberechnung (fiir die auf der Betrach-
tungsskala nicht alle Prozesse quantifizierbar sind) und durch die Voraussetzung unter den spezifi-
schen Standortfaktoren, fiir die klimatische (Wetter), technische (Baumaterialien) und geographische
(Stadt, Land, Wohn- und Industriegebiete) Randbedingungen angenommen werden miissen.

Fiir die in jedem Prozessmodell zur Auslaugung von Baustoffen vorhandene funktionale Abhangigkeit,
mit dem die Emission in Abhangigkeit vom Abfluss berechnet wird, wird eine Emissionsfunktion ver-
wendet. Die Emissionsfunktion beschreibt den Zusammenhang zwischen dem Abfluss und der
dadurch hervorgerufenen Emission einer Substanz.

Das Ziel dieser Studie ist es, die Unsicherheiten bei der Emissionsberechnung abzuschitzen, einzu-
grenzen und deren Auswirkungen in Emissionsszenarien aufzuzeigen. Mit Hilfe der Ergebnisse soll
eine mathematische Form fiir die Emissionsfunktion empfohlen werden. Daraus ergeben sich die fol-
genden Fragen:

» Welche Emissionsfunktion kann den gemessenen Zusammenhang zwischen Wasserabfluss und
Emission am besten beschreiben?

» Welche Faktoren und Parameter der Emissionssimulation haben in einer realen Einbausitua-
tion besonders grofden Einfluss? Wie wirken sich die notwendigen Annahmen und Vereinfa-
chungen auf die langfristige Risikobeurteilung der Emission einer Substanz aus einem Bauteil
aus?

Die Abfluss-Emissionsmessungen stammen aus drei unabhangigen Felduntersuchungen:

» Standort Ziirich, Material Putz, Substanz Terbutryn frei (nicht verkapselt eingesetztes Biozid)
» Standort Robert-Murjahn-Institut RMI, Ober-Ramstadt, Material Putz, Substanz Terbutryn frei
» Standort Ziirich, Material Putz, Substanz Terbutryn verkapselt

Zur Modellierung der funktionalen Abhangigkeit der kumuliert emittierten Stoffmenge (in mg/m?2) von
der kumulierten Menge an Ablaufwasser (in L/m?2) wurden folgende fiinf Funktionen untersucht:

» Logarithmische Emissionsfunktion Ejog (9) =Co - achar -In £1+1.72- d J
Ochar

> Emissionsfunktion begrenztes Wachstum  E| (q)=¢o-a,g -(1-exp(-bg -0))

» Diffusionsgetriebene Emissionsfunktion Epitr (9) = Co - apifr - \/q

11
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bLangmuir @
» Langmuir-Emissionsfunktion ELangmuir (q) =Co - Aangmuir __ Plangmuir "4

1+ bLangmuir q

» Michaelis-Menten-Emissionsfunktion Emm (9)=Co -apm - ————
Kmm +4

. . . a-q%2 wenng<b
» Doppelt loglineare Emissionsfunktion Ejoglin2 (q)=co-
ag-q*  sonst

Die Parameter der Funktionen wurden mit nichtlinearer Regression nach der Methode der kleinsten
Quadrate ermittelt. Zur Beurteilung der Funktionen wurde der residuale Standardfehler (residual
standard error) berechnet. Er stellt die mittlere Abweichung (genauer: die Wurzel aus der mittleren
quadratischen Abweichung) der gemessenen Emissionen von den entsprechenden Funktionswerten
dar und liegt bei den getesteten Funktionen fiir die drei Datensitze zwischen 0,4 und 2,4 mg/m?2. Rela-
tiv zu der maximalen gemessenen kumulativen Emission liegt der residuale Standardfehler bei 1,8 %
bis 8,5 %.

Beim Datensatz ,Ziirich Terbutryn verkapselt” liegen Daten liber fast zwei Jahre vor. Daher konnte
hier eine Zweiteilung vorgenommen werden. Der erste Teil der Abfluss- und Emissionsmessungen
wurde zur Bestimmung der Funktionsparameter verwendet (bis 40 L Abfluss bzw. rund 1 Jahr), die
dann zur unabhangigen Vorhersage des zweiten Teils (zweites Jahr) verwendet wurden. Hierdurch
konnte eine Abschitzung fiir die Extrapolationsgiite getroffen werden. Weil die funktionalen Abhan-
gigkeiten, die fiir die Emissionsfunktionen angenommen wurden, sich bei er Extrapolation stark unter-
scheiden, wurde ein wichtiger Hinweis gefunden, mit welcher Funktion eine Extrapolation sinnvoll ist.
Die doppelt loglineare und die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion ergeben eine unverhaltnisma-
Rig grofRe Uberschitzung. Die Emissionsfunktion fiir begrenztes Wachstum fiihrt auf eine zu grof3e Un-
terschatzung. Einen akzeptablen residualen Standardfehler von etwa 5 % im Bereich der Extrapolation
ergeben die logarithmische und die Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion.

Um den Einfluss der Emissionsfunktionen abzuschatzen, wurden Simulationen fiir die beprobten Fla-
chen durchgefiihrt und das Verhalten der Emissionsfunktionen analysiert. Erwartungsgemafi stimm-
ten die simulierten Emissionen in den Bereichen, in denen die Daten zur Anpassung der Emissions-
funktionen verwendet wurden, gut mit den gemessenen Emissionen iiberein. Bei der Extrapolation
ergaben sich grofdere Unterschiede: Die doppelt loglineare Emissionsfunktion fiihrt zur starksten
Uberschitzung; beim letzten gemessenen Abfluss liegt die simulierte Emission um 28 % iiber der ge-
messenen kumulativen Emission. Das begrenzte Wachstum fithrt mit -28 % zur starksten Unterschat-
zung. Die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion passt hier noch recht genau (+10 %). Dies kommt
aber dadurch zustande, dass die Unterteilung der Daten (erster Teil zur Anpassung, zweiter Teil zur
Extrapolation) gerade zu einem fiir die Diffusionsfunktion gilinstigen Zeitpunkt stattfindet. Theore-
tisch, und bei den drei Datensatzen auch praktisch, zeigt die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion
auf lange Sicht eine zunehmende Uberschitzung der Emissionsdaten. Die logarithmische und die Lang-
muir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion sind auch im Extrapolationsbereich in recht guter
Ubereinstimmung mit den Daten. Die logarithmische Emissionsfunktion zeigt die geringste Uberschét-
zung (+7 %) und die Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion eine leichte Unterschat-
zung (-10 %) der Emissionen.

Als Schlussfolgerung ergab sich, dass die logarithmische Emissionsfunktion zur Verwendung empfoh-
len wird, weil sie eine akzeptable Anpassung an alle gemessenen Abfluss-Emissionsmessungen zeigt
und aufgrund der (leichten) Uberschitzung der Emissionen eine konservative Annahme darstellt.
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Flir die Abschitzung von Risiken, die sich aus der Auslaugung von Substanzen aus den Baustoffen er-
geben, miissen die vorhandenen Abfluss-Emissionsmessungen auf Hauser in einer anderen Lage tiber-
tragen werden. Mit Hilfe einer Emissionsfunktion koénnen diese Situationen modelliert werden. Ob-
wohl bisher keine Erfahrungen vorliegen, unter welchen Voraussetzungen eine Ubertragung auf an-
dere Situationen mdglich ist, kdnnen die Simulationen einen ersten Eindruck verschaffen und im Sinne
einer Sensitivititsanalyse ausgewertet werden. Wir untersuchten den Einfluss der Hohe eines Hauses,
der Exposition einer Fassade und der Art der Emissionsfunktion an einem Szenario mit dem Material
Putz und der Substanz Terbutryn und dem Wetterverlauf iiber 20 Jahre am Standort Hamburg (sog.
Hamburg-Wetter, bekannt aus Focus-Szenarien).

Die Gebdudehohen variierten zwischen 2,5 m (OECD-Haus), 7,5 m (DIBt-Haus) und 21 m (Hochhaus).
Unter Verwendung der logarithmischen Emissionsfunktion fiir die Daten vom Standort Ziirich Ter-
butryn frei war je Quadratmeter des Bauteils der Unterschied zwischen den Emissionen aus dem nied-
rigsten Haus und aus dem hochsten Haus mit 13 % nach 20 Jahren relativ klein. Die Nord-, Ost-, Siid-
und Westfassaden des OECD-Hauses wurden zur Abschitzung des Einflusses der Exposition auf die
kumulative Emission nach 20 Jahren verwendet. Der Unterschied zwischen der hochsten Emission an
der Westfassade und der niedrigsten Emission an der Ostfassade machte etwa den Faktor 1,5 aus.

In weiteren Simulationen verwendeten wir auch die Funktionsparameter der anderen Emissionsfunk-
tionen vom Standort Ziirich frei, um fiir das OECD-Haus mit dem Wetterverlauf iiber 20 Jahre den Ein-
fluss der Wahl der Emissionsfunktion abzuschitzen. Dabei resultierten grof3e Unterschiede. Die Simu-
lation extrapoliert mit der Emissionsfunktion begrenztes Wachstum die kleinste Emissionsmenge mit
Eic 24 mg/m? und mit der diffusionsgetriebenen Emissionsfunktion die grofdte Emissionsmenge Epist
100 mg/m?2. Die Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion mit 32 mg/m? wurden eher als
Unterschatzung der Emission beurteilt. Die bei der Extrapolation als zu hoch beurteilte doppelt logli-
neare Emissionsfunktion ergab hier 39 mg/mz2. Damit war die grofdte Schatzung viermal so hoch wie
die kleinste Schatzung und deutlich gezeigt, wie sehr es auf die richtige Wahl der Emissionsfunktion
ankommt. Der Wert von 52 mg/m?, den die logarithmische Emissionsfunktion lieferte, wurde als ,rea-
listische Uberschatzung” und als eine verniinftige Annahme interpretiert.

Mit der logarithmischen Emissionsfunktion wurden auch die hypothetischen Auswirkungen auf ein
kleines Fliefgewasser untersucht. Die Gebdudehohe, die auf die gesamte Emissionsmenge nur einen
kleinen Einfluss hatte, hat auf dieses theoretische Gewdasser einen durchaus signifikanten Einfluss.
Weil in einem Hochhaus die Emission je Quadratmeter nur wenig geringer ausfallt als in einem niedri-
gen Haus, ist die Gesamtfracht wegen der grofderen Flache erheblich hoher und die Hohe, die Anzahl
und die Dauer der Konzentrationsspitzen (sog. Pulsbelastungen) im Gewasser nehmen zu. Die Wasser-
menge im Gewasser bestimmt das Verdiinnungsverhaltnis und diirfte deshalb ein weiterer sensitiver
Parameter fiir die Risikobeurteilung sein.
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Summary

Due to the influence of the weather, substances are washed out of construction products or buildings
during their use phase and transported into the soil, groundwater or surface waters. A rational risk
assessment requires a model reflecting the different leaching processes and factors of importance, in
our case the software Construction Material Leaching Model (COMLEAM, developed by HSR) was used.
Depending on the weather, the geometry of a component and the emission parameters of the construc-
tion products, the water runoff and the emission of substances from the construction component are
calculated first. Next, the substance flow from a virtual interface compartment to soil, groundwater or
surface water is simulated. Thus, the environmental impact of potentially harmful substances in a con-
struction product or buildings can be estimated.

The uncertainties in the model application arise a) from the weather data (e.g. if the data are not col-
lected directly at the test site), b) by the wind driven rain calculation (simplified approach according to
the ISO standard, DIN EN ISO 15927, 2009), c) by the emission calculation (not all processes are cov-
ered on the assessment scale), and d) by the prerequisite of site specific conditions in which climatic
(weather), technical (construction materials) and geographical (city, countryside, residential and in-
dustrial areas) factors are summarized.

Modeling leaching of building materials is always based on a functional dependency, typically the
emission is calculated as a function of the runoff. Such emission functions describing the relationship
between the runoff and the resulting emission of a substance are also implemented in COMLEAM.

The aim of this study is to determine the uncertainties in the emission calculation procedures to nar-
row down their effects in different scenarios. Based on the results, a mathematical form for the emis-
sion function is recommended. The following questions are answered:

» Which emission function can best describe the measured relationship between water runoff
and emission?

» Which factors and parameters of the emission simulation have a particularly large influence on
the results? How do the necessary assumptions and simplifications affect the long-term risk
assessment of the emission of a substance?

The runoff measurements are taken from three different field studies:

» Location Zurich, material render, substance Terbutryn free (non-encapsulated biocide)

» Location Robert Murjahn Institute RMI, Ober-Ramstadt, material render, substance Terbutryn
free

» Location Zurich, material render, substance Terbutryn encapsulated

To model the functional dependence of the cumulated amount of substance emitted (in mg/m?2) with
the cumulated amount of runoff water (in L/m?2), the following five functions were examined:

» logarithmic emission function Eiog (a)=co - aghar - In [1+1.72- q J
Ochar
» emission function limited growth Elg(9)=Co-aLc -(1— exp(—bg q))
» diffusion driven emission function Epitr (9) = Co - apifr - \/q
» Langmuir emission function ELangmuir (9) = Co - 8 angmuir M

1+ by angmuir - @
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» Michaelis-Menten emission function Evm (9)=Co-apm - ————
Kmm +4

: . . a-q™ ifq<b
» double loglinear emission function Ejoglinz (9) =Co -
ag-q*  else

The parameters of the functions were determined by non-linear least squares regression. To assess
the validity of the functions, the residual standard error was calculated. This represents the mean de-
viation (more precisely, the root mean square error) of the measured emissions from the correspond-
ing functional values and is between 0,4 and 2,4 mg/m? for the three data sets tested. Relative to the
measured maximum cumulative emission, the residual standard error varied between 1,8 % and 8,5
%.

The data set “Zurich Terbutryn encapsulated” encompasses measurements during almost two years.
Therefore, the data was divided into two parts. The first part of the runoff and emission measurements
was used to determine the functional parameters (curve fitting; first year), which were then used to
independently predict the second part of the emission (second year). This strategy allowed to estimate
the quality of the temporal extrapolation of the emissions achieved by the different emission functions.
By the fact that the emission functions differ greatly in the resulting extrapolations, an important ref-
erence was found under which conditions extrapolation is meaningful. The double log-linear and the
diffusion driven emission function give an excessive overestimation. The limited growth emission
function leads to underestimation. An acceptable residual standard error of about 5 % in the area of
extrapolation is given by the logarithmic and Langmuir or Michaelis-Menten emission functions.

To estimate the influence of emission functions, simulations were carried out for the measured data
and the performance of the different emission functions was analyzed. As expected, the simulated
emissions were in good agreement with the emissions measured within the period of available data
used for parametrization. The extrapolation (prediction) revealed larger differences. The double log-
linear function leads to the largest overestimation with 28 % above the last measured cumulative
emission and limited growth underestimated most with -28 %. The diffusion-controlled emission func-
tion still fits the data quite well (+10 %). However, this is due to the fact that the subdivision of the
data (first part for curve fitting, second part for extrapolation) takes place precisely at a time that is
favorable for the diffusion function. Theoretically, and in the three data sets also practically, the diffu-
sion-controlled emission function shows in the long run an increasing overestimation of the emission.
The logarithmic and the Langmuir and Michaelis-Menten emission functions also exhibit quite good
agreement with the data in the extrapolation range. The logarithmic emission function shows a small
overestimation (+7 %), and the Langmuir and Michaelis-Menten emission function show a slight un-
derestimation (-10 %) of the emission.

In conclusion, the logarithmic emission function is recommended for use because it gives an accepta-
ble fit to all measured data and represents a conservative approach due to the (slight) overestimation
of emissions.

In order to estimate the risks arising from the leaching of substances from the building materials, the
existing measurements must be transferred to other conditions, i.e. to buildings and sites at a different
location. With the help of an emission function, these situations can be modeled. Although there is a
lack of knowledge on the upscaling and data transfer, it is agreed that simulations are promising tools
to assess the substances release and evaluate the sensitivity of certain processes. We examined the in-
fluence of the height of a house, the orientation of the facades and the type of emission function on a
scenario with the material render containing the substance Terbutryn and weather over 20 years at
Hamburg (representing a Focus-site).
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The building heights varied between 2,5 m (OECD house), 7,5 m (DIBt house) and 21 m (high-rise
building). Using the logarithmic emission function for the measured data from the Zurich, the differ-
ence between the emissions from the lowest and the highest house per square meter of the building
was relatively small at 13 % after 20 years. The north, east, south and west facades of the OECD house
were used to estimate the impact of exposure on cumulative emission. The difference between the
highest emission on the west facade and the lowest emission on the east facade was about 1.5 times.

In further simulations carried out, we used the parameters of all emission functions derived from Zur-
ich data Terbutryn free to proof the influence of a chosen function on leaching from an OECD house
over 20 years. These settings resulted in large differences. The limited growth function extrapolated
the smallest emission of Eic = 24 mg/m?2 whereas the diffusion-driven function resulted in the highest
amounts of Eig = 100 mg/mz2. The Langmuir or Michaelis-Menten emission function with each 32
mg/m?2 underestimated the emission. The double log-linear emission function, which was considered
too high for extrapolation, yielded to 39 mg/m?2. Thus, the highest predicted emission was four times
above the smallest which clearly demonstrates the importance of the selection of an emission function.
The amount of 52 mg/m? provided by the logarithmic emission function was interpreted as a "reason-
able overestimation" and as the best approach to assess the long-term emission.

Using the logarithmic emission function, the occurrence of Terbutryn in a small water body with 501/s
flow was also examined. The building height, which had only a small influence on the total amount of
emissions, had a significant effect on the concentration pattern in surface water. Although, the emis-
sion per square meter of a high-rise building is only slightly smaller than of the OECD house (2,5 m
height), the total amount released is considerably higher due to the larger area. Consequently, the
height, the number and the duration of peak concentrations (pulse pollution) is obviously greater. The
flow conditions in surface water determines the dilution ratio and is therefore expected to be another
sensitive parameter for the risk assessment.
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1 Einleitung

Durch den Einfluss des Wetters werden iiber die Nutzungsphase von Bauprodukten bzw. Bauteilen
Stoffe ausgewaschen und in den Boden, in das Grundwasser oder in Oberflachengewdasser eingetragen
(Abbildung 1) (Kahle and Noh, 2009; Wittmer et al., 2010; Burkhardt et al., 2011; Clara et al., 2014;
Wicke et al., 2017). Bei der Auslaugung von Substanzen aus einem Bauprodukt finden Verteilungs- und
Transformationsprozesse statt (Bucheli et al., 1998; Wangler et al., 2012; Bollmann et al,, 2015). We-
sentliche dufdere Einflussgrofien auf den Feuchtehaushalt des Bauprodukts sind der Niederschlag, die
Luftfeuchtigkeit, die Taubildung, die Sonneneinstrahlung und die Temperatur (Burkhardt et al., 2012).
Bei vertikalen Bauteilen verteilt sich der auftreffende Schlagregen zu einem grofien Teil auf der bereg-
neten Oberflache und wird zu einem kleinen Teil vom Material aufgenommen oder je nach Tropfen-
grofde durch Abprallen (Splash) zuriickgeworfen. Die Feuchtigkeit, die auch durch Tau entstehen kann,
dringt in die Matrix des Baumaterials ein und gelangt beim Trocknen wieder an die Oberflache des
Bauteils. Wahrend des Wasserkontakts und bei der Riicktrocknung des Materials wird ein geldster
Stoff, zum Beispiel ein organisches Flammschutzmittel oder ein biozider Wirkstoff, mit der Wasser-
phase an die Oberflache des Bauteils transportiert. Generell sind die Richtung und Geschwindigkeit
des Stofftransports durch den Konzentrations-, Temperatur- und Feuchtegradienten sowie die Stoff-
(Polaritat, Wasserldslichkeit etc.) und Matrixeigenschaften (Porositat, Hydrophobizitit etc.) bestimmt
(Wangler et al., 2012; Schoknecht et al., 2016; Sauer, 2017). Organische Stoffe werden zudem che-
misch, an der Bauteiloberflache auch photochemisch oder mikrobiell, abgebaut (Burkhardt et al.,
2012; Wangler et al., 2012; Bollmann et al., 2016). Fiir Substanzen mit toxischen Wirkungen sind Ef-
fekte auf aquatische oder terrestrische Organismen zu erwarten (Togero, 2004; Burkhardt et al.,, 2009;
Vermeirssen et al., 2017; Markl, 2017).

Abbildung 1: Systemibersicht zur Auslaugung von Stoffen aus horizontal und vertikal beregneten Bauteilen
bzw. Bauprodukten und den Eintragswegen in Boden und Gewasser.
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Flir Bauprodukte und deren Inhaltsstoffe gilt eine Reihe von Europédischen Gesetzen. Die Umweltver-
traglichkeit von Bauprodukten wird als dritte Grundanforderung an Bauprodukte im Rahmen der EU-
Bauproduktenverordnung (EU, 2011) behandelt. Die EU-Biozidprodukteregulierung (BPR, Verord-
nung (EU) Nr. 528/2012) regelt die Zulassung und den Umgang mit bioziden Wirkstoffen bzw. Pro-
dukten und REACH die Zulassung und das Inverkehrbringen von Chemikalien.
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In den letzten Jahren wurden auf Europaischer Ebene harmonisierte Testverfahren entwickelt, mit de-
nen unter reproduzierbaren Laborbedingungen bei intermittierenden oder dauerndem Wasserkon-
takt die Auswaschung von Bauprodukten untersucht werden konnen (DIN CEN/TS 16637-1, 2014;
DIN CEN/TS 16637-2,2014; DIN EN ISO 16105, 2011). Aus einer Reihe von Forschungsprojekten
(Burkhardt et al., 2012; Schoknecht et al.,, 2014; Bagda et al., 2011) liegen experimentelle Daten vor.

Jedoch ist weder eine langfristige Vorhersage der Freisetzung von gefahrlichen Stoffen aus beregneten
Bauteilen, noch die Ubertragung der Daten auf andere Einbausituationen alleine auf Grundlage von
Daten aus Labor- oder Feldversuchen méglich. Zudem ist das Generieren von experimentellen Daten
sehr zeit- und kostenintensiv. Fiir diese Anforderungen an Stoffe und Bauprodukte sind modellge-
stiitzte Simulationsrechnungen erforderlich, die in einer nachvollziehbaren, einheitlichen emissionso-
rientierten Produktbewertung miinden kénnen.

Aus den Auslauguntersuchungen abgeleitete Emissionsfunktionen sind eine essentielle Eingangsgrofie
der Wasser- und Stofffliisse an beregneten Bauteilen und der daraus resultierenden Risiken fiir die
Umwelt. Eine harmonisierte Festlegung zur Auswertung und Interpretation der erhaltenen Auslaugda-
ten gibt es aber nur in einem einfachen linearen Ansatz fiir Biozidprodukte (time1l-time2) im Rahmen
der EU- Biozidprodukteverordnung, nicht aber fiir Bauprodukte.

Die wirksamen Faktoren und Prozesse der Auslaugung hiangen stark vom Zufall ab und sind heterogen
verteilt. Beispielsweise wird die zeitliche und raumliche Variabilitit des Schlagregens durch turbu-
lente Windstrome erzeugt. Die Zusammensetzung, die Oberflachenstruktur und nicht zuletzt die Stoff-
gehalte sind nicht homogen liber das Bauprodukt, das Bauteil oder das gesamte Gebadude verteilt. Die
Faktoren und Prozesse wirken auf verschiedenen Ebenen, z.B. Adsorption, Desorption und Abbau auf
der molekularen Skala, Porositat und Oberflachenstruktur auf einer mikroskopischen Skala, effektive
Diffusion auf der makroskopischen (Bear, 1988) sowie Abwaschung der an die Materialoberflache mi-
grierten Stoffe durch Niederschlag oder Schlagregen auf der Feldskala.

Die praktische Anforderung, die komplexen Prozesse der Auslaugung und die Umweltexposition fiir
Bauprodukte, Bauteile, Gebdude oder Siedlungen abschatzen zu wollen, fiihrt deshalb dazu, dass nur
auf einer hoheren Skala modelliert werden kann (Wittmer et al., 2011; Coutu et al., 2012; Jungnickel et
al,, 2004; Schiopua et al,, 2009; Walser et al., 2008), auf der variierende Parameter gemittelt oder ku-
mulativ beriicksichtigt werden. Die Modellierung der mikroskopischen Skala beantwortet dagegen an-
dere Fragestellungen, z.B. temperaturabhingige effektive Diffusionslangen fiir bestimmte Materialien.

1.1 Ziel des Projekts

Im vorliegenden Projekt war die Freisetzung von organischen Stoffen mit verschiedenen Emissions-
funktionen und flir verschiedene Geometrien iiber bis zu mehreren Jahren abzuschétzen. Unter Be-
riicksichtigung einer Sensitivitdtsanalyse fiir Gebdudehohen und -ausrichtung sollten Empfehlungen
fiir eine Emissions- und Ubertragungsfunktion bei der Modellierung abgeleitet werden.

Aufgrund zahlreicher Untersuchungen ist das grobe Muster, dem die Emissionsmengen folgen, be-
kannt und wird meistens in einer Grafik dargestellt, die die kumulative Menge des auf einem Bauteil
ablaufenden Wassers auf der Abszisse und die kumulative Menge der emittierten Substanz auf der Or-
dinate darstellt. Den mathematischen Funktionsverlauf bezeichnen wir hier als Emissionsfunktion.

Emissionsfunktionen beschreiben meistens die Abhdngigkeit der Emission von Substanzen aus einem
Bauteil (im Feld) oder Bauprodukt (im Labor) von der abfliefSenden Wassermenge. Alle statistischen
Abschatzungen von Emissionen aus einem Bauteil verwenden eine funktionale Form und deren Aus-
pragung (gegeben durch die Parameter) einer Emissionsfunktion.
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Die hier untersuchten Emissionsfunktionen beschreiben den Emissionsprozess sehr genau, einerseits
durch die zeitliche Auflésung mit stliindlichen Wetterdaten und andererseits durch den Typ der Emis-
sionsfunktion, der den Emissionsprozess als Ganzes charakterisiert.

Eine langfristige Emissionsvorhersage tiber 20 Jahre bedeutet eine Extrapolation weit iiber den Zeit-
raum hinaus, fiir den Daten vorliegen, und hangt stark von der Art der verwendeten Emissionsfunk-
tion ab. In diesem Projekt werden an ausgewdahlten Versuchsdaten mehrere Emissionsfunktionen zur
langfristigen Vorhersage auf Ihre Eignung zur Dateninter- und -extrapolation hin getestet und ihre Un-
terschiede aufgezeigt. Die Extrapolationsgiite der Emissionsfunktionen wird miteinander verglichen.

Die Ergebnisse reduzieren die prognostische Unsicherheit, weil der Bereich eingegrenzt wird, in dem
nach dem gegenwartigen Stand des Wissens die langfristige Emissionsvorhersage zu erwarten ist.
Wenn eine Emissionsfunktion ausgewahlt ist, bleibt die Frage, welchen Einfluss die weiteren Annah-
men fiir die Abschitzung der Umweltexposition haben, die fiir die Simulation der Emissionen erforder-
lich sind.

Flir die modellgestiitzte Abschitzung der Auswaschung von Stoffen in Bauprodukten/-teilen, die Fest-
legung einer Ubertragungsfunktion und die Bewertung der Umweltvertriglichkeit von Bauprodukten
in ihrer Nutzungsphase sind zwei Aspekte relevant:

» Welche Emissionsfunktion kann den vorliegenden Zusammenhang zwischen Emission und
Wasserabfluss am besten beschreiben? Diese Frage wird in Kapitel 4 bei der Beurteilung der
Emissionsfunktionen beantwortet.

» Welche Faktoren und Parameter der Emissionssimulation haben in einer realen Einbausitua-
tion besonders grofden Einfluss auf die abgeschiatzte Emission? Wie wirken sich die notwendi-
gen Annahmen und Vereinfachungen auf die langfristige Risikobeurteilung der Emission einer
Substanz aus einem Bauteil aus? Diese Frage wird in Kapitel 5 bei der Beurteilung der Ubertra-
gungsfunktion beantwortet.

In Kapitel 0 werden verschiedene Emissionsfunktionen, die Prozesse des Schlagregens und der Bilan-
zierung beschrieben. Im Kapitel 3 folgen die Datensétze, mit denen die Prozessablaufe substantiiert
werden. Im Kapitel 4 ist das Vorgehen erlautert, wie die Emissionsfunktionen parametrisiert und diese
Ergebnisse im Modell berticksichtigt werden, und zu welchen Ergebnissen die Simulationen gefiihrt
haben. Das Kapitel 5 stellt die Variablen vor, die die Ubertragungsfunktion der Messdaten auf reale
Einbausituationen beeinflussen. Im Kapitel 6 werden die Ergebnisse, die Schlussfolgerungen und wei-
terfiihrende Empfehlungen zusammenfassend diskutiert.

Um die zu Grunde liegenden Prozesse besser zu verstehen und das damit verbundene Risiko besser
einschatzen zu konnen, wird das modular aufgebaute Simulationsmodell COMLEAM (Construction Ma-
terial Leaching Model) eingesetzt (Burkhardt et al., 2018). COMLEAM ist die erste Software, welche
den Transportpfad vom beregneten Bauteil/Gebdude/Siedlung bis zum Umweltkompartiment abbil-
det und damit beispielsweise eine emissionsorientierte Produktbewertung ermdéglicht. So lassen sich
Fallstudien oder Szenarien mit Labor- und Felddaten berechnen und die Beitrage und Unsicherheiten
der einzelnen Prozesse darstellen.
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2 Modellierung

2.1 Emissionsfunktionen

Eine Emissionsfunktion beschreibt die von einem Bauteil kumuliert emittierte Stoffmenge (in mg/m?)
als Funktion der kumulierten Menge an Ablaufwasser (in L/m?2). Die hier verwendeten Emissionsfunk-
tionen werden aus Felduntersuchungen hergeleitet. Wie diese Emissionsfunktionen im Labor ermittelt
werden konnen, d.h. in wieweit die im Laborversuch von einem Bauprodukt emittierte Stoffmenge (in
mg/m?2) als Funktion der kumulierten Kontaktwassermenge (in L/m?) zur Bestimmung der Emissions-
funktion dienen kann, ist Gegenstand weiterer Untersuchungen.

Zu Beginn dieser Studie war unklar, welches die geeignete mathematische Form ist, die die gemesse-
nen Abfluss- und Emissionsdaten am besten beschreibt. Anhand von Feldversuchen wurden mehrere
Emissionsfunktionen evaluiert. Dabei wurde vorausgesetzt, dass der Transport einer Substanz im
Wasser erfolgt und ein funktionaler Zusammenhang zwischen der Wassermenge und der Emission an-
genommen werden kann. Weil die genauen Prozesse im Feld nicht erfassbar und stark variabel sind,
wird in der Regel aus den vorliegenden Messungen auf eine speziell parametrisierte Funktion ge-
schlossen. Die mathematische Form einer solchen Funktion muss folgende Bedingungen erfiillen:

Die Funktion muss monoton wachsend sein.

Die Funktion muss im Ursprung (d.h. im Punkt 0;0) beginnen.

Die Steigung der Funktion muss immer kleiner werden (monoton fallend).

Im betrachteten Zeitraum darf die im Bauteil vorhandene Menge nicht iiberschritten werden
(d.h. die Bilanzsumme darf 100 % nicht tiberschreiten).

Die Funktion muss gut an die Daten angepasst werden kdnnen (z. B. durch die Methode der
kleinsten Quadrate).

» Die Funktion sollte moglichst universell sein, d.h. verschiedene Materialien und Inhaltsstoffe
sollten durch verschiedene Parameter beschrieben werden konnen, ohne dass die Form der
Funktion gedndert werden muss.

vVvyyvwvyy

v

Fiir alle Emissionsfunktionen Eg (t) gilt:

Er (t)=co+r (a(1)) G1
wobei

Er (t) Emissionsmenge je Quadratmeter Fliche [mg/m?]

Co applizierte Menge je Quadratmeter Flache [mg/m?] (anfangliche Flachendichte)
Dr (q (t)) dimensionslose Emissionsfunktion (0 < Dy (q (t)) <1)vomTyp T

q (t) =y-rgg  Wasserabfluss [L/m?]

ISR Schlagregenmenge [L/m?]

W Abflussbeiwert (dimensionslos)

Die Parameter der Emissionsfunktionen wurden durch nichtlineare Funktionsanpassungen nach dem
Prinzip der kleinsten Quadrate so bestimmt, dass die Summe der Abweichungsquadrate zwischen den
Messungen und den Funktionswerten minimal wird. Zur technischen Durchfiihrung wurde die Proze-
dur ,nls“ (non-linear least squares) der Software R verwendet (R Core Team, 2016). Die Funktionsan-
passungen erfolgen dadurch, dass die Werte Er ; der Emissionsfunktionen
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Eri=Co-Dr (i) G2
fir die gemessenen kumulativen Abfliisse ¢, i =1,...,n mit den gemessenen kumulativen Emissionen
E;, i=1...,n verglichen werden.

n
Fiir die Messzeitpunkte t;, i =1,...,n wird die quadratische Fehlersumme RSS = 26"2 mit
i=1
g=Eri—Ej=cy-Dr (gi ) - E; minimiert (s. Kapitel 4.1).

Folgende flinf Emissionsfunktionen erfiillen die oben genannten Bedingungen und wurden deshalb im
Projekt berticksichtigt:

» Logarithmische Emissionsfunktion (Kapitel 2.1.1,S. 21, Typ T =1log)

» Begrenzte Wachstumsfunktion (Kapitel 2.1.2,S. 23, Typ T =LG)

» Diffusionsgetriebene Emissionsfunktion (Kapitel 2.1.3, S. 24, Typ T = Diff )

» Langmuir-Desorptionsfunktion oder Michaelis-Menten-Kinetik (Kapitel 2.1.4, S. 25, Typ
T =Langmuir)

Doppelt loglineare Emissionsfunktion (Kapitel 2.1.5, S. 26, Typ T =loglin2)

v

In den nachfolgenden Kapiteln 2.1.1 bis 2.1.5 werden die Emissionsfunktionen und ihre Parameter
mathematisch definiert und ihre Vor- und Nachteile erlautert.

2.1.1 Logarithmische Emissionsfunktion
Bei der logarithmischen Emissionsfunktion Eoq ist die Stoffemission mit dem natiirlichen Logarith-

mus abhéngig von der kumulativen Wassermenge (¢ (t) . Die logarithmische Emissionsfunktion besitzt

im gesamten Messbereich nur die zwei Parameter ag,,, und qg,,, (Tabelle 1):

DIog(Q)=achar-|n(1+1,72. q J o3
Ochar

Die physikalische Bedeutung der Parameter wird gut verstdndlich, wenn die Annahme getroffen wird,
dass agp, =0,5 ware, denn dann ist der charakteristische Abfluss g, der,Halbwertsabfluss®, also

gleich der Wassermenge, nach deren Abfluss an der Fassade die Halfte der applizierten Stoffmenge
emittiert ist.

Tabelle 1: Logarithmische Emissionsfunktion

Parameter Einheit Bereich Kommentar
q L 0<q L
char — char Charakteristischer Abfluss Qcpgr in | —
m m
dimensionslos O<a <1 Charakteristischer Stoffanteil: der bis zum
char char

charakteristischen Abfluss Q.ng emittierte Anteil an

der applizierten Menge C
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Die Bedeutung des charakteristischen Abflusses wird auch folgendermafien klar: Wenn die kumulative
Abflusswassermenge q(t) gleich dem charakteristischen Abfluss g, ist, dann gilt:

In[1+1,72-mJ=In(2,72)=|n(e):1 G4
Qchar
q
Diog (Qchar ) = char - In[1+1’ 2 'ﬂJ = 8char G5
Qchar

Dabei ist die Zahl 1,72 der gerundete Wert von e —1 (e =Eulersche Zahl).

Beispiel: Die applizierte Menge sei co = 1000 mg/m?2. Die Parameter der logarithmischen Emissions-
funktion seien der charakteristische Stoffanteil von 1 %, d.h. a,,; =0,01 und der charakteristische Ab-

fluss Qchar =10 L/m? (Tabelle 2). Nachdem g, =10 L/m? an der Fassade abgeflossen sind, betragt die
bis dahin aus der Fassade emittierte Menge E,,; =Cq - agpar =1000-0,01=10 mg/m?2. Die logarithmi-

sche Funktion zeigt, dass 50 % der applizierten Menge erst nach einer Abflussmenge von 1,69 .10°

L/m2 emittiert sind (also nach weit mehr als 1 Million Jahren). Die weiteren Beispiele in Tabelle 2 ver-
anschaulichen die Abhangigkeiten.

Tabelle 2: Beispiele fiir den charakteristischen Abfluss und den charakteristischen Stoffanteil

Charakteristischer Charakteristischer Bedeutung

Stoffanteil Abfluss
Achar Ochar
1% 10 L/ m2 Nachdem 10 L/m2 an der Fassade abgeflossen sind,
wurde 1 % der applizierten Menge emittiert.
2,52 % 687 L/ m2 Nachdem 6,87 L/m2 an der Fassade abgeflossen sind,
' wurden 2,52 % der applizierten Menge emittiert.
0,57 % 95 L/ m2 Nachdem 9,5 L/m2 an der Fassade abgeflossen sind,
' wurden 0,57 % der applizierten Menge emittiert.

Vor- und Nachteile: Der Vorteil dieser Funktion ist, dass mit nur zwei Parametern eine gute Anpas-
sung erreicht werden kann. Das lasst darauf schliefden, dass sich der in der Realitat ablaufende Emissi-
onsvorgang durch diese Parameter wesentlich beschreiben ldsst. Wegen der Einfachheit der Funktion
ist die Anwendung eindeutig und auch von verschiedenen Anwendern auf dieselbe Art 16sbar. Ein wei-
terer Vorteil ist die physikalische Bedeutung der Funktionsparameter, die sehr einfach hergeleitet
werden konnen (Tabelle 1, Tabelle 2, Abbildung 2). Wegen der geringen Anzahl von Parametern und
deren physikalischer Bedeutung ist zu vermuten, dass eine Ubertragbarkeit von Daten mit dieser
Funktion vergleichsweise unproblematisch ist.

Nachteilig fiir den Gebrauch kénnte der Einsatz der natiirlichen Logarithmusfunktion sein. Anwender
konnten irrtiimlicherweise den dekadischen Logarithmus verwenden. Aufderdem impliziert der expo-
nentielle Zusammenhang, dass die berechnete Emissionsmenge theoretisch grosser als die applizierte
Stoffmenge werden kann. Dies wiirde aber bei Einsatz von praxisrelevanten Parametern erst nach Mil-
lionen von Jahren eintreten. Uber die Lebensdauer eines Bauprodukts (hiufig <30 Jahre) ist die loga-
rithmische Funktion demnach auch geeignet.
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Abbildung 2: Physikalische Bedeutung der charakteristischen Parameter der logarithmischen Emissions-
funktion, dargestellt anhand des Wirkstoffs Terbutryn am Standort Zirich.
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

2.1.2 Emissionsfunktion fiir begrenztes Wachstum

Eine weitere Moglichkeit besteht in der begrenzten Wachstumsfunktion (Limited Growth), wobei
g=q (t) wiederum die kumulative Abflusswassermenge ist:

D (a)=ag - (1-exp(-b g -q)) G6

Dieser Ansatz geht davon aus, dass die Emission kontinuierlich abnimmt. Der Parameter b, ¢ bedeutet
hier die Abnahme der Emission. Er kann ebenfalls aus der Abflussmenge @y, , nach der die Halfte der

Emission erfolgt ist, bestimmt werden als by g = 0,69 . Auch die begrenzte Wachstumsfunktion ver-

O/2
wendet zwei Parameter a; g (dimensionslos) und b, g mit der Einheit [m2/L], um den Verlauf der

Emission bis zum Maximum zu beschreiben.

Die physikalische Bedeutung der Parameter liegt darin, dass einerseits der Anteil a; 5 an der appli-
zierten Menge, die zur Emission verwendet wird, andererseits die Abflussmenge q;,,, nach der die
Hélfte der Emission erfolgt ist, beriicksichtigt sind.

Vor- und Nachteile: Wesentlicher Vorteil ist auch hier, dass nur zwei Parameter verwendet werden,
die zudem eine klare physikalische Bedeutung haben. Die begrenzte Wachstumsfunktion erméglicht
die inhaltliche Interpretation, dass die Emissionsmengen als mit der Zeit abnehmend verstanden wer-
den konnen. Das heifdt, auch das begrenzte Wachstumsmodell passt zu dem effektiv auftretenden Pro-
zess. Die Funktion ist einfach anzuwenden, weil sie mit nur einer Exponentialfunktion auskommt.
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Der Nachteil ist, dass fiir langere Zeitraume eine deutlich geringere Emission vorhergesagt wird als
mit der Logarithmusfunktion und daher das Vorsorgeprinzip (worst-case Betrachtung) weniger stark
abgebildet ist. Fiir die gidngigen experimentellen Daten ist die Funktion nicht optimal geeignet.

Tabelle 3: Emissionsfunktion begrenztes Wachstum

Parameter Einheit Bereich Kommentar

a G dimensionslos | Q< a g <1 Proportionalitatsfaktor fiir den Anteil an der applizier-
ten Menge, der zur Emission zur Verfiigung steht.

b [mz / L} b >0 b g = % errechnet sich aus der Abflussmenge, nach
12

der die Halfte der Emission erfolgt ist.

2.13 Diffusionsgetriebene Emissionsfunktion

Die Auswaschung von geldsten organischen Stoffen wird zu einem grofden Anteil als durch Diffusion
kontrolliert angesehen (Schoknecht and Topfer, 2012; Wangler et al., 2012; Schoknecht et al.,, 2014).
Der Prozess der effektiven Diffusion wird durch das 1. und 2. Fick’sche Gesetz beschrieben und kann
fiir eine Beschichtung, die im Labor getestet wurde, iterativ und eindimensional abgebildet werden
(Dinse, 2010). Allerdings ist die Zusammenfassung in einer Emissionsfunktion nicht angezeigt, weil
sich in den Labor- oder Felddaten eine grofe Vielfalt an auftretenden Prozessen widerspiegelt. Aus
diesem Grund lasst sich der Diffusionsansatz nur in einer vereinfachten Form mit Proportionalitit zur
Wurzelfunktion betrachten. Wangler (2011) hat den mathematischen Ansatz der Emission aus dem
beregneten Bauteil als Kombination von effektiver Diffusion (D.y) und Sorption (dargestellt durch den
Sorptionskoeffizienten K,w) beschrieben:

oC_ Dyt o%C

= —— G7
ot pr+1 OX

Aus der Sorptions-Desorptionsfunktion, die zwischen einer Sorption-Desorption nullter Ordnung und
einer erster Ordnung liegt, ergibt sich durch mathematische Ableitung somit eine Wurzelfunktion. Mit
der Annahme, dass die mittlere Regenintensitat konstant ist, lasst sich dieser Ansatz tibertragen, um
ihn hier folgendermaf3en als Emissionsfunktion in Abhdngigkeit vom Abfluss einzusetzen:

Dpir (4) = apifr \/d G8

.1 . . . . m
Daher wird im Diffusionsansatz nur ein Parameter ap; in {—} verwendet, um den Verlauf der ku-

JL

mulativen Emission zu beschreiben. Mit Hilfe der Abflussmenge ¢, {%} , nach der die Halfte der
m

- . . 1

Emission erfolgt ist, berechnet sich der Parameter apj als apjff = ——.

2\ %2

Die physikalische Bedeutung des Parameters ist klar: Der Proportionalititsfaktor ap; quantifiziert

die diffusionsgetriebene Emission in dem emittierenden Bauteil. Das Modell der Diffusion entspricht
der allgemeinen Annahme fiir die dynamische Verteilung des Stoffs in dem Bauteil.
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Tabelle 4: Emissionsfunktion gemaR Diffusionsansatz

Parameter Einheit Bereich Kommentar

apifs { m } a>0 apiff = ﬁ errechnet sich aus der Abflussmenge /5, nach der
2

JL

die Halfte der Emission erfolgt ist.

Vor- und Nachteile: Ein Vorteil ist, dass nur ein Parameter verwendet wird, der zudem eine klare
physikalische Bedeutung hat. Das Modell der Diffusion entspricht der allgemeinen Annahme fiir die
dynamische Verteilung des Stoffs im Bauprodukt, jedoch werden z.B. die Einfliisse von Porositat, Lo-
sungs- und Fallungsprozessen trotzdem nicht dargestellt. Auf der Skala eines Bauteils kénnen noch
weitere Umlagerungs- und Transformationsprozesse eine wesentliche Rolle spielen (Burkhardt et al.,
2012, Bollmann et al., 2016). Ob diese Prozesse sich zu einer Funktion mit einem einzelnen Parameter
aggregieren lassen, ist derzeit offen. Aus mathematischen Uberlegungen folgt, dass die Emission am
Anfang unendlich grof ist und dass die kumulierte Emission langfristig weit grosser ist als bei der lo-
garithmischen Emissionsfunktion. Dieses Verhalten entspricht nicht den Praxisbedingungen und wird
nachteilig fiir den Einsatz der Funktion bewertet.

214 Langmuir-Emissionsfunktion und Michaelis-Menten-Emissionsfunktion

Die Langmuir Sorptions-Desorptionsfunktion wird bei der Modellierung des Stofftransports im Boden
verwendet, um das Gleichgewicht zwischen Sorption und Desorption von Substanzen an die Boden-
matrix zu berechnen, wenn die Anzahl der Sorptionsplatze begrenzt ist. Die Michaelis-Menten-Kinetik
wird in der Pharmakokinetik verwendet, um die Freisetzung eines Wirkstoffes im Korper zu bestim-
men. Diese beiden Funktionen sind dquivalent und unterscheiden sich nur durch das Verwenden des
Inversen eines Parameters.

Bei der Langmuir-Desorptionsfunktion wird die Anndherung der maximal erreichbaren Emissions-
menge durch folgenden Ausdruck berechnet:

bLangmuir q

DLangmuir (q)= &Y angmuir * G9

1+ b angmuir * 9

Die Langmuir-Desorptionsfunktion verwendet also zwei Parameter a zpgmyir (dimensionslos) und

2
b angmuir mit der Einheit {T]’ um den Verlauf der Emission bis zum Maximum zu beschreiben. Die

Langmuir-Desorptionsfunktion entspricht einer Michaelis-Menten-Kinetik, bei der der Parameter

1
apmm = AL angmuir gesetzt wird und by ghgmyir durch Ky =———— bestimmt wird:
Langmuir
Dy (0) = 8w - ——— G 10
Kmm +4

Hierbei ist der Halbwertsabfluss ¢;,,, an dem die Hélfte der Emissionen erfolgt ist, erkennbar. Fiir den

Qu/2

Kmm + /2
flussmenge ¢y, entspricht, nach der die Halfte der Emission erfolgt ist, Ky;y =0y, ist.

Halbwertsabfluss gilt Dy (G2 ) = amm % =amm ° , wobei der Parameter Ky, der Ab-
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Die physikalische Bedeutung der Parameter liegt in dem Anteil der applizierten Menge, die emittiert
wird, und der Abflussmenge, nach der die Hélfte der Emission erfolgt ist.

Vor- und Nachteile: Wesentlicher Vorteil ist wiederum, dass auch nur zwei Parameter verwendet
werden, die eine klare physikalische Bedeutung haben. Diese Desorptionsfunktion hat zudem den
Charme, dass der gesamte Prozess der Emission auch inhaltlich als Desorption verstanden werden
kann. Die Vorteile gegeniiber der Logarithmusfunktion sind, dass diese Funktion noch einfacher ist,
weil sie eben ohne natiirlichen Logarithmus auskommt und dass diese Funktion vielen Anwendern be-
kannt sein diirfte.

Der Nachteil ist, dass fiir lingere Zeitraume eine deutlich geringere Emission vorhergesagt wird als
mit der Logarithmusfunktion und dass daher das Vorsorgeprinzip mit dieser Funktion eher infrage
gestellt wird.

Tabelle 5: Langmuir Emissionsfunktion und Michaelis-Menten-Kinetik

Parameter Einheit = Bereich Kommentar
a —a ~ | dimen- O<a<l Proportionalitatsfaktor fir den Anteil an der applizierten
MM Langmuir | ionslos Menge, der zur Emission zur Verfiigung steht.
2 1
m o=
bLangmuir I:T} bLangmuir >0 | Prangmuir K
. L o 0 Kmm =0yo ist die Abflussmenge, nach der die Halfte der
— >
iz m?2 ikl Emission erfolgt ist.

215 Doppelt loglineare Emissionsfunktion

Die doppelt loglineare Emissionsfunktion ist aus zwei logarithmischen Funktionen mit 4 oder 5 Para-
metern zusammengesetzt. Der Parameter b stellt die Abflussmenge dar, die den Trennpunkt angibt
zwischen dem ersten und dem zweiten Teil der Funktion (Tabelle 6).

Mit 4 Parametern:

a-log(q) wenn log(q) <log(b)

log( Dy = 11

99 Diogirz (1)) {Iog(c)+ d-log(q) sonst ©
Aufgelost nach der Emissionsmenge:

g® wenng<b
Dioglin2 (q):{ q G12
c-q sonst
Mit 5 Parametern:
log(ay)+a,-log(q) wenn log(q)<log(b)
l0g( Dyog =
og( '09"”2(q)) {Iog(a3)+a4-log(q) sonst G13

Aufgeldst nach der Emissionsmenge:
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a-q% wenng<b

Dioglin2 (a)= G14

ag-q*  sonst

Bei der doppelt-loglinearen Emissionsfunktion Djqg)in, wird der Bereich des ersten bis maximal drit-

ten Monats und der Bereich danach jeweils loglinear mit statistischer Regression angepasst. Der Un-
terschied zwischen der doppelt-loglinearen Emissionsfunktion Dqgjjn, mit 4 oder 5 Parametern liegt

nur im Parameter g, der fiir die Funktion mit 4 Parametern vereinfachend als 1 angenommen wird (
& =1). Die moglichen Parameterwerte der doppelt log-linearen Emissionsfunktion sind in nachfolgen-

der Tabelle angegeben.

Vor- und Nachteile: Der scheinbare Vorteil der doppelt loglinearen Emissionsfunktion liegt darin,
dass die vorliegenden Daten gut beschrieben werden konnen (kleiner residualer Standardfehler).

Der Nachteil ist die hohe Anzahl der Parameter, die mit 4 oder 5 sehr grof ist, so dass die Parameter
auch zusatzliche, nur zuféllig auftretende Effekte repriasentieren konnen (Overfitting, vgl.
Wollschlager, 2014, S. 492), die bei der Anwendung auf verschiedene Materialien zu Fehlern fiithren
kénnen.

Daritiber hinaus sind die Parameter und der Einsatz von zwei Emissionsraten ohne direkte physikali-
sche Bedeutung. Eine hohere Anfangsauswaschung durch beispielsweise 16sungsdominierten Trans-
port, die mit der Zeit in einen diffusionsdominierten, auf einer doppeltlogarithmischen Skala linearen
Verlauf miindet, konnte dennoch eine mogliche Begriindung fiir die Verwendung der doppelt-logarith-
mischen Funktion sein.

Tabelle 6: Doppelt-loglineare Emissionsfunktion mit 5 Parametern

Parameter Einheit Bereich = Kommentar

2] dimensionslos | O<g Proportionalitdtsfaktor in der ersten Funktion fir den Anteil
an der applizierten Menge, der zur Emission zur Verfligung
steht.

ay dimensionslos | 0<a, Exponent der Abflussmenge in der ersten Funktion, der die
Steigung der Funktion bestimmt.

b [L / mz} O<b Abflussmenge, die den Trennpunkt zwischen dem ersten
und dem zweiten Teil der Funktion angibt

ag dimensionslos | O<ag Proportionalitatsfaktor in der zweiten Funktion fiir den An-
teil an der applizierten Menge, der zur Emission zur Verfi-
gung steht.

y dimensionslos | O<ay Exponent der Abflussmenge in der zweiten Funktion, der die

Steigung der Funktion bestimmt.

2.2 Modellierungs-Software COMLEAM

Die an der HSR Hochschule fiir Technik Rapperswil, Schweiz, entwickelte Software COMLEAM
(COnstruction Material LEAching Model) dient dazu, die Auswaschung von potenziell umweltschadli-
chen Stoffen aus beregneten Gebaudebauteilen abzuschitzen, die vertikal oder horizontal exponiert
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der Witterung ausgesetzt sind (Abbildung 1) (Burkhardt et al., 2018). Die Software stellt eine Platt-

form dar, mit der sich fiir vorgegebene Randbedingungen (z. B. Stoffe, Emissionsfunktionen) und Sze-
narien die Auswaschung und Umweltexposition abschitzen lassen. Der Anwender kann die Modellpa-
rameter und die entsprechenden Anforderungen aber auch individuell festlegen und dann simulieren.

Das auf ein Bauteil auftreffende Wasser wird aus den Wetterdaten abgeleitet: bei horizontalen Bautei-
len wird der Niederschlag beriicksichtigt und bei vertikalen Bauteilen der Schlagregen berechnet
(Hochstrasser et al.,, 2016). Unter Beriicksichtigung der Wassermenge am Bauteil wird mit einer Emis-
sionsfunktion die Stoffauswaschung (Emission aus dem Bauteil) bestimmt. Ein System von Differenti-
algleichungen berechnet aus dem Abflusswasser und den Emissionen die Wasser- und Stoffgehalte in
den nachfolgenden Kompartimenten, das heifdt in Schnittstellenkompartimenten (SK) und in den Ziel-
kompartimenten Boden und Gewasser.

Der Kern der Software, der Calculator, berechnet die Stofffliisse anhand von Eingangsparametern aus
den vier Modulen Geometrie, Baumaterial, Emissionen und Wetter (Abbildung 3).

Die Geometrie beschreibt die Abmessung, Ausrichtung und Materialien von einem oder mehreren Bau-
teilen (in COMLEAM ,Komponenten“ genannt). Einzelne Bauteile werden iiber eine gemeinsame Iden-
tifikationsnummer (buildingld) zu einem Gebaude gruppiert. Jedes Bauteil kann aus verschiedenen
Baumaterialien wie Glas, Kunststoff, mineralische Baustoffe etc. bestehen, wobei der relative Flachen-
anteil zugewiesen wird. So kann beispielsweise ein Bauteil, das eine Gebaudefassade widerspiegelt,
einen Oberflachenanteil von 20 % Glas und 80 % mineralischen Putz umfassen.

Abbildung 3: Parameterbereiche, aus denen die EingangsgrofRen fir COMLEAM stammen.

Geometrie Baumaterial Emissionen Wetter
- Abmessungen || -Materialsubtyp | | -Daten - Datumsbereich
- Verbaute - Inhaltsstoffe - Funktionen - Niederschlag
Materialsubtypen - Wind
| I | |
Calculator

Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Im Modul Baumaterial wird ein konkretes Bauprodukt beschrieben. Darin werden eine oder mehrere
Substanzen mit ihren Anfangsgehalten definiert. Zudem wird fiir jedes Material ein spezifischer Mate-
rialtyp festgelegt. In COMLEAM sind flinf Materialgruppen (Mineralisch, Glas, Holz, Metall, Sonderfor-
men) mit jeweils mehreren Materialtypen vordefiniert. Fiir jedes Bauprodukt werden spezifische Ab-
flussbeiwerte vorgeschlagen. Die Abflussbeiwerte, d.h. der Anteil des Niederschlags (Schlagregens),
der abflusswirksam wird, beriicksichtigen die nicht eindeutig differenzierbaren und quantifizierbaren
Wasserverluste durch Wasseraufnahme des Materials, Evaporation und Spritzwasser. Die Abflussbei-
werte lassen sich durch den Benutzer selber variieren. Unberiicksichtigt bleiben die technische Varia-
bilitdt sowie die hohe zeitliche Dynamik.

Im Modul Emission wird der Zusammenhang zwischen dem Abfluss an einem Bauteil und den dadurch
ausgeldsten Emissionen als wichtiger Teil der Modellierung abgebildet. Dieser Zusammenhang wird
mit einer Emissionsfunktion beschrieben. Durch Integration der fiinf Emissionsfunktionen in der Soft-
ware COMLEAM konnen diese explizit getestet und verglichen werden. Die hier vorgestellten und im-
plementierten Emissionsfunktionen stellen praktikable und plausible Vereinfachungen dar, wie sie in
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der Praxis der Bauprodukte- oder Stoffbewertung gefordert sind. Bei einer weiteren gewtinschten De-
tailierung des Emissionsprozesses lasst sich auch die Diffusion der Substanzen innerhalb der emittie-
renden Bauprodukte oder der Abbau der Substanzen (z.B. photochemisch bedingt) modellieren.

Im Modul Wetter werden die Wetterdaten in stiindlicher Auflosung abgelegt. Diese Zeitauflosung ist
fiir die Berechnung des Schlagregens Voraussetzung. Die Datensatze enthalten neben Stationsname
und Zeitstempel Angaben zur stiindlich gemittelten Windrichtung und Windstarke sowie dem stiindli-
chen Niederschlag.

COMLEAM ist in Java und einer browserbasierten Benutzerschnittstelle umgesetzt. Fiir die statistische
Auswertung und die Erstellung eines einheitlichen Ergebnisberichts, der z. B. den Konzentrationsver-
lauf und die Austragsmengen an den Bauteilen, am Gebdude oder das zeitliche Auftreten im Gewasser
enthalt, wird auf die integrierte Statistiksoftware R zuriickgegriffen.

2.3 Schlagregenberechnung

Der Schlagregen ist der Anteil des Niederschlags, der durch Wind auf die vertikalen Bauteile fallt. Er
wird ndherungsweise aus der Niederschlagsmenge, der Windgeschwindigkeit und der Windrichtung
nach der ISO-Norm (DIN EN ISO 15927, 2009) berechnet. Hierbei werden die Exposition des Bauteils
(Winkel des Bauteils gegen Nord), die Gebdaudehohe, die Lage zu anderen Gebduden und die Lage im
Gebiet beriicksichtigt. Dieser Modellansatz ist in der Software COMLEAM implementiert.

Der Schlagregen rgg berechnet sich mit Hilfe des Standortfaktors «, der aktuellen Niederschlags-
menge r, der Windgeschwindigkeit w und des Winkels y zwischen der Exposition des Bauteils und

der aktuellen Windrichtung als

SR =a-r0‘88-w-cos(y) G 15

Der Standortfaktor a berticksichtigt:

» Gelanderauheit Cg : ob und wie stark die Windstarke reduziert wird durch viele und / oder

hohe Gebdude in Windrichtung,
» Geldndetopographie C;: ob und wie stark das Bauteil durch seine Lage vor oder nach einem

Hiigel oder an einem See besonderer Witterung ausgesetzt ist,
» Versperrung des Bauteils O : durch Hindernisse (zum Beispiel durch andere Gebaude)
» Wandfaktor W : dieser beriicksichtigt die Hohe des Gebaudes.

Abbildung 4: Schema zur Schlagregenberechnung an vertikal ausgerichteten Bauteilen.

Aktuelle
Windrichtung

Exposition des Bauteils,

] Richtung senkrecht zum Bauteil
Bauteil

Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.
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2.4 Bilanzierung der Wasser- und Stoffmengen

Der Rechenkern (Calculator) von COMLEAM besteht aus Bilanzierungseinheiten, die die Abfliisse der
Bauteile aufnehmen und an die Umweltkompartimente (z.B. Boden, Oberflichengewasser) verteilen.
Dafiir werden die Eingabedaten fiir Wetter, Geometrie, Baumaterial und Emission ausgewertet (Abbil-
dung 3), um den zeitlich aufgel6sten Wasserfluss und die dazugehdrigen Substanzkonzentrationen als
Input in die Bilanzierungseinheit, das sogenannte Schnittstellenkompartiment (SK) zu berechnen.

Die Anderung der Wassermenge im SK bilanziert den Zufluss (=Abfluss vom Bauteil) und den Abfluss.
Die Abflussrate bestimmt die zeitliche Anderung des Wasserabflusses. So flieft in einem bestimmten
Zeitraum nicht gleich viel Wasser ab wie als Zufluss durch (Schlag-)Regen aufgenommen wird:

ﬂ:QB—k-y G 16

mit: Y= Wassermenge im Schnittstellenkompartiment [L]
t = Zeit [Tage]
Qg = Abfluss von einem Bauteil [L/Tag]
k = Abflussrate aus dem Schnittstellenkompartiment [1/Tag]

Die Zunahme einer Substanz im SK erfolgt durch die aus dem Bauteil emittierte Menge. Die Abnahme
erfolgt proportional zur vorhandenen Menge wie in einem Linearspeicher-Modell:

%zzEm—c-k-y—ka-z G 17
mit:

z = Stoffmenge [mg]

t = Zeit [Tage]

Zg;, = Emission aus Bauteil [mg/Tag]

¢ = Stoffkonzentration im SK [mg/L]

k = Abflussrate aus SK [1/Tag]

y = Wasser im SK [L]

k, = Abbaurate [1/Tag]

Die Anderung der Stoffmenge im SK ist abhingig von der ebenfalls zeitabhingigen Emission aus dem
Bauteil (gegeben durch die Emissionsfunktion) abziiglich der Abflussrate sowie einer méglichen Ab-
baurate. Die Abflussrate bestimmt dabei die zeitliche Dynamik des Stofftransports. Uber die Abbaurate
kann der Aspekt des Stoffabbaus ebenfalls miteinkalkuliert werden. In diesem Bericht wird der Abbau
im SK nicht in die Berechnungen aufgenommen.

3 Beschreibung der Eingabedaten

Fiir die durchgefiihrten Simulationen und die Beurteilung der Emissionsfunktionen und der Ubertra-
gungsfunktion werden drei verschiedene Datensatze verwendet (Tabelle 7, Abbildung 5):

» Standort Ziirich, Material Putz, Substanz Terbutryn frei (nicht verkapselt eingesetztes Biozid)
» Standort Robert-Murjahn-Institut RMI, Ober-Ramstadt, Material Putz, Substanz Terbutryn frei
» Standort Ziirich, Material Putz, Substanz Terbutryn verkapselt
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Als Testfall zur grundlegenden Beurteilung der Emissionsfunktionen und Herleitung einer Ubertra-
gungsfunktion wurde die Substanz Terbutryn und als Material Putz festgelegt. Flir Terbutryn liegen
drei umfassende verldssliche Datensatze vor, der Wirkstoff lisst sich zuverlassig chemisch analysieren
sowie weist eine hohe Stabilitit in der Beschichtung und wassrigen Proben im Zeitrahmen der Analyse
auf (Tabelle 7). Die ersten beiden Datensatze reprasentieren einen Messzeitraum von etwa einem Jahr,
der dritte sogar von fast 2 Jahren. Die Daten stammen von drei unterschiedlichen, organisch gebunde-
nen Putzrezepturen und wurden in voneinander unabhdngigen Versuchen erhoben. Mit dem dritten
Datensatz besteht dariiber hinaus die Moglichkeit, die Verkapselung und deren Auswirkungen auf die
betrachteten Emissionsfunktionen einzubeziehen. In Abbildung 5 sind die kumulierten Emissionen als
Funktion der kumulierten Abfliisse dargestellt.

Tabelle 7: Ubersichtsdaten der Feldstudien Zirich und Ober-Ramstadt.

Zirich,

Terbutryn frei

Ober-Ramstadt,
Terbutryn frei

Ziirich,
Terbutryn verkapselt

Messzeitraum 18.1.2008 —21.1.2009 | 1.10.2009 -5.8.2010 | 8.10.2014 —14.6.2016
(369 Tage) (308 Tage) (615 Tage)

Niederschlagsmenge 978 mm 607 mm 1756 mm

Wassermenge 56 L/m? 58 L/m? 78 L/m?

Anzahl analysierter 35 16 99

Proben (Messpunkte)

Emissionsmenge 28 mg/ m? 20 mg/ m? 20 mg/ m?

Terbutryn (1,24 % der (1,93 % der (1,43 % der
Ausgangsmenge) Ausgangsmenge) Ausgangsmenge)

Terbutryn, ein biozider Wirkstoff gegen Algenbefall auf Farben und Putzen, dient hierbei als Leitsub-
stanz flir andere vergleichbare organische Stoffe. Untersuchungen haben gezeigt, dass der funktionale
Zusammenhang fiir andere Substanzen (z.B. Diuron, OIT, DCOIT, Carbendazim, Isopoturon, IPBC) dhn-
lich ist (Burkhardt et al., 2012).

Die Daten fiir freies Terbutryn, verbaut in einer Fassade mit Putz ohne Farbe, entstammen aus einem
Feldversuch bei Ziirich (CH) (Burkhardt et al,, 2012). In einem Zeitraum von etwas mehr als einem
Jahr wurden verschiedene Biozide im Abfluss von einem Modellhaus gemessen, unter anderem Ter-
butryn. Die Auswertung von einer westorientierten Testfassade mit 1,3 m2 Gréf3e (Hohe 1,8 m), an der
der Abfluss ereignisbezogen aufgefangen und analysiert wurde, ist beriicksichtigt. Die Ausgangskon-
zentration von Terbutryn in der Fassade betrug ¢y =2250 mg/m2.

Die Daten aus einem Feldversuch in Ober-Ramstadt (RMI) fiir freies Terbutryn stammen aus einem
Testkorper mit einer Grofie von 0,8 m2 (Hohe 1,25 m, Breite 0,6 m) und Ausrichtung Std (180 Grad).
Die Proben waren auf einer 2,5 m hohen Wand montiert. Der Ausgangsgehalt co betragt 1036 mg/m?.

Die Daten fiir verkapseltes Terbutryn aus einer Fassade mit Putz ohne Farbe stammen ebenfalls aus
einem Feldversuch in der Nahe von Ziirich (CH). Insgesamt wurden 6 m? Fassadenflache (3 m Hoéhe)
mit co = 1400 mg/m? beprobt. Die Abflussdaten wurden wahrend der Versuche erhoben.
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Abbildung 5: Ergebnisse der Feldstudie Ziirich mit Terbutryn frei (ca. 1 Jahr) und Terbutryn verkapselt (ca. 2
Jahre) und Ober-Ramstadt mit Terbutryn frei (ca. 1 Jahr). Alle Priifkbrper waren verputzt
und mit unterschiedlichen Ausgangsmengen vom Wirkstoff Terbutryn ausgeriistet.

Felddaten Ziirich Felddaten RMI
“c 30 - “e 30
I=) i =1 S
E - E
S 20 L sl mEuS = S 201 L
oo o= BT,
E L [= .
W10 o w10 =
g ' W Zirich verk: Ites Terbut g :
Uricn verkapseltes |eroutryn n .
X W Zirich freies Terbutryn X . ® RMI freies Terbuiryn
0 of = ! ! ,
0 20 40 60 80 0 20 40 60
Kum. Abfluss [L/ m®] Kum. Abfluss [L/ m?]

Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

4 Beurteilung der Emissionsfunktionen

4.1 Beurteilungskriterien

Zur Modellierung der Emission stehen verschiedene mathematische Moglichkeiten zur Verfiigung. Die
fiinf gewdhlten Funktionen - die logarithmische Emissionsfunktion, die Emissionsfunktion fiir be-
grenztes Wachstum, die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion, die Langmuir-Emissionsfunktion, die
Michaelis-Menten-Emissionsfunktion und die doppelt-loglineare Emissionsfunktion - werden auf ihre
Eignung, die vorliegenden Daten moglichst gut wiederzugeben, systematisch mit folgenden vier Giite-
parametern beurteilt:

1. Anpassungsgiite: Die genannten Emissionsfunktionen E; werden durch nichtlineare Regression
an die Daten, bestehend aus gemessenen Abflussmengen @; [L/m?] und Emissionsmengen E;
[mg/m?2], angepasst. Die Giite der Anpassung ergibt sich aus dem residualen Standardfehler rse, :

n

rseA:\/n—lnp 'E(ET,i_Ei)Z G 18

mit:  rsep residualer Standardfehler (englisch: residual standard error) [mg/m?]
n Anzahl Messwerte
Np Anzahl Parameter der Emissionsfunktion E
Ei .. Ep zu den Zeitpunkten 1 bis n gemessene kumulative Emissionen [mg/m?]
Eri=co Dy (qi) Werte der Emissionsfunktion E; in [mg/m?] fiir die Abflussmenge g;
Opsee On gemessene Abflussmengen [L/m?]

i Index der Messwerte von i =1 bis n
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Der residuale Standardfehler rse, ist das anschauliche Standardmaf3 zur Beurteilung von Funktions-

anpassungen und stellt die Wurzel aus der mittleren quadratischen Differenz zwischen den Messwer-
ten E; und den Funktionswerten Eg ; dar. Der residuale Standardfehler gibt Auskunft dartber, wie

stark eine Emissionsfunktion von den Daten abweicht (Abweichung zwischen Mess- und Funktions-
werten) und besitzt dieselbe Einheit [mg/m?] wie die Messwerte E;. Die Abweichungen kénnen durch

zufallige Effekte, durch Messfehler oder durch im Modell nicht berticksichtigte Prozesse entstehen.

2. Modellierungsgiite: Mit den genannten Emissionsfunktionen wird der Verlauf der Emissionen un-
ter den lokalen Wetterbedingungen simuliert. Die Modellierungsgiite ist die Differenz zwischen den
Messungen und den mit der jeweiligen Funktion zur gleichen Zeit modellierten Emissionen. Die Mo-
dellierungsgiite ergibt sich aus dem residualen Standardfehler rse,, :

n—n

rsemz\/ L 'Z”:(Ein_Ei)z G 19

p =l
rsem residualer Standardfehler der Modellierung [mg/m?]
n Anzahl Messwerte
n, Anzahl Parameter der Emissionsfunktion E

i Index der Messwerte von i =1 bis n

t),....t, Messzeitpunkte der Emissions- und Abflussmessungen [Tage]
E...E, zu den Zeitpunkten ty,...,t,, gemessene kumulative Emissionen [mg/m?]
Emi zu den Zeitpunkten t;,...,t; modellierte Emissionen E,,,...,Ep n [mg/m?]

Der residuale Standardfehler der Modellierung rse,, ist das anschauliche Standardmaf3 zur Beurtei-

lung von Modellen. Er stellt die Wurzel aus der mittleren quadratischen Differenz zwischen den Mess-
werten E; und den entsprechenden Modellwerten Ey, ; dar und besitzt dieselbe Einheit wie die Mess-

werte [mg/mz2]. Der residuale Standardfehler der Modellierung gibt Auskunft dartiber, wie stark die
Ergebnisse der Modellrechnungen von den gemessenen Emissionsmengen abweichen. Die Abweichun-
gen entstehen durch die Messungen (durch zuféllige Effekte (Variabilitdt) der Messungen oder durch
Messfehler) oder durch das Modell. Abweichungen des vorliegenden Modells von den gemessenen
Emissionsmengen konnen einerseits durch die Schlagregen- und Abflussberechnung entstehen, bei
der die Abfliisse am Bauteil in Abhdngigkeit von der lokalen Wettersituation berechnet werden. Ande-
rerseits sind Abweichungen durch im Modell nicht berticksichtigte Prozesse moglich, wie zum Beispiel
durch den Stoffabbau, das Migrationsverhalten des Stoffs im Bauteil, die Wasseraufnahme im Bauteil
und die Verdunstung von Ablaufwasser.

3. Vorhersagegiite: Der vorliegende Datensatz von Ziirich mit verkapseltem Terbutryn umfasst Ab-
fluss- und Emissionsmessungen liber einem Zeitraum von fast zwei Jahren. Deshalb wurde die Emissi-
onsfunktion an die erste Halfte (d.h. an das erste Jahr) der Abfluss-Emissionsdaten angepasst und mit
dem Modell COMLEAM sowie den ermittelten Emissionsfunktionen die zweite Halfte der Daten vor-
hergesagt (Extrapolation; keine Datenanpassung). Folgende zwei Merkmale spielen bei der Vorhersa-
gegiite eine Rolle:

Der residuale Standardfehler rse, beschreibt die Anpassung an die k = ”T*l Datensitze (Bedeutung

und Interpretation siehe oben ,Anpassungsgiite)
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1 < 2
rsey I\/k_n 'Z(ET,i_Ei) G20

Der residuale Standardfehler rse, beschreibt die Extrapolation auf die verbleibenden n—k Daten-
satze (Messwerte E_4,...,E,)

rse, = |1 Zn: (E -—E~)2 G?21
Cn—keng

Der residuale Standardfehler der Extrapolation zeigt an, wie genau sich die vorhergesagte Emission
gegeniiber Messdaten durch eine Emissionsfunktion abbilden lasst. Da die Modellierung in der Regel
immer fiir Vorhersagen genutzt wird, ist die Giite der Extrapolation von hohem Stellenwert fiir die Be-
urteilung und Empfehlung von Emissionsfunktionen.

4. Extrapolationsdifferenz: Die Extrapolationsdifferenz d, = rse, —rse, zwischen dem residualen
Standardfehler der Extrapolation rse, und dem residualen Standardfehler der Anpassung rse, . Die

Extrapolationsdifferenz zeigt an, wie sehr eine genaue Anpassung (kleiner residualer Standardfehler
der Anpassung) durch Zufallseffekte zustande gekommen ist. Eine grofRe Extrapolationsdifferenz deu-
tet darauf hin, dass die Ubertragbarkeit des Modells und die Extrapolation in die Zukunft mit Vorbe-
halten zu versehen ist.

4.2 Ergebnisse der Anpassungen an die Emissionsfunktionen

Die Funktionsanpassungen wurden nach dem Prinzip der kleinsten Quadrate durchgefiihrt. Zur tech-
nischen Durchfithrung wurde die Prozedur ,nls“ (non-linear least squares) der Software R verwendet
(R Core Team, 2016). Hierbei werden die Funktionsparameter der Emissionsfunktionen so bestimmt,
dass die Summe der Abweichungsquadrate zwischen den Messungen und den Funktionswerten mini-
mal wird.

Es werden fiir jede Emissionsfunktion vier Anpassungen durchgefiihrt:

» Anpassung und Berechnung des residualen Standardfehlers rsey fiir die Daten Ziirich Ter-

butryn frei,
» Anpassung und Berechnung des residualen Standardfehlers rsep fiir die Daten RMI Terbutryn

frei
» Anpassung und Berechnung des residualen Standardfehlers rsey fiir alle vorliegenden Daten

Zirich Terbutryn verkapselt
» Anpassung und Berechnung des residualen Standardfehlers rse fiir die erste Halfte der Daten

Zirich Terbutryn verkapselt und Extrapolation und Berechnung des residualen Standardfeh-
lers rse, flir den Bereich der zweiten Halfte der Daten Ziirich Terbutryn verkapselt (Vorher-

sage)

4.2.1 Logarithmische Emissionsfunktion

Die logarithmische Emissionsfunktion E,; kann den Verlauf der kumulativen Abfluss-Emissionsdaten

gut darstellen. Es gibt Abweichungen im Detail, aber die visuelle Wahrnehmung (Abbildung 6) scheint
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zu bestdtigen, dass der Datenverlauf im Mittel gut getroffen wird (vgl. Tabelle A 1). Dabei wird beriick-
sichtigt, dass die aktuelle Emission durch die Steigung der Emissionsfunktion bestimmt wird, die gut
mit der visuell aus den Daten ableitbaren Steigung libereinstimmt. Besondere Aufmerksamkeit ver-
dient hier der Anfangsbereich, weil in diesem Bereich die Emissionen besonders stark sind. In diesem
Bereich werden die Daten sehr gut durch die logarithmische Emissionsfunktion beschrieben.

Abbildung 6: Kurvenanpassung der logarithmischen Emissionsfunktion an den Standorten Ziirich (Terbutryn
frei) und RMI (Terbutryn frei) (links), sowie Ziirich (Terbutryn verkapselt) bei Anpassung
an alle Daten und bei Extrapolation der zweiten Halfte der Daten (rechts; Versuchsdauer
fast zwei Jahre)

Terbutryn frei Logarithmisch Terbutryn verkapselt Logarithmisch
“e 30 “e 30
S S
E E
§ 20 § 20
o o
0 w
£ £
W 104 W 104
g = RMI g == Zirich verkapselt
x = Zuerich x == Zirich verkapselt Extrapolation
0 0
0 20 40 60 0 20 40 60 80
Kum. Abfluss [L/ m?] Kum. Abfluss [L/ m?]

Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Der zweite kritische Bereich fiir die Kurvenanpassung ist der Bereich am Ende der Messungen, weil er
bestimmt, wie die Funktion die Daten extrapoliert. Fiir den Datensatz Ziirich Terbutryn verkapselt
wurde auch die Extrapolation mit dem residualen Standardfehler getestet. Die Ubereinstimmung der
logarithmischen Emissionsfunktion im Extrapolationsbereich mit der auch in diesem Bereich ange-
passten Funktion ist sehr grof3 (Abbildung 6). Wie bei allen Funktionsanpassungen mit der logarithmi-
schen Emissionsfunktion, wird der Verlauf gegen Versuchsende leicht iiberschatzt.

4.2.2 Emissionsfunktion fiir begrenztes Wachstum

Die Emissionsfunktion fiir begrenztes Wachstum E, g kann die vorliegenden Datensétze etwas besser

beschreiben als die logarithmische Emissionsfunktion (Tabelle A 2, Abbildung 7). Der entscheidende
Nachteil der Emissionsfunktion begrenztes Wachstum ist die Berechnung der Wachstumsgrenze. Das
zeigt sich an der Extrapolation fiir den Datensatz Ziirich Terbutryn verkapselt. Die Wachstumsgrenze
wird bei der Extrapolation deutlich unterschritten. Dadurch ist die Vorhersage von zukiinftigen Emis-
sionen mit der Emissionsfunktion begrenztes Wachstum nicht zu empfehlen.
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Abbildung 7: Kurvenanpassung der Emissionsfunktion begrenztes Wachstum an den Standorten Zirich (Ter-
butryn frei) und RMI (Terbutryn frei) (links), sowie Zlrich (Terbutryn verkapselt) bei An-
passung an alle Daten und bei Extrapolation der zweiten Halfte der Daten (rechts)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.
4.2.3 Diffusionsgetriebene Emissionsfunktion

Die Kurvenanpassung der diffusionsgetriebenen Emissionsfunktion Ep;¢ zeigt, dass diese Emissions-

funktion ungeeignet ist, die realen Emissionsdaten zu beschreiben (Tabelle A 3, Abbildung 8). Der Be-
reich am Anfang wird ungenitigend angepasst. Die Wurzelfunktion besitzt hier eine unendlich grofde
Steigung und prognostiziert daher in diesem Bereich eine viel zu hohe Emission. Der Bereich am Ende
des Messzeitraums wird aufderdem iiberschritten. Auch wenn es in diesem Beispiel nicht so deutlich
visuell sichtbar ist, ergibt sich aus mathematischen Uberlegungen, dass die Wurzelfunktion iiber den
Messzeitraum hinaus wesentlich (d.h. um Gréfdenordnungen) hohere Werte annimmt als die logarith-
mische Emissionsfunktion, weil die logarithmische Emissionsfunktion sehr viel langsamer wachst als
jede Potenzfunktion.

Abbildung 8: Kurvenanpassung der diffusionsgetriebenen Emissionsfunktion an den Standorten Zirich (Ter-
butyn frei) und RMI (Terbutryn frei) (links), sowie Zirich (Terbutryn verkapselt) bei An-
passung an alle Daten und bei Extrapolation der zweiten Halfte der Daten (rechts)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.
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Die Extrapolation mit Hilfe der Diffusionsfunktion scheint dagegen ein sehr gutes Ergebnis zu liefern.
Allerdings ist dieses Ergebnis durch Zufall zustande gekommen, weil zur Funktionsanpassung gerade
diejenigen Messungen abgeschnitten wurden, die eine erhdhte Emission erzeugt hitten. Anhand der
Ergebnisse lasst sich erkennen, dass die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion den flacheren Funkti-
onsverlauf am Ende des Messzeitraums nicht nachvollziehen kann.

4.2.4 Langmuir- und Michaelis-Menten-Emissionsfunktion

Die Funktionen Michaelis-Menten Ey;y und Langmuir E| gygmyir ergeben dieselben Kurvenverlaufe,

wie in der Parameter-Tabelle A 4 und in Abbildung 9 dargestellt ist. Diese Funktionen geben den Ver-
lauf der Abfluss-Emissionsdaten sehr gut wider, sowohl am Anfangs als auch zum Ende des Messzeit-
raums. Der Nachteil ist, dass die Funktionen bei der Extrapolation (Abbildung 9, hier bei Terbutryn
verkapselt) den Datenverlauf unterschitzen und sich daher eher nicht fiir eine Beurteilung zukiinfti-
ger Emissionen und deren Umweltvorkommen eignen (Vorsorgegedanke nicht abgebildet).

Abbildung 9: Kurvenanpassung der Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion an den Standorten
Zirich (Terbutryn frei) und RMI (Terbutryn frei) (links), sowie Zirich (Terbutryn verkap-
selt) bei Anpassung an alle Daten und bei Extrapolation der zweiten Halfte der Daten

(rechts)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

4.2.5 Doppelt log-lineare Emissionsfunktion

Die Doppelt loglineare Emissionsfunktion mit 4 oder 5 Parametern kann die Daten zwar am besten an-
passen (Tabelle A 5, Abbildung 10), beinhaltet aber auch mégliche zufallige Effekte, die von dem We-
sentlichen des Funktionsverlaufs ablenken. Die Berticksichtigung der zufalligen Effekte fiihrt dazu,
dass bei der Ubertragung auf eine andere Situation ein unrealistischer Funktionsverlauf entstehen
kann (sogenanntes "Overfitting", vgl. Wollschliger, 2014, S. 492). Das zeigt sich in der starken Uber-
schiatzung der Emissionen im Extrapolationsbereich (Abbildung 10).
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Abbildung 10: Kurvenanpassung der doppelt loglinearen Emissionsfunktion an den Standorten Zirich (Ter-
butryn frei) und RMI (Terbutryn frei) (links), sowie Zlrich (Terbutryn verkapselt) bei An-
passung an alle Daten und bei Extrapolation der zweiten Halfte der Daten (rechts)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Abbildung 11 zeigt, wie die doppelt loglineare Funktion zur Extrapolation von der Terbutryn-Auswa-
schung (Ziirich, verkapselt) angewendet wurde. Im ersten (griinen) Bereich (erstes Viertel der Mes-
sungen) wurde der erste Teil der doppelt loglinearen Emissionsfunktion angepasst, im zweiten
(blauen) Bereich (zweites Viertel der Messungen) wurde der zweite Teil der doppelt loglinearen Emis-
sionsfunktion angepasst. Im dritten (hellblauen) Bereich wurde die doppelt-loglineare Emissionsfunk-
tion (genau wie die anderen Funktionen auch) zur Extrapolation fortgesetzt bis ans Ende des Mess-
zeitraums. Der dritte Bereich ist eine echte Auswaschvorhersage ohne Kurvenanpassung.

Abbildung 11: Doppelt loglineare Emissionsfunktion fiir Ziirich, Terbutryn verkapselt: Bereich der ersten An-
passung (griin), Bereich der zweiten Anpassung (blau), Bereich der Extrapolation (hell-
blau)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

4.2.6 Ubersicht iiber die Ergebnisse der Funktionsanpassungen

Um die Einzelergebnisse aus den Kapiteln 4.2.1 bis 4.2.5 moglichst libersichtlich zusammenzufassen,
wurde der residuale Standardfehler als statistische Kennzahl zur Beurteilung herangezogen (vgl. Kapi-
tel 4.1) (Abbildung 12). Funktionsanpassungen wurden auch fiir den ersten Teil des Datensatzes Zii-
rich Terbutryn verkapselt bis zum Abfluss 40 L/m?2 durchgefiihrt (Abbildung 12: d-Anpassung). Die auf
den ersten Teil angepassten Emissionsfunktionen wurden auf den zweiten Teil fortgesetzt (Abbildung
12: e-Extrapolation).
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Flir die drei Datensatze ergibt sich dabei ein konsistentes Bild: Den geringsten residualen Standardfeh-
ler bei der Funktionsanpassung hat die doppelt loglineare Emissionsfunktion, gefolgt von der Emissi-
onsfunktion des begrenzten Wachstums, der Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Funktion, der logarith-
mischen Emissionsfunktion und als letztes der diffusionsgetriebenen Emissionsfunktion.

Weil die doppelt-loglineare Emissionsfunktion zu viele Parameter besitzt und der Zeitpunkt des Um-
schaltens von dem ersten auf den zweiten Teil sehr vage ist, kommt sie dennoch fiir eine generelle An-
wendung nicht infrage. Ein weiterer Grund, warum sie nicht infrage kommt, liegt darin, dass sie bei
der Extrapolation fast einen viermal so hohen Fehler hat wie andere Funktionen.

Abbildung 12: Residualer Standardfehler in [mg/m?] (oben) und relativ residualer Standardfehler (in Pro-
zent) (unten) zum Maximum der im jeweiligen Datensatz gemessenen kumulativen
Emission. Residuale Standardfehler rsex fiir die Datensatze a) Ziirich Terbutryn frei, b)
RMI Terbutryn frei und c) Zlrich Terbutryn verkapselt sowie residualer Standardfehler
rsex fiir die Anpassung der Emissionsfunktionen an die erste Halfte des Datensatzes Zii-
rich Terbutryn verkapselt (d-Anpassung) und residualer Standardfehler rsex fiir die Extra-
polation der Emissionsfunktionen auf die zweite Halfte des Datensatzes Ziirich Terbutryn
verkapselt (e-Extrapolation).
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Die Emissionsfunktion begrenztes Wachstum kommt fiir eine generelle Anwendung nicht infrage, weil
sie tendenziell die Emissionen unterschéatzt, besonders stark bei der Extrapolation. Dasselbe gilt fiir
die Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion, wenn auch in geringerem Maf3e.
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Daher ergibt sich aus den Funktionsanpassungen, dass die logarithmische Emissionsfunktion am bes-
ten geeignet ist fiir die Verwendung als Emissionsfunktion, und zwar aus folgenden Griinden:

» Der Anpassungsfehler ist in allen Fallen akzeptabel.

» Ein Modellierungsfehler in dem Sinne, dass fiir einen Bereich physikalisch ungeeignete Werte
auftreten, ist in keinem Fall gegeben, weil am Anfang eine sehr genaue Anpassung erfolgt und
zum Ende hin eine leichte Uberschitzung erfolgt.

» Der Vorhersagefehler - im Sinne einer grofden Abweichung bei der Extrapolation - ist im Ver-
gleich mit allen anderen Emissionsfunktionen am kleinsten.

Die logarithmische Emissionsfunktion ist geeignet, weil sie die Daten genau genug anpassen kann und
die kleinstmogliche Uberschitzung bei der Extrapolation liefert.

Die sehr gute Ubereinstimmung der logarithmischen Emissionsfunktion mit den Daten ist besonders
wichtig fiir die angemessene Beurteilung der akuten und langfristigen Belastungen in nachfolgenden
Umweltkompartimenten (Boden, Grundwasser, Oberfldchengewasser).

4.3 Beschreibung der Simulationen

Bei den Simulationen werden die Emissionsfunktionen im COMLEAM mit den im Kapitel 4.2 darge-
stellten Parametern auf die lokalen Wettersituationen angewendet. Zur Berechnung des Schlagregens
bzw. des Abflusses werden die in Tabelle 8 (s.u.) angegebenen Gebdaudeparameter eingegeben. Die Si-
mulationen wurden durchgefiihrt, um die Ungenauigkeiten abzuschéatzen, die durch die Emissions-
funktionen entstehen. Die Standardvergleichsgrofie ist die Differenz zwischen den simulierten und
den gemessenen Variablen, hier also die Differenz der Messungen und der simulierten Variablen, wie
in Abbildung 13 mit der (4) angedeutet.

Dieser Vergleich gibt die Gesamtsituation aber nur zum Teil wieder. Insbesondere gibt dieser Ver-
gleich nicht ausschlief3lich die Genauigkeit der Emissionsfunktion, sondern gleichzeitig auch die
Summe aus folgenden Ungenauigkeiten wieder:

» Wie genau reprasentieren die Wetterdaten das Wetter (siehe (1) in Abbildung 13)?

» Wie genau ist die Berechnung des Schlagregens und der Abflussmenge mit Hilfe der Wetterda-
ten (siehe (2) in Abbildung 13)?

» Wie genau kann eine Emissionsfunktion die Abhangigkeit der Emissionen vom Abfluss wieder-
geben (siehe (3) in Abbildung 13)?

» Wie genau kann mit der gegebenen Emissionsfunktion die Kombination aus Abfluss und Emis-
sion vorhergesagt werden (siehe (5) in Abbildung 13)?

Umverteilungs- und Transformationsprozesse bewirken, dass die Stoffkonzentrationen auf dem Bau-
teil nicht kontinuierlich abnehmen. Die Abweichungen der simulierten Abfluss-Emissionswerte von
den Messungen entstehen durch die Summe der genannten zusatzlichen Prozesse und variierenden
Randbedingungen und sind nicht allein der Ungenauigkeit einer Emissionsfunktion geschuldet.

Im Gegenteil: Weil die Emissionsfunktionen, die in den Simulationen verwendet werden, aus den Da-
ten abgeleitet sind (vergleiche (3) in Abbildung 13), wirkt die Emissionsfunktion stabilisierend auf die
Simulationsergebnisse. Die Differenzen zwischen den gemessenen Abfliissen und Emissionen einer-
seits und den simulierten Abfllissen und Emissionen andererseits (vergleiche (4) in Abbildung 13),
sind also insbesondere den Ungenauigkeiten in den Wetterdaten und der Ungenauigkeit der Schlagre-
genberechnung geschuldet. Differenzen, die sich aus parallel auf einer kleinen Zeitskala stattfindenden
Umverteilungs- und Transformationsprozessen ergeben (z.B. durch Diffusionsprozesse innerhalb des
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Bauteils), werden durch die Anpassung der Emissionsfunktionen an die Daten (Kapitel 4.2) herausge-
mittelt und durch den residualen Standardfehler (Kapitel 4.1 und 0) beurteilt (Anpassungsfehler).
Langfristig wirksame Umverteilungs- und Transformationsprozesse (wie die Emission selbst und der
mogliche Abbau von Terbutryn im Bauteil), werden summarisch in der Emissionsfunktion zusammen-
gefasst. Die hierbei entstehenden Differenzen (Modellierungsfehler) zwischen den gemessenen Abfliis-
sen und Emissionen einerseits und den simulierten Abfliissen und Emissionen andererseits konnen
ebenfalls bereits mit der Anpassungsgiite (in Kapitel 4.2) beurteilt werden.

Im vorangegangenen Kapitel wurden die Emissionsfunktionen beurteilt nach ihrer Eignung, die ge-
messenen Daten Abfluss vs. Emission zu beschreiben (vgl. Nummer (3) in Abbildung 13).

Abbildung 13: Ubersicht iiber die Unsicherheiten bei der Emissionssimulation von Emissionen aus Fassaden

Reale Fassade Modellierte Fassade

o

Wetter Wetter-Daten

| 0

Fassade y Emissionsfunktion

Gemessen: Abfluss vs. Emission <——— Simuliert: Abfluss vs. Emission

1: Ungenauigkeiten bei der Messung, Verwendung entfernter Messstation

2: Ungenaue Abschatzung der Schlagregenmenge nach Norm ISO-15927

3: Ableitung der Emissionsfunktion aus den Abfluss-Emissions-Daten (hier s.0.)

4: Standardvergleichsgrésse: Simuliert vs. Gemessen

5: Ubereinstimmung der simulierten Abfluss-Emissions-Daten mit der vorgegebenen
Emissionsfunktion

Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Im folgenden Kapitel 4.4 wird zum Vergleich der Emissionsfunktionen die Differenz der Messungen
und der simulierten Variablen dargestellt, wie es in Abbildung 13 mit (4) angedeutet ist. Dieser Ver-
gleich (4) gemessen - simuliert soll zeigen:

a) dass und inwieweit die in der Simulation verwendeten Wetterdaten die Wetterverhaltnisse
wahrend der Versuchsdurchfiihrung gut wiedergeben,

b) dass und inwieweit die Berechnung des Schlagregens nach der ISO-Norm (DIN EN ISO 15927,
2009) eine fiir diese Untersuchung akzeptable Genauigkeit aufweist,

c) dassund inwieweit die an die Daten angepassten Emissionsfunktionen fiir die Simulation der
realen Versuchssituationen geeignet sind, und

d) ob es spezifische Charakteristika der Emissionsfunktionen gibt und welche es sind.

Die ersten drei Punkte a) bis c) in dieser Liste kdnnen nur summarisch behandelt werden, weil die
Summe der entsprechenden Ungenauigkeiten die Differenz gemessen versus simuliert erzeugt. Wel-
cher dieser drei Punkte a), b) oder c) besonders stark fiir die Differenz gemessen - simuliert verant-
wortlich ist, kann mit dieser Differenz nicht entschieden werden. Da jedoch die Ungenauigkeiten aus
den Wetterdaten (a) und der Schlagregenberechnung (b) fiir alle Emissionsfunktionen gleich sind,
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kénnen die Differenzen gemessen - simuliert dazu herangezogen werden, die Emissionsfunktionen re-
lativ zueinander zu analysieren und zu bewerten (siehe Kapitel 4.4).

Im darauffolgenden Kapitel 4.5 Vorhersage der Abfluss-Emissions-Relation wird gefragt, ob und inwie-
weit eine aus den Simulationsergebnissen abgeleitete Abfluss-Emissions-Relation von der gegebenen
Emissionsfunktion abweicht. Die Antwort gibt Aufschluss dariiber, wie grof3 die Ungenauigkeit ist (Ab-
bildung 13, (5)). Dieser Vergleich zeigt einerseits die Plausibilitidt des Modellansatzes und andererseits
die numerische Genauigkeit der Simulation (Simulationsgiite).

43.1 Simulationsparameter

Die Simulationen stellen eine Art der Sensitivititsanalyse dar (Pianosi et al., 2016), in der alle Eingabe-
parameter auf einmal variiert werden (,all-factors-at-a-time“). Dadurch werden die verschiedenen
Eingabefaktoren einschliefllich der Wechselwirkungen zwischen ihnen getestet. Zusammen ergeben
sie 20 Simulationsszenarien, die in zwei Dimensionen geordnet werden:

» ad1l) die Variation der drei Datensatze (Ziirich Terbutryn frei, RMI Terbutryn frei und Ziirich
Terbutryn verkapselt) und einer Datensatzvariante (Extrapolation der Emissionsfunktion am
Standort Ziirich Terbutryn verkapselt)

» ad2) die Variation der 5 Emissionsfunktionen (logarithmisch, begrenztes Wachstum, Diffusion,
Michaelis-Menten, doppelt loglinear).

Flir die Simulationen der drei Messreihen wurde als Start- und Enddatum die gleiche Zeitspanne wie
bei den Versuchen gewahlt. Simuliert wurde entsprechend der Feldversuche eine einzelne Fassade mit
gleicher Exposition. In Tabelle 8 sind die Parameter festgehalten, die fiir die Simulationen mit den drei
Datensatzen und der Datensatzvariante eingesetzt wurden. Die Parameter sind fiir die spitere Analyse
der Simulationsergebnisse wichtig, um die Einflussstiarke der Parameter abschatzen zu konnen.

Tabelle 8: Simulationseinstellungen und -parameter fiir die drei Felddatensatze

Parameter Ziirich Ziirich RMI
Terbutryn frei Terbutryn verkapselt Terbutryn frei
Wetter Dibendorf Kloten Darmstadt
Geometrie Flaiche: | 1,3 m? 6 m? 0,8 m?
Exposition: | 270 ° 275° 180 °
Bodenwinkel: | 90 ° 90° 90°

Material mit applizierter Putz ohne Farbe mit | Putz ohne Farbe mit Putz ohne Farbe mit
Menge ¢o Co = 2250 mg/ m? Co = 1400 mg/ m? Co = 1036 mg/ m?
Abflussbeiwert 1,0 1,0 1,0
Schlagregenparameter Cg: | 0,72 0,72 0,72

Cr: |1 1 1

0: 0,6 0,6 1

w: | 0,55 0,55 0,5
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4.4 Vergleich zwischen Messung und Simulation

In diesem Abschnitt werden die Emissionsfunktionen (logarithmisch, begrenztes Wachstum, Diffusion,
Michaelis-Menten, doppelt loglinear) miteinander verglichen, insbesondere in Hinsicht darauf, wie ge-
nau die Funktionen die simulierten Emissionsmengen in den vier Beispielen nachvollziehen kénnen:

» Zirich Terbutryn frei
» RMI Terbutryn frei
» Zirich Terbutryn verkapselt
» Zirich Terbutryn verkapselt Extrapolation.
44.1 Simulationsergebnisse liber die Versuchsdauer

Die Simulationsergebnisse zum Datensatz Ziirich Terbutryn frei im Vergleich mit den realen Messdaten
sind in Abbildung 14 oben links gezeigt. Die Simulationen wurden tber 1,5 Jahre durchgefiihrt, um den
weiteren Trend der Emissionsfunktionen abschitzen zu konnen. Ersichtlich ist, dass die Simulationen
mit den Emissionsfunktionen doppelt-loglinear und begrenztes Wachstum zu einer Unterschatzung
der Emissionen fiihren. Die Logarithmusfunktion bilanziert die kumulierte Emission am Ende des
Feldversuchs (365 Tage) minimal hoher als die realen Messdaten, allerdings mit einer Tendenz zu ei-
ner Uberschitzung der langfristigen Emissionsvorhersage. Die beste Ubereinstimmung weist die Mi-
chaelis-Menten-Emissionsfunktion auf. Die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion unterschatzt dage-
gen den Anstieg der kumulierten Emissionen im Zeitraum zwischen 60 bis 260 Tagen am starksten
und iiberschétzt die Gesamtemission ebenfalls am starksten.

Allerdings muss darauf hingewiesen werden, dass eine Unterschitzung nicht zwingend nur der jewei-
ligen Emissionsfunktion anzulasten ist. Beispielsweise sind auch folgende Griinde fiir eine Unterschat-
zung in Betracht zu ziehen:

» Die Emissionsfunktion selbst, die den Bereich zwischen 20 und 30 Tagen unterschatzt. Der
Grund dafiir konnte sein, dass die Emissionsfunktion gewisse stoffrelevante Prozesse zu stark
vereinfacht.

» Die Abschatzung der Windrichtung bzw. der Windgeschwindigkeit durch den in der ISO-Norm
(DIN EN ISO 15927, 2009) vorgegebenen Algorithmus bildet zusatzliche Faktoren, die wah-
rend des Versuchs auftreten konnten, nicht ab.

» Die Wetterdaten passen nicht vollstindig zu den Abfliissen, weil die Wetterbedingungen an
einer rund 5 km entfernt gelegenen Wetterstation erfasst wurden.

Die Daten des RMI werden ebenfalls relativ gut angendhert (Abbildung 14, rechts oben). Obwohl es
sich um eine vo6llig andere Niederschlagsverteilung bzw. ein anderes Wetter handelt, ist es wieder die
Zeitspanne in der Mitte der Versuchsdauer, in der die gréofiten Abweichungen auftreten. Wiederum
liberschatzt die diffusionsbasierte Funktion am deutlichsten die effektive Auswaschmenge,

Bei den Daten aus den Versuchen mit verkapseltem Terbutryn ist die Ubereinstimmung der Simulati-
onsergebnisse mit den Daten im ersten Jahr tiberaus gut (Abbildung 14, links unten). Danach zeigt sich
eine gewisse Bandbreite der verschiedenen Emissionsfunktionen (Abbildung 14, rechts unten) mit
plus/minus ca. 10-30 % gegeniiber dem letzten Messwert. Die doppelt-loglineare Emissionsfunktion
liberschatzt die Auswaschung am stiarksten und die fiir begrenztes Wachstum unterschatzt am starks-
ten. Dagegen ist wiederum die logarithmische Funktion die passendste, diesmal zusammen mit der
Diffusionsfunktion.
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Abbildung 14: Simulationsergebnisse Ziirich Terbutryn frei (links oben), RMI Terbutryn frei (rechts oben), Zii-
rich Terbutryn verkapselt (links unten) und Ziirich Terbutryn verkapselt Extrapolation
(rechts unten)
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4.4.2 Extrapolation der Versuchsdaten mittels Modellierung

Flir einen Putz mit verkapseltem Terbutryn liegt eine Datenreihe von fast zwei Jahren vor. Hier wurde
getestet, welche Auswirkungen das Vorgehen hat, auf das wir in den meisten Modellierungsfallen an-
gewiesen sind: Aufgrund von Messresultaten iiber ein Jahr wurden die Terbutryn-Emissionen fiir das
zweite, darauffolgende Jahr vorhergesagt. Die Daten des ersten Jahres werden also verwendet, um die
Parameter der Emissionsfunktionen zu bestimmen (Anpassungszeitraum ein Jahr). Im zweiten Jahr
wird die Emissionsentwicklung - aufgrund der vorhandenen Wetterdaten - extrapoliert ohne dass
eine Korrektur durch die Daten aus dem zweiten Jahr stattfindet (Extrapolationszeitraum). Die Emissi-
onsmessungen des zweiten Jahres werden nur dazu verwendet, die Giite der Extrapolation zu beurtei-
len und stellen eine echte Vorhersage (Prognose) dar.

Die Ergebnisse in Abbildung 14, rechts unten, entsprechen insofern den Erwartungen, dass die Berech-
nung der Emissionen im ersten Jahr etwa die Genauigkeit wie in den anderen Féllen aufweist. Im zwei-
ten, vorhersagenden Abschnitt der Extrapolation steigt die Bandbreite der Ergebnisse der beteiligten
Emissionsfunktionen deutlich an. Die begrenzte Wachstumsfunktion erreicht ein Plateau am Ende des
ersten Jahres, weil keine weiteren, hoheren Emissionsmessungen in die Bestimmung der Funktionspa-
rameter eingehen. Dementsprechend werden - erwartungsgemafi - die Emissionen im zweiten Jahr
durch die Emissionsfunktion des begrenzten Wachstums am meisten unterschatzt (rund 20 %).

Die grofite Uberschitzung verbindet sich mit der doppelt-loglineare Emissionsfunktion (rund 20 %).
Weil hier nur die Daten des ersten Jahres zur Bestimmung der Funktionsparameter verwendet werden
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diirfen, muss dieser Zeitraum nochmal geteilt werden, um die Parameter der ersten und der zweiten
Phase getrennt zu bestimmen. Der Zeitpunkt, der das Ende der ersten Phase und den Anfang der zwei-
ten Phase darstellt, wurde der Einfachheit halber selbst nicht in die Optimierung mit aufgenommen.
Die Festlegung dieses Zeitpunktes hat aber einen Einfluss auf die Giite der Extrapolation. Es ist aber
nicht so, dass der fiir die Funktionsanpassung optimale Trennungszeitpunkt zu der besten Extrapola-
tion fiihrt. Die verschiedenen Annahmen, wo dieser Trennungszeitpunkt liegt, fiihren zu einer beliebi-
gen Fortsetzung der Extrapolation. Im vorliegenden Fall wurde die erste Halfte der Messungen aus
dem Anpassungszeitraum fiir die erste Phase verwendet und die zweite Halfte der Messungen aus dem
Anpassungszeitraum fiir die zweite Phase der doppelt-loglinearen Emissionsfunktion. Eine statistische
Optimierung des Trennungszeitpunktes konnte die Giite der Extrapolation verdndern, hdangt aber
selbst wiederum davon ab, welche Daten fiir den Anpassungszeitraum und welche Daten fiir den Ext-
rapolationszeitraum verwendet werden.

Die Michaelis-Menten-Emissionsfunktion fithrt wie die begrenzte Wachstumsfunktion zu einer Unter-
schatzung der Emissionen im Extrapolationszeitraum. Aufgrund des funktionalen Zusammenhangs
wird nach dem Anpassungszeitraum zwar kein Plateau erreicht, aber die Steigung der Emissionskurve
wird unterschatzt.

Die logarithmische Emissionsfunktion weist wiederum die beste Ubereinstimmung mit den Messdaten
auf, d.h. die kleinste Uberschitzung bei der Extrapolation ist die Folge. Auch die diffusionsgetriebene
Emissionsfunktion weist eine vergleichbar hohe Ubereinstimmung auf.

Wenn die Extrapolationsgiite im Zeitraum 300 bis 600 Tage nach Simulationsbeginn das einzige Krite-
rium zur Auswahl einer Emissionsfunktion ware, um eine ,konservative“ Extrapolation durchzufiih-
ren, sind sowohl die diffusionsgetriebene als auch die logarithmische Emissionsfunktion besonders
geeignet. Allerdings wachst die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion viel schneller: nach 600 Tagen
25 % und nach weiteren 600 Tagen 80 % stdrker als die logarithmische Emissionsfunktion.

4.5 Vorhersage der Abfluss-Emissions-Relation

Die Vorhersage der Emissionen aus einem beregneten Bauteil mit einem Simulationsmodell wie COM-
LEAM enthalt drei Teile, zu denen die Unsicherheit abgeschatzt werden sollte: die Wetterdaten, die
Vorhersage des Abflusses (bei vertikalen Bauteilen des Schlagregens) und die Emissionsfunktion (Ab-
bildung 13). Um die Unsicherheiten bei der Simulation zu beurteilen, miissen diese Aspekte gleicher-
mafien beriicksichtigt werden.

Die Beurteilung der Unsicherheiten durch die Emissionsfunktion besteht selbst aus zwei Teilen: Einer-
seits die Unsicherheiten bei der Ermittlung der Emissionsfunktion (vgl. Nummer (3) in Abbildung 13)
und andererseits die Unsicherheit bei der Vorhersage der Abfluss-Emissions-Relation (vgl. Nummer
(5) in Abbildung 13), die in diesem Kapitel behandelt wird.

In diesem Kapitel wird also geklart, wie genau sich Abfluss und Emission berechnen lassen, wenn die
standortspezifischen Wetterdaten vorliegen, der Schlagregen genau berechnet wird und die geeignete
Emissionsfunktion bekannt ist.

Um diese Frage zu beantworten, wird folgender Ansatz verfolgt: Die Simulationsergebnisse umfassen
die Zeitreihe Abfluss (d.h. die Wassermenge, die zum Beispiel an der Unterkante der Fassade abflief3t)
und die Zeitreihe Emission (d.h. die Emissionsmenge, also in diesem Fall die Menge von Terbutryn im
Abfluss). Stellt man nun die zu einem Zeitpunkt simulierte Abflussmenge und die zu demselben Zeit-
punkt simulierte Emissionsmenge jeweils kumulativ gegentiber, so erhélt man eine simulierte Emissi-
onsfunktion. Mit demselben Vorgehen wurden (wie in Kapitel 4.2 beschrieben) die gemessenen Emissi-
onsfunktionen ermittelt, indem die zu einem Zeitpunkt gemessene Abflussmenge und die zu demselben
Zeitpunkt gemessene Emissionsmenge jeweils kumulativ gegeniibergestellt wurden.
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Wenn die Annahme getroffen wird, dass der Abfluss genau berechnet wird, dann ergibt sich die Ant-
wort aus der Genauigkeit, mit der die simulierte Emissionsfunktion und die bei der Simulation vorgege-
benen Emissionsfunktion libereinstimmen.

Entsprechend sind in Abbildung 15 der simulierte kumulative Abfluss auf der x-Achse sowie auf der y-
Achse die simulierten kumulativen Emissionen und der zum jeweiligen Abflusswert gehdrende Wert der
Emissionsfunktion dargestellt. Aufgrund des Prinzips der Massenerhaltung bei den COMLEAM-Berech-
nungen stimmen die beiden Kurven weitgehend iiberein (residualer Standardfehler 0,07 mg/m?2).

Abbildung 15: Simulierte kumulative Emissionsfunktion (griin, teilweise verdeckt) und vorgegebene loga-
rithmische Emissionsfunktion (blau, gestrichelt) (Ziirich Terbutryn frei)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

5 Beurteilung der Ubertragungsfunktion

Die an einem Bauteil oder Standard-Haus bestimmten Emissionen sollen bei einer Umweltexpositions-
abschatzung in der Regel auf andere Gebaudegeometrien unter Beriicksichtigung des Einleitgewassers
(Vorfluter) iibertragen werden. Dieser Ablauf in der Modellierung wird als Ubertragungsfunktion zu-
sammengefasst.

Grundsatzlich gilt, dass die Emissionen an einem Haus aufgrund seiner spezifischen Geometrie (Lange,
Hohe etc.), der vorliegenden Materialeigenschaften (z.B. Putz mit einer applizierten Menge Terbutryn)
und dem lokalen Wetter spezifisch ermittelt werden miissen. Mit Hilfe von Szenarien soll eine Vorstel-
lung gegeben werden, wie eine Ubertragung aussehen kann und welchen Einfluss die Gebidudehohe
und die Ausrichtung einer Fassade dabei haben kénnen.

5.1 Beschreibung der Szenarien

Einen wesentlichen Einfluss auf die Auswaschung bei einem Regenereignis hat die Fassadenfliche, da-
bei insbesondere auch die Gebidudehéhe. Fiir die Beurteilung der Ubertragungsfunktion wird daher
eine Referenzgeometrie mit drei unterschiedlichen Hohen tiber einen Zeitraum von 20 Jahren simu-
liert. Bestimmt werden die expositionsabhangigen Gesamtemissionen eines Gebaudes. Deshalb wer-
den in allen Simulationen jeweils alle vier Fassaden des Gebdudes berticksichtigt. In Tabelle 9 sind die
Geometriedaten der simulierten Gebaude, aufgeteilt nach deren Exposition, aufgefiihrt.
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Als Referenzgrundflache fiir die drei Gebdudehdhen wird das OECD-Haus (7,5 m x 17,5 m = 131,25
m2) verwendet. Fiir die Berechnungen sind die beiden langeren Fassaden des Hauses nach Osten und
Westen ausgerichtet.

Die drei Hohen sind wie folgt:

» OECD-Haus = 2,5 m Hohe
» DIBt-Haus (2-geschossig) = 7,5 m Hohe
» Hochhaus (6-geschossiges Haus) = 21 m Hohe

Der Schlagregen fiir das OECD- und DIBt-Haus wurde von Hochstrasser et al. (2016) fiir den Standort
Hamburg simuliert. Neu ist das 6-geschossige Gebaude, welches ein Hochhaus widerspiegeln soll. Der
Einfluss der Fassadenh6hen manifestiert sich in den Parametern fiir die Schlagregenberechnung (Ta-
belle 10).

Tabelle 9: Fassadenanteile nach Exposition fiir das OECD-Haus mit 2,5 m Hohe, das DIBt-Haus mit 7,5 m
Hohe und das Hochhaus mit 21 m Héhe

OECD-Haus DIBt-Haus Hochhaus
(2,5 m Hohe) (7,5 m Hohe) (21 m Hohe)
Exposition | Flache Fldache mit | Flache Fldache mit | Flache Flache mit
total Terbutryn total Terbutryn total Terbutryn
] [m?] [m?] [m?] [m?] [m?] [m?]
0 18,75 15 56,25 45 157,5 126
90 43,75 35 131,25 105 367,5 294
180 18,75 15 56,25 45 157,5 126
270 43,75 35 131,25 105 367,5 294
Horizontal | O 0 0 0 0 0
Total 125 100 375 292 1050 840

An jedem Haus sind 20 % der Fassadenflache mit Glas definiert. Diese Flache emittiert kein Terbutryn,
sodass sie fiir die Berechnung der Emission nicht beriicksichtigt wird. Sehr wohl aber wird der Fla-
chenanteil fiir die Berechnung der anfallenden Schlagregenmenge einbezogen, wodurch sie als abfluss-
wirksame Flache die Gesamtemission der Fassaden verdiinnt (Einfluss auf die Konzentrationshéhe).
Die Dachflache wird bei der Simulation dagegen durchweg nicht mitberticksichtigt (Flache horizontal
= 0 m?) (Tabelle 9).

Als Emissionsfunktion wurde die am besten geeignete Emissionsfunktion, die logarithmische Funk-
tion, mit den Parametern aus der Feldstudie Ziirich Terbutryn frei verwendet. Simuliertes Material war
Putz ohne Farbe. Zum Vergleich der Szenarien wurde das Wetter vom Standort Hamburg iiber 20
Jahre ausgewahlt (Abbildung A 1). Der Standort Hamburg ist in der Modellierung von Pflanzenschutz-
mitteln als sogenanntes Focus-Wetterszenario etabliert.
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Tabelle 10: Parameter der Schlagregenberechnung nach DIN EN ISO 15927 (2009)

Schlagregen-  OECD -Haus DIBt-Haus Hochhaus
parameter (2,5 m Hohe) (7,5 m Hohe) (21 m Hohe)
Cr 0,67 0,67 0,67

Cr 1 1 1

o 0,4 0,4 0,4

w 0,55 0,3 0,2

Das Einleitgewdsser weist einen Abfluss von 50 1/s auf. Angenommen wurde, dass die gesamthaft
emittierte Stofffracht vollstindig und direkt in das Gewasser eingeleitet wird, so wie es fiir ein Ge-
bdude mit dranierten Flachen und unmittelbarem Anschluss an die Trennkanalisation zu erwarten ist.
Demzufolge bleiben eine mogliche Versickerung von Regenwasser und der mogliche Stoffabbau zwi-
schen Fassade und Oberflachengewasser unberiicksichtigt.

5.2 Ergebnisse fiir die simulierten Szenarien

Entsprechend der Niederschlagsverteilung und in Abhangigkeit von der bevorzugten Windrichtung
ergeben sich die hochsten Emissionen an der Westfassade (Abbildung 16). Die hochsten Emissionen
erfolgen in den anfinglichen Schlagregenperioden wihrend des ersten Jahres nach der Fertigstellung.
Auch an den weniger wind- und niederschlagsexponierten Ost- und Nordfassaden treten bei Schlagre-
gen relativ hohe Emissionen auf. Dabei ist die Abhangigkeit von der Expositionsrichtung bemerkens-
wert, die nicht linear auftritt. Eine Fassade mit doppelt so hoher Niederschlagsmenge emittiert nicht
doppelt so viel Substanzmenge.

Abbildung 16: Terbutryn-Emissionen je Quadratmeter Fassadenflache an den vier Fassaden des OECD-Hau-
ses (links) und Terbutryn-Emissionen an den Westfassaden fiir das OECD-Haus (Hoéhe 2,5
m), fur das DIBt-Haus (H6he 7,5 m) und fiir das Hochhaus (Hoéhe 21 m) (rechts)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Die gesamte Emissionsmenge an einer hohen Fassade bzw. einem hohen Gebaude ist grosser als die an
einer niedrigen Fassade bzw. einem niedrigen Gebaude. Wegen verschiedener Effekte (Verdunstung,
Windprofil etc.) ist jedoch die Emissionsmenge je Quadratmeter Fassadenflache an einem hohen Haus
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geringer. In den simulierten Szenarien ergibt sich eine Reduktion der Emission je Quadratmeter bei
der Erhohung der Gebaudehdhe von 2,5 auf 7,5 m von 6,6 % (Abbildung 16). Beim Sprung von 7,5 auf
21 m Gebdudehohe betrigt die Reduktion sogar 7,5 %.

Wegen der hoheren gesamten Emissionsmenge aus dem Hochhaus, die sich aber auf eine geringere
Ablaufwassermenge je Quadratmeter verteilt als beim OECD-Haus, sind die Konzentrationen von Ter-
butryn in dem kleinen Bach mit 50 L/s Abfluss grosser (Abbildung 17). Eine Uberschreitung vom an-
genommenen Anforderungswert von 0,1 pg/1 pro Biozid im Fliefdgewasser durch das niedrige OECD-
Haus zeigt sich allerdings nur innerhalb des ersten Jahres bei entsprechenden Schlagregenereignissen.
An dem 21 m hohen Gebdude dagegen treten auch nach vielen Jahren noch Konzentrationen auf, die
im Bereich des Grenzwertes oder dariiber liegen (Abbildung 17).

Abbildung 17: Konzentration von Terbutryn im benachbarten FlieBgewadsser fiir ein OECD Haus mit 2,5 m
Hohe (links oben), fir das DIBt-Haus mit 7,5 m Hohe (rechts oben) und fir das Hochhaus
mit 21 m Hohe (links unten)
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Eigene Darstellung, Hochschule fiir Technik, Rapperswil.

Beim OECD-Haus werden nur 5 Uberschreitungen mit 125 h Dauer erwartet (Tabelle 11). Beim Hoch-
haus, welches 8mal héher ist als das OECD-Haus, treten dagegen 30mal haufiger Uberschreitungen
(149) mit insgesamt 4844 h Dauer auf (38mal mehr). Das Hochhaus, in seiner Héhe und baulichen
Charakterisierung durchaus typisch fiir viele Stadte, ist somit von bedeutend gréfierem Einfluss auf
die Gewasserqualitdt als das in der Biozid-Beurteilung etablierte OECD-Haus mit 2,5 m Hohe. Das
DIBt-Haus liegt dazwischen und reprasentiert somit ein Durchschnittsgebaude.
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Es sei darauf hingewiesen, dass in dieser exemplarischen Betrachtung moégliche Verdiinnungseffekte
durch nicht verschmutztes Regenwasser horizontaler Flachen (z.B. Platz-, Straf3en-, Dachwasser) nicht
einbezogen wurden.

Tabelle 11: Anzahl und Dauer von Grenzwertiliberschreitungen der Gebdudeszenarien

Stunden enzahl

liber Grenzwert Uberschreitungen
OECD-Haus 126 5
DIBt-Haus 1079 62
Hochhaus 4844 149

6 Diskussion und Schlussfolgerungen

6.1 Beurteilung der Emissionsfunktionen

Die Emissionsfunktionen stellen einen wichtigen Bestandteil der Modellierung und Simulation von
Stofffliissen dar, die von beregneten Bauteilen bzw. Gebduden ausgehen. Mit Hilfe des Simulationsmo-
dells COMLEAM wurden diese Emissionsfunktionen getestet. Die Daten von den drei Standorten Zii-
rich Terbutryn frei, RMI Terbutryn frei und Ziirich Terbutryn verkapselt erméglichen die Beurteilung
der Eignung und Aussagegiite der Emissionsfunktionen. Die Datensdtze reprasentieren bestimmte Ma-
terialien (Putz), Substanzen (Terbutryn frei, verkapselt), Standorte (dhnliche Koeffizienten der Schlag-
regenberechnung) und Wetter (mitteleuropdische Typen von Wetterstandorten). Durch die Parame-
tervielfalt geben die Simulationen wertvolle Hinweise auf die generelle Anwendbarkeit oder Nichtan-
wendbarkeit der Emissionsfunktionen.

Die hier angewendeten fiinf Funktionen umfassen:

» Einen Vorschlag fiir eine praktikable, ausgleichende, in vielen Féllen addquate Funktion (loga-
rithmische Emissionsfunktion)

» Eine aus zwei logarithmischen Teilen zusammengesetzte Funktion (doppelt loglineare Emissi-
onsfunktion)

» Eine Funktion, die sich am Emissionsprinzip des Transports von Substanzen an die Oberflache
des Materials orientiert (diffusionsgetriebene Emissionsfunktion)

» Eine Funktion, die sich an der Begrenztheit der Emission orientiert (Emissionsfunktion be-
grenztes Wachstum)

» Eine Funktion, die sich an dem Prozessprinzip der Emission orientiert (Langmuir- bzw. Micha-
elis-Menten-Emissionsfunktion)

Damit ist ein sehr breites Spektrum von einfachen praktikablen und vom Prozess her sinnvollen Funk-
tionen abgedeckt. Formuliert man Exponentialfunktionen, die die Emission als Abbau simulieren
(Schoknecht and Topfer, 2012), als weitere Emissionsfunktionen, resultiert eine Funktion vergleichbar
zur Emissionsfunktion begrenztes Wachstum mit dhnlichen Vor- und Nachteilen. Die oben entwickel-
ten Methoden zur Evaluation der Emissionsfunktionen lassen sich mit Hilfe von COMLEAM sehr leicht
auf weitere Funktionen anwenden.
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Die statistische Anpassung der Emissionsfunktionen an die Daten erfolgt nach der Methode der kleins-
ten Quadrate als nichtlineare Regression. Die doppelt loglineare Emissionsfunktion konnte nicht ge-
samthaft angepasst werden, weil die entstehende Matrix singuldr wird. Das deutet darauf hin, dass
diese Funktion liberparametrisiert ist und dass die flinf Parameter voneinander abhangig sind. Alle
anderen Anpassungen fiihrten bei allen Datensitzen nach wenigen Iterationen auf die richtige Losung.
Das heifdt, dass die Emissionsdaten im Allgemeinen so strukturiert sind, dass die nichtlineare Regres-
sion unproblematisch ist.

Abweichungen der Daten von den angepassten Emissionsfunktionen entstanden bei den verschiede-
nen Funktionen in dhnlicher Weise. Das heifdt zum Beispiel, es gab Messpunkte in den Datensatzen, die
durch alle Emissionsfunktionen unterschatzt wurden. Solche punktuell entstehenden Abweichungen
kénnen durch weitere Umlagerungs- oder Transformationsprozesse entstehen und eine ergianzende
Berticksichtigung zuséatzlicher Prozesse nahelegen. Die Abweichungen konnen aber auch zuféllige Ab-
weichungen oder Messungenauigkeiten darstellen, welche sich nicht valide abbilden lassen. Erfreuli-
cherweise werden in beiden Fillen die Abweichungen durch die Emissionsfunktionen herausgemittelt
und verlieren dadurch an Relevanz fiir die Emissionsvorhersage.

Die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion stellt am Anfang ein unrealistisches (d.h. in den Daten so
nicht erkennbares) Verhalten dar und iiberschitzt die Emissionen tiber das Ende der vorhandenen Da-
tensdtze hinaus (Vorhersage ungenau). Sie wird daher nicht fiir eine generelle Anwendung zur Emissi-
onsabschatzung empfohlen. Ebenfalls nicht empfohlen wird die Emissionsfunktion begrenztes Wachs-
tum. Sie impliziert, dass die Emission ab einem bestimmten Zeitpunkt auf Null zuriickgeht. Daher folgt
eine starke Unterschatzung der Emissionen, wenn iiber den Anpassungszeitraum hinaus simuliert
wird. Die Michaelis-Menten-Emissionsfunktion fiihrt nur auf eine leichte Unterschatzung der Emissio-
nen am Ende des Anpassungszeitraums. Da aber auch bei der Extrapolation eine Unterschatzung auf-
tritt, wird auch diese Funktion nicht fiir eine generelle Anwendung zur Emissionsabschitzung empfoh-
len. Die doppelt loglineare Emissionsfunktion wird aus mehreren Griinden ebenfalls nicht empfohlen.
Die hohe Anzahl von Parametern, die unklare Definition des Trennpunktes zwischen dem ersten und
dem zweiten Teil der Emissionsfunktion und die hohe Ungenauigkeit bei der Extrapolation sind nicht
akzeptabel.

Die logarithmische Emissionsfunktion dagegen ist fiir eine generelle Anwendung in der Emissionsab-
schitzung von Bauprodukten und Gebduden sowie der Risikobeurteilung mittels Modellierung (z.B.
mit COMLEAM) zu empfehlen. Sie zeigt in allen Bereichen ein plausibles Verhalten, hat die geringste
Abweichung bei der Extrapolation und iiberschatzt nur geringfiigig die Emissionsdaten gegen Ende
des Messzeitraums, so dass auch dariiber hinaus mit einer kleinen Uberschitzung gerechnet werden
kann.

Generell fiihrte die Extrapolation der Emissionsdaten bei einigen Emissionsfunktionen zu teilweise
erheblichen Abweichungen. Eine leicht zu hohe, aber eher konservative Abschitzung, ist nur durch die
logarithmische Emissionsfunktion gegeben.

6.2 Beurteilung der Ubertragungsfunktion

Bei der Beurteilung der Ubertragung von aktuellen Messergebnissen auf die zukiinftig erwarteten
Emissionen stellt sich die Frage, welche Emissionsfunktion geeignet ist. Die Spannbreite der Emissi-
onsvorhersagen iiber die simulierten 20 Jahre ist grof3. Die Simulation des OECD-Hauses fiir das Wet-
ter in Hamburg (15'013 mm Niederschlag) ergibt an der Westfassade 878 L/m?2 Schlagregen. Abbil-
dung 16 zeigt die Simulation mit der logarithmischen Emissionsfunktion, die auf den Messungen am
Standort Ziirich (Terbutryn frei) basiert (Abbildung 6). Die Extrapolation dieses Messzeitraums von
einem Jahr auf 20 Jahre kann auch mit den anderen Emissionsfunktionen durchgefiihrt werden, wobei
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jeweils die Parameter der Funktionsanpassungen an dieselben Messdaten verwendet werden (vgl. Ka-
pitel 4.2 und die Parameterwerte im Anhang Tabellen A1 bis A5). Die Simulation liber 20 Jahre extra-
poliert die Emissionsfunktion begrenztes Wachstum auf die kleinste Emissionsmenge von Eic =

24 mg/m?2 und die diffusionsgetriebene Emissionsfunktion auf die grofdte Menge Epirr = 100 mg/m2. Da-
mit ist die grofdte Schatzung viermal so hoch wie die kleinste Schatzung. Dass der Unterschied grofs ist,
war aufgrund der Simulationen (Abbildung 14) und der Ergebnisse fiir die diffusionsgetriebene Emis-
sionsfunktion (Kapital 4.2.3) zu erwarten. Die Langmuir- bzw. Michaelis-Menten-Emissionsfunktion
kommt auf eine Emission von je 32 mg/m?2, was eher als Unterschitzung zu interpretieren ist. Die bei
der Extrapolation als zu hoch beurteilte doppelt loglineare Emissionsfunktion ergibt 39 mg/mz2. (Ab-
bildung 14). Die Vorhersage der logarithmischen Emissionsfunktion ist nach obigen Uberlegungen am
ehesten realistisch mit Ei,s = 52 mg/m?2 und eine verniinftige Annahme fiir die Beurteilung. Die Simula-
tionen mit den verschiedenen Emissionsfunktionen zeigen deutlich, wie sehr es auf die richtige Wahl
der Emissionsfunktion ankommt.

Die Sensitivitat der erwarteten Emissionen auf die Emissionsfunktion ist also mit einem Faktor 4 sehr
grof3. Als Vergleich dazu werden in Abbildung 16 die Emissionen an den vier Fassaden des OECD-Hau-
ses angegeben. Der Unterschied zwischen der héchsten Emission an der Westfassade und der kleins-
ten Emission an der Ostfassade betragt gerade etwa Faktor 1,5.

Der Unterschied zwischen der hochsten Emission am Hochhaus mit der Héhe von 21 m und der kleins-
ten Emission bei der Héhe von 2,5 m betragt etwa Faktor 1,13 (also 13 %) (Abbildung 16). Die Unter-
schiede sind demnach <20 % und werfen die Frage auf, ob die Definition eines hoheren Gebaudes als
»Referenzhaus” wirklich erforderlich ist fiir eine Risikoabschatzung von Bauprodukten oder bioziden
Wirkstoffen.

In Abbildung 17 werden die hypothetischen Auswirkungen auf ein kleines Gewasser dargestellt. Die
Gebaudehohe, die auf die gesamte Emissionsmenge nur einen kleinen Einfluss hat, hat auf dieses theo-
retische Gewadsser einen durchaus signifikanten Einfluss (Tabelle 11). Es zeigt sich, dass ein kleines
Gewdsser neben einem niedrigen Haus (Hohe 2,5 m) nur wenige Grenzwertiiberschreitungen auf-
weist. Verldauft das Gewéasser neben einem Hochhaus (Hohe 21 m), so nehmen die Anzahl, die Dauer
und die Hohe der Konzentrationsspitzen (sog. Pulsbelastungen) zu.

Die Wassermenge im Gewasser bestimmt das Verdiinnungsverhaltnis und diirfte deshalb ein weiterer
sensitiver Parameter fiir die gesamte Risikobeurteilung sein. Zu erwarten ist aufgrund schon realisier-
ter Simulationen, dass die Gewdassergrofie sogar von hoherer Gewichtigkeit ist als die Gebaudehdhe.

6.3 Ausblick

Die logarithmische Emissionsfunktion wird als geeignete Form von Emissionsfunktion empfohlen. Sie
ist eine praktikable, minimalkonservative Schatzung fiir zukiinftige Modellierungen und den anderen
vier getesteten Funktionen iiberlegen.

Durch weitere Berechnungen mit dem Simulationsmodell COMLEAM kénnen die Abweichungen quan-
tifiziert werden, die sich durch die Berticksichtigung zusatzlicher Prozesse (Diffusion im Bauteil, Ab-
bau der Substanz) ergeben. Den Einfluss der Parameter in den Emissionsfunktionen detaillierter zu
beschreiben, konnte die Genauigkeit der Vorhersage noch verbessern.

Zusatzliche Langzeitsimulationen fiir andere Materialien und Substanzen fiir lingere Zeitraume helfen,
die Ubertragbarkeit der Resultate zu den Emissionsfunktionen abzuschitzen.

Erganzende Sensitivititsanalysen von weiteren Datensatzen, wie Windgeschwindigkeit, Windrichtung,
Niederschlagsmenge und die Eingabedaten zu den Windberechnungen (z.B. der Wandfaktor), sowie zu
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anderen Bauprodukten und Substanzen/Bioziden wiirden die Aussagegiite bei harmonisierten Bau-
produktbewertungen verbessern.

Mittels Simulation léasst sich fiir Feldstudien auch der optimale (d.h. minimale) Probenumfang, die Ver-
teilung der Proben sowie die Versuchsdauer ermitteln, um die beste Grundlage fiir eine Emissions-
und Risikobeurteilung zu erhalten.

Der Einfluss von Einzugsgebietsflachen, die den Abfluss von emissionsbehafteten Flachen verdiinnen
(z.B. Dacher, Parkplatze etc.), und der Gewassergrofde im Vergleich zur Gebdaudehohe sollte abge-
schatzt und beurteilt werden. Damit lassen sich die wesentlichen Variablen der Austrags- und Exposi-
tionsmodellierung auf wenige Groféen eingrenzen und die emissionsorientierte Produktbewertung
nachfolgend in wenigen Szenarien abbilden. Um den Aufwand weiter zu reduzieren bietet sich ein ge-
stuftes Vorgehen (tiered approach) an, bei dem mit ,worst-case” Szenarien begonnen wiirde (z.B.
kleinste Abflussmenge im Oberflichengewaisser).
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Anhang

Abbildung A 1: Relative Niederschlagsmenge nach Windrichtung (links) und Niederschlagsmenge pro Jahr
(rechts) am Standort Hamburg
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Tabelle A 1: Parameterwerte der logarithmischen Emissionsfunktion
Datensatz Parameter mit Einheit
Ochar
Achar L
[dimensionslos] {—2}
m
Zirich Terbutryn, Putz frei 0,00566 9,52
RMI Terbutryn, Putz frei 0,00769 8,19
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt 0,00531 8,43
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt Extrapolation | 0,00629 12,1

Tabelle A 2: Emissionsfunktion fiir begrenztes Wachstum

Datensatz Parameter mit Einheit

aG bLg

[-] [L/m?]
Zirich Terbutryn, Putz frei 0,0132 0,0581
RMI Terbutryn, Putz frei 0,0193 0,0598
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt 0,0145 0,0467
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt Extrapolation | 0,0116 0,0662
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Tabelle A 3: Diffusionsgetriebene Emissionsfunktion

apiff [ﬂ}
JL
Zirich Terbutryn, Putz frei 0,00187
RMI Terbutryn, Putz frei 0,00269
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt 0,00199
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt Extrapolation | 0,0018

Tabelle A 4: Langmuir- und Michaelis-Menten-Emissionsfunktion

Datensatz Parameter mit Einheit

amm = @Langmuir bLangmuir Kmm

[] [m2/L] (L/m?]
Zirich Terbutryn, Putz frei 0,0181 0,0482 20,7
RMI Terbutryn, Putz frei 0,0257 0,0522 19,2
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt 0,0187 0,0441 22,7
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt Extrapolation 0,0174 0,0474 21,1

Tabelle A 5: Doppelt log-lineare Emissionsfunktion

N a, a3 ay b

g n | no | Wml
Zirich Terbutryn, Putz frei 0,000766 | 0,846 | 0,00549 | 0,204 | 21,5
RMI Terbutryn, Putz frei 0,00121 0,818 | 0,00698 | 0,245 | 21,3
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt 0,00108 0,686 | 0,00433 | 0,277 | 29,5
Zirich Terbutryn, Putz verkapselt Extrapolation 0,00094 0,763 | 0,00172 | 0,538 | 14,8
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