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Abstract

Industrial development can only become truly sustainable if it is built on firm ecological
foundations. Since the Rio Earth Summit in 1992, United Nations Environmental Programme
supports respective efforts with activities e.g. in the area of its “Life Cycle Initiative”. The
concept of Life Cycle Thinking as the basis of this initiative integrates existing consumption
and production strategies into a life cycle approach. For its implementation, Life Cycle As-
sessment is seen as the most established and well-developed tool. The most important weak-
ness of Life Cycle Assessment is the high effort needed in data inventory gathering that is re-
quired in order to be able to apply the tool in an adequate way. Therefore the goal of this PhD
thesis is to provide a foundation for clear guidance for a coherent and comprehensive invento-
ry modelling of nanomaterials along their complete life cycle. This will contribute to an in-

creased effectiveness when Life Cycle Assessment is used in the area of nanotechnology.

After a short introduction in Chapter 1, explaining the key points of Life Cycle Assessment
and the Inventory Analysis (i.e. the most time consuming step within this tool) — Chapter 2
investigates the general set-up for an application of Life Cycle Thinking in general, and Life
Cycle Assessment specifically focused in the area of nanotechnology. Two simple case stud-
ies, one on physical vapour deposition coatings and the other on a field emission display
screen containing carbon nanotubes, are completed for this investigation. This is because
there are not many Life Cycle Assessment studies in this area that have been identified until
now. In fact, these two examples are used here in order to substantiate and illustrate the need
for a framework to harmonise existing, on-going and future Life Cycle Assessment applica-
tions in this field. In doing so, the following three aspects are identified as the most important

issues:

e an identification of those (additional) functions of nanomaterials, which have to be
taken into account, when modelling the application of this material,

¢ the inventory modelling of nanomaterials;

e an evaluation of eventual releases of nanomaterials into the environment.

In Chapter 3, state of the art environmental assessments in the area of nanotechnology togeth-

er with their weaknesses and gaps are further investigated. To this end, a comprehensive anal-



ysis of the up to now published Life Cycle Assessment studies in the area of nanotechnology
Is established and existing methodological shortcomings are identified. Furthermore, strate-
gies to overcome these pitfalls are proposed with the main objective being to give a more
clear picture of the current situation from the point of view Life Cycle Assessment/Inventory
modelling. Notably, the review process has shown that studies applying Life Cycle Assess-
ment to the area of nanotechnology have been scarce so far. One reason might be with the is-
sues with the Life Cycle Assessment approach adapting to the further precision needed in or-
der to be applicable to nanotechnologies. Some of these issues were identified in Chapter 2.
On the level of inventory modelling, this means that production data of important nanomateri-
als should be collected and made available in a widely-accepted format. On the level of im-
pact assessment, relevant physical characteristics have to be identified for a toxicity assess-

ment of nanoparticles.

Chapter 4 represents the core element of this thesis, which describes the development of clear
rules on how emissions of nanomaterials need to be taken into account on the level of Inven-
tory modelling (i.e. what elements, what properties need to be reported for such an emission)
in order to allow an adequate and comprehensive assessment in the subsequent Life Cycle
Impact Assessment step. Here, a three-step method is used to identify all the properties that
are necessary for an adequate integration of releases of nanomaterials into Life Cycle As-
sessment studies. In the first step, the nanomaterials are described/characterized as completely
as possible. The level of characterisation is based on scientific publications, results from ex-
pert workshops and publications from public authorities and international organisations that
have been reviewed. The result is a list of a dozen properties that should be used in order to
fully describe a nanomaterial. Among these properties, the second step identifies those that
are effectively relevant for Life Cycle Assessment studies; i.e. those properties that influence
the resulting toxicological effect of the respective nanomaterial. By using the most recent Life
Cycle Impact Assessment method for toxicological impacts, the USEtox method, those prop-
erties are identified that influence fate, exposure, and effect of a nanomaterial released to the
environment. Based on this scholar knowledge no reduction of the above established list of
one dozen of properties could be achieved. Thus, the analysis is further enhanced by prioritiz-
ing this list, covering the issues of life cycle view, drivers for human toxicity and decision
tools for a safe use of nanomaterials. According to this organisation scheme, the properties

‘composition’, ‘amount’, ‘shape, and ‘size (distribution)’ are of first priority concerning the



integration into Life Cycle Assessment studies. In the third step, these findings are translated
into the Life Cycle Assessment language by exemplifying how especially these properties,
specifically ‘shape’ and ‘size (distribution)’, should be integrated into current Life Cycle As-
sessment data formats. Result is a clear proposal of a Life Cycle Inventory modelling frame-
work for the integration of releases of nanomaterials in Life Cycle Assessment studies — rep-
resenting a compromise between scholar knowledge and the (toxicological) reality. At the
same time, this thesis aims to be a clear manual towards the specialists for Life Cycle Impact
Assessment, instructing them which of the properties would need to be taken into account
when establishing the characterisation factors for this subsequent step in a Life Cycle As-
sessment study.

As a first application example of this framework, in Chapter 5 a more detailed Life Cycle As-
sessment study of the Field Emission Display technology is established. The main objective
was to demonstrate the application of this in the precedent Chapter 4 developed framework
for the modelling of nanomaterials in Life Cycle Assessment studies. A 36-inch Field Emis-
sion Display television device is modelled in detail along its complete life cycle — from the
extraction of the resources until the final disposal. This on carbon nanotubes based display
technology is used as an example because the ecotoxicity value for carbon nanotubes is the
only so far published characterisation factor for the Life Cycle Impact Assessment of nano-

materials.

The established in-depth analysis of the Field Emission Display television device is dominat-
ed of the production phase (independently of the impact category evaluated). Within the pro-
duction of these devices, the electronics parts (i.e. the printed wiring boards) show clearly the
highest contribution — while the carbon nanotubes production is of very minor influence. Such
a release of carbon nanotubes during the End-of-Life treatment does not contribute to the
overall impact in the area of ecotoxicity (showing a value <0.01% of the total ecotoxicity po-
tential of such a screen for these releases). Even when using conservative characterisation fac-
tors reported for this kind of emission in literature, their toxicity potential is low. Due to the
lack of a respective characterisation factor for human toxicity, the influence of a carbon nano-
tubes release in this instance can not be evaluated. Due to the form of the carbon nanotubes
(i.e. fibrous, asbestos-like form) a higher impact from such a release could be expected in the
area of human toxicity. This is a good example for the dependency between the inventory
modelling and the subsequent Life Cycle Impact Assessment. As long as there are no charac-



terisation factors available that take into account more than just the amount of a release, the
latter one doesn’t have to be characterized in a more comprehensive way (i.e. no further prop-
erties of releases of nanomaterials need to be collected). Compared with the today used dis-
play technologies, it appears that the Field Emission Display has an environmental advantage
over these other technologies. For this, Chapter 6 describes the results of a detailed Life Cycle
Assessment study of the three television technologies used today: the Cathode Ray Tube, the
Liquid Crystal Display and the Plasma Display Panel technologies. The relevance of this
chapter in the framework of this thesis is simply to supply a benchmark and provide reference
values of these known display technologies, in order to be able to evaluate the Field Emission
Display technology in relation to its ecological advantages / disadvantages.

In the concluding Chapter 7, a critical appraisal is described of the in this thesis identified,
limiting elements for a broader and more adequate application of the Life Cycle Assessment
approach in the area of nanotechnology (i.e. [i] taking into account in an appropriate way
eventual additional functionalities of nanomaterials in the goal and scope step of a Life Cycle
Assessment study; [ii] the creation of inventory data of often used nanomaterials; [iii] the def-
inition of characterisation factors for the Life Cycle Impact Assessment of releases of nano-
materials; and [iv] the documentation of a framework to model releases of nanomaterials in an
adequate manner), especially the last of these four points. The in this thesis introduced priori-
tisation concerning the integration of further properties into the inventory modelling of releas-
es of nanomaterials allows a stepwise expansion; starting with two additional properties
(shape and size distribution). This stepwise procedure also facilitates the coordination be-
tween inventory modelling and Life Cycle Impact Assessment and the related definition of
characterisation factors. On the level of inventory modelling, only an integration of those
properties makes sense that can be taken into account in the subsequent impact assessment
step as well. This coordination allows keeping the related uncertainty as low as possible. The
quantification of this uncertainty for the starting level (i.e. a use of shape and size (distribu-
tion) as the only additional properties) is not possible; the developed framework needs to be

applied to a wide variety of different cases and different nanomaterials first.
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Zusammenfassung

Industrielle Entwicklung kann nur nachhaltig werden, wenn sie auf einem gesunden 6kologi-
schen Fundament steht. Seit dem Erdgipfel von Rio 1992 unterstitzt die UNEP (das Umwelt-
programm der Vereinten Nationen) entsprechende Bemiihungen beispielsweise mit Aktivita-
ten im Rahmen der ,Life Cycle Initiative‘. Das Konzept des Lebenszyklusdenkens als Basis
dieser Initiative vereinigt bekannte Strategien zu Produktion und Konsum mit einem Lebens-
zyklusansatz. Fir eine Umsetzung in die Praxis wird die Okobilanz als das aktuell am besten
geeignete Werkzeug angeschaut. Die grosste Schwachstelle dieses Instrumentes ist der meist
hohe Aufwand bei der Beschaffung von Inventardaten, welche fiir solche Studien notwendig
sind. Das Ziel der vorliegenden Arbeit ist das Entwickeln von Richtlinien fir eine koharente
und umfassende Inventarmodellierung im Bereich der Nanotechnologie, damit das Instrument

der Okobilanz auch im Bereich Nanotechnologie passend eingesetzt werden kann.

Im Anschluss an eine kurze Einfiihrung im Kapitel 1, welche die Kernpunkte von Okobilanz
und Inventaranalyse (der zeitaufwandigste Teilschrittes einer solchen Studie) erklart — werden
im Kapitel 2 die generellen Rahmenbedingungen fir eine Anwendung des Konzeptes des Le-
benszyklusdenkens im Allgemeinen, sowie der Okobilanzierung im Speziellen, im Bereich
der Nanotechnologie untersucht. Zwei einfache Beispiele zu Beschichtungen mit dem PVD'-
Verfahren sowie zu Feldemissionen-Bildschirmen mit Kohlenstoffnanoréhrchen wurden da-
fiir erstellt, da zum Zeitpunkt, wo dieses Kapitel geschrieben wurde, nicht viele Okobilanz-
Studien zu diesem Thema identifiziert werden konnten. Die Beispiele werden in erster Linie
dazu gebraucht, um den Bedarf nach Rahmenbedingungen flr eine Harmonisierung von be-
reits bestehenden, laufenden sowie zukiinftigen Okobilanzstudien auf diesem Gebiet zu be-

kraftigen und zu illustrieren. Dabei werden drei Aspekte als wichtige Punkte identifiziert:

o Identifikation allfalliger (zusétzlicher) Funktionen eines Nanomaterials, die Beriick-

sichtigung finden mussen, wenn Anwendung des Materials bilanziert wird;
e die Inventar-Modellierung von Nanomaterialien; sowie

o die Beurteilung von maéglichen Freisetzungen solcher Nanomaterialien in die Umwelt.

! PVD: physical vapour deposition, auf Deutsch: physikalische Gasphasenabscheidung
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Im darauffolgenden Kapitel 3 wird der aktuelle Stand der Technik betreffend 6kologischer
Beurteilung der Nanotechnologie mittels Okobilanzen, sowie damit verbundene Schwachen
und Lucken weiter untersucht. Dafiir wird eine umfassende Analyse der bis dahin publizierten
Okobilanz-Studien im Bereich der Nanotechnologie erarbeitet, vorhandene methodische
Schwachen werden identifiziert und Strategien, um diese zu beseitigen, werden vorgeschla-
gen; Zielsetzung ist es, ein klares Bild der aktuellen Situation beziiglich Okobi-
lanz/Inventaranalyse zu erhalten. Das Review zeigt, dass Okobilanzen im Bereich der Nano-
technologie bis dato eher selten sind. Ein mdglicher Grund kann in all jenen Punkten der
Okobilanz gesucht werden, welche weitere Abkliarungen benétigen, um das Instrument auf
den Bereich der Nanotechnologie umfassend anwenden zu konnen, wie zum Beispiel die
Punkte, welche bereits oben (Kapitel 2) identifiziert wurden. Auf der Ebene der Inventarmo-
dellierung heisst dies beispielsweise, dass Produktionsdaten von den wichtigsten Nanomateri-
alien gesammelt und in einem weitverbreiteten und breit akzeptierten Datenformat bereitge-
stellt werden; auf der Ebene der Wirkungsabschatzung sollen die relevanten physikalischen

Parameter flr eine toxische Beurteilung identifiziert werden.

Das Kapitel 4 ist das Kernelement der vorliegenden Dissertation und beschreibt die Entwick-
lung von klaren Richtlinien, wie Emissionen von Nanomaterialien auf der Ebene der Inven-
tarmodellierung erfasst werden sollen (d.h. welche Elemente, welche Eigenschaften einer sol-
chen Emissionen erfasst werden miissen) um eine adaquate Bewertung im Schritt der Wir-
kungsabschétzung zu ermdglichen. Um diejenigen Eigenschaften zu identifizieren, die fir ei-
ne angemessene Integration von Emissionen von Nanomaterialien in Okobilanz-Studien be-
notigt werden wird eine dreistufige VVorgehensweise eingesetzt. Im ersten Schritt werden die
Nanomaterialien mdoglichst umfassend beschrieben/charakterisiert — basierend auf wissen-
schaftlichen Publikationen, Resultaten von Experten-Treffen und Veroffentlichungen von 6f-
fentlichen Amtern und internationalen Organisationen. Das Resultat ist eine Liste von einem
Dutzend Eigenschaften, mit welchen ein Nanomaterial charakterisiert werden sollte. Ziel des
zweiten Schrittes ist die Reduktion auf jene Eigenschaften, die im Rahmen von Okobilanz-
Studien relevant sind — sprich, eine Reduktion auf jene Eigenschaften, welche die Toxizitat
des jeweiligen Materials beeinflussen. Mit Hilfe der jingsten Bewertungsmethode fir die Be-
urteilung von toxikologischen Auswirkungen (der Methode ,USEtox‘), werden diejenigen Ei-
genschaften identifiziert, die Einfluss auf ,,Fate, ,,Exposure* sowie ,,Effect™ der Emissionen

eines Nanomaterials haben. Mit dieser VVorgehensweise lasst sich die Liste aus dem ersten
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Schritt nicht reduzieren. In einer weiteren Etappe wird deshalb eine Priorisierung der Eigen-
schaften vorgenommen, basierend auf den Aspekten Lebenszyklusbetrachtung, Kerneinfluss-
faktoren Humantoxizitét, sowie auf Entscheidungshilfen fir einen sicheren Umgang mit Na-
nomaterialien. Daraus folgt, dass die Eigenschaften ,Zusammensetzung‘, ,Menge‘, ,Form*
und ,Grosse(nverteilung)* an erster Stelle fir eine Integration in Okobilanz-Studien stehen.
Im dritten Schritt wird diese Information in die Sprache der Okobilanz ubersetzt, indem ge-
zeigt wird, wie zusatzlichen Eigenschaften (neben der Menge und dem Name einer Emission)
in heutige Okobilanz-Datenformate integriert werden konnen. Mit diesem Vorschlag eines
Modellierungsranmens fiir die Integration von Emissionen von Nanomaterialien in Okobi-
lanz-Studien werden Eigenschaften von Nanopartikeln berticksichtigt, welche eine sinnvolle
Wirkungsabschatzung in Zukunft ermdglichen sollen. Dieser Vorschlag stellt einen Kompro-
miss dar zwischen der Relevanz der Partikeleigenschaften und dem Kenntnisstand tber toxi-

sche Wirkungsbeziehungen bzw. der Datenverfligbarkeit.

Als erstes Anwendungsbeispiel fur diese Richtlinien wird im Kapitel 5 eine (dieses Mal mehr
ins Detail gehende) Okobilanz des im Kapitel 2 bereits untersuchten Feldemissionen-Bild-
schirms erstellt. Hauptziel ist das Aufzeigen der Anwendbarkeit dieser im Kapitel 4 hergelei-
teten Richtlinien fiir die Modellierung von Emissionen von Nanomaterialien an einem kon-
kreten Beispiel. Der komplette Lebenszyklus eines 36 Zoll grossen Fernsehgerates — von der
Rohstoffgewinnung bis zur finalen Entsorgung wird dafir im Detail modelliert. Diese auf
Kohlenstoffnanoréhrchen aufbauende Bildschirm-Technologie wird als Beispiel genutzt, da
der einzige Bewertungsfaktor fir Nanomaterialien, welcher aktuell existiert, der Wert fur die

Okotoxizitat von Kohlenstoffnanoréhrchen ist.

Die durchgefiihrte Analyse des Feldemissionen-Bildschirms zeigt eine klare Dominanz der
Produktion (unabhangig vom betrachteten Umweltindikator). Innerhalb der Produktion ist es
die Elektronik (genauer die Leiterplatten), welche klar die hdochste Belastung aufweist — wah-
rend die Produktion des eingesetzten Nanomaterials von untergeordneter Bedeutung ist. Die
Freisetzung der Kohlenstoffnanoréhrchen bei der Entsorgung tragt bei der Okotoxizitat nicht
in relevantem Masse zur Umweltbelastung bei (sie liegt bei < 0.01% der totalen Okotoxizitat
eines solchen Bildschirmes) — auch nicht wenn der in der Literatur angegebene héhere (sog.
konservative) Bewertungsfaktor fiir Kohlenstoffnanoréhrchen Verwendung findet. Auf Grund
des Fehlens von Bewertungsfaktor(en) ist die Analyse des Einflusses dieser Kohlenstoffnano-
rohrchen beziglich der Wirkungskategorie Humantoxizitat nicht moglich, bei welcher auf-



grund der Form der Kohlenstoffnanoréhrchen (Faser &hnlich wie Asbest) toxische Effekte zu
erwarten sind. Im Vergleich mit heute benutzten Bildschirmtechnologien weist die Feldemis-
sionen-Technologie aber klar 6kologische Vorteile auf. Dazu beschreibt das Kapitel 6 die Re-
sultate einer detaillierten Okobilanz der heute im Gebrauch stehenden Technologien fiir Fern-
sehgerate - der Kathodenstrahlréhre, dem Flissigkristallbildschirm, sowie dem Plasmafernse-
her. Die Relevanz von Kapitel 6 beschrénkt sich auf das Bereitstellen dieser Vergleichsgros-
sen, so dass dieser Vergleich des Feldemissionen-Bildschirmes mit den heutigen Technolo-

gien Uberhaupt moglich wurde.

Im abschliessenden Kapitel 7 erfolgt eine kritische Auseinandersetzung mit den im Rahmen
dieser Dissertation identifizierten, limitierenden Elementen fir eine breitere und adéquatere
Anwendung der Okobilanz im Bereich Nanomaterialien (i.e. die Erfassung allfalliger zusatz-
licher Funktionalitaten bei der Definition von Ziel und Untersuchungsranmen; das Erstellen
von Inventardaten fiir hdufig benutze Nanomaterialien; die Definition von Bewertungsfakto-
ren fur die Wirkungsabschatzung von Emissionen; und die Dokumentation adéquater Regeln
fir die (Inventar-)Modellierung von diesen Emissionen) — und speziell dem letzten dieser
Punkte. Denn die hier eingeflhrte Priorisierung betreffend Integration weiterer Eigenschaften
bei der Modellierung von Emissionen von Nanomaterialien erlaubt ein schrittweises Vorge-
hen; mit einem Start mit nur zwei weiteren Eigenschaften (Form, Grdssenverteilung). Diese
schrittweise VVorgehensweise vereinfacht dabei die Koordination zwischen Inventarmodellie-
rung und Wirkungsabschéatzung (und der damit verbundenen Definition von Bewertungsfak-
toren), da nur eine Erfassung von Eigenschaften im Inventar Sinn macht, welche in der Be-
wertung ebenfalls Berucksichtigung gefunden haben. Mit dieser Koordination wird es somit
mdglich, die Unsicherheit auf dem jeweils tiefst mdglichen Stand zu halten. Eine Quantifizie-
rung dieser Unsicherheit bei einer Integration von Form und Grossenverteilung (dem Start-
punkt der vorgeschlagenen Richtlinie) ist heute jedoch nicht méglich; hierzu muss diese Vor-
gehensweise erst in unterschiedlichen Fallstudien, mit unterschiedlichen Nanomaterialien an-

gewandt werden.
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