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Kurzbeschreibung: Ultrafeine Partikel im Innenraum und in der Umgebungsluft: -
Zusammensetzung, Quellen und Minderungsmoglichkeiten

Die Exposition gegeniiber Aerosolpartikeln (Feinstduben) kann zu gesundheitlichen Problemen
wie Atemwegserkrankungen und Herz-Kreislauf-Erkrankungen fithren, abhangig von
Partikelgrofde und chemischer Zusammensetzung. In der modernen Gesellschaft verbringen
Menschen die meiste ihrer Zeit zu Hause - dennoch wurde die Partikelexposition unter den
entsprechenden Bedingungen bisher nur selten mit partikelgréf3enaufgel6sten Messungen
untersucht. In dieser Studie wurden von Dezember 2016 bis Marz 2019 in 40 deutschen
Haushalten Innen- und Aufdenmessungen an Fein- und Ultrafeinstduben durchgefiihrt. Konkret
wurden Partikelmassenkonzentration, Partikelanzahlkonzentration und -gréfdenverteilung, CO»-
Konzentration und Aktivititen der Bewohner*innen erfasst. Zwei hiufig verwendete
Quantifizierungsmethoden der Partikelemissionen wurden fiir diesen Datensatz erstmals
verglichen und bewertet: der Single-Parameter-Ansatz SPA sowie der Indoor-Aerosol-Modell-
Ansatz IAM. Letzterer kombiniert Modellsimulationen mit Messdaten, die die Realitdt besser
beschreiben als der SPA-Ansatz. Um die aus dem vereinfachten SPA-Ansatz berechneten
Emissionsraten anzupassen, wurden Korrekturfaktoren abgeleitet, wodurch die Emissionsraten
miteinander vergleichbar sind. Die Ergebnisse zeigen, dass Innenraumquellen gegeniiber
Aufienquellen hinsichtlich ihres Beitrags zur Partikelanzahl leicht iiberwiegen (~ 56% der
Gesamtexposition). Fiir den Beitrag der Auf3enluft war die Penetration durch die Gebaudehiille
(~ 26% der Gesamtexposition) bedeutender als der Eintrag durch ge6ffnete Fenster (~ 15% der
Gesamtexposition). Das Brennen von Kerzen und das Offnen von Fenstern fithren zu saisonalen
Unterschieden bei den Beitragen von Innenquellen zur Exposition in Wohngebieten (70% in der
kalten bzw. 40% in der warmen Jahreszeit). Die Ergebnisse legen nahe, dass Quellen in
Innenrdumen fir den Grofdteil der anzahlkonzentrationsbezogenen Exposition in Wohnungen
verantwortlich sind. Dies sollte in epidemiologischen Studien und bei der Risikobewertung
Beriicksichtigung finden, wenn die gesundheitlichen Auswirkungen von Aerosolpartikeln
untersucht werden.

Abstract: Ultrafine particles in indoor and ambient air: Composition, sources, and mitigation
options

Exposure to aerosol particles (particulate matter) can lead to health problems such as
respiratory diseases and cardiovascular diseases, depending on the particle size and chemical
composition. In modern society people spend most of their time at home. Despite this, particle
exposure has rarely been studied with particle size-resolved measurements under real-world
conditions in homes. In this study, indoor and outdoor measurements of fine and ultrafine
particles were conducted in 40 German households from December 2016 to March 2019.
Concretely, particle mass concentration, particle number concentration and size distribution,
CO2-concentration, and occupant activities were recorded. Two commonly used particle
emission quantification methods, the single parameter approach (SPA) and the indoor aerosol
model (IAM) approach, were compared and evaluated for the first time for this data set. The [AM
approach combines model simulations with measured data that better describe reality than the
SPA approach. Correction factors were derived to adjust emission rates calculated from the
simplified SPA approach, making emission rates comparable. The results show that indoor
sources slightly outweighed outdoor sources (~56% of total exposure) in terms of their
contribution to particle counts. For the outdoor contribution, penetration through the building
envelope (~ 26% of total exposure) was higher than infiltration through open windows (~ 15%
of total exposure). Candle burning and window opening lead to seasonal differences in indoor
source contributions to residential exposure (70% and 40% in cold and warm seasons,
respectively). The results suggest that indoor sources are responsible for most of the number



concentration-related residential particle exposure. This should be considered in
epidemiological studies and risk assessment when studying the health effects of aerosol
particles.
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Zusammenfassung

Aufgrund ihres Einflusses auf Atemwegs- und Herz-Kreislauf-Erkrankungen stellen Aerosol-
oder Feinstaubpartikel ein wichtiges Thema der Gesundheitsvorsorge dar. In Industrielandern
verbringen die Menschen im Mittel mehr als 65 % ihrer Zeit zu Hause. Dort sind die Menschen
einer Mischung aus Partikeln ausgesetzt, die zum einen aus dem Freien stammen und zum
anderen von Quellen in Innenrdumen ausgestofien werden (z. B. durch Kochen und brennende
Kerzen). Um die Partikelexposition in Wohnraumen zu verstehen, ist es wichtig, die Beitrage von
Innen- und Aufienquellen zu bestimmen. Bislang gibt es nur relativ wenige Studien, welche die
Partikelkonzentration in Wohnraumen mit einem vollstiandigen, gréf3enaufgeldsten Bild der
Partikel im Grofdenbereich von 10 nm bis 10 pum und mit gréfdenaufgelosten Informationen
untersucht haben - zudem wurde in Deutschland keine davon langfristig in mehreren
Wohnungen durchgefiihrt. Somit besteht eine Erkenntnisliicke hinsichtlich der
Partikelexposition in deutschen Wohnraumen sowie des Einflusses von Partikelquellen im
Innenbereich.

Um diese Liicke zu schliefsen, wurden von Dezember 2016 bis Marz 2019 in 40 privaten
Héausern und Wohnungen in Leipzig und Berlin Messungen durchgefiihrt. Dabei fanden in jeder
Wohnung zweimal gleichzeitige Innen- und Aufdenmessungen statt, zu verschiedenen
Jahreszeiten sowie fiir jeweils mindestens zehn Tage. In den insgesamt iiber 500 Messtagen
wurden die PM1o-, PMz5- und PM;-Massekonzentrationen, die Konzentrationen feiner und
ultrafeiner Partikel (Ngp bzw. Nypp) und die Partikelanzahl- und
Partikelmassengrofienverteilungen (PNSD bzw. PMSD) erfasst, aufderdem die CO»-
Konzentrationen in den Innenrdumen, die meteorologischen Parameter der Umgebung sowie
Informationen iiber die Aktivitidten in den Wohnungen. Begleitet wurden die Messungen
iiberdies von einem Fragebogen, der neben der Wohnsituation auch die raumliche Aufteilung
der Innenrdume mit moglichen Innenraumquellen sowie die Aktivititen der Bewohner*innen
dokumentierte. Damit ist diese Arbeit eine der grofdten Studien mit derart umfassenden
Partikelparametern in mehreren europdischen Haushalten (hier: deutsche Haushalte), die alle
Jahreszeiten abdeckt. Die Messkampagne und die gewonnenen Erkenntnisse setzen Standards
fiir qualitativ hochwertige Partikelmessungen im Innen- und Auféenbereich von privaten
Innenraumen.

Die Massenkonzentrationen der groben Partikel (Partikeldurchmesser > 1 pm), insbesondere
PM35.10, konnten mit Resuspensionsprozessen in Verbindung gebracht werden, die durch
Aktivitaten der Bewohner*innen verursacht wurden. Sie wiesen in Innenrdumen signifikant
hohere Konzentrationen (3,9 pg m-3) und eine grofdere Variabilitat auf als im Freien (1,1 pg m3),
was darauf hindeutet, dass Aktivitaten in Innenrdumen die Hauptursache von groben Partikeln
dort darstellen. Es wurde offensichtlich, dass die Belastung durch grobe Partikel in Innenrdumen
nicht durch Messungen im Freien erfasst werden kann.

Bei Submikrometerpartikeln waren die mittleren Konzentrationen von PM; und Ngp in
Innenrdumen niedriger als im Freien (mittleres E/A-Verhaltnis jeweils 0,69), wobei die
zeitlichen Schwankungen im Innenraum den Schwankungen im Freien folgten. Von der
Gesamtpartikelzahl machten die UFP in den untersuchten Wohnsituationen den Grofsteil aus (im
Durchschnitt 83 % in Innenraumen und 82 % im Freien). Die tageszeitlichen Zyklen von Nyrp
und Nrp zeigen daher insgesamt dhnliche Trends. Dies deutet darauf hin, dass in deutschen
Wohnbereichen das Niveau und die Schwankungen der ultrafeinen Partikelanzahl, die bei
Langzeitmessungen beobachtet wurden, denen fiir Submikrometerpartikel entsprechen
konnten. Insgesamt wurde die Schwankung der mittleren Submikrometerpartikel in
Innenrdumen in erster Linie durch Quellen im Freien verursacht. Dieses Ergebnis steht im
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Gegensatz zu der Schlussfolgerung in der Ubersichtsstudie von Morawska et al. (2017), die zu
dem Schluss kam, dass Innenraumquellen die Haupttreiber der Partikelanzahlkonzentrationen
(PNC) in Wohnraumen sind. Ein Grund dafiir ist, dass in dieser Studie zum Vergleich von Innen-
und Auflen-PNC anstelle des Durchschnittswertes der Medianwert verwendet wurde, um den
haufigsten Zustand dieser 500 Messtage darzustellen. Ein weiterer Grund ist, dass die
Ubersichtsstudie die Aktivititsgewohnheiten der Bewohner*innen in vielen verschiedenen
Landern erfasst. Dies unterstreicht auch die Bedeutung der Messungen in Deutschland, da sich
die Wohnsituation hier von der in anderen Regionen der Welt unterscheiden kann. Unabhéngig
von Unterschieden innerhalb Deutschlands sind sich die Wohnungen und Hauser in folgender
Hinsicht relativ ahnlich: In den meisten Fallen waren die Hauser aus Ziegeln gebaut und vor
allem mit modernen, energieeffizienten Fenstern ausgestattet (gemaf3 der
Energieeinsparverordnung EnEV, 2001).

Alltagliche Aktivititen in Innenrdumen fiihrten zu einem starken Anstieg der PNC in
Innenrdumen. Etwa 900 Ereignisse in Innenrdumen wurden anhand des elektronischen
Aktivitatsprotokolls der Bewohner*innen klassifiziert, darunter Backen, Braten, Toasten und das
Abbrennen von Kerzen, die Nutzung von Kaminen und das Offnen von Fenstern. Im Tageszyklus
sind deutliche Unterschiede zwischen der kalten und der warmen Jahreszeit zu erkennen, die
mit dem Grad der Beliiftung zusammenhédngen. In der kalten Jahreszeit verursachten ultrafeine
Partikel aus Innenraumquellen die starken Spitzenwerte im Tagesgang der NFP in Innenrdumen.
In der warmen Jahreszeit dominierten Quellen im Freien die Schwankungen des Tagesverlaufs
der Submikrometerpartikel in Innenrdumen, da die Fenster viel langer geoffnet blieben. Die
Auswirkungen von Innenraumquellen (Kochen und durch Verbrennung bedingt) sind im
Vergleich zur warmen Jahreszeit in der kalten also viel starker ausgepragt. Folglich waren die
Bewohner*innen je nach Jahreszeit unterschiedlichen Zusammensetzungen von Partikeln in
Innenrdumen ausgesetzt.

Die Aktivitaitsgewohnheiten der Bewohner*innen hatten einen grof3en Einfluss auf die
Partikelkonzentration in den Innenrdumen. Im Allgemeinen verbrachten die Menschen an
Wochenenden und Feiertagen mehr Zeit zu Hause und standen spater auf als an Wochentagen,
was dazu flihrte, dass die Partikelkonzentration in Innenrdumen héher war und die Spitzenzeit
um das Friithstiick herum am Wochenende etwa 2 Stunden spater lag als an Wochentagen.

Was den Einfluss der Lage der Wohnung betrifft, so waren die Partikelmassen- und
Partikelanzahlkonzentrationen im Freien erwartungsgemafd in Wohngebieten in stddtischen
Gebieten hoher als in landlichen, wie auch in Wohnungen, die naher an einer stark befahrenen
Strafie lagen.

Das Verhaltnis von Aerosolpartikeln in Innenraumen zur Aufdenluft wird hauptsachlich durch
vier Mechanismen beeinflusst: das Eindringen von aufden (d. h. Filtration und Infiltration), die
Liftungsrate, den Partikelverlust in Innenrdaumen (einschlieflich Ablagerung auf
Innenraumoberfldchen, Koagulation) und die Quellen in Innenrdumen. Unter realen
Bedingungen ist das dynamische Verhalten von Aerosolen in Innenraumen komplizierter und
kann komplexe Prozesse wie Resuspension, Verdunstung sowie Partikelbildung aus
Gasphasenreaktionen und Gas-Partikel-Wechselwirkungen umfassen. Durch die Quantifizierung
dieser Schliisselprozesse lasst sich dann der Beitrag von Innen- und Auféenquellen abschatzen.
In diesem Bericht wurde das Ein-Kompartiment-Modell fiir Innenraum-Aerosole (Indoor
Aerosol Model, IAM) von Hussein et al. (2005), (2015) angewandt, um die Hauptparameter der
Beliiftung, Penetration, Deposition und Koagulationsprozesse zu schitzen und die
Partikelkonzentration in Innenrdumen zu simulieren. Durch den Vergleich der simulierten
Innenraum-Hintergrundpartikelkonzentration mit der gemessenen Konzentration wurden dann
die Emissionsraten aus typischen Wohnaktivitaten berechnet und analysiert.
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Wahrend der Messperioden lag der mittlere Penetrationsfaktor wahrend der Zeit, in der die
Fenster geschlossen waren, fiir jede Partikelgrofie im Bereich von 10-800 nm unter 0,5. Dies
spiegelt wider, dass typische deutsche Hauser eine relativ luftdichte Gebaudehiille haben, die auf
Aufienpartikel als partikelgrofienabhangiger Filter wirkt. Der Durchdringungsfaktor und die
Liftungsrate lagen bei 0,4 - 1,5 bzw. 0,1 - 6 h-1.

Zum ersten Mal wurden zwei gingige Methoden zur Quantifizierung von Partikelemissionen
verglichen und bewertet: der Ein-Parameter-Ansatz (SPA) und der Indoor-Aerosol-Modell-
Ansatz (IAM). Der IAM-Ansatz kombiniert Modellsimulationen mit Messdaten einschliefilich
zeit- und partikelgrofienabhangiger Informationen, was zur Abbildung der Realitit als
geeigneter betrachtet wird als der SPA-Ansatz.

Die aus dem IAM-Ansatz abgeleiteten Quellenemissionsraten (EIAM) waren erheblich hoher als
die aus dem SPA-Ansatz ermittelten (ESPA). Dabei wurden letztere mit einer vereinfachten
Methode im Rahmen des SPA-Ansatzes ermittelt, d. h. ohne Beriicksichtigung der dynamischen
Aerosolprozesse. Auch war der Medianwert von ESPA nur halb so hoch wie der von EIAM. Da fiir
die Expositionsabschatzung quellenspezifische Emissionsraten verwendet werden sollten,
wurde eine neue Methode zur Anpassung der aus dem vereinfachten SPA-Ansatz abgeleiteten
Ergebnisse angewandt. Korrekturfaktoren fiir den vereinfachten SPA-Ansatz machten auch die
aus den verschiedenen Analyseebenen abgeleiteten Emissionsraten miteinander vergleichbar.

Die mit dem IAM-Ansatz berechnete mittlere Emissionsrate der Quellen in Innenrdumen fiir alle
Messungen von 500 Tagen betrug 2,7x1013 + 6,0x1013 h-1. Die mittlere Emissionsrate jedes
Quellentyps lag typischerweise in der Gréfsenordnung von 1013 h-1, mit der hochsten
Emissionsrate fiir brennende Kerzen mit einem Mittelwert von 5,3x1013 h-1. Aufgrund der hohen
Partikelemissionen beim Kochen hatte auch die Kiichenkonfiguration einen Einfluss auf die
Messergebnisse. Die mittlere Emissionsrate aller Tatigkeiten in Wohnungen mit getrennter
Kiiche und offener Kiiche betrug 1,2x1013 + 2,6x1013 h-1 bzw. 3,5x1013 + 7,0x1013 h-1. Daher
konnten in den Wohnungen, in denen Kiiche und Wohnzimmer durch eine Tiir getrennt sind, die
Emissionsraten fiir die Kochtatigkeiten unterschatzt worden sein. Andererseits bedeutet dies
auch, dass die Partikelexposition bei Kochtatigkeiten im Wohnzimmer geringer ist, wenn die
Kiichentiir geschlossen ist.

Anhand der mit dem IAM-Modell simulierten Innenraum-Zeitreihen von PNC fiir die 40
Wohnungen war es moglich, die Anteile von PNC in Innenrdumen zu unterscheiden, die aus
Innenraum- und Aufienquellen stammen. Die Exposition gegeniiber Feinstaub, der von
verschiedenen Innen- und Auf3enquellen emittiert wird, wurde gemaf3 der Arbeit von Bhangar
et al. (2011) als tagliche integrierte Exposition quantifiziert, die durch Integration des PNC iiber
die Zeit und Division durch die Anzahl der Messtage (cm-3 h/Tag) berechnet wird. Die tigliche
integrierte Exposition in unseren 40 Haushalten schwankte zwischen 0,7 x105 cm-3 h/Tag und
4,7 x105 cm3 h/Tag, mit einem Mittelwert von etwa 2x105 cm-3 h/Tag.

Die Ergebnisse zeigen, dass Innenraumquellen die Hauptrolle bei der Partikelexposition in
Wohnraumen spielen. Der Beitrag von Innenraumquellen zu PMi.; 5 und PM;5.10 betrug 84 %
bzw. 98 % der Gesamtexposition. Der Beitrag aus dem Freien war fiir PM;5.10 nahezu
vernachladssigbar. Bei den Submikrometerpartikeln machten Innenraumquellen etwa 56 % der
Gesamtexposition aus. Von den bekannten Innenraumquellen trugen brennende Kerzen am
meisten (17 %) zur Gesamtexposition bei. Dennoch war auch der Beitrag des Auf3enbereichs
(etwa 40 %) fiir die Exposition gegeniliber Submikrometerpartikeln wichtig. Der IAM-
Modellansatz erlaubt es sogar, diesen Beitrag in die Penetration durch die Gebdudehiille und die
Infiltration durch Fenster aufzuschliisseln (26 % bzw. 15 %).
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Der Anteil der Innenraum- und Aufdenluftpartikel war sehr unterschiedlich. In der kalten
Jahreszeit waren die Bewohner*innen einem Grof3teil der aus Innenraumen stammenden
Partikel ausgesetzt (70 %), wahrend in der warmen Jahreszeit der entsprechende ermittelte
Beitrag nur 39 % der Gesamtexposition ausmachte. Das Offnen von Fenstern und das Abbrennen
von Kerzen waren die beiden Hauptaktivitdten, die den entscheidenden Unterschied machten
(ihr Anteil an der Gesamtexposition betrug 6 % und 24 % in der kalten Jahreszeit bzw. 25 % und
3 % in der warmen Jahreszeit). Ohne das Abbrennen von Kerzen ware die tagliche Exposition in
Innenrdumen in der kalten Jahreszeit um etwa 5x104 cm3 h/Tag reduziert worden. Im Vergleich
zu fritheren Studien in Peking, Kalifornien und Ddnemark war die tagliche integrierte
Expositionsbelastung in den in dieser Arbeit untersuchten deutschen Haushalten geringer. Die
tagliche integrierte Belastung durch grobe Partikel wurde mit demselben Algorithmus wie fiir
feine Partikel quantifiziert. Die Beitrage von Innenraumquellen zu PM1.;5 und PMz5.10 betrugen
84 % bzw. 98 % der Gesamtexposition.

Insgesamt konnten diese iber 500 Tage dauernden Messungen reprasentativere Daten iiber die
Exposition gegentiber groben, feinen und ultrafeinen Partikeln sowie Rufd in Wohnraumen
liefern. Damit ermoglichen sie ein besseres Verstiandnis der dynamischen Prozesse, die die
Innenraumluft beeinflussen. Diese Arbeit erweitert somit das Wissen iiber die
quellenspezifischen Emissionsraten in europdischen Hausern unter realen Bedingungen. Zum
ersten Mal wurden dabei die beiden Berechnungsansatze fiir Emissionsraten quantitativ
verglichen und bewertet. Ebenfalls wurde erstmals beim Einfluss des Aufienbereichs auf die
Partikelexposition quantitativ zwischen der Penetration durch die Gebaudehiille und der
Infiltration durch offene Fenster unterschieden.

Die Ergebnisse darauf hin, dass Innenraumquellen nach wie vor fiir den Grof3teil der
Partikelexposition in Wohnrdumen verantwortlich sind. Diese Arbeit stellt so einen wichtigen
Beitrag zur Kenntnis iiber die Partikelexposition in Innenrdumen und die quellenspezifischen
Beitrdge zu verschiedenen Jahreszeiten dar. Um die PNC-Exposition von Haushalten weiter zu
reduzieren, kann empfohlen werden, in der warmen Jahreszeit die Zeit offener Fenster wahrend
hoher PNC-Werte im Freien (z. B. zu Hauptverkehrszeiten) zu verkiirzen und in der kalten
Jahreszeit die Nutzung von Kaminen und die Verwendung von Kerzen zu reduzieren.
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Summary

Aerosol particles, or particulate matter, have attracted concerns for public health because of
their association with respiratory and cardiovascular diseases. In developed countries, people
spend more than 65% of their time at home. In residential environments, people are exposed to
a mixture of particles originating from outdoors, and ones emitted from indoor sources (e.g.
cooking related activities and burning candles). To understand the particle exposure in homes, it
is thus important to quantify the contribution from indoor and outdoor sources. However, only
relatively few studies have investigated the residential particle concentration level with a full
picture of particles from 10 nm to 10 pum size range, with size-resolved information, and none
was performed in Germany in the long-term in multiple homes. There is a gap in the knowledge
of the indoor particle exposure levels and source contribution in German residences.

To fill this gap, the indoor and outdoor measurements were conducted from December 2016 to
March 2019 in 40 private houses/apartments in Leipzig and Berlin, Germany. Simultaneous
indoor and outdoor measurements were performed twice in each home for a minimum of ten
days each during different seasons. The over 500 days’ measurement combined PMio, PM> 5, PM1
mass concentrations, fine and ultrafine particle number concentrations (Ngp and Nygp,
respectively), particle number and mass size distributions (PNSD and PMSD, respectively),
indoor CO; concentrations, ambient meteorological parameters as well as information about
residential activities into a unique dataset. The measurements were also accompanied by a
questionnaire to document the room configuration and overview of the neighborhoods. This
work is one of the largest studies with such comprehensive particle parameters in multiple
European homes (here: German homes) covering all seasons. Based on the knowledge gained
during the measurement campaign, a standard for high-quality indoor and outdoor particle
measurement in single family houses and apartments was established for the first time.

Mass concentrations of the coarse particle (particle diameter >1 um), especially PMzs.10, were
linked to resuspension processes driven by residents’ activities, showed significantly higher
concentrations and greater variability indoors than outdoors (3.9 ug m-3 and 1.1 pg m3,
respectively), indicating that indoor activities were the major contributors to indoor coarse
particles. Clearly, in German residential environments, indoor exposure to coarse particles
cannot be described by outdoor measurements.

For submicrometer particles, the median indoor PM; and Ngp diurnal cycles were lower than
those outdoors (median I/0 ratio both 0.69), and following outdoors’ variation. Among total
particle number, UFP made up a majority in the residential environments under study (on
average 83% and 82% for indoors and outdoors, respectively). The Nygr and Nep diurnal cycles,
therefore, show similar overall trends. This indicated that in German residential environments,
ultrafine particle number concentration level and variation observed from long-term
measurements could represent those for submicrometer particles. Overall, the variation of
median indoor submicrometer particles was driven by outdoor sources primarily. This result is
contrary to the conclusion in the review study of Morawska et al. (2017), which concluded that
indoor sources are the main drivers of home particle number concentrations (PNC). One reason
is that in this study the median value was used to compare indoor and outdoor PNC instead of
the mean, to represent the most common state of those 500 days’ measurement. Another reason
is that the review study covers the residents’ activity habits in many different countries. This
also highlights the importance of residential measurement in the German region, where the
housing situation is different from other areas of the world. Despite the different living
conditions, apartments/houses in Germany are relatively unified in following terms: homes are
in most cases built of bricks, and most importantly, equipped with modern energy-efficient
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windows (under the Energy Saving Regulation “Energieeinsparverordnung” requirement EnEV,
since 2001).

Common indoor activities have caused a strong increase in indoor PNC. Around 900 indoor
events were classified according to the residents' electronic activity log, involving baking, frying,
toasting, candle burning, use of fireplaces, and opening windows. Notable contrasts can be seen
in the diurnal cycle between the cold and warm seasons. These differences are linked to the state
of ventilation. In the cold season, ultrafine particles emitted from indoor sources caused the
strong peaks in the diurnal cycle in indoor Ngp. In the warm season, outdoor sources dominated
the variation of the diurnal cycle of indoor submicrometer particles due to much longer periods
of opening windows. The effects of indoor sources (cooking and combustion-related) during the
cold season are much more prominent compared with the warm season. Consequently, residents
were exposed to different compositions of indoor particles.

Inhabitants’ activity habits strongly influence the indoor particle concentration pattern. In
general, people spent more time at home and get up later during the weekends and holidays
than during the weekdays, which leads to the indoor particle concentrations higher and peak
time around breakfast about 2 hours later on the weekends than on the weekdays.

As for the influence of different regions, as expected, the outdoor particle mass and number
concentrations were higher in homes located in urban areas than rural areas, which were also
higher in homes that are closer to the busy road.

The indoor-to-outdoor relationship of aerosol particles is mainly affected by four mechanisms:
penetration from outdoors (i.e. filtration and infiltration), ventilation rate, indoor particle loss
(incl. deposition onto indoor surfaces, coagulation), and indoor sources. In real life conditions,
the dynamic behavior of indoor aerosols is more complicated, which might include complex
processes such as re-suspension, evaporation, particle formation from gas-phase reaction, and
gas-particle interaction. By quantifying these key processes, we can then estimate the
contribution of indoor and outdoor sources. In this report, the single-compartment form of
Indoor Aerosol Model (IAM) by Hussein et al. (2005), (2015) was applied to estimate the main
parameters of ventilation, penetration, deposition, and coagulation processes and simulate
indoor particle concentration. By comparing the simulated indoor background particle
concentration with the measured concentration, emission rates from typical residential
activities were calculated and analyzed.

During measurement periods, the median penetration factor during the window-closed time
was lower than 0.5 for any particle size within the range 10-800 nm and reflects that the typical
German homes have building shells that are rather airtight and act as particle size-dependent
filters for outdoor particles. Penetration factor and ventilation rates were 0.4 - 1.5 and 0.1 - 6 h-1,
respectively.

Two commonly used quantitation methods for particle emissions, single parameter approach
(SPA) and Indoor Aerosol Model approach (IAM), were compared and evaluated for the first
time. The IAM approach combines model simulations with measurement data, including time
and particle size dependent information, which is considered to describe reality better than the
SPA approach.

The source emission rates derived from the IAM approach (EIAM) were considerably higher
than those obtained from the SPA approach (ESPA). ESPA was quantified with a simplified
method under SPA, i.e. without considering the aerosol dynamic processes, and the median ESPA
is only half as much as EIAM. Since source-specific emission rates are to be applied for exposure
assessment, a new method is offered to adjust results derived from the simplified SPA approach.
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Correction factors for the simplified SPA approach also make emission rates derived from
different levels of analysis mutually comparable.

The mean indoor source emission rate calculated via the IAM approach of all 500 days’
measurements was 2.7x1013 + 6.0x1013 h-1. The mean emission rate of each source type was
typically on the order of 1013 h-1, with the highest emission rate for burning candles with a mean
value of 5.3x1013 h-1. Due to the high particle emissions during cooking, the kitchen
configuration also has an influence on the measurement results. The mean emission rate of all
activities in homes with separated kitchen and open kitchen are 1.2x1013 + 2.6x1013 h-1 and
3.5x1013 £ 7.0x1013 h-1, respectively. Therefore, in the homes in which the kitchen and living
room are separated by a door, emission rates might be underestimated for the cooking activities.
On the other hand, this also indicates that there will be less particle exposure to cooking
activities in the living room if the kitchen door is closed.

With the simulated indoor time series of PNC for the 40 dwellings using the IAM model, it is
possible to differentiate the fractions of indoor PNC that originate from indoor and outdoor
sources. Exposure to fine particles emitted from different indoor and outdoor sources was
quantified as a daily-integrated exposure according to work by Bhangar et al. (2011), which is
calculated by integrating the PNC over time and dividing by the number of measurement days
(cm3 h/day). The daily-integrated exposure in our 40 households varied from 0.7 x105 cm-3
h/day to 4.7 x105 cm-3 h/day, with a mean around 2x105 cm-3 h/day.

Results show that, indoor sources played the main role in residential particle exposure. The
contributions from indoor sources to PM1.25 and PM2s.190 were 84% and 98% of the total
exposure, respectively. Contribution from outdoors was almost negligible for PM25.10. As for
submicrometer particles, indoor sources were around 56% of total exposure. Among the known
indoor sources, burning candles contribute the most (17%) to the total exposure. Nevertheless,
the outdoor contribution was also important (around 40%) for exposure to submicrometer
particles. The IAM model approach even allows to break this contribution down to penetration
through the building shell, and ventilation through windows (26% and 15%, respectively).

However, due to the different behavior patterns of residents in the cold and warm seasons, the
proportions of indoor and outdoor contributions were rather different. In the cold season,
residents were exposed to a majority of particles emitted from indoor sources (70%) whereas,
in the warm season, the corresponding identified contribution amounted to only 39% of total
exposure. Opening windows and burning candles were the two major activities that made the
crucial difference (their proportions of total exposure were 6% and 24% in the cold season, 25%
and 3% in the warm season, respectively). Without burning candles, the daily indoor exposure
would have been reduced by approximately 5x104 cm-3 h/day in the cold period. Compared to
previous studies in Beijing, California, and Denmark, the daily-integrated exposure burden in the
German households studied in this work is lower. The daily-integrated exposure to coarse
particles is quantified using the same algorithm as for fine particles. The contributions from
indoor sources to PM1.25 and PM25.10 were 84% and 98% of the total exposure, respectively.

Overall, these measurements over 500 days provided more representative data on indoor
exposure to coarse, fine and ultrafine particles as well as black carbon in the residential
environment, allowing a better understanding of the dynamic processes affecting indoor air.
This work fills the gap of knowledge of the source-specific emission rates in European houses
under real-life conditions. For the first time, the two calculation approaches to emission rates
were quantitatively compared and evaluated. Also, for the first time, the contribution from
outdoor to particle exposure has been quantitatively separated between the building envelope
and infiltration through open windows. Moreover, results suggest that indoor sources are still
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responsible for the majority of residential exposure to particles. This work offers a significant
extension of knowledge related to indoor particle number exposure and source-specific
contributions across different seasons. To further reduce the residential exposure to PNC, it is
recommended to shorten the time of open windows with high PNC outside (e.g. during rush
hours) in the warm season and to reduce the use of candles and fireplaces in the cold season.
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1.1 Erkenntnisstand

Ultrafeine Partikel (UFP) beziehungsweise Ultrafeinstaub sind als luftgetragene Partikel mit
einem Durchmesser zwischen 1 und 100 nm definiert. Sie sind Teil des allgemeinen Feinstaubs
(definiert als Partikel < 10 pm) und bezeichnen hierbei meist die natiirlich entstandenen, bzw.
die durch menschliche Aktivititen unbeabsichtigt in die Atmosphére gebrachten Partikel.
Mehrere Umweltbeh6rden haben Informationen zur Bedeutung der UFP zusammengestellt, so
das deutsche Umweltbundesamt (Birmili et al., 2018), das osterreichische Umweltbundesamt
(Nagl und Buxbaum, 2018), aber auch ein internationales Autorenkollektiv von 36
Wissenschaftlerinnen und Wissenschaftlern (EFCA, 2019).

Aufgrund ihrer geringen Grofde konnen UFP in die tiefen Verastelungen der Atemwege
(Alveolen) gelangen und dort deponiert werden. Aus demselben Grund sind UFP in der Lage, die
korpereigenen Abwehrmechanismen gegen Staube (Makrophagen, mukozilidre Clearance) zu
iiberwinden. Im Alveolarbereich angelangt, konnen UFP Zellmembranen durchdringen, in die
Blutbahn iibergehen und letztlich alle Kérperorgane des Gehirns erreichen (Riickerl et al., 2011).
Als zu messende Metrik fiir die Darstellung gesundheitlicher Wirkungen wurde neben der
Partikelanzahl der UFP auch die Oberflichenkonzentration biopersistenter Partikel
vorgeschlagen (Schmid und Stoger, 2016).

Neben der chemischen Zusammensetzung hat vor allem die Gréfie von Feinstaubpartikeln einen
entscheidenden Einfluss auf mogliche gesundheitliche Effekte. Die Grofienverteilungen von
Feinstaubpartikeln hdangen im Allgemeinen stark von den emittierenden Quellen ab. Zahlreiche
atmosphéarische Messungen zeigen, dass insbesondere die stadtische Bevolkerung durch UFP in
der Umgebungsluft dieser dauerhaften Belastung ausgesetzt ist (Wehner et al., 2002, Wehner
and Wiedensohler, 2003, Birmili et al., 2009, Costabile et al.,, 2009). Die personenbezogene
Belastung kann je nach Aufenthaltsort und Aktivitat stark schwanken (Gu et al.,, 2015).

Informationen zu den moglichen Gesundheitseffekten von UFP finden sich z.B. im HEI Special
Report (HEI, 2013) oder den Reviews zum Sachstand der Effekte der UFP aus Sicht der
Epidemiologie (Riickerl et al.,, 2011; Ohlwein et al., 2018). Demnach ist die Kenntnis der
Gesundheitseffekte von UFP sind derzeit noch sehr liickenhaft. Neben der chemischen
Zusammensetzung der Aerosolpartikel und der daraus resultierenden Toxizitat, spielt fiir den
Depositionsort der Partikel in den Atemwegen die Partikelanzahlgréf3enverteilung eine
bedeutende Rolle (Heyder, 2004, Londahl et al., 2007). Das begrenzte Wissen iiber die
gesundheitlichen Effekte ultrafeiner Partikel in der Auf3enluft scheint teilweise auch der
bisherigen Fokussierung der Luftgiitemessnetze auf PMiound PM;s geschuldet. Breite
Wissensliicken bestehen auch in Bezug auf UFP-Konzentrationen in Wohninnenraumen,
insbesondere die Beitrage unterschiedlicher Quellen und Groéf3enfraktionen zur Partikelanzahl.
Aufgrund einer fehlenden Dosis-Wirkungsbeziehung liegt auch eine Regulierung von UFP noch
in weiter Ferne (Wichmann-Fiebig, 2020).

In den Landern der gemafdigten Klimazone und auch in Deutschland halten sich Menschen den
iiberwiegenden Teil ihrer Lebenszeit in Innenrdumen auf. Der hochste Anteil am Zeitbudget
entfallt dabei liblicherweise auf Wohnraume. Dies gilt meist auch fiir Berufstatige, insbesondere
aber fiir als besonders vulnerabel angesehene Personengruppen wie Kinder, Alte und
Vorerkrankte.

Analog zur Situation in der Auf3enluft ist die epidemiologische Nachweislage, von welchen
Fraktionen der in Innenrdumen vorkommenden Feinstiube welche Gesundheitsrisiken
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ausgehen, ebenfalls sehr liickenhaft. Es wird angenommen, dass ca. 10-30 % der mit der
Belastung durch luftgetragene Partikel assoziierten Erkrankungen durch Partikel verursacht
werden, die ihre Quellen im Innenraum haben (Morawska et al,, 2013).

Aus Sicht der feinstaubbezogenen Gesundheitsforschung ist daher die Schaffung einer integralen
Beschreibung des Vorkommens, der Eigenschaften und der Quellen des Ultrafeinstaubs sowohl
in der Auf3enluft als auch im Innenraum unumgénglich. Aufgrund der im Innenraum zu
erwartenden hohen Variabilitit, sowohl zwischen verschiedenen Innenrdaumen als auch im
zeitlichen Verlauf innerhalb eines Innenraums, erscheinen fiir die Zukunft vor allem modellhafte
Beschreibungen oder Parametrisierungen der Ultrafeinstaubexposition als vorteilhaft. Denn die
raumzeitliche Variabilitat ultrafeiner Partikel hat sich als so stark erwiesen, dass sie selbst in der
Aufienluft messtechnisch nicht flaichenhaft erfasst werden kann. Eine wesentlich erhdhte
Aussagekraft bei der Beschreibung der Humanexposition mit ultrafeinen Partikeln wird erreicht,
wenn zusatzlich der Aufenthalt der Personen in Wohnungen mit den unterschiedlichen
individuellen Lebensverhéaltnissen und den damit zusammenhéngenden Innenraum-
Partikelquellen in Betracht gezogen werden.

Wie bereits angemerkt, liefert die Grof3enverteilung auch indirekt Hinweise auf Quellgruppen
und damit die chemische Zusammensetzung. Um eine Aussage liber die Exposition mit
ultrafeinen Partikeln in Wohnungen zu erhalten, miissten intensive Messungen der
Partikelanzahlgrofdenverteilung in der Auféenluft sowie im Innenraum parallel durchgefiihrt
werden. Diese Messungen sind am sinnvollsten, wenn unterschiedliche Wohnungstypen und -
lagen in verschiedenen Jahreszeiten mit unterschiedliche Liiftungsverhalten und
Innenraumgquellen untersucht und potenzielle Quellen erfasst werden. Neben Quellen, die a
priori als solche von Partikeln angesehen werden miissen (z.B. Rauchen, Kerzen, Raucherwerk,
Kaminoéfen, Laserdrucker etc. (He et al.,, 2004, Liu and Zhu, 2010, Tang et al., 2012, Kliucininkas
et al., 2014, Gerber et al,, 2015) kénnen auch im (Wohn-) Innenraum sekundare organische
Aerosole gebildet werden, was bei der Erfassung potenzieller Quellen beachtet werden soll
(Morawska et al.,, 2009, Rosch et al., 2015).

1.2 Aufgabenstellung

Derzeit sind fiir Innenrdume nur wenige reprasentative Daten der Konzentration von
Feinstaubpartikeln unter Einschluss ultrafeiner Partikel (UFP) sowie mit hoher
Grof3enauflosung verfiigbar. Erstes Hauptziel dieses Projektes war daher, eine entsprechend
breite experimentelle Grundlage an Felddaten zu schaffen. Hierzu gehoren grofdenaufgeloste
Partikelkonzentrationen (sogenannte Partikelanzahlgrofdenverteilungen) in der Innenraumluft
sowie der wohnungsnahen Aufdenluft an verschieden belasteten Standorten. Die Messungen
sollen Aerosolpartikel im Durchmesserbereich von 10 bis 1000 nm einschliefden. Um die
Variationen in Abhangigkeit von der Auféenluftsituation diskutieren zu kdnnen, wurden
Messungen in Haushalten innerhalb der Stadt, am Stadtrand sowie im landlichen Raum
durchgefiihrt. Es wurde jeweils aufierhalb und innerhalb einer Wohnung iiber einen Zeitraum
von etwa 3-7 Tagen parallel gemessen. Diese Messungen werden fiir jeden Standort zu allen 4
Jahreszeiten durchgefiihrt. Insgesamt wurden 20 Haushalte in und um Leipzig sowie 20
Haushalte in und um Berlin ausgewahlt. Fiir die Messungen wurden vom Auftragnehmer
TROPOS spezielle Mobilitats-Partikelgrofienspektrometer (Mobility Particle Size Spectrometer;
MPSS) gebaut, die den Anforderungen eines Dauerbetriebs im Innenraum und Aufdenbereich
gentigen. Die Gewohnheiten und Aktivititen der Bewohner*innen in den untersuchenden
Haushalten wurden vor und nach den Messungen mittels eines Fragebogens, sowie wahrend der
Messungen mittels direkter Eingaben der Bewohner*innen in einem Tablet-System erfasst. Dies
hat den Zweck, dass Quellen und Prozesse, die die Innenraumkonzentration der UFP deutlich
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verdandern konnen, leichter auf entsprechende Aktivitiaten der Bewohner*innen zuriickgefiihrt
werden konnen. Die Messungen erstreckten sich tiber einen Zeitraum von 2 Jahren. Parallel
wurde bereits mit der Auswertungen begonnen, so dass bis zum Ende der insgesamt 4-jahrigen
Projektlaufzeit drei wissenschaftliche Publikationen erstellt werden konnten (Zhao et al.,, 2018,
Zhao et al,, 2019, Zhao et al., 2020).
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Das Projekt ist zum 01.04.2016 von dem Umweltbundesamt mit einer Laufzeit von 36 Monaten
bewilligt worden. Um zusatzliche Ergebnisse zu erzielen, namlich die Ermittlung
quellenspezifischer Beitrage zur Partikelexposition in Innenrdumen im Rahmen von
Modellsimulationen der physikalischen Prozesse im Innenraum, wurde das Projekt um ein
weiteres Jahr verlangert.

Die ersten Arbeitsschritte bestanden im Aufbau der Messsysteme, in der Rekrutierung der
Haushalte, sowie in der Erstellung von Frageb6gen zur Wohnsituation und
Aktivitatsprotokollen. Anschliefdend wurden die Messgerate in 20 Haushalten in Leipzig
aufgestellt und betrieben.

2.1 Aufbau der Messsysteme und Qualitatssicherung

211 Aufbau der Messsysteme

Im Unterschied zu normalen Partikelgrofdenspektrometern, die vom TROPOS standardmafiig im
Labor oder in Messcontainern eingesetzt werden, sind bei diesem Projekt besondere
Herausforderungen an die Gerate zu beachten:

1. Das Gerat fiir den Innenraum darf die Wohnqualitét nicht durch Larm oder Geruch
beeintrachtigen und die Gesundheit der Bewohner*innen nicht durch radioaktive Strahlung
gefdhrden.

2. Das Gerat fiir den Auf3enbereich muss iiber einen gréfderen Temperaturbereich zuverlassig
Ergebnisse liefern.

Die Gerate miissen iiber mehrere Tage stabil laufen und auch durch Treppenhduser und in
Wohnungen transportabel sein. Fiir die beschriebenen Messungen werden spezielle MPSS
verwendet, die am TROPOS gebaut wurden (Zhao et al., 2018).

Fiir die Innenmessung wurde ein MPSS gebaut, das die typischen Nachteile wie Butanolgeruch,
Strahlung durch eine radioaktive Quelle sowie Larm ganz ausschliefdt bzw. auf ein akzeptables
Minimum reduziert. Dazu wird ein Kondensationspartikelzidhler verwendet, der Wasser statt
Butanol verwendet. Weiterhin wird eine Ni-63 radioaktive Quelle mit 95 MBq zur
Partikelaufladung benutzt, deren Aktivitat unterhalb der Freigrenze liegt. Fiir den Auféenbereich
muss das Gerat unter den zu erwartenden Umgebungsbedingungen arbeiten kdnnen, d.h.
zwischen -10 und +35°C AufRentemperatur. Hierfiir muss das Innere des Messgerates
klimatisiert werden. AufSerdem wird nun ein Aktivkohlefilter am Ende des Auspuffschlauches
des Aufiensystems verwendet, um einen Butanol-Geruch im Auféenbereich zu vermeiden.
Weiterhin wurde die Aufdenwande und die Elektronik so verdndert, dass sie leichter abnehmbar
und ausbaubar sind, um das Tragen zu erleichtern.

Zusatzlich wurde im Innen- und im Auféenbereich ein OPSS (Grimm 1.108) eingesetzt, mit dem
die Konzentrationen von PM1.25 und PMz5.10 bestimmt werden. Die PM; Massenkonzentration
wird aus der submikronen Partikelanzahlgréfienverteilung unter Annahme einer iiblichen
Partikeldichte berechnet. Im Innenraum-Messsystem wird weiterhin ein CO, Sensor sowie ein
Mikroaethalometer AE51 (Aethlabs) zur Bestimmung der Massenkonzentration von schwarzem
Kohlenstoff betrieben.
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Abbildung1  TROPOS-MPSS fiir den Innen- und AuBBenbereich

Rae: . ABESER

TROPOS-MPSS fiir den Innenbereich (links) und AuBenbereich (rechts). Das AuBenmesssystem ist hier beispielhaft ohne
Isolierung dargestellt. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

2.1.2 Qualitatssicherung

Die Innen- und Auféen-OPSS wurden regelmaf3ig im Labor miteinander verglichen. Beispiele fiir
den Vergleich zweier OPSS (tragbares Laser-Aerosolspektrometer und Staubmessgerat, Grimm
Modell 1.108) sind in Abbildung 2 und Abbildung 3 dargestellt. Der Vergleich der OPSS fiir den
Innen- und Aufdenbereich zeigte maximale Abweichungen im Bereich von #10 %. Die Rz der
linearen Regressionen zwischen den Partikelmassenkonzentrationen PM1o, den PMz 5, und PM;
der Innen- und Auf3en-OPSS lagen bei = 95%.

Abbildung2  OPSS: Innen- und AuBen-Messungen von PMjo, PM, 5, und PM;
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Zeitreihen von PMyg, PM3 5, und PM;, gemessen mit optischen PartikelgroRenspektrometern (OPSS) in der Innen- und
AuRen-Luft. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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Abbildung 3  OPSS: Korrelation der Innen- und AuBen-Messungen von PMjo, PM,s5, und PM;
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Lineare Regression zwischen den OPSS-Messungen der Massekonzentrationen in der Innen- und AuRen-Luft, jeweils flr
PMio, PM3 5, und PM;. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

Die Innen- und Auféen-Mobilitits-Partikelgrofdenspektrometer (MPSS) wurden im World
Calibration Center for Aerosol Physics (WCCAP) anhand eines Referenz-MPSS kalibriert. Hierbei
messen alle Instrumente gleichzeitig tiber eine Mischkammer die PNSD des Umgebungsaerosols.
Zusatzlich wurden die CPCs mit einem Faraday-Cup-Aerosolelektrometer (FCAE) kalibriert. Im
Folgenden sind exemplarisch die Ergebnisse der Kalibrierung eines Tages dargestellt.

Die Submikrometer-Partikelanzahlkonzentration (Ngp,, 10-800 nm) und die mittlere
Partikelanzahlgrofienverteilung (PNSD, 10-800 nm) von MPSS in Innenrdumen und im Freien
sollten innerhalb einer Zielunsicherheit (d.h. maximalen Abweichung) von #10 % im Vergleich
zu den Referenz-MPSS und Referenz-CPC liegen (siehe Abbildung 4). Gleichzeitig sollte der NFP
von MPSS im Innen- und Aufsenbereich eine enge lineare Beziehung zur Referenz-CPC aufweisen
(R2 299%), siehe Abbildung 5). Die Kalibrierungsverfahren und Zielunsicherheiten sind bei
Wiedensohler et al. (2018) naher beschrieben.

Abbildung4  MPSS-Kalibrierung: Vergleich N (10—-800 nm) mit Referenz-MPSS und -CPC
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MPSS-Kalibrierung: Die Zeitreihen Ngp (10-800 nm) der Innen-, AuBen- und Referenz-MPSS sowie der Referenz-CPC. Quelle:
eigene Darstellung, TROPOS.
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Abbildung 5 MPSS-Kalibrierung: Lineare Regression zum Referenz-CPC
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MPSS-Kalibrierung: Lineare Regression der Zeitreihen Ngp (10-800 nm) der Innen- und AuRen-MPSS mit dem Referenz-CPC.
Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

Die mittleren PNSDs der Innen- und Auf3en-MPSS lagen innerhalb der Zielunsicherheit von 10
% tber einen Grofdenbereich von 10 nm bis 800 nm gegentiber den Referenz-MPSS (siehe
Abbildung 6) Die PNSDs wurden mit der in Pfeifer et al. (2014) beschriebenen Inversionsroutine
berechnet und mit der Methode der dquivalenten Lange nach Wiedensohler et al. (2012) um
interne Verluste sowie um die gréfdenabhdngige Zahleffizienz der Butanol- und Wasser-CPCs
korrigiert.

Abbildung 6  MPSS-Kalibrierung: Mittlere PNSD der Innen-, AuBen- und Referenz-MPSS
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MPSS-Kalibrierung: : Die mittlere PartikelanzahlgroRenverteilung (particle number size distribution, PNSD) der Innen-,
AuRen- und Referenz-MPSS. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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2.2 Rekrutierung der zu untersuchenden Haushalte

Es wurden insgesamt 40 Haushalte in Deutschland (20 in und um Leipzig und 20 in und um
Berlin) untersucht. Es wurden Haushalte ausgewahlt, die zu gleichen Teilen in ldndlichen,
vorstadtischen (Stadtrand) und stadtischen Gebieten (urbanes Zentrum) liegen.

Zunachst wurden Haushalte in und um Leipzig ausgewahlt, um dort ab 2017 mit den Messungen
zu beginnen. Voraussetzung dabei waren:

1. Die Moglichkeit einer sicheren Aufstellung eines Messgerates im Aufdenbereich (Balkon
oder Terrasse).

2. Die Aufstellung des Gerates im Innenbereich méglichst im Wohnraum und in rdumlicher
Nahe zum Aufiengerat.

3. Kein Rauchen im Haus.

2.3 Erstellung der Frageb6gen zu Wohnsituation und Innenraumaktivititen

Um die Lage der Wohnung/des Hauses einzuordnen, wurde ein Fragebogen erstellt. Darin
werden neben der Lage des Wohnhauses auch der bauliche Zustand, wie etwa der Zustand der
Fenster sowie einige Angaben zu mdéglichen Innenraumquellen abgefragt. Der vollstdandige
Fragebogen befindet sich im Anhang A. Der Fragebogen wurde von Mitarbeitenden des TROPOS
bei der Besichtigung der Wohnung ausgeftllt.

Zur Erfassung der Innenraumaktivititen wahrend der Messlaufzeit wurde ein
bedienungsfreundliches Tabletprogramm erstellt. Mit Hilfe von vordefinierten Schaltflachen fiir
konkrete Aktivitaten (z.B. Liiften, Kochen) mit Unterpunkten (z.B. Braten, Backen), sowie Platz
fiir zusatzliche Kommentare sollen die Bewohner*innen moglichst viele Aktionen
dokumentieren, bei denen beispielsweise Partikel entstehen oder aufgewirbelt werden kdnnten.
Alle vermerkten Aktionen und Kommentare werden mit einem Zeitstempel versehen und
abgespeichert. Ein Eindruck der auszuwahlenden Funktionen wird in Abbildung 7 gegeben.
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UMWELT UND GESUNDHEIT Ultrafeine Partikel im Innenraum und in der Umgebungsluft: — Zusammensetzung, Quellen
und Minderungsmoglichkeiten

Abbildung 7 Uberblick iiber die auf dem Tablet auswihlbaren Aktivititen

Uberblick tiber die auf dem Tablet auswihlbaren Aktivitaten. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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Von Mitte Dezember 2016 bis Ende Dezember 2017 wurden zwei Messperioden in 20
Haushalten in und um Leipzig durchgefiihrt. Ein Haushalt lag in Delitzsch, einige im landlichen
Vorland 6stlich von Leipzig und der Rest im Leipziger Stadtgebiet. Dabei wurde jeweils von
Montag bis Donnerstag oder Donnerstag bis Montag und spater in der zweiten Runde von
Montag bis Montag in einem Haushalt kontinuierlich gemessen. Von Januar 2018 bis Ende Marz
2019 wurden die Messungen in Berlin durchgefiihrt. Hierzu wurden von iiber 33 freiwilligen
Personen in Zusammenarbeit mit dem UBA 20 Haushalte ausgewahlt. Dabei wurde jeweils von
Montag bis Montag in einem Haushalt kontinuierlich gemessen.

Abbildung 8 rechts zeigt die raumliche Verteilung der Haushalte in Berlin und Umgebung. Fiir
diese Studie wurden die als stadtisch, vorstidtisch und landlich bezeichneten Gebiete anhand
der Bevolkerungsdichte definiert. Die Daten zur Bevolkerungsdichte von Leipzig stammen aus
dem Leipzig-Informationssystem (LIS), die entsprechenden Bereiche fiir stadtische,
vorstadtische und landliche Gebiete sind > 3.000 km-2, 800-3.000 km-2 bzw. < 800 km-2. Die 20
Wohnungen befanden sich tiber ganz Leipzig verteilt, wobei sechs Wohnungen im stadtischen,
sechs Wohnungen im vorstadtischen und acht Wohnungen im landlichen Raum lagen (siehe
Abbildung 8, links). Die Daten zur Bevdlkerungsdichte in Berlin stammen von "Statistik-Berlin-
Brandenburg", die entsprechenden Bereiche fiir stadtische, vorstadtische und landliche Gebiete
sind > 3.000 km-2, 1.000-3.000 km-2 bzw. < 1.000 km-2. Von den 20 Haushalten in Berlin
befanden sich sieben im stidtischen, sieben im vorstadtischen und sechs im landlichen Raum
(siehe Abbildung 8, rechts).

Abbildung 8 Lage der Haushalte in und um Leipzig, erste und zweite Messphase
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Lage der Haushalte in und um Leipzig, fiir die erste und zweite Messphase zwischen Dezember 2016 und Dezember 2017.
Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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Abbildung 9  Ansichten der Innen- und AuBen-Messgerate
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Ansichten der Innen- und AuBen-Messgerdte. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

In den untersuchten Gebduden war die Anordnung der Rdume nicht einheitlich, es wurde
sowohl in Wohnungen mit offenen als auch mit geschlossenen Kiichen gemessen. Generell
wurde das Innenraum-Gerat im Wohnraum aufgestellt. Parallel dazu wurde an jedem Haushalt
ein Messgerat im AufRenbereich, also auf dem Balkon, im Hof, im Garten oder auf der Terrasse
aufgestellt. Da die Gerate in einem wetterfesten, klimatisierten Gehduse untergebracht waren,
war ein sicherer Betrieb im Auf3enbereich gewahrleistet. Beispiele dafiir sind in Abbildung 9 zu
sehen.

Die Angaben zum Gebaude und zur Wohnung wurden liber separate Fragebogen erfasst.
Wahrend der Dauer der aktiven Messung konnten die Bewohner*innen konnten die Messungen
von Partikeln, Rufd und CO; direkt am Bildschirm verfolgen. Nutzungsaktivitdten konnten von
den Bewohner*innen im Tablet angegeben und die Effekte direkt in den Daten betrachtet
werden.

3.1 Energieverbrauch

Durch den Betrieb der Messgerate wurde nicht unwesentliche elektrische Energie verbraucht,
die den Teilnehmenden an der Studie verglitet werden sollte. Daher wurden wéhrend der
Messung entsprechende Stromzahler betrieben.

Tabelle 1 Stromverbrauch in den 20 Haushalten in und um Leipzig.
Zeitraum Mittelwert Gesamtkosten €
(KWH/ Haushalt) (0.3 €/ KWH)
Erste Kampagne 45 268
Zweite Kampagne 64 367
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Tabelle 2 Stromverbrauch in den 20 Haushalten in und um Berlin.
Zeitraum Mittelwert Gesamtkosten €
(KWH/ Haushalt) (0.3 €/ KWH)
Erste Kampagne 45 264
Zweite Kampagne 41 233

3.2 Zusammenfassung des Fragebogens

Tabelle 3 zeigt eine Zusammenfassung der wichtigsten Angaben aus den Fragebogen in den 40
Leipziger und Berliner Haushalten. In jedem Haushalt wurde nach Méglichkeit zweimal
gemessen: Die Jahreszeiten und Zeitrdume der Messungen sind in Tabelle 3 aufgefiihrt (Haus
L10 nahm an der zweiten Messung nicht teil).

Die Hausnummern L1-L20 beziehen sich auf die 20 Haushalte in Leipzig. Die Halfte davon
befand sich in einem Umkreis von 150 Metern um relativ stark befahrene Strafden, so dass die
Auswirkung der im Auf3enbereich emittierten Verkehrspartikeln beurteilen werden konnten.
Die 20 Hauser/ Wohnungen waren alle mit einem Elektroherd ausgestattet. Fiinf der Hauser
hatten eine offene Kiiche (d.h. Kiiche und Wohn-/Esszimmer sind nicht durch Tiiren oder Wande
getrennt). Im Winter wurden alle 20 Haushalte mit einer zentralen Heizungsanlage beheizt.
Zusatzlich wurden drei von ihnen auch mit einem geschlossenen Kamin (Holzofen) und drei
weitere mit einem zusatzlichen Elektroheizer beheizt. Nur eines der 20 Gebdaude war mit einer
mechanischen Liftungsanlage ausgestattet (Haus Nr. L6), die anderen wurden alle natiirlich
beliiftet (d.h. durch offenes Fenster).

Die Hausnummern B1-B20 sind die 20 Haushalte in Berlin. Auch hier befand sich etwa die Halfte
davon in einem UmKkreis von 150 Metern um relativ stark befahrene Strafien. Die Haushalte B5,
B17 und B18 waren mit Gasherden ausgestattet, alle anderen mit Elektroherden. Die Halfte der
Hauser war mit einer offenen Kiiche ausgestattet. Im Winter wurden die Wohnungen B13, B14
und B15 mit Fernwarme beheizt, alle anderen 17 Haushalte nutzen eine Zentralheizung mit Ofen
in der Wohnung oder im EFH/ZFH. Die Gebdude B11, B16 und B18 waren mit mechanischen
Liftungsanlagen ausgestattet, die anderen wurden alle natiirlich beliiftet.

Tabelle 3 Kennzeichen der beprobten Messorte und Wohnungen
Haus | Lage Einwohner- | Entfernung | Gebdudetyp Baujahr GroRe | Anzahl Art
Nr. dichte zur (m?) der der
(km™2) nachsten Bewohner | Kiiche
Hauptstr.
(m)
L1 landlich 530 >150 Ein- oder 1993 120 2 Getrennt
Zweifamilienhaus mit
Garten
L2 landlich 530 >150 Ein- oder 1998 200 4 Offen
Zweifamilienhaus mit
Garten
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Haus
Nr.

L3

L4

L5

L6

L7

L8

L9

L10

L11

L12

L13

L14

L15

L16

L17

Lage

landlich

landlich

landlich

landlich

landlich

landlich

Stadtrand

Stadtrand

stadtisch

Stadtrand

stadtisch

stadtisch

stadtisch

Stadtrand

Stadtrand

Einwohner-
dichte
(km?)

530

530

450

58

464

300

1149

872

4368

2960

5111

8153

14508

816

2526

Entfernung
zur
nachsten
Hauptstr.

(m)
>150

>150

>150

50-150

>150

>150

10-50

10-50

>150

<10

>150

10-50

50-150

10-50

<10

Gebaudetyp

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griunflachen)

Blockbebauung (mit
Griunflachen)

Blockbebauung (mit
Grunflachen)
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Baujahr

1996

1998

1995

2009

1983

1991

1936

1956

2006

1900

1970

(renoviert:

2000)

1994

GroRe
(m?)

170

100

220

104

210

140

40

200

120

57

120

139

65

86

76

Anzahl
der
Bewohner

Art
der
Kiiche

Offen

Getrennt

Getrennt

Offen

Getrennt

Getrennt

Getrennt

Getrennt

Getrennt

Getrennt

Offen

Getrennt

Getrennt

Offen



Haus
Nr.

L18

L19

L20

B1

B2

B3

B4

B5

B6

B7

B8

B9

B10

B11

Lage

stadtisch

Stadtrand

stadtisch

landlich

landlich

landlich

landlich

landlich

landlich

Stadtrand

Stadtrand

Stadtrand

Stadtrand

Stadtrand

Einwohner-
dichte
(km?)

6014

1111

4302

92

891

891

120

120

115

2800

2800

1500

1500

2800

Entfernung
zur
nachsten
Hauptstr.

(m)
10-50

50-150

10-50

>150m

50-150m

>150m

50-150m

>150m

>150m

<10m

10-50m

>150m

>150m

>150m

Gebaudetyp

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten
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Baujahr

1920

1900

1950

1938

1970

1914

2013

2002

2008

2002

1960 -

1970

2011

2001

1929

GroRe
(m?)

70

81

75

52

90

123

95

125

126

140

160

150

164

100

Anzahl
der
Bewohner

Art
der
Kiiche

Offen

Getrennt

Getrennt

Offen

Offen

Offen

Offen

Offen

Offen

Offen

Getrennt

Offen

Getrennt

Offen



Haus
Nr.

B12

B13

B14

B15

B16

B17

B18

B19

B20

Lage

stadtisch

Stadtrand

Stadtrand

stadtisch

stadtisch

landlich

stadtisch

stadtisch

stadtisch

Einwohner-
dichte
(km?)

7100

2800

2800

4800

9000

891

13200

6300

4800

Entfernung
zur
nachsten
Hauptstr.

(m)

>150m

50-150m

>150m

50-150m

50-150m

50-150m

<10m

50-150m

>150m

Gebaudetyp

Ein- oder
Zweifamilienhaus mit
Garten

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (mit
Griinflachen)

Blockbebauung (ohne
Griinflachen)

Blockbebauung (ohne
Griunflachen)

Blockbebauung (ohne
Grunflachen)

Blockbebauung (ohne
Griunflachen)

Blockbebauung (ohne
Griinflachen)
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Baujahr

1965

~1904

1928

1932

1900

~1915

1912

1890

1905

GroRe
(m?)

150

150

120

100

116

66

124

92

130

Anzahl
der
Bewohner

Art
der
Kiiche

Getrennt

Getrennt

Offen

Getrennt

Getrennt

Getrennt

Offen

Offen

Getrennt



4.1 Konzentrationen von PM;.5.10, PM1-2.5, PM3, FP und UFP im Innen- und
AuRBenbereich

Die Partikelmassenkonzentrationen PMs.10 und PM1.25, PM1, Nrp und UFP-Partikelzahl-
Konzentrationen (Nyrp) im Aufden- und Innenbereich sind fiir den gesamten Messzeitraum in
Abbildung 10 und Tabelle 4 dargestellt. In Tabelle 4 sind PM1o und PM;s-Daten angegeben, um
einen besseren Vergleich mit den Ergebnissen anderer Studien zu ermdglichen. Die Beziehung
zwischen Innen- und Auféenpartikeln wird sinnvollerweise durch das Verhaltnis zwischen
Innen- und Auflenkonzentrationen (I/0-Verhaltnis) quantifiziert. Das [/0-Verhaltnis wurde
berechnet, indem die Innen-Np durch die Auf3en-Ngp dividiert wurde. Das mittlere I/0-
Verhaltnis der verschiedenen Parameter ist in Tabelle 4 aufgefiihrt.

Der Gesamtmittelwerte an PMio im Innen- und Auféenbereich waren 25 pg m-3und 18 pg m-3,
also in etwa vergleichbar mit den von Jones et al. (2000) berichteten mittleren Konzentrationen
in Birmingham (rund 26 pg m-3 im Innenraum und 20 pg m-3 im Aufdenbereich), aber wesentlich
niedriger als, von Custddio et al. (2014) fiir eine Studie in Portugal (rund 71 pgm-3 fiir
Innenrdume und 54 pg m3 fiir Aufdenbereiche) berichtet wurde. Unsere PM; s Konzentration
war vergleichbar mit den Konzentrationen, die in zwei Studien in Schweden von Molnar et al.
(2005), (2007) festgestellt wurden (Mittelwerte um 10 pg m-3 sowohl fiir en Innen- als auch den
Aufienbereich).

Interessanterweise waren die Medianwerte der PMzs.10 Massenkonzentrationen in
Innenrdumen deutlich héher als im Freien (3,9 pg m-3 bzw. 1,1 pg m3; p-Wert << 0,05). Die PM;s.
10 Massekonzentrationen zeigten in 32 von 40 Haushalten dhnliche Trends (siehe Abbildung 11).
Die grofse Bandbreite der PM2s5.10 Massenkonzentration in Innenrdumen wird durch starke
zeitliche Schwankungen verursacht wider. Der Median der PM;.,5 Massenkonzentration in
Innenrdumen und im Freien und seine Variabilitdt waren jedoch recht dhnlich (die Medianwerte
liegen insgesamt bei 1,4 pug m-3 bzw. 1,5 pg m-3; p-Wert = 0,053). In Innenrdumen war die PMi.z5
Massekonzentration deutlich niedriger als die PM2s.10 Massekonzentration, was auf den
geringeren Beitrag von Staubquellen in Innenrdumen zu diesem Groéfienbereich hinweist.
Dartiber hinaus waren die PMi.,5 Massekonzentrationen in Innenrdumen nur in zwolf der
Haushalte signifikant hoher als die im Freien (siehe Abbildung 11). Dariiber hinaus lag der
Median des [/0-Verhaltnisses der PM35.10- und PM1.;5-Massenkonzentration bei 2,75 bzw. 1, was
auf einen starken Beitrag des in Innenrdumen aufgewirbelten Hausstaubs hindeutet, der den
grofdten Anteil an der Massenkonzentration hat.

Fiir Partikel < 1 pum war die mittlere Anzahlkonzentration in Innenrdumen (sowohl Ngp als auch
Nyrp) hoher als im Freien (siehe Tabelle 4). Dies ist vergleichbar mit den Ergebnissen der
Ubersichtsstudie von Morawska et al. (2017). Allerdings war der Median der
Gesamtanzahlkonzentration im Freien hoher als in Innenrdumen. Dies ist darauf
zuriickzufiihren, dass Innenraumquellen wiahrend bestimmter Phasen einen sehr hohen Beitrag
zur Anzahlkonzentration in Innenrdumen leisten. Um den haufigsten (typischen) Zustand in
diesen Haushalten besser darzustellen, wurde der Median der Innen- und
Aufienzahlenkonzentration verwendet.

Die Differenz zwischen dem 25. und dem 75. Perzentil der Anzahlkonzentration in Innenrdumen
war etwa eine Gréfsenordnung héher als im Freien, obwohl dies fiir PM1 nicht beobachtet wurde.
Dies unterstiitzt die Hypothese, dass die Anzahlkonzentration ein besserer Indikator fiir die FP
und UFP ist, um zeitliche Schwankungen und Beitrage der verschiedenen Innenraumgquellen zu
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beobachten, als die Massenkonzentration. Die Innen- und Aufden- Ngp der einzelnen Wohnungen
zeigen in 33 von 40 Wohnungen dhnliche Trends (siehe Abbildung 11). Man kann feststellen,
dass der Unterschied zwischen Nrp und Nyrp in Innenrdumen und im Freien sehr gering ist. Der
Nyrp betrdgt im Durchschnitt 83 % des Nep in Innenrdumen und 82 % des Ngp im Aufdenbereich.
Dies deutet darauf hin, dass UFP den Grofdteil der Partikelanzahl in Innenrdumen und im Freien

ausmachen.

Abbildung 10 Gesamtstatistik der Partikelmassen- und Partikelanzahlkonzentrationen

I3M25-10

pg m?

PMi25
pg m3

PM,
pg m3

Nep
cm?

Nyep
cm3

Innen
Aulden

Innen
Aulien

Innen
Aulien

Innen
AuBen

Innen
Aullen

Partikelmassenkonzentration (ug m=3)

0.1 1.0 10.0 100.0
\I\III‘ T T I\IlHl T T |||\|\‘ T ||||\|||
----------- | I [
ffffffffffffff [ i S
------------------ .
ffffffffffffffffffff [

-------- S
——————————— ||
s I s S :
i I S
— [ SR — ;
N i i M :
Ll | Ll Lol
108 10¢ 108

Partikelanzahlkonzentration (cm)

Gesamtstatistik der Partikelmassen- und Partikelanzahlkonzentrationen in Leipzig und Berlin (1., 25., 50. (Median), 75. und
99. Perzentil). Die Gesamtmessdauer betrug 543 Tage. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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Tabelle 4 Statistik der Partikelkonzentration im Innen- und AuBBenbereich, Black Carbon (eBC)
und CO; auf Basis von Stundenmitteln fiir alle Messungen in Leipzig und Berlin.
N Mittleres | Perzentile
Parameter | (stiindlich) | Mittel | SDev | I/O
a Verhiltnis | Min 25 Median | 75 Max
Innen PMio | gg69 253 | 413 08 |87 |161 |290 |1475.0
(g m*) 1.0
AuBenPMo | ooy 181 | 16.1 08 |86 |13.7 |223 |4189
(ug m™)
Innen
PMas(ug | 8969 135 | 26.6 07 |55 |93 148 | 1278.7
! 0.8
AuBen
PMzs (ug | 8510 161 | 151 06 |70 |115 202 |4183
m-3)
Innen PMs | 1564 104 | 280 04 |39 |70 117 | 2174.8
(ng m) 0.7
AuBen PMu | 196 134|131 05 |51 |98 17.8 | 4155
(ug m™)
Innen Nee | 10564 9498 | 24002 680 | 2386 | 4108 | 7553 | 649264
ey 0.7
fc‘:ff; Nee | 11206 7219 | 5762 1480 | 3789 | 6015 | 8909 | 177777
Innen Nuee | 15564 8634 | 23326 506 | 1823 | 3378 | 6654 | 641983
ey 0.7
fc‘:ff; Nuee | 19296 6203 | 5474 1096 | 3069 | 4928 | 7619 | 176643
Indoor
eBC (ug | 11622 06 |09 |/ 01 |02 |04 0.7 |854
m-3)
'(;;‘:‘:)COZ 11024 749 | 285 |/ 385 | 547 |671 863 | 2853

Anmerkungen: 2 Die Messdaten wurden alle finf Minuten erhoben, die Tabelle hier zeigt die Statistik der durchschnittlichen

Konzentration pro Stunde. °PM;-Massenkonzentrationen wurden durch eine integrierte Partikelvolumenkonzentration
(bestimmt durch die PNSD) berechnet, die mit Partikeldichte multipliziert wurde. (Annahme 1.6 g cm3) (Pitz et al., 2003).
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Abbildung 11 PM;5.10, PM1.25 und Nge fiir jeden Haushalt im Innen- und AuBBenbereich
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4.2 Tagesverlauf und jahreszeitliche Schwankungen der Partikelmassen-
und Partikelanzahlkonzentrationen

Jahreszeitliche Schwankungen werden oft anhand der im Kalender definierten Jahreszeiten
beschrieben. Fiir diese Arbeit hat man jedoch vorgezogen, die Jahreszeiten anhand der
tatsachlichen Verldufe der Wetterdaten, insbesondere der Temperatur einzuteilen. Ein Grund
hierfiir ist, dass die Aufdentemperatur stark gebaudephysikalische Vorgidnge wie Liiftung und
auch die Nutzeraktivitaten (Heizung, Fensterliiftung) beeinflusst. Laut der TROPOS-
Wetteraufzeichnung gab es 2016/2017 eine eindeutig kalte Jahreszeit (19. Dezember 2016 - 15.
Februar 2017), eine Ubergangszeit (15. Februar - 10. Mai 2017) und eine warme Jahreszeit (10.
Mai - 01. September 2017). Danach beginnt wieder die Ubergangszeit (01. September - 04.
Dezember 2017), aber mit leicht hoheren Temperaturen im Herbst verglichen mit dem Friihjahr.
Die mittleren Temperaturen fiir die vier Perioden waren: -0,2 °C, 8,5 °C, 19,6 °C und 10,9 °C.

Laut der Wetterstation in Berlin-Dahlem (FU Berlin) gab es 2018/2019 es eine eindeutig kalte
Jahreszeit (01. Januar - 01. April 2018, und 16. November 2018 - 20. Marz 2019), eine
Ubergangszeit (01. April - 18. Mai 2018, und 19. September - 16. November 20) und eine warme
Jahreszeit (18. Mai - 19. September 2018). Die mittleren Temperaturen fiir die drei Perioden
waren entsprechend: 1,5 °C und 3,7 °C, 14,5 °C und 10,0 °C, 19,9 °C.

Abbildung 12  Zeitverlauf der Umgebungstemperatur in Leipzig und Berlin
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Zeitverlauf der Umgebungstemperatur in Leipzig (von Dezember 2016 bis Dezember 2017) und Berlin (von Januar 2018 bis
Maérz 2019). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

In Abbildung 12 wird die Zeit von 00:00 - 06:00 Uhr als Nachtperiode und 06:00 - 24:00 Uhr als
aktive Zeit definiert. Wahrend der Nacht sind Partikelkonzentrationen im Innen- und
Aufienbereich mit zunehmender Dauer entkoppelt. Wahrend der aktiven Zeit der
Bewohner*innen hingegen zeigen die Innenkonzentration starke Spitzen, insbesondere
wahrend der typischen Essenszeiten. Zu diesen Zeiten sind die Bewohner*innen zu Hause und
durch Kochaktivititen werden Partikel erzeugt.
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Fiir grobe Partikel (PartikelgrofRenbereich 1-10 pm) nimmt die PM-Massenkonzentration in
Innenrdumen wahrend der Nacht durch Sedimentation schnell ab. Dies ist sogar starker
ausgepragt im Vergleich zur Auf3enluft. Sobald es Aktivititen im Haus gibt, werden die grobe
Partikel aufgewirbelt und die Massenkonzentration der groben Partikel steigt entsprechend im
Vergleich mit der Auf3enluft sehr stark an.

Abbildung 13 Statistische Tagesgange in der kalten und warmen Jahreszeit
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Fiir feine Partikel (< 1 pm) ist die Massenkonzentration in der Aufienluft meist hoher als im
Innenraum. Um die Variation der feinen Partikel zu verstehen, muss die
Partikelanzahlkonzentration betrachtet werden. Der 24-Stunden-Median Ngp [/0-Verhéltnisses
liegt im Bereich von 0,4 bis 1. Dies weist darauf hin, dass die Quellen im Freien eine bedeutende
Rolle fiir die Innenraumkonzentration spielen.
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In der kalten Jahreszeit zeigt die Innenkonzentration haufigere und starkere Spitzen als der
warmen Jahreszeit. Dies liegt daran, dass die Durchschnittstemperaturen in der kalten und der
Ubergangsjahreszeit niedriger als 10°C im Mittel sind. In der kalten und Ubergangsjahreszeit
gibt es weniger Luftaustausch, und die innen erzeugten Partikel konnen langer erhalten bleiben.
In der warmen Jahreszeit sind die Fenster generell hiufiger ge6ffnet und die Durchmischung mit
der Aufdenluft somit wesentlich starker.

Der 24-Stunden-Median des 1/0-Verhéltnisses in kalten, warmen und Ubergangsjahreszeiten
liegt im Bereich von 0,4-1,0, 0,5-1,7 bzw. 0,6-1,0. Man stellt somit fest, dass in der
Ubergangssaison der Median des I/0-Verhiltnisses hoher als wihrend der anderen Jahreszeiten
ist. Dies konnte daran liegen, dass bestimmte Haushalte wihrend dieser Ubergangszeit mehr
Innenraum-Aktivitiaten haben.

Die Tagesginge der Ubergangsjahreszeiten werden hier nicht separat dargestellt, ihre
Charakteristika liegen zwischen denen der kalten und warmen Jahreszeit liegen.

4.2.1

Effekte der Jahreszeit auf die PNSD

Abbildung 14 zeigt den Median der Partikelgréfienverteilung (PNSD) aller Messungen im
Bereich von 10-800 nm. Der tiberlagerte Boxplot stellt den Medianwert und die Schwankungen
des I/0-Verhaltnisses fiir 10-30 nm, 30-100 nm und 100-800 nm dar. Die Auf3enluft-
Anzahlkonzentrationen sind wiahrend der Nachtzeit und der aktiven Tageszeit fiir alle
Groflenbereiche durchaus dhnlich. Wahrend der Nachtzeit ist die Konzentration der
Partikelanzahlkonzentration im Innenraum jedoch in allen Gréf3enbereichen niedriger als die
der aktiven Tageszeit. Wahrend der aktiven Tageszeit liegt der grofdte Anstieg der Innenraum-
Anzahlkonzentration bei den ultrafeinen Partikeln (10-100 nm). Dies wird durch das [/0-
Verhaltnis und seine Variation unterstrichen, wobei im ultrafeinen Partikelgrofenbereich das
95-Perzentil des I/0-Verhaltnisses iiber 10 liegt. Das zeigt, dass die Beitrdge von
Innenraumquellen wesentlich werden und mehr zu ultrafeinen Partikeln als zum Gréfdenbereich
100-800 nm- beitragen. Der Beitrag der Innenraumquellen wird in Kapitel 4.5 weiter diskutiert.

Abbildung 14 Vergleich der AnzahlgroBenverteilung fiir die Nachtzeit und aktive Tageszeit
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Vergleich der PartikelanzahlgroRenverteilung fir die Nachtzeit und aktive Tageszeit. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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4.2.2 Wochentage und Wochenende

Abbildung 15 zeigt Vergleiche zwischen den Partikelkonzentrationen an Wochentagen und am
Wochenende. An Wochentagen zeigt der Nrp fiir den Auf3enbereich deutliche Spitzenwerte in der
Hauptverkehrszeit zwischen 08:00 und 20:00 Uhr. Im Innenraum sind die Konzentrationen am
Wochenende hoher, da mehr Bewohner*innen zuhause sind und durch Aktivitaten wie Braten,
Backen etc. entsprechende Partikel produziert werden. Auflerdem liegt die Friihstiickszeit am
Wochenende etwa 2 Stunden spater als an den Wochentagen.

Abbildung 15: Vergleich zwischen Wochentagen und Wochenende fiir den Tagesgang der Ngp
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Vergleich zwischen Wochentagen und Wochenende fiir den Tagesgang der Np. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

4.3 Regionale Unterschiede der AuBenluftkonzentrationen

Abbildung 16 zeigt die Auféen-Partikelmassenkonzentrationen PM1o, PM25 und PM; bzw. die
feinen und ultrafeinen Partikelanzahlkonzentrationen Ngp und Nygp in Leipzig und Berlin. Die
Mediane der PM1o und PM; Massenkonzentrationen sind im landlichen Raum niedriger (11 %
und 6 % fiir Leipzig bzw. 19 % und 13 % fiir Berlin) als im stadtischen Raum. Bei
Submikrometerpartikeln sind die mittleren Massenkonzentrationen (PM1) im stadtischen Gebiet
niedriger (20 % fiir Leipzig bzw. 7 % fiir Berlin) als im ldndlichen Gebiet, wahrend die
entsprechenden mittleren Anzahlkonzentrationen (Ngp) im stadtischen Gebiet hoher sind (14 %
fiir Leipzig bzw. 34 % fiir Berlin) als im landlichen Gebiet. Dies liegt daran, dass die Anteile von
Nurp/Npp im stadtischen Gebiet (85 % fiir Leipzig bzw. 87 % fiir Berlin) hoher sind als im
landlichen Gebiet (81 % fiir Leipzig bzw. 79 % fiir Berlin).

Abbildung 17 zeigt die Aufdenluft-Partikelkonzentrationen bei den Haushalten, die relativ nah
oder weit von der nachsten verkehrsreichen Strafde entfernt sind. Neun Haushalte sind >100 m
und elf Haushalte <100 m von der nachsten verkehrsreichen Strafie in Leipzig entfernt, zehn
Haushalte sind >100 m und weitere zehn Haushalte <100 m von der nidchsten verkehrsreichen
Strafde in Berlin entfernt. Wie erwartet sind die Auf3enpartikelkonzentrationen in der Nahe der
Strafde hoher.
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Abbildung 16 Auswirkung von Standorttyp auf die Partikelanzahlkonzentration (auBen)

Aullen, Leipzig Aulien, Berlin

Partikelmassenkonzentration (ug m=3) Partikelmassenkonzentration (ug m=3)

12 5 10 20 50 100 12 5 10 20 50 100
= W e s s R
PMig —— [ S 4 PMy poeeaeraeeens -
Hom — T o T : Hom S [ i —
b - 1 e - +
PM2s R ) [ 1| PMgs O - 1
Mg m (S [ - . ng m R P i S
promeeeeeneneees - I I :
PM, R I e
L 5 ) SR ! L S — i [ R
e - : — I S !
N_FP branananees - i N_FP (SR ——— ’
cm - T i 1 cm? S I '
R I 1 bemeasacacases - 1
N_UFP pomeeeme—- [ R--------------- 1 N_UFP [ — - 4
omd® | T e cm?® |
] ] ' I I:'j I 1 ’ I L | F | I:I:, | ! L
500 1000 5000 20000 50000 500 1000 5000 20000 50000

Partikelanzahlkonzentration (cm3) Partikelanzahlkonzentration (cm3)

Olandlich @ Stadtrand [ stadtisch

Auswirkung von Standorttyp auf die Partikelanzahlkonzentration Ngp (auRen). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

Abbildung 17: Auswirkung der Entfernung zu StraBen auf die Partikelanzahlkonzentration (auRen)
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4.4 Dynamische Prozesse an Partikeln im Innenraum

In diesem Abschnitt wird beschrieben, inwieweit aus den in diesem Projekt bereitgestellten
Messdaten Riickschliisse auf dynamische Prozesse an den Partikeln im Innenraum gezogen
werden konnen. Dies dient dem besseren Verstandnis der Ergebnisse und 6ffnet Moglichkeiten,
Partikelbelastungen im Innenraum durch gezieltes Handeln zu beeinflussen.

In Abwesenheit von Innenraumgquellen wird das Innenraum-zu-Aufsenluft (I/0)-Verhéltnis von
feinen Aerosolpartikeln hauptsachlich durch drei Faktoren bestimmt: die Luftwechselrate,
Eintrag von Aufdenluftpartikeln (Infiltration und Exfiltration) sowie die Depositionsrate von
Partikeln auf Innenflachen. Angenommen, die Innenluft ist gut durchmischt und eine bestimmte
Partikelgrofdenfraktion hat innen und aufien vergleichbare chemisch-physikalische
Eigenschaften, kann die Bilanzgleichung der Partikelanzahlkonzentration das dynamische
Verhalten von Innenraum-Aerosolpartikeln beschreiben. Dies kann mathematisch in folgender
Form beschrieben werden:

dl E

= = P + PA0 — (A + ﬂ-d)l _]coagulation (1)

Dabei sind [ und O die jeweiligen Partikelanzahlkonzentrationen im Innen- und Auf3enbereich
und P der Penetrationsfaktor. Partikel werden von der Auf3enluft in die Wohnung transportiert
und gelangen in den Messraum (Wohnzimmer). Ein Penetrationsfaktor im Bereich von 0 bis 1
reprasentiert hierbei die Wirksamkeit dieses Transports. A beschreibt die Luftwechselrate und
Aq ist die Ablagerungsrate auf verfiigbare Innenflachen. Der Gleichung hinzugefligt wurde die
Emissionsrate E der Aerosolpartikel, die in Innenrdumen erzeugt oder emittiert werden,

normiert durch das Raumvolumen V. /.4 4y1ation iSt der Term des Koagulationsverlustes.

Unter stationidren Bedingungen (Die Anderungsrate der Innenaerosolkonzentration ist in
Abwesenheit einer Innenquelle Null) ergibt sich P aus Gl. (1) zu:

_ () 1

a0 (2)

4.4.1 Luftwechselrate

Unter der Annahme, dass die Innenluft gut durchmischt ist, kann die Luftwechselrate auf
Grundlage der zeitlichen Verlaufe der Kohlendioxid-(COz)-Konzentrationen im Innen- und
Auflenbereich berechnet werden. Voraussetzung ist, dass zu einem Zeitpunkt aufgrund
menschlicher Aktivitat genug CO; vorhanden ist, dann aber fiir eine bestimmte Zeit kein weiteres
CO2 mehr ausgeatmet wird. Die Luftwechselrate wird durch Auswertung des niaherungsweise
exponentiellen Abfalls der CO;-Konzentration mittels folgender Gleichung bestimmt:

_ 1 Co=Cout
A= (t—to) In (C_Cout) (3)

Hierbei gehen wir davon aus, dass die CO,-Konzentration im Freien konstant bei 400 ppb liegt,
was der ungefihren momentanen Hintergrundkonzentration in der Aufdenluft entspricht.

Die Luftwechselraten der 40 Haushalte in Leipzig und Berlin betrug im Mittel 0,2 + 0,2 h-1 bzw.
3,7 * 2,8 h'1 bei geschlossenen bzw. gedffneten Fenstern.
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4.4.2 Partikelverlustraten im Innenraum

Im Allgemeinen erfolgt die Beseitigung von Innenraum-Aerosolpartikeln iiber den Luftwechsel
mit aufden oder die trockene Deposition auf Innenraumflachen. Die Verlustrate (A + Aq) von
Innenraum-Aerosolpartikeln kann analog zu radioaktiven Zerfallsraten quantifiziert werden,
indem der Abfall der Innenraum-Partikelkonzentration direkt nach Emissionsereignissen einer
Innenraumaktivitat ausgewertet wird. Der Logarithmus der Konzentrationen tiber die Zeit folgt
einer Linie mit einer negativen Steigung. Die Steigung entspricht der Partikelzerfallsrate. Fiir die
einfache Rechnung ist zu beachten, dass die ausgewahlten Innenraum-Aktivitdten eine
anfangliche Gesamt-Ngp von weniger als 10* cm3 aufweisen. Nur in diesem Fall kann
Koagulation der Partikel als zusatzlicher Prozess vernachlassigt werden.

Die grofdenaufgeloste Partikelverlustrate (oder ,Partikelzerfallsrate”) in den 40 Haushalten in
Leipzig und Berlin ist in Abbildung 18 dargestellt, wobei der Boxplot den Median, das untere
Quartil und das obere Quartil zeigt und die Antennen die 5. und 95. Perzentile darstellen. Wie
aus bisherigen Erfahrungen aerosoldynamischer Studien erwartet werden konnte, liegt die
geringste Partikelverlustrate bei etwa 300 nm Partikelgrofde und die grofdte Partikelverlustrate
bei ungefahr 10 nm Partikelgrof3e. Man erkennt, dass Innenrdume dhnlich eines physikalischen
Filters agieren, wo Partikelverluste im grofderen Partikelbereich durch Sedimentation und
Impaktion sowie im kleineren Partikelgrofdenbereich durch Diffusion verursacht werden.

Abbildung 18 GréRenaufgeldste Partikelverlustrate im Innenraum (h?)
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GroRenaufgeldste Partikelverlustrate im Innenraum (ht). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

4.4.3 1/O-Verhaltnis im quasi-stationdren Zustand

Einige Zeit nachdem Partikelquellen in den Innenrdumen abgeschaltet sind, wird die
Partikelkonzentration im Innenraum einen Zustand erreichen, bei dem die Ngp liber eine
bestimmte Zeit fast unverdndert bleibt (quasi-stationaren Zustand). Solche quasi-stationaren
Zustinde wurden durch Betrachtung der zeitlichen Anderungsrate dI/dt der Konzentration im
Innenraum herausgefiltert. Mit einer dI/dt-Schwelle zwischen - 0,1 bis 0,1 und der stationdren
Zeit, die langer als 1 Stunde sein sollte, kann das [/0-Verhaltnis im stationdren Zustand
berechnet werden. Die Ergebnisse sind in Abbildung 19 dargestellt.

Unter diesen Bedingungen weist das [/0-Verhaltnis ein Maximum bei ungefdhr 200 nm und ein
Minimum bei ungefahr 10 nm auf. Dies kann durch die in Abschnitt 4.4.2 ermittelten
grofdenabhdngigen Innenraum-Partikelverlustraten erklart werden.
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Abbildung 19 GroRBenaufgel6stes I/O-Verhiltnis im quasi-stationdren Zustand
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GroRenaufgeldstes 1/0-Verhéltnis im quasi-stationdren Zustand. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

4.4.4 Penetrationsfaktor

Der Penetrationsfaktor P, der die Durchdringung der Gebaudehiille als Funktion des
Partikeldurchmessers beschreibt, kann fiir quasi-stationare Zustande durch Gl. (2) bestimmt
werden. Die Ergebnisse fiir alle ausgewerteten quasi-stationdren Zustiande sind in Abbildung 20
gezeigt. Partikel aller Grofsen (10 - 800 nm) gehen infolge des Transports durch die
Gebaudehtille verloren. Der starkste Verlust wird bei 10 nm beobachtet (P erreicht hier den
Minimalwert 0,3), der geringste Verlust bei 150 nm (P erreicht hier den Maximalwert 0,6).
Dieses Ergebnis hat eine zentrale Bedeutung fiir die Einschatzung der Filterwirkung der
Gebaude: Wahrend grobere und sehr kleine Partikel bei der Durchdringung der Gebaudehiille
verlorengehen, konnen Partikel im Bereich 20-100 nm am unbeschadetsten aus der Auf3enluft in
den Innenraum gelangen. Interessanterweise ist dies der Bereich ultrafeiner Partikel (UFP), die
in der Auf3enluft vornehmlich aus Verbrennungsaerosolen (Quellen: Verkehrs, Industrie,
Hausbrand) und Partikelneubildung entstehen.

Abbildung 20 GroBenaufgeloster Penetrationsfaktor
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GroBenaufgeloster Penetrationsfaktor. Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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4.5 Einfluss von Partikelquellen im Innenraum

4.5.1 Uberblick iiber die Aktivititen in Innenrdumen

Wahrend des zweijidhrigen Messprogramms wurden mehr als 1100 Aktivitaten der
Bewohner*innen ermittelt. Rund 900 davon konnten anhand der von den Bewohner*innen im
Tablet-Computer gemachten Angaben klassifiziert werden (siehe Tabelle 5). Zu den haufigsten
Einzeltitigkeiten gehorten das Offnen der Fenster, Backen, Braten, Toasten, sonstiges Kochen (z.
B. Kochen, Aufwarmen von Speisen, Schmoren), Abbrennen von Kerzen, Nutzung des Kamins
und Staubsaugen. Unter realen Bedingungen iiben die Bewohner*innen oft mehrere Tatigkeiten
gleichzeitig aus, z. B. 6ffnen sie die Fenster beim Kochen. Solche Fille werden als "gemischte"
Quellen kategorisiert. Einige Tatigkeiten, die nicht haufig vorkommen (z. B. spielende Kinder,
Biigeln, Wasche waschen und Wischen) wurden unter "Sonstige" zusammengefasst. Signifikante
Spitzen in den Zeitreihen der Nrp in Innenrdaumen, die keinen entsprechenden Eintrag im
Aktivitatsprotokoll hatten, wurden als "unbekannt" kategorisiert. In Tabelle 5 sind die Anzahl
(n), die mittlere Dauer, die geometrischen mittleren Durchmesser (GMD) und die mittlere Ngp
der Hauptaktivitdten zusammengefasst.

Tabelle 5 Zusammenfassung der wichtigsten Nutzeraktivitaten

GMD beschreibt den mittleren geometrischen Durchschnittsdurchmesser des PNSD, der zur Spitzenzeit des
Ereignisses beobachtet wurde. PNC: Partikelanzahlkonzentration.

Hauptaktivitsten n Mittlvxiert - Mittelwert GMD Miti-:selwert PNC
Dauer' (min) | (nm) (cm™)
Fenster 6ffnen 339 38 34 9361
Backen 81 40 30 60758
Braten 91 25 33 34188
Toasten 56 33 25 19623
Anderes Kochen 117 36 31 12805
Kerzen abbrennen 92 33 20 109729
Kaminofen benutzen 27 30 41 23702
Staubsaugen 28 27 26 11437
Gemischt 78 42 27 31821
Andere 33 25 34 10447
Unbekannt 208 26 29 26559

Anmerkung: ' Die Dauer ist hier die Zeit vom Beginn jedes Quellenereignisses bis zu dem Zeitpunkt, an dem der PNC in
Innenrdumen das Maximum erreicht.

Die Art und Dauer der Aktivititen in Innenrdumen variierte stark zwischen den verschiedenen
Beprobungen in den Haushalten. Die Gesamtdauer der Aktivititen in Innenraumen reichte von
weniger als 5 Minuten/Tag bis zu fast 6 Stunden/Tag (siehe Abbildung 21). Die
durchschnittliche Dauer der Aktivititen, ohne das Offnen der Fenster, betrug in jedem Haushalt
60 + 40 Minuten/Tag. Das Offnen der Fenster und das Kochen waren die am haufigsten
ausgeiibten Tatigkeiten (31 % bzw. 30 % der gesamten Tatigkeitsdauer). Die meisten "Fenster-
Offnungs-Aktivititen" fanden am Morgen statt, mit dem Héhepunkt gegen 07:00 Uhr. Die
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Innenraumquellen traten haufig gegen 08:00, 12:00 und 18:00 Uhr auf, also zu den typischen
Zeiten fiir Friihstiick, Mittag- und Abendessen (siehe Abbildung 22).

Abbildung 21 Mittlere Dauer der nutzerbedingten Innenraumaktivititen
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Mittlere Dauer der nutzerbedingten Innenraumaktivitaten: a) differenziert nach Haushalten (min/Tag) und
b) mittlere Gesamtdauer (min/Tag) fur den gesamten Datensatz (~500 Tage). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

Abbildung 22 Verteilung der nutzerbedingten Aktivitadten als Funktion der Startzeit
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4.5.2 PNSD und PMSD der wichtigsten Quellen in Innenrdumen

Abbildung 23 zeigt die Zuwachse der mittleren PartikelanzahlgréfRenverteilungen (PNSD) und
Partikelmassengrofienverteilungen (PMSD), die durch bestimmte Innenraumquellen bzw.
geoffnete Fenster verursacht wird - ermittelt durch Subtraktion der Hintergrundwerte (d. h.
PNSD vor Beginn der Aktivitat) von den Werten zur Spitzenzeit.

Wie schon in Abschnitt 4.2 dargelegt, trugen Aktivitdten in Innenrdumen erheblich zur
Partikelanzahl bei, und der Beitrag zur UFP war im Vergleich zu Partikeln im
Akkumulationsmodus deutlich h6her (siehe PNSD-Diagramm in Abbildung 23). Unter den
Aktivitaten in Innenrdumen waren die Beitrdge von Backen, Toasten und Kerzenbrennen
deutlich hoher als die der anderen Aktivititen. Die medianen Partikelanzahlkonzentrationen
(PNC) durch Backen, Toasten und Kerzenbrennen waren zu Spitzenzeiten 29-, 13- bzw. 31-mal
so hoch wie die entsprechenden Hintergrund-PNCs, und die medianen PNCs von Braten,
sonstigem Kochen, Kaminbenutzung und Staubsaugen waren zu Spitzenzeiten alle weniger als
10-mal so hoch wie die entsprechenden Hintergrund-PNCs. Dieser starke Anstieg der
Innenraumquellen beweist, dass Innenraumquellen die Hauptverantwortlichen fiir die
Spitzenwerte des PNC in Innenrdumen im Tageszyklus sind. Durch das Offnen der Fenster stieg
der PNC-Wert in Innenrdumen aufgrund des hoheren PNC-Wertes im Freien ebenfalls an, aber
der entsprechende Beitrag zum PNC-Wert war im Vergleich zu den meisten Innenraumquellen
viel geringer.

Die hochsten Beitrage zur Partikelanzahl durch Backen, Braten, Toasten, Kochen und die
Nutzung eines Kamins entfielen auf Partikel im Grofenbereich von 20 bis 50 nm. Das Abbrennen
von Kerzen trug zu Partikeln im gesamten Gréféenbereich bei, wobei das Maximum im
Durchmesserbereich von 10-20 nm lag. Die Emissionen aus dem Staubsaugen waren im
Vergleich zu den anderen Innenraumgquellen viel schwécher, mit einem Maximum im Bereich
von 10 nm. Die mittleren PNCs der einzelnen Innenraumquellen sind in Tabelle 5 aufgefiihrt. Die
PNSD, die mit jeder Quellenaktivitit verbunden ist, zeigte einen breiten Partikelmodus, dessen
mittlere GMD fiir jede Aktivitat in Tabelle 5 zusammengefasst ist.

Aufgrund der geringen Grofie der UFP war der Anstieg der PMC durch Innenraumquellen nicht
so ausgepragt wie bei PNC. Die Beitrage zur Partikelmassenkonzentration (PMC) durch Backen,
Braten, Kerzen und interessanterweise auch durch die Nutzung von Kaminen waren viel hoher
als bei den anderen Aktivitaten. Die mittleren PMC-Werte dieser Tatigkeiten waren zu
Spitzenzeiten zwei- bis viermal so hoch wie die entsprechenden Hintergrund-PMC-Werte, und
die mittleren PMC-Werte der anderen Tatigkeiten waren zu Spitzenzeiten alle weniger als
zweimal so hoch wie die entsprechenden Hintergrund-PMC-Werte.

Von allen Tatigkeiten in Innenrdumen trug das Abbrennen von Kerzen am starksten zu PNC und
PMC bei. Kochen in Innenrdumen trug ebenfalls stark zum PNC bei, der Beitrag zum PMC war
jedoch weniger signifikant. Im Gegensatz dazu trug die Nutzung von Kaminen stark zu PMC, aber
nicht zu PNC bei. In den folgenden Kapiteln werden diese Daten zur Quantifizierung der
Intensitat und Dauer jeder Quelle verwendet, um den entsprechenden Beitrag zur
Partikelexposition in Innenraumbereichen zu bestimmen.
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Abbildung 23 Mittlere PNSD- und PMSD-Erh6hungen infolge von Ereignissen in Innenrdumen
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Mittlere PNSD- (links) und PMSD- (rechts) Erhéhungen infolge von Ereignissen in Innenrdumen. Quelle: eigene Darstellung,

TROPOS.

4.5.3 Raumluftsimulation und Emissionsrate von Innenraumquellen

Es wird erwartet, dass die Schatzungen der Partikelemissionsraten und des
Gebaudedurchdringungsfaktors (Penetrationsfaktor P) genauer sind, wenn alle Terme in
Gleichung (1) berticksichtigt werden. Die Emissionsrate der Innenraumquellen wurde nun auf
der Grundlage der Ein-Kompartiment-Form des Innenraum-Aerosolmodells (IAM) geschatzt,
das von (Hussein et al., 2005b, 2015) entwickelt wurde und die Beliiftung, die
Partikelinfiltration und -penetration von aufden sowie die Ablagerung und Koagulation in
Innenrdaumen berticksichtigt. Bei diesem Ansatz werden JAM-Simulationen mit experimentellen
Zeitreihen von Innen- und Auf3enaerosolparametern kombiniert, was sich als wirksame
Methode zur Schiatzung der Partikelzahl erwiesen hat (Hussein et al., 2015).

Das Modell verwendet die in der Auf3enluft gemessene Partikelanzahlkonzentration Nrp und den
geometrischen mittleren Durchmesser (GMD) des experimentellen PNSD in Innenrdumen als
zeitabhangige Eingangsparameter. Der GMD in Innenrdumen ist der wesentliche Parameter, der
die von der Partikelgrof3e abhangige Aerosoldynamik steuert. Daraus errechnet das Modell den
zeitabhangigen Partikeldepositionskoeffizienten A; und den Koagulationskoeffizienten K

(cm3 s1). Die Luftwechselrate A und der Penetrationsfaktor P der Gebaudehtille dienen als
zusatzliche Eingabeparameter, die in einem interaktiven Prozess optimiert werden. Unser
Ansatz behilt die Informationen iiber die Entwicklung der PNSD bei und stellt gleichzeitig ein
Zugestandnis an die Reduzierung der Komplexitat der numerischen Verfahren und der

Berechnungszeiten dar.

In dieser Version des IAM wurde die Partikeldepositionsrate A4 wie folgt berechnet:

Aj

Ag = Zi.?va‘,i. (4)

Dabei ist v, ; ist (m s'1) die Depositionsgeschwindigkeit von Aerosolpartikeln auf der
Innenraumoberfldche (einschliefdlich Boden, Decke und Wande) mit einer Flache A.. v;; wurden
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anhand des von Lai und Nazaroff (2000) entwickelten Modells mit Eingabeparametern fiir die
Schubspannungsgeschwindigkeit (u) in Innenrdumen in der Nahe von Oberflachen und die
experimentelle GMD in Innenrdumen berechnet. Das beste Ergebnis fiir u in den 40 Wohnungen
lag zwischen 0.02 und 0.22 m s'..

Fiir die Koagulation betrachten wir die Brownsche Diffusion als den dominierenden Prozess fiir
Partikel < 1 pm. Die Koagulationsrate K wurde auf der Grundlage der Fuchs'schen Theorie
(Fuchs et al., 1965) im Ubergangs- und freien Molekularregime berechnet (Seinfeld und Pandis,
2016). In unserer quasi-monodispersen Formulierung ist K eine direkte Funktion der GMD,
wobei die Koagulationsrate zwischen zwei Partikeln wie folgt ist:

]coagulation = KIZ (5)

Flir die IAM-Simulationen wurden die Luftwechselrate A und der Penetrationsfaktor P so
abgestimmt, dass die simulierte und die experimentelle Ngp in Innenrdumen (I bzw. Iim)
tibereinstimmten. Die Abstimmung erfolgte manuell und interaktiv auf einem Raster mit einer
Zeitauflosung von bis zu 5 Minuten, ausgehend von den Schatzungen fiir A und P, die wie in
Abschnitt 4.4 beschrieben ermittelt wurden. Die Ergebnisse der Schliisselparameter von IAM
sind in Tabelle 6 zusammengefasst.

Mit optimalen Werten von A, P, A4, und K, I und ILsi» wurde fiir die Zeitraume ohne offensichtlichen
Einfluss von Innenraumquellen gerechnet. Wahrend der Zeitrdume mit Innenraumquellen-
Ereignissen wurde angenommen, dass A und P dieselben sind wie vor dem Ereignis;
Abweichungen zwischen I und I, wurden wie folgt auf die Quellenemissionen zuriickgefiihrt:

d(l=1Isim)

dt :PAO—(/F['FAd)U_ISim)_K([Z_ISi”12)+§ (6)

Die Emissionsrate (E) kann anhand von Eq. (6) gefunden werden. In einigen Fallen mussten A
und P nach einem Quellenereignis erneut abgestimmt werden, damit das Abklingverhalten von
Isim dem von I entspricht.

Tabelle 6 Mittelwert und Standardabweichung (SD) der dynamischen Parameter, die mit
Hilfe des Innenraum-Aerosolmodells (IAM) bestimmt wurden.

Mittelwert SD
Belliftungsrate, A (h!) (Fenster geschlossen) 0.4 0.2
Beluiftungsrate, A (h?) (Fenster offen) 1.6 1.2
Depositionsrate, A4 (h?) 0.2 0.1
Zerfallsrate, (A + Ag) (h?) 0.7 0.7
Penetrationsfaktor, P 0.6 0.2
Koagulationskoeffizient, K (cm? h?) 7.8x10°® 6.0x107

Abbildung 24 zeigt eine beispielhafte Simulation der mit IAM modellierten
Partikelanzahlkonzentration Ngp im Innenraum wahrend einer Woche im Haushalt L2. Wie man
sieht, ist die Simulation in der Lage, die Innenraum- Ngp mit guter Ubereinstimmung im
Vergleich zu der gemessenen Innenraum- Ngp zu reproduzieren (Isim/I 1.02; R2 = 0.92). Der
Durchdringungsfaktor und die Liiftungsrate betrugen 0,4 < P< 1,5und 0,1 <A < 6 h-1, abhangig
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vom jeweiligen Zeitpunkt (siehe Abbildung 24 b). Die plotzlichen Anstiege von P und A wurden
mit dem Offnen der Fenster durch die Bewohner*innen in Verbindung gebracht. Lediglich
Anderungen von }, die vermutlich durch die Bewegung der Bewohner*innen verursacht wurden,
konnten ebenfalls identifiziert und in der Simulation beriicksichtigt werden.

Die Gesamtdepositionsraten (einschliefilich Deposition auf dem Boden, der Decke und den
Waénden) und die Koagulationskoeffizienten betragen 0.1-1 h-t und 5x10-6 - 8x10-¢ cm3 h-1(siehe
Abbildung 24 c und d). Beide Parameter wurden anhand der gemessenen GMD in Innenrdumen
berechnet, daher folgt ihre Veranderung in den Zeitreihen der Entwicklung der PNSD, die sich
insbesondere wahrend der Ereignisse mit Quellen in Innenrdumen verandert.

Die beobachteten Quellenereignisse in Innenrdumen waren in der Regel kurz und intensiv. Fiir
die Auswertung der Quellereignisse gehen wir davon aus, dass die Emissionsrate wahrend des
entsprechenden Emissionszeitraums konstant ist. Die bestimmten Emissionsraten weisen
insgesamt grofie Schwankungen auf: selbst innerhalb desselben Haushalts (siehe Abbildung 24
e) variieren sie um zwei Gréfienordnungen (von 1.5x1012 h-1 bis 2.0x1014 h-1). Wahrend der
gesamten Messzeitraume schwankten die Emissionsraten aller Quellen zwischen 1x1010 h-1 und
6x1014 h't, wiahrend die mittlere Emissionsrate der einzelnen Quellenarten in der Regel in der
Grofdenordnung von 1013 h-t betrug (siehe Tabelle 6). Die mittlere Emissionsrate aller
Innenraumgquellen in den Messungen von 500 Tagen betrug 2.7x1013 (+ 5.9x1013) h-1. Die
hochste Emissionsrate wurde fiir brennende Kerzen ermittelt, wobei die mittlere Emissionsrate
5.3x1013 h-! betrug. Die Emissionsrate bei der Verwendung von Kaminen betrug dagegen nur ein
Viertel davon, obwohl beides Verbrennungsquellen sind.

Wir miissen beriicksichtigen, dass unsere Emissionsraten in Haushalten, in denen Kiiche und
Wohnzimmer durch Tiiren getrennt sind (siehe Tabelle 3), die tatsachliche kochbedingte
Emissionsrate unterschitzen kdnnten. In solchen Situationen wire korrekterweise ein Modell
mit mehreren rdumlichen Abteilen erforderlich. Die Auftrennung der Emissionsraten nach
Haushalte mit separater bzw. offener Kiiche ergab mittlere Emissionsraten von 1.2x1013 (=
2.6x1013) h'1und 3.5x1013 (+ 7.0x1013) h-1. Beschrdankt man diese Betrachtung auf die mit dem
Kochen verbundenen Tatigkeiten, so ergibt sich sogar eine noch niedrigere Emissionsrate (22
%) in Haushalten mit einer separaten Kiiche im Vergleich zur offenen Kiiche (siehe Tabelle 7).
Wir gehen davon aus, dass die fiir die Kombination aus offener Kiiche und Wohnzimmer
ermittelten Emissionsraten realistischer sind, wobei wir berticksichtigen, dass das Modell mit
einem einzigen Raum fiir den Fall einer separaten Kiiche nicht geeignet ist.

Was die Grenzen unseres Ansatzes betrifft, so ist zu bedenken, dass alle Berechnungen auf einem
gut durchmischten Einraummodell beruhen, welches fiir unterschiedliche Hauskonfigurationen
angewendet wurde. In Realitdt konnte ein interner Luftaustausch in den Innenrdumen stattfinden,
der die geschatzten Parameter beeinflusst hat und daher zu einer Unterschiatzung der
Partikelemissionsraten fiihren konnte. Diese Unsicherheiten sind bei der Verallgemeinerung der
Ergebnisse zu beachten.
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Abbildung 24 Beispielhafte Modellsimulation der Ngp mit IAM in einem Haushalt (Nr. L2)
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Beispielhafte Modellsimulation der Ngp mit IAM in einem Haushalt (Nr. L2). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.
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Tabelle 7 Zusammenfassung der mit dem Innenraum-Aerosolmodell geschitzten
Emissionsraten von Innenraumquellen.

Emissionsrate
(E) . .
x10%3 (hY) Alle Haushalte Haushalte n:It Hfushalte mit offener
separater Kiiche Kiiche

n Mittelwert SD n Mittelwert SD | n Mittelwert | SD
Backen 81 4.0 6.2 31 2.0 29 | 50 5.2 7.3
Braten 91 3.0 4.8 23 0.4 0.3 | 68 3.9 5.3
Toasten 56 4.7 11.1 20 0.8 0.8 | 36 6.9 13.5
Anderes 117 | 1.5 36 50 |06 07|67 |22 4.6
Kochen
Kerzen 92 |53 6.8 45 |31 40|47 |73 8.2
brennen
Kamin 27 |14 1.9 9 |12 1318 |16 2.1
benutzen
Staubsaugen 28 | 0.5 0.7 17 | 0.5 09|11 |04 0.3
Gemischt 78 4.2 8.7 31 2.5 3.8 | 46 5.4 10.7
Andere 33 0.6 1.7 15 0.2 0.4 | 18 0.9 2.3
Unbekannt 208 | 1.5 4.0 102 | 0.6 1.0 | 106 | 2.3 5.4

4.6 Beitrag von Innen- und AuRenquellen zur Partikelexposition in
Innenraumen

4.6.1 Feinstaubbelastungin Innenrdumen

Nachdem wir die Zeitreihen der Ngp in Innenrdumen fiir die 40 Wohnungen mit dem IAM-Modell
simuliert haben, sind wir nun in der Lage, die Anteile der Np in Innenrdumen zu unterscheiden,
die aus Innen- bzw. Auflenquellen stammen. Die Unterscheidung dieser Partikelarten kdnnte ein
Schliissel zum besseren Verstidndnis der Partikelexposition in Innenrdumen sein (Riley et al.,
2002). Natirlich hangt der Anteil der Aufienpartikel, dem die Bewohner*innen in Innenrdumen
ausgesetzt sind, von den zahlreichen oben genannten Gebaude- und dynamischen
Prozessfaktoren ab. Nach fritheren Arbeiten (Bhangar et al,, 2011) ist es mdglich, die
Innenraumexposition gegentiber Submikrometerpartikeln, die von Innen- und Auf3enquellen
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emittiert werden, als tagesintegrierte Exposition zu quantifizieren, die durch Integration des Ngp
tiber die Zeit und Division durch die Anzahl der Messtage (cm-3 h/Tag) berechnet wurde.

Die tdgliche integrierte Exposition in unseren 40 Haushalten reichte von 0.7 x105 cm3 h/Tag bis
zu 4.7 x105 cm-3 h/Tag, mit einem Gesamtmittelwert von etwa 2x105 cm-3 h/Tag (siehe
Abbildung 25). Quellen in Innenrdumen trugen zu 56 % zur gesamten Partikelanzahl-Exposition
in Innenrdumen bei, wobei brennende Kerzen fiir den vorliegenden Datensatz den grofdten
Einzelbeitrag leisteten. Der Beitrag von Aufdenluftaerosolen wurde anhand der [AM-Simulation
der Ngp in Innenrdumen berechnet, wobei Ereignisse in Innenrdumen nicht berticksichtigt
wurden, was zu einem relativen Anteil von 42 % an der Gesamtexposition fiihrte. Die Nutzung
des IAM-Modells erlaubt es uns sogar, diesen Beitrag auf zwei verschiedene Prozesse, namlich
die Durchdringung der Gebaudehiille und die Beliiftung durch Fenster aufzuschliisseln (26 %
bzw. 15 %). Die verbleibende Liicke in der Bilanz (d. h. der "Rest" in Abbildung 27) in Hohe von
etwa 2 % der Gesamtexposition konnte auf Resuspension oder nicht identifizierte kleinere
Quellen zuriickzufiihren sein.

Es ist davon auszugehen, dass verkehrsbedingte Emissionen aufderhalb der Gebdude auch die
Partikelexposition in Innenrdumen beeinflussen. Unsere 40 Haushalte befinden sich in
stadtischen, vorstadtischen und landlichen Gebieten (siehe Tabelle 3). Der PNC-Wert im Freien
fiir stadtische, vorstadtische und landliche Gebiete betrug (Mittelwert + SD): 8300 + 7600 cm3,
7000 + 5600 cm3, und 6500 + 6300 cm-3. In Abbildung 26 ist zu erkennen, dass der Beitrag des
Eindringens von Partikeln aus dem Aufienbereich in stadtischen Gebieten hoher erscheint als in
vorstadtischen und landlichen Gebieten. Die Gesamtpartikelbelastung der Bewohner*innen im
Innenraum im stadtischen Gebiet erscheint im Vergleich zu den beiden anderen Gebieten
deutlich geringer. Dies wére bei gleichem Nutzer*innen-Verhalten nicht logisch. Dies deutet
vielmehr darauf hin, dass der Datensatz nicht homogen ist und die Aktivitdtsgewohnheiten der
Bewohner*innen einen starken Einfluss auf das Expositionsmuster haben.

Obwohl sich Quellenereignisse in Innenrdumen als eher kurzlebig erwiesen, ist ihr signifikanter
Beitrag zur Partikelexposition in Innenrdumen auf die hohen Emissionsraten der Quellen und
die eher méafdige Abklingrate zuriickzufiihren, die zu Verweilzeiten von mehreren Stunden fiir
Partikel fithren, die in Innenrdumen emittiert werden, wenn sie nicht etwa durch Liiftung
wirksam beseitigt werden.

Die tagliche Expositionsbelastung war in der kalten und warmen Jahreszeit dhnlich - etwa 2x105
cm?3 h/Tag (siehe Abbildung 25). Aufgrund der unterschiedlichen Verhaltensmuster der
Bewohner*innen in der kalten und warmen Jahreszeit waren die Anteile der Innen- und
Aufienbereiche jedoch recht unterschiedlich. In der kalten Jahreszeit waren die Bewohner*innen
einem Grofsteil der Partikelemissionen aus Innenraumquellen ausgesetzt (70 %), wahrend der
entsprechende ermittelte Beitrag in der warmen Jahreszeit nur 39 % der Gesamtexposition
ausmachte. Das Offnen von Fenstern und das Abbrennen von Kerzen waren die beiden
Hauptaktivitdten, die den entscheidenden Unterschied ausmachten (ihr Anteil an der
Gesamtexposition betrug 6 % bzw. 24 % in der kalten Jahreszeit und 25 % bzw. 3 % in der
warmen Jahreszeit). Ohne das Abbrennen von Kerzen ware die tagliche Exposition in
Innenrdumen in der kalten Jahreszeit um etwa 5x104 cm-3 h/Tag verringert worden.

55



Abbildung 25 Saisonale Unterschiede des Anteils der wichtigsten Expositions-Quellen
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Saisonale Unterschiede des Anteils der wichtigsten Quellen tagesintegrierter Exposition gegenlber Ngp in Innenrdumen pro
Tag (cm3 h/Tag). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

Abbildung 26 Regionale Unterschiede des Anteils der wichtigsten Expositions-Quellen.
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Regionale Unterschiede des Anteils der wichtigsten Quellen tagesintegrierter Exposition gegeniiber Ngp in Innenrdumen pro
Tag (cm3 h/Tag). Quelle: eigene Darstellung, TROPOS.

4.6.2 Exposition gegeniiber groben Partikeln in Innenrdaumen

In Abschnitt 4.1 haben wir erdrtert, dass grobe Partikel in Innenrdumen hauptsachlich durch
Innenraumgquellen beeinflusst werden. Im Vergleich zu den Feinstaubpartikeln wurden auch die
Beitrdge der Quellen zur taglichen integrierten Exposition gegeniiber PM1.25 und PMz5.1¢
analysiert. Im Durchschnitt lag die tigliche integrierte Gesamtexposition gegeniiber PM1., 5 und
PM3s5.10in Innenrdumen bei 70 pg cm-3 h/Tag bzw. 300 pg cm-3 h/Tag. Die Beitrage von
Innenraumquellen zu PM1.z 5 und PM25.19 betrugen 84 % bzw. 98 % der Gesamtexposition (siehe
Abbildung 27). Der Beitrag aus der Auf3enluft war fiir PM5.1onahezu vernachlassigbar. Es ist zu
beachten, dass der Anteil der einzelnen Quellen an der Gesamtbelastung bei der derzeitigen
Messanordnung nicht trennbar ist. Bei Aktivitdten in Innenrdumen stammen die groben Partikel
iiberwiegend aus der Aufwirbelung (Resuspension).
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UMWELT UND GESUNDHEIT Ultrafeine Partikel im Innenraum und in der Umgebungsluft: — Zusammensetzung, Quellen
und Minderungsmoglichkeiten

Abbildung 27 Beitrag der Quellen zur taglichen integrierten Exposition in Innenrdaumen
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Beitrag der Quellen zur taglichen integrierten Exposition gegenliber PMi.25 und PM3s.10 in Innenrdumen. Quelle: eigene
Darstellung, TROPOS.
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