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1. DIE PILOTSTATION - EIN KONTINUUM VON
FORSCHUNG, FORSCHUNGSERGEBNISSEN
UND LUFTREINHALTEMASSNAHMEN

Hartmut Markusch und Wolfgang Grosch

Schon zu Beginn der 60er Jahre wurden beim Institut fiir Meteorologie und Geophysik der
Johann-Wolfgang-Goethe-Universitit in Frankfurt/Main Untersuchungen iiber Schadstoffe in
der Atmosphire durchgefiihrt. Im August 1965 erteilte der Bundesminister fiir das
Gesundheitswesen gemdll dem Gesetz iiber Vorsorgemallnahmen zur Luftreinhaltung einen
Forschungsauftrag an Professor Dr. Hans-Walter Georgii, den Leiter des Instituts fiir
Meteorologie und Geophysik, mit der Themenstellung:

»Probeweiser Betrieb einer Messstation zur Ermittlung der Immissions-
konzentration luftverunreinigender Stoffe und ihrer Abhingigkeit von den
Emissionen unter Beriicksichtigung der meteorologischen Faktoren*.

Dementsprechend wurde eine Probemessstation mit einer Zentrale (im Institut) und zwei
AuBenstellen (in Frankfurt-Ost und Frankfurt-West) aufgebaut. Weitere Forschungsauftrige
machten es moglich, die Konzepte fiir eine Kalibriermethodik und fiir eine zentrale
Messwertverarbeitung zu ImmissionskenngroBen  mittels automatischer Eich- und
Kontrollwarte fiir die Probemessstation zu realisieren und die Entwiirfe samt Gerédtevorschlagen
bis zur Richtlinienreife weiterzuentwickeln.

Im Auftrag des Bundesministers des Innern (BMI) wurde 1971 autbauend auf den Ergebnissen
der Probemessstation eine

,,Pilotstation zur Uberwachung der Luftreinhaltung im Gebiet
Frankfurt am Main“

mit folgenden Aufgaben eingerichtet:

e Erstellung von Grundlagen fiir vollautomatische Mehrkomponentenmessnetze zur
Uberwachung der Luftreinhaltung

e Vorhersagbarkeit von Immissionskonzentrationen bezogen auf Emissionskataster und
meteorologische Einfliisse

e Erstellung von Grundlagen fiir die Ausbreitungsrechnung

e Untersuchungen zu Oxidantien, Schwermetallen und Reaktionen von Luftverun-
reinigungen in der Atmosphire (Kfz-Abgase)

e Priifung entsprechender Messverfahren
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Beziiglich dieser Aufgaben wurden Zustindigkeiten des Bundesministeriums des Innern
wahrgenommen durch Mitarbeit in Gremien vom Verein Deutscher Ingenieure (VDI), dem
Verband Deutscher Elektrotechniker (VDE), dem Deutschen Institut fiir Normierung (DIN), der
Internationalen Standard Organisation (ISO) und der Europdischen Gemeinschaft (EG).
Besonders wichtig war in diesen Jahren die Beteiligung an der North Atlantic Treaty
Organisation-Council of Challenges of Modern Society-Pilotstudie (NATO-CCMS)
,Luftreinhaltung®. Diese ,,Lufthygienisch-meteorologische Modelluntersuchung in der Region
Untermain®“ erforderte die Einrichtung wund den Betrieb von drei weiteren
Immissionsmessstellen und verlangte Kooperation mit dem Deutschen Wetterdienst
(Sondermessnetz mit 48 Klimamessstellen rund um Frankfurt - Region Untermain), mit
Emissionskatasterbetreibern (d.h. mit Schornsteinfegerinnungen und TUV), mit Hochschul-
mitarbeitern aus der Botanik und mit Arbeitsgruppen fiir die Ausbreitungsrechnung. Die Studie
wurde international beachtet und zu Vergleichen benutzt mit entsprechenden Untersuchungen
in Kansas City (USA) und Ankara (Tiirkei). Die Katasterunterlagen wurden verschliisselt
bereitgestellt, um Ausbreitungsrechnungen auch in internationaler Zusammenarbeit zu
ermdglichen.

Das Institut fiir Wasser-, Boden- und Lufthygiene (WaBoLu) des Bundesgesundheitsamtes
erhielt Anfang der 70er Jahre die Aufsicht iiber die Forschungsvorhaben der Pilotstation. Dann
erfolgte 1973 zunédchst die Zuordnung der Pilotstation zur damaligen ,,Bundesstelle fiir
Umweltangelegenheiten” und 1974 die Eingliederung in das Umweltbundesamt. Demzufolge
wechselten vier der neun wissenschaftlichen Mitarbeiter der Pilotstation nach Berlin, und auch
die internationalen Aufgaben wurden zunehmend von Berlin aus wahrgenommen. Im Laufe der
Zeit wurden die besonderen Aufgaben der Pilotstation im Bereich der Messung von Kfz-
Abgasen, Oxidantien, Ozon und anderen Spurenstoffen sowie bei der Kalibrierung und
Geritepriifung weiter ausgebaut.

Auch die Messstellen der Deutschen Forschungsgemeinschaft zur Beobachtung von
Luftbeimengungen waren 1974 dem Umweltbundesamt iibergeben worden. Die Pilotstation
ibernahm diese Messstellen zu Beginn der 80er Jahre. Nach Erlass der 4.
Verwaltungsvorschrift zum Bundes-Immissions-Schutz-Gesetz (BImSchVwV) (1975) wurden
zuerst die Messdaten der fiinf Pilotmessstellen auf das Hessische Messnetz durchgeschaltet und
nach Wiesbaden iibertragen. Nach Ausbau des eigenen Hessischen Messnetzes konnten die
Messstellen der Pilotstation abgebaut werden.

Die Messwarte der Pilotstation war aus dem Forschungsvorhaben beim Institut fiir
Meteorologie und Geophysik entstanden und im Institutsgebdude (Frankfurt/Westend)
eingerichtet. Biiro- und Laborrdume mussten hinzugemietet werden. Im Sommer 1984 erhielt
die Pilotstation dann neue Dienstriume im Zentralamtsgebdude des Deutschen Wetterdienstes
in Offenbach.

Nach Umbaupldnen im Wetterdienst ging es von hier aus 1998 weiter nach Langen, in das
Gebdude einer Aullenstelle des ehemaligen WaBoLu-Instituts. Das Konzept fiir den Standort
Langen beinhaltet eine Konzentration laborativ/experiementeller Aufgaben, die aus lufteigenen
oder luftgetragenen Stoffen resultieren. Hierdurch sollen mehr medieniibergreifende
Untersuchungen in die Arbeit der Pilotstation einbezogen werden.
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1.1 Die Forschungsschwerpunkte im Verlauf der Jahre

Anfang der siebziger Jahre standen vor allem die neu entdeckten Umweltprobleme der
Ballungsgebiete wie Frankfurt/M. auf dem Arbeitsplan. Das eigentlich Neue war die
Erkenntnis, dass es in den Ballungsgebieten zu Smogsituationen kommen konnte, die alle dort
Lebenden bedrohen und dass wir somit alle Betroffene sind. Wie aber sollte man die
Smogsituation nachweisen, wie sie liberwachen? So lag die Hauptaufgabe der Pilotstation in
diesen Griindungsjahren hauptsédchlich auf dem Nachweis von Messverfahren, die in der Lage
waren, rund um die Uhr Schadstoffe zu messen und deren pilothaftem Einsatz im Frankfurter
Messnetz.

Durch systematische Messungen von Blei in der Luft gelang es, die Politik von der
Notwendigkeit von MinderungsmaBnahmen zu {iiberzeugen, da die Grenzwerte wie der
maximale Immissionskonzentrationswert (MIK) in Frankfurt an vielen Stellen, bedingt durch
die hohe Emission und ungiinstige Verdiinnungsverhéltnisse, deutlich iiberschritten wurden.
Als es daher zur ersten Stufe des Benzin-Blei-Gesetzes kam, beauftragte das zustdndige
Innenministerium die Pilotstation mit der Uberwachung der Gesetzeserfolge.

Ebenfalls Anfang der siebziger Jahre wies die Pilotstation als erste Stelle in Europa darauf hin,
dass es in den Sommermonaten zur Ozonbildung durch Vorldufersubstanzen und UV-Licht im
Ballungsgebiet Rhein/Main kam, dem spéteren Sommersmog, der bis dato nur aus Los Angeles
bekannt war. Doch wenn diese Aufdeckung der Frankfurter Rundschau auch eine Titelseite
wert war, die Experten im Ministerium winkten ab, wussten sie doch noch nicht, mit welchen
Maflnahmen dagegen anzugehen war.

Neue Aufgaben kamen im Laufe der Zeit durch sich wandelnde Prioritdten hinzu, von denen
hier nur einige genannt werden:

e Messung weitere Schadstoffe, insbesondere toxischer, kanzerogener, und
akkumulierender Stoffe

e (Qualitatssicherung fiir Messdaten, um dem Vorwand zu begegnen, fiir MalBinahmen
seien die Daten nicht sicher genug

e Gewibhrleistung der internationalen Vergleichbarkeit von Messergebnissen, um erzielte
Resultate iiber Grenzen hinweg giiltig zu machen

e Untersuchungen zur Bildung und zum Transport von sekundiren Luftverunreinigungen
(Sauren und Oxidantien)

e mobile Messungen zur Untersuchung regionaler und gro3raumiger Stofftransporte

e Messungen der Luftbelastung im Stralenraum und insbesondere im Inneren von
Kraftfahrzeugen.

Das Vorhandensein grofrdumiger Luftbelastungen riickte Ende der siebziger Jahre ins
Bewusstsein. Das Umweltbundesamt trug dem bereits frithzeitig Rechnung, indem man bei der
Griindung des Amtes das von der Deutschen Forschungsgemeinschaft gegriindete Messnetz fiir
grofrdumige Luftverunreinigungen tibernahm und ins UBA eingliederte. Lange Jahre fungierte
die Pilotstation dann als Zentrale dieses bundesweiten Messnetzes, in der die zentralen
Planungen vorgenommen, die Messdaten zentral erfasst und die Proben zentral analysiert
wurden.

Die neue Herausforderung der achtziger Jahre hie neuartige Waldschidden. Die Messungen
hierzu waren zwar primdr Aufgabe der ldndlichen Messstellen des UBA und der Léinder, die
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Pilotstation unterstiitzte diese jedoch durch mobile Messungen und Flugzeugmessungen zum
groffrdumigen Transport von Luftverunreinigungen. So konnte Mitte der achtziger Jahre ein
nahezu liickenloses Bild der grofrdumigen Fahnen, die aus der damaligen DDR und
Tschechoslowakei iiber das Bundesgebiet zogen, gemacht werden, das Grundlage des
bundesweiten Smogfrithwarnsystems wurde.

Auch als in den neunziger Jahren die Offentliche Diskussion iiber anthropogene
Klimadnderungen begann, konnte die Pilotstation auf langjihrige Messreihen des UBA-
Messnetzes zum Thema Kohlendioxidanstieg zuriickgreifen. Die Trendauswertungen belegten,
dass der Anstieg in Deutschland sehr genau den weltweiten Trend, wie er z.B. auf Mauna Loa
(Hawaii) gemessen wurde, widerspiegelt.

Bei der neuerlichen Diskussion iiber die Moglichkeiten zur Bekdmpfung des Sommersmogs
konnte die Pilotstation ihre Erfahrungen bei der Entwicklung eines Prognosemodells fiir den
Sommersmog einbringen. Das Modell gelangte 1995 in gemeinsamer Arbeit mit den
Bundesldndern erstmals zum Einsatz.

1.2 Arbeitsschwerpunkte der Pilotstation - Anpassung an neue
Fragestellungen

Wolfgang Grosch, Rainer Berg, Anneliese Medem, Werner Rudolf und Volker
Stummer

Uber die 30 Jahre des Bestehens der Pilotstation stellte sich das hauptsichliche Aufgabengebiet
im sogenannten Geschéftsverteilungsplan folgendermal3en dar:

Entwicklung von Messmethoden

Harmonisierung von Messungen und Messprogrammen und deren Qualitdtssicherung
im nationalen und internationalen Bereich

Sondermessungen, insbesondere auf dem Sektor der Kfz-Immissionen

Betrieb eines Pilotmessnetzes im Raum Frankfurt als Beispiel fiir die generellen
Fragestellungen in Deutschland und spéter auch der EU

Diese Arbeitsschwerpunkte subsummmierten sich unter dem Begriff

wunterstiitzung und Vorbereitung gesetzlicher Mafinahmen*
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1.2.1 Harmonisierung und Qualititssicherung internationaler
Messprogramme

Immer beinhaltet die Entwicklung von Messverfahren auch angepasste Mallnahmen zur
Kalibrierung und zur Qualititssicherung. Insbesondere die Herstellung von priméaren Priifgasen
ist Bestandteil dieser Qualititssicherungsmallnahmen. Wihrend die Routinekalibrierung Sache
der Messnetzbetreiber ist, leisten sich nur wenige Landesanstalten eine primére
Priifgasherstellung.

Die von Gasherstellern gelieferten Priifgase, deren angegebenen Konzentrationswerte oft zu
grofle Abweichungen zum ,,wahren Wert* aufweisen, werden durch nasschemische Verfahren
tiberpriift. Die neuere Entwicklung fiihrte insbesondere im EU-Bereich dazu,
Herstellungsverfahren flir primére Priifgase bereitzustellen. Die Pilotstation entwickelte unter
diesem Gesichtspunkt die Methode der ,,statisch volumetrischen Injektion®, bei der bekannte
Volumina sogenannter Reingase in ein bekanntes groBeres Volumen mit Trigergas injiziert
werden. Die Methode ist festgelegt im Regelwerk des Vereins Deutscher Ingenieure (VDI) und
der International Standard Organisation (ISO). In den sogenannten Tochterrichtlinien der EU ist
es als Aquivalenzverfahren fiir die Komponenten NO/NO,, SO,, CO und Benzol
festgeschrieben.

Deshalb wurde von Seiten des Bundes hierzu ein spezielles Labor bei der Pilotstation
eingerichtet, in dem neben der volumetrisch statischen Injektion auch andere Verfahren als
Referenz- und Basismessverfahren bereitgehalten werden. Mit diesen Methoden kann die
Forderung der EU, dass die Unsicherheit der Herstellungsverfahren von Priifgasen fiir die oben
genannten Komponenten eine Unsicherheit im Bereich von 1% aufweisen, erfiillt werden. Dies
gewihrleistet von der Kalibrierseite ausgehend, dass die allgemeine Forderung, dass der
Messfehler in den Messstationen zur Luftiiberwachung die geforderten 15-25% Unsicherheit
einhalten konnen, zumal unter dem Gesichtspunkt, dass der Fehler einer Messung von den
Geriteeigenschaften den  allgemeinen  Umwelteinfliissen, wie  Temperatur— und
Druckschwankungen, Storeinfliissen durch andere Komponenten, die Lage der Messstationen
und Verfalschungen bei der Probenahme wesentlich bestimmt wird.

EU-Referenzlabor

Dieses so ausgeriistete Labor der Pilotstation dient als nationales Referenzlabor fiir die
Europédische Union. D.h. Qualititssicherungsmalnahmen (QS), die von der EU durch das
Europdische Referenzlabor fiir Luftverschmutzung in Ispra vorgelegt werden, werden iiber
dieses Labor an die Lénder als Teilnehmer eines Ringvergleichs weitergegeben.

Dem UBA ist 1998 durch BMU-Erlass die Koordinierung der Qualitdtssicherungsmafinahmen
der zustdndigen Stellen fiir die Beurteilung der Luftqualitidt (= Messnetze der Bundeslidnder)
ibertragen worden. Die Pilotstation wurde hierfiir als nationales Referenzlaboratorium benannt.
Die Aufgaben sind die Durchfiihrung von Ringversuchen, die Analyse der
Beurteilungsmethoden und die Koordinierung der gemeinschaftlichen, von der Kommission
durchgefiihrten Qualitétssicherungsprogramme in Deutschland.

QS-Mafinahmen sind u.a. Ringversuche und Kalibrierexperimente, bei denen die Mess- und
Kalibrierkapazititen der Bundesldnder verglichen werden. Das Referenzlabor selbst nimmt an



14

Ringversuchen teil, die vom Europdischen Referenzlabor fiir Luftverschmutzung in Ispra
durchgefiihrt werden.

EUROMET

Um die Ubereinstimmung der Luftqualititsmessungen der EU-Mitgliedsstaaten im Rahmen der
EU-Luftqualititsrichtlinie zu verbessern, wurde europaweit von dem Verein der europédischen
meteorologischen Institute (EUROMET) ein sehr aufwindiges Projekt durchgefiihrt, das tiber
mehrere Jahre Vergleichsdaten von nationalen Qualititssicherungslabors erhob.

Hauptziele waren:

e Die Entwicklung einer Methodologie, mit der international anerkannte Priifgase zur
Kalibrierung und Zertifizierung in solchen Konzentrationen hergestellt werden kénnen,
die die weitest mdgliche Ubereinstimmung und Genauigkeit der Luftqualititsmessungen
unterstitzen.

e Die Gleichwertigkeit verschiedener Herstellverfahren fiir ,,primédre* Kalibrierstandards
zu demonstrieren, um die nationale Riickfiihrbarkeit der Luftqualititsmessungen zu
gewihrleisten mit der Maligabe, dass diese Methoden angewendet werden kénnen um
stabile, kduflich zu erwerbende Kalibriergase zu zertifizieren.

e In Zusammenarbeit mit industriellen Partnern eine verbesserte Passivierungsbehandlung
von Druckzylindern fiir Kalibriergase zu entwickeln, um genauere und iiber ihre
Lebenszeit stabile Kalibriergasmischungen zu erhalten.

e Wissenstransfer in  Mitgliedsstaaten, in denen die Infrastruktur  fiir
Luftqualitdtsmessungen noch nicht voll ausgereift ist oder nicht der geforderten
Genauigkeit entspricht.

Teilnehmende Partner waren sieben fiihrende europdische metrologische Labors oder nationale
Referenzlaboratorien:

1. National Physical Laboratory, UK

2. Nederlands Meetinstitut, NL

3. Europdisches Referenzlabor im EU Joint Research Centre, Ispra, |

4, Laboratoire Natonal d’Essais, F

5. Umweltbundesamt, D

6. VTT Chemical Technology zusammen mit dem finnischen Meteorologischen
Institut,

7. Institute de Salud Carlos 111, E

Die Vergleichsmessungen wurden an Druckbehéltern mit Priifgasen von Benzol (ca. 20 ppb),
Kohlenmonoxid, Schwefeldioxid und Stickstoffdioxid durchgefiihrt. In der ersten Stufe wurden
diese Standards zwischen den teilnehmenden Labors und dem Sollwertgebenden ,,Pilotlabor*
bilateral verschickt. In den folgenden Vergleichsmessungen zirkulierten weitere
Standardzylinder von Labor zu Labor, bis im Pilotlabor die Riickanalyse durchgefiihrt wurde.
Ergebnisse und Schlussfolgerungen:
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e Die Vergleichbarkeit der fithrenden Metrologielabors und der nationalen EU-
Referenzlabors konnte festgestellt und wéhrend der Durchfiihrung des Projektes noch
entschieden verbessert werden. Ubereinstimmungen im Bereich von 1-3% konnten in
einem Konzentrationsbereich erreicht werden, der fiir die Kalibrierung der
Messnetzanalysatoren geeignet ist.

e Die Verfiigbarkeit und Verwendbarkeit von Transferstandards in Druckbehéltern wurde
nachgewiesen.

e Die Zusammenarbeit und der technische Austausch haben einen entscheidenden Beitrag
zur Weiterentwicklung der Harmonisierung der Luftqualititsmessung innerhalb Europas
geleistet

Im Prozess der Harmonisierung von Messungen und Datenerhebungen in der
Luftqualitétsiiberwachung, sind Qualitdtssicherung und Qualitdtskontrolle die Hauptziele von
Unterstiitzungsprogrammen z.B. UNEP/WHO (United Nations Environment Programme/
World Health Organisation).

WHO-Ringversuche

Das WHO-Collaborating Centre des UBA fiihrt zu diesem Zweck seit 1995 jahrlich
Ringversuche mit Workshopcharakter im Ringlabor der Pilotstation fiir 19 Teilnehmer aus allen
Teilen Europas durch. Insbesondere soll neben der Harmonisierung die Unterstiitzung der
osteuropiischen Partner durch praktische Ubungen und Kalibriervergleiche ein Ziel dieser
Veranstaltungen sein. Die teilnehmenden Laboratorien sind in ihren jeweiligen Lédndern
verantwortlich fiir die Qualitédtssicherung in den nationalen Luftmessnetzen. Schwerpunkte
dieser Ringversuche sind die Komponenten CO, NO, NO,, O3, SO, sowie Benzol, Toluol und
Xylol (BTX).

Die Ergebnisse der Ringversuche haben gezeigt, dass trotz Anwendung verschiedener
Verfahren und Methoden eine Vergleichbarkeit der Messdaten im Bereich von £ 10% im
wesentlichen gegeben ist. Wihrend der Workshops konnten in Diskussionen und Gespriachen
unter den Teilnehmern viele fachliche Probleme geldst werden. Wichtig ist, dass die erreichten
Ergebnisse erfolgreich in die Heimatldnder transferiert und dort aufrecht erhalten werden
konnen. Eine Moglichkeit hierfiir ist die Ausstattung der nationalen Referenzlabors mit
Einrichtungen zur Herstellung primérer Priifgase.

Das erste Angebot zur Vergleichsmessung von Benzolpriifgasen wurde sowohl von Lindern
aus Osteuropa als auch von mehreren Mitgliedsstaaten der EU genutzt. Hervorzuheben ist bei
solchen Veranstaltungen auch, dass die Teilnehmer durch intensive Arbeit und Diskussionen
sehr oft Kalibrier- oder Messprobleme 16sen konnen.
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Im Mai 1998 haben folgende Nationen mit Benzolmonitoren, Laborverfahren und
Hochdruckfliissigkeits-Chromatographie (HPLC) teilgenommen:

Belgien

Bulgarien

Deutschland
Grof3britannien
Slowenien
Tschechische Republik
Usbekistan

Es wurden 4 Benzol-Priifgaskonzentrationen im Bereich von 3-30 ppb zu Vergleichsmessungen
angeboten. Parallel dazu bestand die Moglichkeit Transferstandards der Teilnehmer zu
analysieren.

Zusammenfassend {iber alle Teilnehmer waren bei 58% der Analysen die Abweichungen der
Messwerte kleiner als + 10% und bei 33% der Analysen betrugen die Abweichungen weniger
als + 5%.

Auch mit der Schweiz hat ein Vergleich der Ozonmessverfahren stattgefunden. Hier ergaben
sich im Labor Abweichungen von etwa einem halben Prozent, ein Ergebnis, das zeigt, dass wir
die internationalen Vorgaben mit &hnlicher Genauigkeit in die nationalen Messnetze
transferieren kdnnen.

Von daher war es nur natlirlich, eine engere Zusammenarbeit mit der PTB als dem Triger
nationaler Normen anzustreben.

Zusammenarbeit mit der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB)

Entwicklung, Bereitstellung und internationale Vergleiche der nationalen Normale fiir die
Gasanalytik ist die gemeinsame Aufgabe von UBA, Physikalisch Technischer Bundesanstalt
(PTB) und Bundesanstalt fiir Materialpriifung (BAM), die durch Verwaltungsvereinbarungen
geregelt ist.

Die Physikalisch Technische Bundesanstalt hat fiir die Bundesrepublik Deutschland ein
internationales Abkommen zur gegenseitigen Anerkennung der nationalen Normale in der
Gasanalytik abgeschlossen. Dieses Abkommen soll bewirken, dass Handelshemmnisse durch
gegenseitiges Vertrauen in die Mess- und Kalibrierfidhigkeiten anderer Nationen abgebaut
werden. Insbesondere metrologische Institute, die Standardreferenzmaterialien verkaufen, z.B.
National Institute for Standardisation and Technology (NIST, USA), National Physical
Laborities (NPL, UK) oder NMi (NL), haben daran grofles Interesse. Es bedeutet aber auch,
dass Abhdngigkeiten z.B. vom NIST vermindert werden.

Dieses  Vertrauen muss durch die erfolgreiche Teilnahme an  weltweiten
Schliisselvergleichsmessungen untermauert werden. Dabei werden solche Themen bearbeitet,
die aufgrund nationaler Gesetzgebungen, z.B. Grenzwerte fiir Benzol in Umgebungsluft oder
Blutalkohol, oder wirtschaftlicher Verwertbarkeit, z.B. Kalibriergase fiir die Industrie,
interessant sind.
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In Deutschland stellt die Bundesanstalt fiir Materialpriifung (BAM) solche Referenzmaterialien
her und hidlt im Auftrag fiir die PTB dafiir das nationale Normal. Fiir Immissionsmessungen
von Kohlenwasserstoffen, NO,, SO,, CO und Ozon iibernimmt das Referenzlabor des UBA die
Verantwortung fiir die Herstellung und Weitergabe des nationalen Primérnormals.

Es werden primdre Kalibriergase im Konzentrationsbereich von einigen mg/m?® bis wenige
pg/m*  hergestellt und damit Analysatoren fiir Anschlussmessungen kalibriert. Diese
Zertifizierung kann von Gasstandardherstellern und Geréteherstellern gegen Bezahlung in
Anspruch genommen werden. Fiir die Uberwachungs-Messnetze der Bundeslidnder und fiir
andere Forschungseinrichtungen wird diese Dienstleistung im Rahmen von Amtshilfe und
Qualititssicherungsmafnahmen zur Verfligung gestellt.

Die weltweite Organisation der Primdrnormale in der Metrologie wird vom Bureau
International des Poids et Mesures (BIPM, Paris) verwaltet. Was fiir das ,,Meter* noch fassbar
erscheint, ist fiir die Kalibriernormale in der Analytik nur {ibertragen handhabbar.

Neben einer fundierten und verantwortungsvollen Unsicherheitsbetrachtung  sind
Vergleichsmessungen auch hier ein Instrument der Qualitdtssicherung. So fand im zweiten
Halbjahr 1999 ein erster internationaler Ringversuch der normsetzenden Institute zur
Validierung von Benzol, Toluol, Ethylbenzol und Xylole - (kurz: BTX)-Priifgasen statt, an dem
das VOC-Referenzlabor fiir Deutschland teilnahm.

Ein gravimetrisch erzeugter Standard des US-NIST (National Institute of Standardisation and
Technology) wurde in  Gasflaschen abgefiillt und parallel an verschiedene
Standardisierungsbehdrden in aller Welt verschickt.

Weitere Teilnehmer: Frankreich
Grof3britannien
Korea
Niederlande
Russland
USA

Die Messwerte des UBA-Labors lagen innerhalb der Messunsicherheit beim Referenzwert. Das
Ergebnis unterstiitzt die Position des UBA, die Erzeugung von primiren Standards iiber die
Methode der statischen Injektion eine gleichberechtigte Stellung bei der internationalen
Normung einzurdumen.

Im ersten Halbjahr 2001 wird dieser Ringversuch mit Konzentrationen von 4-8 ppb wiederholt,
um den Bereich der gesetzlichen Grenzwerte fir die Immissionsmessungen abzudecken.
Ahnliche Versuche fiir die Komponenten NO, SO, und Ozon sind geplant.
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1.2.1.4 Qualititssicherung und Harmonisierung der Immissionsmessungen
in Deutschland

Immissionsverfahren fiir Luftverunreinigungen sind nicht eichfahig, d.h. man kann sie nicht mit
einem Ureichverfahren fiir lingere Zeit maBhaltig eichen, die Eichung garantieren und dafiir ein
Zertifikat verleihen wie etwa bei einer Waage. Vielmehr ist es notwendig, die verwendeten
Messgeriéte alle 25 Stunden auf ihre MaBhaltigkeit zu priifen, sie zu kalibrieren, wenn man
Fehler vermeiden will.

Die Routinekalibrierung wird heute in jedem 6ffentlichen Messnetz des Bundes und der Lander
durchgefiihrt. Allerdings braucht auch diese, mit Priifgasflaschen oder Gasgeneratoren
vorgenommene Kalibrierung den Anschluss an einen primédren Standard.

Die Staatlichen Immissionsmessstellen (STIMES) in Deutschland fithren zusammen mit dem
UBA fiir ihre Uberwachungsmessungen ein aufwindiges Qualititssicherungsprogramm durch.
Um systematische Fehler in der Analytik zu erkennen, ist es unumginglich,
Vergleichsmessungen durchzufiihren. Hierzu treffen sich die Zentrallabors der Bundesldnder zu
einem Ringversuch, bei dem Kalibriergase eines oder mehrerer Luftinhaltsstoffe als
gemeinsames Messgut quantitativ bestimmt werden. Durch eine normierte statistische
Auswertung der Messergebnisse ldsst sich der Grad der Ubereinstimmung berechnen und mit
den Qualitdtsvorgaben vergleichen.

Ringlabor

Die Pilotstation betreibt eines der modernsten Ringlabors europaweit, wobei die
Priifgaskonzentrationen  durch  computergesteuerte =~ Mischanlagen  bereitgestellt und
untereinander mischbar sind. Dadurch kann nahezu jeder beliebige Konzentrationsverlauf
nachgestellt werden.

Mit Einfithrung 1990 des § 40 Abs. 2 BImSchG, der ,,Verkehrsbeschrankungen® in den
Kommunen bei Uberschreitung der in der 23. BImSchV (1997) festgelegten Grenzwerte,
kamen neue Herausforderungen an die Qualitétssicherung auf die staatlichen Immissions-
messstellen zu.

In Zusammenarbeit mit der Pilotstation, die als erste Messstelle in Deutschland routineméfig
die Benzolimmissionsmessung on line und automatisiert betrieb, wurde seit dem Anfang der
90er Jahre kontinuierlich die Qualitit der Messungen und Kalibrierungen verbessert.

Insbesondere der niedrige Konzentrationsbereich und die Reaktivitit der Komponente im
Priifgas und beim Probentransfer machten Probleme. Ein erster Schritt in Richtung
Harmonisierung war ein regelmédBiger Erfahrungsaustausch. Verschiedene Mess- und
Kalibrierverfahren wurden vorgestellt und die Ergebnisse und Probleme diskutiert.

Die Vergleichbarkeit der ersten Ringversuchsmessungen war fiir die gesetzlich vorgeschriebene
Uberwachungsaufgabe noch nicht akzeptabel. In einer regionalen Arbeitsgruppe, bestehend aus
UBA (damals Offenbach), Hessischer Landesanstalt und dem Landesamt fiir Umweltschutz und
Gewerbeaufsicht in Rheinland-Pfalz, wurden die Kalibrierstandards abgeglichen und mogliche
Fehlerquellen analysiert.
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Die Pilotstation fiihrte dann einen Workshop fiir Kalibriergasherstellverfahren durch, in dem
wichtige Fehlfunktionen entdeckt und technische Ldésungen zur Behebung erarbeitet werden
konnten.

Durch stidndigen Kontakt und bilaterale Vergleichsmessungen mit dem UBA wurde inzwischen
die geforderte Qualitit der Benzolmessungen inzwischen von allen staatlichen
Immissionsmessstellen nahezu erreicht.

Ringversuche

Im Jahr 2000 wurde im Technikum des EU-Referenzlabors in Langen ein dreiteiliger
Ringversuch fiir die Analyse von Benzol in Luft fiir die Staatlichen Immissionsmessstellen
durchgefiihrt.

Teil 1 und 2 waren in Messprogramm und Ablauf auf kontinuierlich aufzeichnende Benzol-
Monitore abgestimmt. Der 3. Teil war flir Laborverfahren mit aktiver Probenahme auf
Adsorptionsrohrchen und fiir Langzeitprobenahme ausgelegt. Es waren insgesamt 14
Bundesldnder mit 26 Messverfahren vertreten, wobei auch teilprivatisierte Betriebs-
gesellschaften teilnahmen.

Die Auswertung wurde nach dem international gebrduchlichen z-score-Verfahren fiir 3
Priifgase im Bereich von 5 bis 20 Mikrogramm je Kubikmeter durchgefiihrt.

Fiir einen Teilnehmer ergab sich bei der Konzentrationsstufe ~20 pg/m?* und fiir zwei andere
Teilnehmer bei der Konzentrationsstufe ~10 pg/m? ein Ergebnis 2< 2| <3, d.h. das Ergebnis ist
fraglich. Dass bei keinem Teilnehmer eine systematische Messabweichung aufgetreten ist zeigt,
dass die Kalibrierung in der Benzolmessung inzwischen sehr belastbar geworden ist.

Betrachtet man den sehr niedrigen Konzentrationsbereich und beriicksichtigt dabei die
Messunsicherheit der gaschromatographischen Verfahren, ist der Ringversuch als erfolgreich zu
bewerten.

Zur Zeit lauft eine Vergleichsmessung, bei der Druckbehélter mit Benzolkalibriergasen
innerhalb der Bundeslénder zirkulieren. Die Pilotstation hat die Erstanalysen durchgefiihrt und
wird nach Riickkehr der Zylinder die Riickanalyse vornehmen. Parallel dazu werden zwei
vergleichbare Priifgasbehélter wihrend der Dauer des Ringexperimtents in der Pilotstation in
regelméfBigen Abstinden ausgemessen. Dieser Versuch soll Erkenntnisse dariiber bringen, wie
die Vergleichbarkeit der STIMES-Labors ist, wenn die Messungen in der Laborroutine
stattfinden und Fehler oder Probleme entfallen, die dem Transfer der Analysatoren und der
Kalibriergase zugeschrieben werden.

Weiterhin kann geklédrt werden, wie stabil sich das Priifgasgemisch zeitlich verhilt und ob die
Prozedur der Gasentnahme Konzentrationsdnderungen verursacht.

In der EU-Tochterrichtlinie zur Luftqualititsrahmenrichtlinie sind die Qualititsanforderungen
an die Messwerte fiir Benzol von den AuBenluftkonzentrationen abhingig. Wird an einer
Messstelle ein Jahresmittelwert erwartet, der 70% des Grenzwertes nicht iiberschreitet, darf das
weniger genaue, aber dafiir auch weniger aufwindige Verfahren der passiven Probenahme
angewendet werden. Wegen der stark zuriick gegangenen AuBenluftkonzentrationen ist es zu
erwarten, dass dieses Probenahmeverfahren in Deutschland von groer Bedeutung werden wird.
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Entsprechend werden in der Pilotstation Vorbereitungen getroffen auch Ringversuche fiir dieses
Messverfahren durchzufiihren. Eine erste Vergleichsmessung fiir Passivsammler ist im Jahr
2002 geplant.

Die Benzolkonzentrationen in AuBenluft nehmen seit Mitte der 90er Jahre stark ab. Die
gesetzlichen Vorschriften beziiglich der Verminderung der Kfz-Emissionen und die Einfiihrung
der Schadstoffabsaugung bei den Tankstellen brachten grof3e Erfolge fiir die Luftreinhaltung.

1.2.3 Durchfiihrung von Eignungspriifungen laufend aufzeichnender
Messgeriite

Dem Ziel der nationalen und internationalen Vergleichbarkeit von Immissionsmessnetzen dient
auch der Arbeitsschwerpunkt Durchfiihrung von Eignungspriifungen. Die Linder sind mit dem
Bund iibereingekommen, in ihren Messnetzen nur kontinuierlich aufzeichnende
Immissionsmessgerdte mit Eignungsbekanntgabe einzusetzen. Diese Eignungspriifungen
werden in speziellen vom BMU benannten Priifinstituten durchgefiihrt, zu denen die
Pilotstation mit vier weiteren Priifinstituten gehort.

Die Priifung erfolgt bisher nach einem nationalen Priifplan. Danach werden jeweils zwei Geréte
eines bestimmten Typs getestet. Die Bewertung der Priifung erfolgt an Hand der
vorgeschriebenen Mindestanforderungen. Die Mindestanforderungen umfassen so wichtige
Merkmale wie den Einfluss der Temperatur und Feuchte auf die Messungen, Driften von
Nullpunkt und Empfindlichkeit, den Einfluss anderer Schadstoffe auf das Messergebnis usw.
Nach erfolgreichem Abschluss der Laborpriifung miissen die Gerdte einen 3-monatigen
Dauertest im Feld (=Messstation) bestehen, in dem Langzeitdrift und Verfiigbarkeit getestet
werden. Damit soll die einwandfreie Funktion der Analysatoren fiir die Messaufgabe beim
Einsatz in Messnetzen gewiahrleistet sein.

Inzwischen wurden Priifplan und Mindestanforderungen in die Richtlinienarbeit des Vereins
Deutscher Ingenieure/Deutsche Industrie Normen (VDI/DIN) eingebracht und finden von hier
aus ithren Weg in die europédische (CEN) und internationale (ISO) Normung. Bisher wurden von
der Pilotstation 22 verschiedene Eignungspriifungen durchgefiihrt, die iiber die genannte
Schiene international anerkannt werden sollen.

Zur Zeit lauft die Eignungspriifung von Benzol-Messgerdten eines niederldndischen Herstellers,
die wie immer iiber Gebiihren finanziert wird.
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1.24 Messungen zur Erprobung von Messverfahren und
Sondermessungen zur Vorbereitung gesetzgeberischer Mafinahmen

Zur Messung von Verkehrsimmissionen sind die Bundesldnder inzwischen nach der 23.
Verordnung zum Bundes-Immissionsschutz-Gesetz verpflichtet. Bisher stehen aber erst fiir
wenige Komponenten eignungsgepriifte Gerdte zur Verfligung. Die Schwerpunkte der Arbeit
der Pilotstation liegen derzeit beim experimentellen Einsatz automatisierter Verfahren zur Ruf3-
und Benzolmessung sowie der Messung von fliichtigen Kohlenwasserstoffen (VOC) sowie
Nanopartikeln. Dazu kommen Messungen im flieBenden Verkehr im Wageninnenraum zur
Belastung der Autoinsassen. Ziel ist es , praxisorientierte Richtlinien fiir Messverfahren zu
erarbeiten.

Im Rahmen der oben genannten Vorbereitungen und Uberpriifungen der Auswirkungen
gesetzlicher Maflnahmen wurden diverse Sondermessungen durchgefiihrt.

Erfassung verkehrsbedingter Immissionsbelastungen in Frankfurt/Main

Ausgehend von der Diskussion iiber den § 40.2 BImSchG wurde im Jahre 1993/94 ein
umfangreiches Messprogramm zur Erfassung von verkehrsbedingten Immissionen im Rahmen
eines Modellversuches durchgefiihrt. Federfithrend war damals die Hessische Landesanstalt fiir
Umwelt unter Mithilfe des Umweltbundesamtes FG II 6.3. (Schriftenreihe der Hessischen
Landesanstalt fiir Umwelt Heft 195: Modellversuch zur Erfassung verkehrsbedingter
Immissionsbelastungen in Frankfurt am Main). Das Fachgebiet II 6.3 hat 1999/2000 einen Teil
dieses Messprogramms zur Uberpriifung von gesetzlichen MaBnahmen wiederholt.

Folgende Komponenten wurden gemessen:

Stickstoffdioxid Messverfahren: Chemolumineszenz
Benzol Messverfahren: GC-PID mit Anreicherung
Ruf3 Messverfahren: Aethalometer
Kohlenmonoxid Messverfahren: Infrarotabsorption

Die Messungen wurden im April 1999 begonnen und im Oktober 2000 beendet (siche
|1|). Die Messpunkte wurden 1-2 mal in der Woche angefahren. Die Stichproben erfolgten
montags bis freitags in der Zeit zwischen 8:00 Uhr und 18:00 Uhr. Die Stichprobe dauerte 30
Minuten.

Die Messergebnisse sind in der Tabelle zusammengefasst. Fiir jede Komponente wurde der
Mittelwert {iber den gesamten Zeitraum ermittelt. Stickstoffdioxid ist als 98 Perzentil berechnet.
Da die Messungen arbeitstiglich zwischen 8:00 Uhr und 18:00 Uhr durchgefiihrt wurden,
liegen diese hoher als bei Ergebnissen von kontinuierlich messenden Stationen, die auch die
niedrigeren Nachtwerte erfassen. Die Mittelwerte werden bis zu 20% iiberschitzt
(Untersuchungen der Hessischen Landesanstalt fiir Umwelt (HL{U)).

Bei zwei Messpunkten wurden geringfiigig erhdhte NO,- Pegel gefunden. Dies ist auf die
verkehrliche Erhdhung des LKW-Anteils zurlickzufiihren. Zusammentfassend ist eine drastische
Verminderung der gemessenen Kfz. spezifischen Komponenten festzustellen. In keinem Fall
werden die Priifwerte nach § 40,2 BImSchG {iiberschritten. Die Benzolkonzentration nahert sich
dem fiir das Jahr 2010 avisierten Mittelwert von 5 pg/m?.
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Tabelle 1: Erfassung verkehrsbedingter Immissionsbelastungen in Frankfurt am Main

Messpunkt/ NO; pg/m? Russ Benzol pg/m? CO mg/m?

Komponente pg/m’

1994 {2000 | Anderung 1994 {2000 | Anderung | 1994 | 2000 | Anderung
Hanauer Landstr. 138 (140 |[+1,4% |9,6 18,8 (5,7 [-69,7% |1,5 |1,3 [-14 %
Bockenheimer 105 (108 |+2.8% |10,0 [19,2 6,6 |[-657% (1,5 |1,2 |-20%
Ldstr.
Eschersheimer 117 {105 |-103% |7,7 16,3 {59 |-63.8% |1,5 |1,1 [-27%
Ldtsr.
Nibelungenplatz 159 (119 [-25,2% (10,7 |24,1 6,8 |[-71,8% (3,0 [1,6 [-47 %
Hohenstr. 174 | 118 |-32,2% |9,2 |24,7(6,1 |-753% |1,5 |1,3 [-14%
Wittelsbacher Allee | 131 [115 |-123% |7,5 17,0 15,1 [-70,0% (1,5 |1,2 [-20%
Anzahl der 200 |65 47 200 |61 62
Stichproben
Parkhausmessungen

In 2 Parkhiusern (Tiefgaragen) wurden 1995 orientierende Messungen zur Ermittlung des

Schadstoffpotentials

durchgefiihrt. Gemessen wurden die Schadgase Kohlenmonoxid,

Stickstoffmonoxid, Stickstoffdioxid und Benzol. Die Messungen belegen einen hohen

Grundpegel der Schadstoffe in den Tiefgaragen (sieche|Tabelle 2)).

Tabelle 2: Parkhausmessungen
CO NO NO; Benzol
mg/m?* pg/m? pg/m? pg/m?
Mittelwert 43 1056 97 298
Minimum 21 670 20 131
Maximum 113 2680 408 475
Anzahl 10 min MW 90 90 90 15 HS-Werte

MW = Mittelwert

HS = Halbstundenmittelwert
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Kfz-Innenraumbelastung

Kohlenmonoxid, Stickoxide und Benzol dienen als Leitsubstanzen fiir Untersuchungen der
Belastung von Kraftfahrzeugemissionen.

A. Messungen im Berufsverkehr

Im morgendlichen Berufsverkehr in Frankfurt/Main wurden Probenahmen im Innenraum von
Kraftfahrzeugen durchgefiihrt. Die Innenraumluft wurde wihrend der Fahrt in Teflon-
beschichteten Aluminiumbeuteln und fiir Kohlenwasserstoffe in besonders geeigneten
Tedlarsdcken genommen. Die Analytik wurde anschliefend im Labor durchgefiihrt.

Die Gegeniiberstellung von Jahrsmittelwerten aus dem Messprogramm fiir Kfz-Innenrdume und
der ortsfesten Verkehrsstation des Umweltbundesamtes in der GroB3en Eschenheimer Strafle in
Frankfurt zeigt sehr deutlich, dass im Kfz-Innenraum bei Fahrten im morgendlichen
Berufsverkehr deutlich erhohte Konzentrationen im Vergleich zur Au3enluft gemessen werden
(siche . Jedoch hat die Belastung durch Kohlenmonoxid und Stickoxide um rund
50%, Benzol um rund 80% gegeniiber den 80er Jahren abgenommen.

‘ BNO pg/m* BEBenzol yg/m* BNO2 pg/m*> BCO mg/m*

Abbildung 1: Belastung der Kfz-Insassen durch Kfz-Emissionen

Tabelle 3: Vgl. Kfz-Innenraum mit der Vermessstation Cityl

NO Benzol NO2 co
ug/m? ug/m? ug/m? mg/m’

1989 | Kfz 702 89,3 65 11,2
City 1 105 13,7 58 1,75

1990 | Kfz 604 53,1 73 11,7
City 1 120 16,5 58 1,8

1991 | Kfz 461 46,4 97 10,5
City 1 130 9,4 64 2,3

1992 | Kifz 583 68,4 86 11,3
City 1 120 14,8 61 1,9
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Die Messwerte von Cityl sind Jahresmittelwerte und beziehen sich jeweils auf den Zeitraum
7:00 bis 8.00 Uhr, in dem die Messfahrten durchgefiihrt wurden (siehe|Tabelle 3|).

B. Vergleich der Belastung von Fahrradfahrern mit der von Kfz-Insassen

Fiir die Untersuchungen wurden 35 auf stark befahrenen Pendlerrouten gezogene Proben
ausgewertet. Das Ergebnis war, dass der Radfahrer auf der gleichen Strecke durchschnittlich
nur 50 bis 60% der im Kfz-Innenraum auftretenden Konzentrationen ausgesetzt ist.

Dies kann durch folgende Sachverhalte erklart werden:

e Der Radfahrer bewegt sich meist auf der rechten Fahrbahnseite und somit im
abfallenden Konzentrationsbereich

e Wegen seiner groBBeren Beweglichkeit kann der Radfahrer Verkehrsstauungen ziigiger
passieren

e Die Probenahme erfolgt beim Radfahrer in Kopfhohe. Diese liegt deutlich {liber der
Hohe, in der beim Pkw der Lufteinlass angebracht ist.

e Es kann angenommen werden, dass die Immissionsbedingungen im Normalfall noch
giinstiger fir den Radfahrer ausfallen, weil er sich, im Gegensatz zu den hier
beschriebenen Messungen, meist Fahrtrouten abseits der stark befahrenen
Pendlerstrecken sucht.

C. Autobahnmessungen

Auf Autobahnen fahren die Fahrzeuge stindig in den Abgasfahnen der vorausfahrenden
Fahrzeuge. Neben der Autobahn nehmen die Schadstoffkonzentrationen rasch (nach etwa 200
Metern) auf den Wert des Umgebungshintergrundes ab. 1994 wurden 9 Messungen und 2001
15 Messungen tber jeweils 500 km Autobahnstrecke durchgefiihrt. Die folgende
zeigt die Mittelwerte {liber alle Messungen. Dabei ist festzustellen, dass die Konzentrationen der
Stickoxide keinen Riickgang zeigen (hohe LKW-Dichte), wihrend Kohlenmonoxid und Benzol
einen Riickgang zu verzeichnen haben.

Tabelle 4:  Autobahnmessungen
Jahr | Anzahl NO NO, NO, CO Benzol Ruf}
Messfahrten |pg/m® |pg/m?® ug/m? mg/m? ug/m? pg/m?
1994 9 333 379 72 3,6 9,5
2001 15 305 375 105 1,2 2,0 8,0
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D. Kfz-Innenraummessungen 1999

Nach dem Umzug der Pilotstation in das Laborgebdude in Langen, wurden erneut im Maérz
1999 orientierende Messungen im Kfz-Innenraum durchgefiihrt. Es wurden zwei Fahrtrouten
ausgesucht, (1) von Offenbach nach Langen, und (2) von Hotheim nach Langen. Wihrend der
gesamten Dauer einer morgendlichen Fahrt im Berufsverkehr wurde kontinuierlich ein
Tedlarsack mit der Kfz-Innenraumluft gefiillt. Die Strecken konnen folgendermallen
charakterisiert werden:

1. Beginnt mit ca. 10-15 Minuten auf einer 4-spurigen Ausfallstral3e,
mit sehr dichtem Kolonnenverkehr und mehreren Ampelstopps, gefolgt von ca. 10
Minuten in der Regel ziigige Autobahnfahrt.

il. Beginnt im Taunus, ohne starkes Verkehrsaufkommen, dichterer
Autobahnverkehr im Frankfurter Kreuz und auf der Strecke nach Siiden.
Gesamtdauer ca. 40 Minuten.

Die Analysen wurden anschlieBend im Labor in Langen mittels Gaschromatographie und
Immissionsmonitoren durchgefiihrt. Die Auswertung der Messungen zeigt die erwartete hohere
Belastung, insbesondere von Benzol und CO, bei der Fahrt im innerstiddtischen
Kolonnenverkehr, wobei in einem neueren Fahrzeug eine deutlich geringere
Innenraumbelastung von Benzol auftrat.

Der Vergleich zu den verkehrsbezogenen Immissionsmessungen der Pilotstation zeigt fiir die

Kfz-Insassen eine erheblich stirkere Belastung mit Luftschadstoffen. In der [Tabelle 5|sind die
Messungen zusammengefasst:

Tabelle 5: Kfz-Innenraumbelastungen 1999

Route Benzol CO NO NO2
in pg/m? in mg/m? in pg/m? in pg/m?
(1) 57-82 4-7 ca. 400 ca. 100
(1) 25-40 5-10 400-600 54-96
mit anderem Kfz
(2) 4-17 2-4 540-550 57-80
Messstelle 5,4 1,0 34 19
City 1'

! Mittelwert an den Werktagen iiber den Zeitraum der Kfz-Messungen von 8-10 Uhr

E. Zusammenfassung
Prinzipiell sind die Belastungen mit Luftschadstoffen aus dem Kfz-Verkehr im Innenraum von
Kraftfahrzeugen um ein Vielfaches hoher, als die Immissionskonzentrationen an

HauptverkehrsstraBen, deren Uberwachung gesetzlich geregelt ist.

Hohe Immissionskonzentrationen im Kfz-Innenraum sind insbesondere bei Autofahrern und
Beifahrern von Wichtigkeit, die das Auto mit hoher Fahrleistung nutzen, z.B. beruflich. Da
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immer mehr Zeit im Auto verbracht wird, steigt die Bedeutung der Immissionen im Kfz-
Innenraum relativ zur Gesamtbelastung.

Vergleich zwischen aktiver und passiver Probenahme fiir die Analyse von
Benzol in Umgebungsluft

Die 23. BImSchV legt Konzentrationswerte fiir luftverunreinigende Stoffe aus dem
StraBenverkehrsbereich fest, bei deren Uberschreiten verkehrliche MaBnahmen zu priifen sind.
Einer dieser Stoffe ist die kanzerogene Komponente Benzol.

Um ohne grofBen Aufwand vorab Schétzungen iiber die Benzolbelastung machen zu konnen,
bieten sich passive Sammelverfahren an. Bei diesen Verfahren erfolgt der Transport der
Schadstoffmolekiile aus der Umgebungsluft zum Sorptionsmaterial aufgrund von
Diffusionsvorgidngen. An der Messstelle wird lediglich ein Sammelrohrchen befestigt, das fiir
einen bestimmten Zeitraum der Umgebungsatmosphire ausgesetzt ist. Der grofite Vorteil
gegeniiber der aktiven Probenahme ist die lange Beprobungsdauer von 2-6 Wochen, welche die
Anzahl der Analysen fiir die Ermittlung des Jahresmittelwertes drastisch reduziert.

Wihrend bei der aktiven Probenahme die Luftkonzentration iiber die gaschromatographisch
analysierte Masse und das Probenahmevolumen berechnet wird, geniigt fiir die Passiv-
sammlung der theoretische Diffusionskoeffizient, um auf die mittlere Konzentration iiber den
Zeitraum der Exposition zu berechnen.

Die Pilotstation hat an ihrer Messstelle City 1 in Frankfurt, GroBe Eschenheimer Strafle, liber
einen Zeitraum von 20 Monaten die Passivsammlung mit der aktiven Probenahme der Routine-
Benzolmessung verglichen. An drei Monaten wurde zusitzlich ein zweites Rohrchen zu
Kontrollzwecken beaufschlagt.

Die quasikontinuierliche Benzolmessung lduft an dieser Messstelle seit Mai 1989 routineméfig
mit einem Gaschromatographen 755 der Firma AIR-Instruments. Kalibriert wird mit einem
Transferstandard aus Druckgasflaschen, der mit der Methode der Statischen Injektion im Labor
tiberpriift wird.

Es werden zwei Analysen von je 100 ml Probenluft pro Halbstundenmittelwert durchgefiihrt,
daraus wird dann ein Monatsmittelwert gebildet. Die Probenahme erfolgt in 1,5 m Hohe am
StraBBenrand.

Fiir den Vergleich wurden die Passivsammler ORSA der Firma Dréger eingesetzt. Fiir die
Analytik wurden die beaufschlagten Sammler per Post an den Analysenservice von Dréger
geschickt. Der Beprobungszeitraum pro Sammler war etwa ein Kalendermonat. Das Sammel-
rohrchen wurde innerhalb des Probenahmemastes, unmittelbar neben der Ansaugstelle fiir die
Messstelle City 1 befestigt.

Die |Abbildung 2| zeigt die Gegeniiberstellung der mit beiden Methoden gewonnenen
Monatsmittelwerte fiir Benzol in pg/m?.
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Abbildung 1: Gegeniiberstellung  der  mit  beiden = Methoden  gewonnenen
Monatsmittelwerte fiir Benzol in ug/m>.

Zusammenfassung:

In der Regel lagen die Werte der passiven Probenahme 10-20% hdher als bei der aktiven
Probenahme des quasikontinuierlichen Verfahrens.

Zieht man den Mittelwert iiber alle Messungen heran, so ergibt sich eine Differenz <10%.

Bei den definierten Bedingungen, keine direkte Anstromung der Sammler, keine
Sonneneinstrahlung, Analytik von der Firma Driger und Beprobungszeitraum ein
Kalendermonat, zeigt sich eine gute FEinsetzbarkeit der ORSA-Passivsammler fiir
orientierende Messungen.

Die EU-Tochterrichtlinie Benzol erlaubt fiir erwartete Konzentrationen <3,5 pg/m*® den
Einsatz von passiven Sammelverfahren fiir die gesetzlich vorgeschriebene Luftqualitits-
tiberwachung. Da in Deutschland die Benzolimmissionswerte seit Mitte der 90er Jahre stark

gefallen sind, wird dieses Analysenverfahren {iiberwiegend von den Léandermessnetzen
angewendet werden.

—Betreuung von F u. E Vorhaben
Die stindig sinkende Zahl der Mitarbeiter der Pilotstation (1.5% pro Jahr und mehr) macht es
noch mehr notig als frither, Sondermessungen im Rahmen von F+E Vorhaben extern zu
vergeben. So werden z.Z. zwei Vorhaben extern durchgefiihrt:

1. Emissionsnahe Immissionsmessungen

2. Aufbau des Qualititssicherungs / Scientific Advisory Centres fiir Global Atmosphere
Watch

Zu 1: Im Jahre 1999 wurde an das Forschungszentrum Karlsruhe das Vorhaben ,,Emissionsnahe
Uberwachung Kfz-bedingter Emissionen vergeben. Aus der Ermittlung der Immissionen Kfz-
relevanter Emissionen soll an einem typischen Autobahnabschnitt durch Messung im Luv und
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Lee der Autobahn unter Anwendung eines hochauflosenden Modells die Emissionen gemessen
und mit den anderweitig z. B. auf Rollenpriifstinden ermittelten Emissionen verglichen werden.
Besonders wichtig ist dabei die Differenzierung zwischen Kfz und LKW (diese konnen nur sehr
bedingt auf Rollenpriifstinden vermessen werden). Weiterhin soll fiir eine Vielzahl von
gemessenen Komponenten Aufschluss gewonnen werden iiber die im Nahfeld der Emissionen
auftretenden chemischen Umsetzungen.

Auch dienen diese Messungen im Vergleich zu bereits 1987 bis 1989 vom TUV Rheinland
durchgefiihrten Messungen zur Abschétzung der E- und I-Entwicklung an Autobahnen, die ja
durch die Ostoffnung einen erheblichen Strukturwandel erfahren haben.

Eine Initialforderung von 280.000 DM hat dazu gefiihrt, dass eine Vielzahl anderer
Institutionen sich diesem Programm angeschlossen und mit Eigenmitteln finanziert haben.
Hierzu gehoren Kfz-Hersteller, die chemische Industrie und auslédndische Institutionen (z.B. aus
der Schweiz). Dabei werden auch neuartige Messverfahren erprobt. Das Programm ist sehr
aufwindig und logistisch schwierig geworden. So wurden an fahrbaren Krénen bis zu neun
Ansaugstellen in verschiedenen Hoéhen (bis 60 m) angebracht. Auf extra angebrachten
Plattformen wurden die entsprechenden Messplidtze geschaffen, sowohl flir die Immissions-
messgerdte als auch fiir die meteorologischen Komponenten. In den sogenannten
Intensivmessverfahren von jeweils mehr als 24 Stunden wurden auch intensive
Verkehrszahlungen mit Differenzierung nach Lkw und Personenkraftwagen nebst den
zugehorigen Geschwindigkeiten ermittelt.

Leider stand das Vorhaben unter keinem besonders giinstigen meteorologischen Stern. So war
anfangs das Messfeld so iiberschwemmt, dass die Krdne und Messfahrzeuge nicht auffahren
konnten. Im weiteren Verlauf storten straBenparallele Winde (notwenig sind Winde quer zur
Autobahn) die Messungen. Allerdings war die gesamte Messdauer des Programms so ausgelegt,
dass bis Ende Juni die notwendige Anzahl von Intensivmessungen durchgefiihrt werden konnte.
Die Auswertungen haben inzwischen begonnen und die Pilotstation hat die laborméBige
Qualitétssicherung durchgefiihrt. (Vergleich der verwendeten Kalibrierstandards mit den UBA -
Primérstandards, die EU und z.T. weltweit anerkannt sind).

Ergebnisse liegen allerdings noch nicht vor. Das Vorhaben soll Ende des Jahres abgeschlossen
sein. Wegen der obengenannten Schwierigkeiten ist allerdings mit Verzégerungen zu rechnen.

Zu 2: Seit mehreren Jahren fiihren der DWD und das UBA an der GAW- Station Zugspitze und
den sogenannten Regionalstationen in Umfeld vom Garmisch Partenkirchen und dem Hohen
PeiBBenberg Messungen zum WMO-Programm ,,Global Atmospheric Watch durch. Aber erst
1999 hat der BMU zugestimmt, dass das UBA die Aufgabe des QA/SAC fiir Europa und Afrika
(wird bisher iiber die Weltbank finanziert) tibernimmt.

Auch hier mussten die vorbereitenden Aufgaben vertraglich vergeben werden. Vertragsnehmer
ist das Fraunhofer Institut fiir Atmosphérische Umweltforschung, mit dem Ziel, die anfallenden
Aufgaben, insbesondere die Auswahl der Komponenten und der zugehdrigen
Weltkalibrierzentren, so vorzubereiten, dass nach Abschluss das UBA in weitgehend
administrativer Weise die Aufgaben weiterfiihren kann.

Inzwischen sind die Arbeiten soweit gediehen, dass Deutschland gegeniiber der WMO im
Rahmen seines Budgets wahrscheinlich fiir die Komponenten VOC, N,O und Aerosole
(physikalisch) verantwortlich zeichnen kann. Das zunichst ausgegliederte Trainingsprogramm
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fiir andere GAW-Betreiber wurde dankenswerter Weise von der Bayerischen Staatsregierung
ibernommen. Unter dem Begriff GAW-TEC wird vom 22. Juli 2001 bis zum 3. August 2001
ein Trainingsprogramm fiir 10 auslidndische Teilnehmer unter der Mitwirkung von Mitarbeitern
der Bayerischen Umweltforschungsgesellschaft des Schneefernerhauses, des DWD und des
UBA stattfinden.



2. LANGJAHRIGE MESSUNGEN VON
LUFTVERUNREINIGUNGEN IN
BELASTUNGSGEBIETEN

Rainer Berg und Anneliese Medem

2.1 Schwefeldioxid

Schwefeldioxid ist ein farbloses, stechend riechendes Gas, das iiberwiegend beim
Verbrennen schwefelhaltiger Energietriger (Kohle, Erddl) entsteht. SO, wirkt
insbesondere in Kombination mit Staub auf die Atemwege, reizt Haut und Schleimhéute
und fiihrt in hoheren Konzentrationen zu Atembeschwerden. Bei Pflanzen verursacht es
Absterben von Gewebepartien durch Abbau von Chlorophyll. Insbesondere konnen Obst
und Forstkulturen geschédigt werden. SO, wird in der Atmosphire teilweise zu
Schwefelsdure oxidiert und ist an der Versauerung des Regens beteiligt.
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Abbildung 3: SO, — Jahresmittelwerte 1963 — 1995 in Frankfurt/Main - Westend



2.1.1 Der Wintersmog hat sich verabschiedet

In den 60er und 70er Jahren waren die Ursachen fiir Wintersmog in den Ballungsgebieten
vor Ort zu suchen. Wahrend winterlicher Hochdruckwetterlagen mit schwachem Wind
und geringem vertikalen Luftaustausch  (Inversionswetterlage) stiegen  die
Schadstoffkonzentrationen - vornehmlich von Schwefeldioxid und Staub - in der Luft an
und fiihrten zu teilweise erheblichen Belastungen der Atemwege. Diese ,,hausgemachten‘
hohen Schadstoffkonzentrationen traten durch Minderungsmafinahmen an den
Emissionsquellen (Grof3feuerungsanlagenverordnung) in der Bundesrepublik Deutschland
allmédhlich in den Hintergrund. Um so mehr nahm in den 80er Jahren die Bedeutung einer
anderen Smogursache zu: der grofrdumige, auch Lindergrenzen {iberschreitende
Transport von Luftschadstoffen, vor allem bei 0stlichen Windrichtungen mit mittelhohen
Windgeschwindigkeiten.

Durch die Wiedervereinigung und die Modernisierung der osteuropdischen
Volkswirtschaften traten in den 90er Jahren sehr deutliche Minderungen der
Schadstoffkonzentrationen ein, so dass die Messungen von SO, in Frankfurt/Main wegen
Unterschreitung der Nachweisgrenze vom Umweltbundesamt Ende 1995 eingestellt
wurden. Bis dahin gingen die Werte stetig zuriick, bedingt vorwiegend durch die
allmdhliche Umstellung der Hausbrandstoffe auf schwefelarme Energietriger (siche auch
Kapitel 3.3.1).
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2.2 Stickoxide

Stickstoffoxide ist die zusammenfassende Bezeichnung fiir Stickstoffmonoxid und
Stickstoffdioxid. Sie entstehen bei Verbrennungsprozessen, teils weil bei den im Brennraum
herrschenden hohen Temperaturen der Stickstoff und der Sauerstoff der Luft miteinander zu
Stickstoffoxiden reagieren, teils weil die im Brennstoff enthaltenen Stickstoffverbindungen zu
Stickstoffoxiden umgesetzt werden. Bei diesen Prozessen wird in erster Linie
Stickstoffmonoxid gebildet, das in der Atmosphdre relativ schnell zu dem
gesundheitsschiadlichen Stickstoffdioxid umgesetzt wird. Mit liber 60% ist der Verkehrsbereich
der Hauptverursacher der NOx- Emissionen. Bei hoheren Stickstoffdioxidbelastungen wurde
eine erhohte Héufigkeit von Atemwegserkrankungen beobachtet, ebenso eine Verstirkung von
Schadwirkungen auf Pflanzen. Stickstoffoxide spielen als Hauptverursacher eine besondere
Rolle bei der Bildung des bodennahen Ozons. Aus Stickstoffoxid kann sich Salpeterséure
bilden, die eine der wesentlichen Ursachen fiir die Entstehung des sauren Regens darstellt.
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Abbildung 4: NOx — Jahresmittelwerte von 1963 — 2000 in Frankfurt/ Main — Westend
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23 Benzol

Das leichtfliichtige Benzol ist der strukturelle Grundkoérper bestimmter (ringformiger)
organischer Kohlenwasserstoffverbindungen, den aromatischen Verbindungen. Zu den
aromatischen Verbindungen gehoren u.a. Anilin, Phenol, Toluol und Benzo[a]pyren.

Benzol wird liberwiegend durch die Atemwege aufgenommen, verteilt sich rasch im Korper
und kann sich im Fettgewebe anreichern. In hoheren Konzentrationen kann es zu akuten
Storungen des Nervensystems und zu irreversiblen Schadigungen der blutbildenden Organe mit
Verminderung der roten wund weilen Blutkorperchen wund der Blutpléttchen,
Chromosomenschidden aber auch zu Blutkrebs fiihren. Auch bei niedrigen Konzentrationen
konnen Knochenmark, Leber und Zentralnervensystem geschiadigt werden.

In der Bundesrepublik Deutschland gelangen jdhrlich ca. 60.000t Benzol in die Umwelt, davon
50.000 t aus dem Kfz-Bereich. In dem in der Bundesrepublik angebotenen Benzin sind 1,8 -
2,6% Benzol enthalten. Eine EU-Richtlinie legt den Hochstgehalt auf 5% fest. Durch den
Einsatz von Katalysatoren in den Kraftfahrzeugen konnen die Benzolemissionen um bis zu 90%
verringert werden.

Benzol [ug/m?]

1989 1990 1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997 1998 1999 2000

Abbildung 5:  Benzol Jahresmittelwerte von 1989 — 2000 in Frankfurt/Main — Innenstadt
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2.4 Kohlenmonoxid

Kohlenmonoxid ist ein reiz-, farb- , und geruchloses Gas. Es entsteht bei unvollstindiger
Verbrennung organischer Verbindungen (Hauptquellen: Kraftfahrzeug-Motoren, Schwer-
industrie, Hausheizungen). Eingeatmetes Kohlenmonoxid vermindert die Sauerstoffaufnahme
in das Blut, verursacht so Sauerstoffmangel in den Zellen und fiihrt je nach Konzentration zu
Kopfschmerzen, Ubelkeit und Bewusstlosigkeit.

CO-Konzentration in mg/m?*
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Abbildung 6: CO-Jahresmittelwerte und 98-Perzentile von 1973 -2000 in Frankfurt/Main —
Innenstadt

Die langjdhrigen Messungen in der Innenstadt von Frankfurt am Main belegen, dass die
Belastung durch Kohlenmonoxid im Jahresmittel kontinuierlich von 9,3 mg/m? auf 0,5 mg/m?
abgenommen hat. 98 Prozent aller Werte lagen 1973 unter 34,3 mg/m?3, im Jahr 2000 unter 2
mg/m?. Ursachen dafiir sind die Einfilhrung des Katalysators im PKW und Verdnderungen
durch verkehrslenkende Mallnahmen in der Innenstadt. Die Messungen werden zum Ende des
Jahres eingestellt.
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3. LANGZEITMESSUNGEN IM MESSNETZ DES
UBA

Siegfried Beilke, Karin Uhse und Elke Bieber

3.1 Einleitung

Das Luftmessnetz des Umweltbundesamtes besteht seit {iber 30 Jahren. Es wurde Mitte der 60er
Jahre von der Deutschen Forschungsgemeinschaft gegriindet und 1974 vom Umweltbundesamt
iibernommen. Néhere Informationen iiber die Entwicklung des Messnetzes sind in den
Referenzen 1 und 2 enthalten. Das Ziel fiir die Errichtung des Messnetzes war, die
Zusammensetzung von "Normalluft" kennen zu lernen, die als Bezug fiir biologische und
medizinische Wirkungsuntersuchungen in Gebieten mit erhohten Verunreinigungen der Luft
dienen sollte. Unter "Normalluft" wollte man dabei die iliber einen groferen Raum und ldngere
Zeit reprisentative Luftzusammensetzung verstehen. Die Messstellen des UBA-Messnetzes
liegen deshalb in ldndlichen Gebieten aufBlerhalb von Stddten und Ballungsgebieten. Das
Luftmessnetz des UBA besteht heute aus 23 Stationen — 9 Stationen mit Personal und 14
automatische Stationen.

3.2 Geographische Lage der Stationen und Messprogramm

Die geographische Lage der in 2000 betriebenen personell besetzten Messstellen und der
Containerstationen ist in dargestellt. enthdlt die geographischen
Koordinaten der 35 UBA-Messstationen, deren Hohen iiber NN sowie Beginn und Ende der
Messtdtigkeit. Diese grole Anzahl der Stationen ergibt sich daraus, dass 1998/1999 einige
Container versetzt und an einigen Standorten die Messungen komplett eingestellt wurden und
sowohl die aktuellen als auch die ehemaligen Standorte aufgefiihrt sind. Dies ist auch bei allen
nachfolgenden Tabellen zu beachten.

Das derzeitige Messprogramm ist in der zusammengestellt (Stand: Januar 2000). In
den Tabellen sind nur die Messverfahren mit der hochsten zeitlichen Auflésung angegeben. Die
Messverfahren sind der zu entnehmen. Die im Messnetz des UBA gewonnenen
Datensitze sind in Bezug auf Probenahme und Analyse konsistent und homogen. Sie werden
eingehenden Qualitdtskontrollen unterzogen, so dass belastbare Trendaussagen moglich sind.

Die Betriebszentrale fiir das Messnetz des Umweltbundesamtes zog im Juli 1998 von
Offenbach nach Langen, das sich ca. 30 km siidlich von Frankfurt/Main befindet. Hier sind
zusammen mit anderen Fachgebieten u.a. die Zentrallabors, die Betriebszentrale, die
Messnetzdatenzentrale und die Pilotstation untergebracht. Die Messnetzleitung befindet sich im
Umweltbundesamt in Berlin.

In Fragen der Qualitétssicherung sowie der Entwicklung und Erprobung neuer Messmethoden,
die im Messnetz zur Anwendung kommen, besteht eine enge Zusammenarbeit mit der
Pilotstation des UBA in Langen.
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Immissionsmebnetz des Umweltbundesamtes
Stand 2001
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Abbildung 7: Das Messnetz des Umweltbundesamtes



Tabelle 6: Geographische Lage der Messstellen
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Stationsname Stations- geographische Hohe ii | Messbeginn | Messende
Kennung Koordinaten NN
Nord Ost in m
Angermiinde AN 53°01'54" 13°59'37" 56 Jul 91 Apr 99
Ansbach AS 49°14'54" 10°35'07" 481 1976 Mrz 01
Aukrug AU 54°04°29 | 09°47°34 15 Jul 98
Bassum BA 52°51°08* | 08°42°05 52 1976
Brotjacklriegel BR 48°49°05¢ 13°13°11° 1016 1968
Deuselbach DE 49°45°47 07°03°18 480 1967
Doberlug-Kirchhain| DL 51°38°49 13°34°31° 97| Mir9l Okt 98
Erbeskopf EB 49°45°47 07°03°18 816/ Mai 00
Falkenberg FA 52°10°01° 14°07°27 73] Okt 98
Forellenbach FB 48°56° 13°56° 858| Jan 2000
Gittrup GI 52°02°38” | 07°40°23” 43|  Sep 87
Herleshausen HE 51°02°19” 10°09°13” 380  Jun 89 Jan 99
Helgoland HG 54°11°18* | 07°52°38 50 Aug93
Hohenwestedt HW 54°06°58 | 09°42°44* 75 1976 Jun 98
Kyritz KY 52°56°19” 12°24°41” 40 Mir9l Jul 98
Leinefelde LF 51°23°39” 10°18°49” 356 Dez 91
Lindenberg LI 52°12°44 14°07°15¢ 98| Mir9l Okt 98
Lehnmiihle LM 50°49°55> | 13°35718 527 Nov 93
Liickendorf LU 50°49°44” 14°47°17” 490 Nov 9l
Meinerzhagen ME 51°05°56 | 07°40°04 510 1976 Aug 98
Melpitz MP 51°31°32” 12°55°39” 86| Nov 93
Murnauer Moos MU 47°39°05 11°12°12¢ 622| Feb 95 Mai 99
Neuglobsow NG 53°08°34 13°02°00° 65| Nov 9l
Ohringen OE 49°14°32 | 09°26°50* 283  Apr01
Raisting RS 47°53°59” 11°06°45” 552  Jun 01
Regnitzlosau RE 50°18°28 » | 12°03°49 » 595 Sep 87
Rottenburg RT 48°2721" 08°57'29" 427 1976 Dez 98
Schauinsland SC 47°54'51" 07°54'32" 1205 1968
Schmiicke SM 50°39'19" 10°46'15" 937 Jun9l
Schorfheide SH 52°58°24* 13°38°48* 701 Apr 99
Schwerin SW 53°38721" 11°23'43" 59|  Sep 90 Jun 98
Schleiz SZ 50°34'11" 11°48'22" 501 Sep 90 Dez 98
Teterow TE 53°45'50" 12°37'05" 46 Jul 91 Sep 98
Ueckermiinde UE 53°45'03" 14°04'24" 1 Jul 91
Waldhof WA 52°48'08" 10°4529" 74 1970
Westerland WE 54°55'36 08°18'33" 12 1968
Wiesenburg WI 52°0721" 12°27'41" 107  Sep 90 Mair 99
Zingst G 54°26'19" 12°43'25" 1 Sep 91
Zugspitze ZU 47°24'54" 10°58'55" 2650/  Jan 94
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Tabelle 7: Messprogramm des Messnetzes des Umweltbundesamtes

Messstelle Bestimmungen Bestimmungen | Mete- | Nieder- | Strah-
von Gasen im Schwebstaub | orologie | schlag | lung
SO, NOx O; CO, CH; PAN Hg KW|TSP SO, NO; SM UV G
Ansbach R R R R R \
Aukrug R R R R R
Bassum R R R R R \
Brotjacklriegel R R R R 3TI R T M M R W
Deuselbach R R R R R R T M M R T/W
Erbeskopf R R R R R R
Falkenberg R R R R R W
Forellenbach R R R R \
Gittrup R R R R R
Helgoland R R R T R \
Lehnmiihle R R R R R W
Leinefelde R R R R R W
Liickendorf R R R R R \
Melpitz R R R R R W
Neuglobsow R R R R R R T M M R \%
Ohringen R R R R R
Raisting R R R R R
IRegnitzlosau R R R R R W
Schauinsland R R R R R R R T M M R W R
Schmiicke R R R R 3T/ R T M M R \%
Schorfheide R R R R R W
Ueckermiinde R R R R R W
Waldhof R R R R R 3T R T M M R T/W
Westerland R R R R T T M M R W
Zingst R R R R R R R 3T|R T M M R W R
[Zugspitze R R R R R 3T | R R
Gase: S0, Schwefeldioxid Strahlung: Uv UV-Strahlung
NO, Stickoxide: NO, NO,, NO, G Globalstrahlung
0; Ozon Niederschlag: nasse Deposition
CO, Kohlendioxid pH-Wert, Leitfdhigkeit
CH,4 Methan SO,4, NO;, NHy, Cl, Ca, Na,
PAN  Peroxyacetylnitrat Mg, K
Hg Quecksilber Nur an 4 Stat. Schwermetalle:
KW Kohlenwasserstoffe Pb, Cd, Cu, Mn, Fe, Zn, As
Meteorologie: Temperatur Messintervall T Tagesprobe
Windrichtung und -geschw. R Registrierendes Gerit, Halbstd.
Relative Luftfeuchte M Monatsprobe
Luftdruck W Wochenprobe
Niederschlagsmenge 3T 3 Tagesprobe
Schwebstaub: TSP Gesamtschwebstaub/PM, Schwebstaub: SM Schwermetalle: Cu, Pb, Cd, Fe, Mn,
SO, Sulfat Ni

NO;

Nitrat
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Tabelle 8. Messverfahren im Messnetz des Umweltbundesamtes

Komponente Messverfahren Messintervall

Schwefeldioxid UV-Fluoreszenz Halbstunde

Schwefeldioxid TCM Tag

Stickoxide: NO, NO,, NOy Chemilumineszenz Halbstunde

Stickstoffdioxid Saltzman Tag

Ozon UV-Absorption Halbstunde

Kohlendioxid IR-Absorption Halbstunde

Kohlendioxid Gaschromatographie Halbstunde

Methan Gaschromatographie Halbstunde

Peroxyacetylnitrat (PAN) Gaschromatographie Halbstunde

Quecksilber Atomabsorption Halbstunde

Lachgas (N,O) Gaschromatographie Halbstunde

Kohlenwasserstotfe (VOC) Gaschromatographie zweimal wochentlich
Thermometer Halbstunde
Anemometer Halbstunde
Hygrometer Halbstunde
Barometer Halbstunde
Tropfenzéhler Halbstunde
Daily-bulk-Sammler Tag
Wet-only-Sammler Woche

pH-Wert des Niederschlags pH-Meter Tag (daily-bulk)

pH-Wert des Niederschlags pH-Meter Woche (wet-only)

Leitfdhigkeit des Niederschlag Konduktometrie Tag (daily-bulk)

Leitfdhigkeit des Niederschlag Konduktometrie Woche (wet-only)

Ionen im Niederschlag Atomabsorption Tag (daily-bulk)

Ionen im Niederschlag Atomabsorption Woche (wet-only)

Schwermetalle im Niederschlag IC/PMS Woche

Gesamtschwebstaub Beta-Absorption Halbstunde

PM,, Beta-Absorption Halbstunde

PM;g Gravimetrie Tag

PM; 5 Gravimetrie Tag

Sulfat im Staub Rontgenfluoreszenz Tag

Ammonium im Staub Ionenchromatographie Monat

Nitrat im Staub Ionenchromatographie Monat

Schwermetalle im Staub Atomabsorption Monat

UV-Spektren Monochromator 6 Minuten

Globalstrahlung Pyranometer Halbstunde
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3.3 Gas- und partikelformige Luftverunreinigungen

In den folgenden Abschnitten sollen die Ergebnisse von Langzeitmessungen aus dem Messnetz
des UBA dargestellt, interpretiert und mit der Emissionentwicklung verglichen werden. Wie
aus zu ersehen ist, liegt der fritheste Messbeginn an einigen Stationen in den spéten
60er Jahren, an anderen Stationen in den 70er und 80er Jahren.

3.3.1 Schwefeldioxid (SO,)

Gegeniiber den 70er und 80er Jahren hat sich die SO,-Belastung in Deutschland drastisch
vermindert . Dieser Prozess setzte Mitte der 80er Jahre in den alten
Bundeslédndern und Anfang der 90er Jahre in den neuen Bundesldndern sowie in Tschechien
und Polen ein, vor allem als Folge der drastischen Minderung der SO,-Emissionen.
E zeigt beispielhaft den Abfall der Jahresmittel der Schwefeldioxidkonzentrationen fiir die 8
personell besetzten Stationen im UBA-Messnetz. Heute werden in den neuen Bundesldndern
nahezu vergleichbar niedrige SO,-Konzentrationen wie in den alten Bundesldndern gemessen.
An fast allen Stationen in den alten und neuen Bundeslindern wurden im Jahre 2000 die
niedrigsten SO,-Konzentrationen seit Beginn der Messungen Anfang der 70er Jahre beobachtet.
Die Jahreskonzentrationen haben von 1973 bis 2000 um ca. 90% abgenommen (gemittelt {iber
die 5 Messstellen in den alten Bundeslédndern) , die Jahresemissionen um ca. 90%
(Abbildung 8). Diese sehr niedrigen Konzentrationen bringen messtechnische Probleme mit
sich, da die SO,-Konzentrationen oft unterhalb der Nachweisgrenze liegen.

Millionen Tonnen Schwefeldioxid
[3,]

70 72 74 76 78 80 82 84 86 88 90 92 94 96 98

Owestdeutschland ®ehem. DDR B Dpeutschland

Abbildung 8: Emissionsentwicklung fiir Schwefeldioxid in Deutschland von 1970 bis 1999
(Ref. 3)
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Abbildung 9: Trend der Schwefeldioxidkonzentrationen (Jahresmittel, TCM-Methode) an
den Messstellen des Umweltbundesamtes von 1973 bis 2000 in ug/m?
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3.3.2 Stickstoffdioxid (NO,)

Stickstoffdioxid wird in der Atmosphére hauptséchlich durch Oxidation des primér emittierten
Stickstoffmonoxids (NO) mittels Ozon (O3) gebildet. Abhidngig von der Sonnenstrahlung stellt
sich in der Atmosphdre innerhalb weniger Minuten zwischen NO, NO; und Os ein
Gleichgewicht ein, das bei geringen NOy-Konzentrationen (NOx = NO + NO,), hohen Os-
Konzentrationen und hoher Strahlung weitgehend auf der Seite des NO; liegt, d.h. das NOy
besteht unter diesen Bedingungen iiberwiegend aus NO, und nur in geringem Malle aus NO,
vor allem im Sommerhalbjahr. Dies ist an den in ldndlichen Regionen gelegenen Stationen des
UBA-Messnetzes praktisch immer der Fall.

zeigt den Langzeitverlauf der Jahresmittel von NO, zwischen 1969 und 2000 an
den personellen Messstellen des UBA (Saltzman-Messverfahren). Die hochsten NO,-
Jahresmittel wurden an den Stationen Waldhof und Deuselbach zwischen Ende der 60er Jahre
und Anfang der 90er Jahre gemessen. Danach fielen die Konzentrationen als Folge der
erheblichen Minderungen der NOx-Emissionen in Deutschland wéhrend der letzten 10 Jahre
leicht ab. An den Bergstationen Schauinsland und Brotjacklriegel sowie an der Nordseestation
Westerland war dagegen wéhrend des letzten Jahrzehnts kein entsprechender Riickgang der
NO,-Jahresmittel zu beobachten. Der Grund diirfte in dem vergleichsweise stidrkerem Beitrag
des Ferntransports zu den gemessenen NO,-Konzentrationen zu suchen sein.

Insgesamt ldsst sich feststellen, dass sich die erhebliche Reduzierung der NOx-Emissionen in
Deutschland zwischen 1990 und 2000 um mehr als 40% (siche - im Gegensatz
zum SO; - nicht in einer entsprechenden Verminderung der NO,- und NOx-Konzentrationen an
den Messstellen im UBA-Messnetz niedergeschlagen hat. Erst in letzten Jahren deutet sich eine
leichte Abnahme an (siehe [Abbildung 12)). Ein wesentlicher Grund fiir die nur geringe

Abnahme der NO,- und NOy-Konzentrationen diirfte der hohe Beitrag des Ferntransportes aus
den europdischen Nachbarstaaten zu den NOx-Konzentrationen sein.

Millionen Tonnen Stickstoffoxide (berechnet als NOZ)

70 72 74 76 78 80 82 84 86 88 90 92 94 96 98

‘ Owestdeutschland Hehem. DDR Bpeutschland ‘

Abbildung 10: Emissionsentwicklung fiir Stickstoffdioxid in Deutschland von 1970 bis 1999
(Ref- 3)
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Abbildung 11: Jahresmittel der Stickstoffdioxidkonzentrationen (Saltzman-Methode) an den
Messstellen des Umweltbundesamtes von 1969 bis 2000 in ug/m?
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Abbildung 12: Monatliche Perzentile von Stickstoffdioxid, gemittelt iiber die 8 personell
besetzten Messstellen, kontinuierliches Messverfahren fiir Januar 1996 bis
Dezember 2000.

333  Ozon (0;)

Im Gegensatz zu SO, und NO; wird O3 nicht direkt in die Atmosphére emittiert, sondern bei
Sonneneinstrahlung aus sog. Ozonvorldufern (NOx, VOC, CO, CHy4) photochemisch gebildet.

zeigt den Langzeitverlauf (1979 bis 2000) der Jahresmittel von Ozon an den
personellen Messstellen des UBA. Man erkennt einen leichten Anstieg der Jahresmittel
zwischen 1990 und 2000 an den meisten Stationen. Dies steht im Gegensatz zu den
Ozonspitzenwerten, die im gleichen Zeitraum abgefallen sind, wie anhand des
tiber die 8 personell besetzten UBA-Messstellen gemittelten Verlaufs der monatlichen
Ozonmaxima sowie verschiedener Perzentile zeigt. Man erkennt einen deutlichen Abfall der
Maximalwerte sowie der 98-und 95-Perzentile, dagegen keine sichtbare Anderung bei den 50-
Perzentilen. Dieses scheinbar paradoxe Ergebnis einer Verschiebung der hohen und der
niedrigen Ozonwerte hin zu mittleren Werten ist im Wesentlichen auf die Beteiligung der
Stickoxide sowohl an der Bildung als auch am Abbau des Ozon =zuriickzufiihren (Ref. 4).
Durch den starken Riickgang der NOx-Emissionen (siche [Abbildung 10) und der NOy-
Konzentrationen in Emittentenndhe verliert der Abbau von O3 durch NO (Titrationseffekt) an
Bedeutung, wodurch die niedrigen Werte ansteigen. Andererseits wird die photochemische
Ozonproduktion durch den Riickgang der Ozonvorldaufer geringer, wodurch Spitzenwerte
seltener auftreten.

Die Ozon-Spitzenwerte werden bis 2010 weiter sinken, die mittleren Konzentrationen dagegen
weiter zunehmen (Ref. 4). Das bedeutet, dass die in der neuen Ozonrichtlinie der EU von 2001
festgeschriebenen dosisbezogenen Langzeit-Zielwerte (siche [Tabelle 9) fiir den Schutz der
menschlichen Gesundheit (120 pg/m?, 8-h-Mittel, Abbildung 14) und vor allem fiir den Schutz
der Vegetation (6000 pg/m?® * h,|Abbildung 15) im kommenden Jahrzehnt in Deutschland kaum




eingehalten werden konnen,
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da diese Zielwerte vor

Ozonkonzentrationen bestimmt werden und nicht durch die Spitzenwerte.

allem durch die mittleren

Tabelle 9: Neueste EU-Schwellenwerte
Langfristziel: 120 pg/m? (gleitendes 8-h-Mittel)
3 - Y?
Schutz der | Zwischenziel bis 2010: 129 pg/m (g.leltendes. 8-h 1\/{1’[’[?1), 25 Tage/Jahr
) mit Uberschreitungen sind zuléssig
menschliche
n Gesundheit | Informationsschwelle: | 180 pug/m? (1-h-Mittel)
Alarmschwelle: 240 pg/m? (1-h-Mittel)
Schutz der o 3 % ST
Vegetation Langfristziel: 6000 pg/m* * h (AOT40, Mai bis Juli) *)
Zielwert bis 2010: 18000 png/m* * h (AOT40, Mai bis Juli)

*) AOT40: Accumulated exposure over a threshold of 40 ppb (80 png/m?)
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NI NN NSNS N\
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[ Ma 98‘1:1 95% ——50%]
Abbildung 13: Monatliche Perzentile von Ozon, gemittelt iiber die 8 personell besetzten

Messstellen, kontinuierliches Messverfahren fiir Januarl994 bis Dezember
2000.
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Anzahl Tage mit Ozon 8-Std-Maxima >120 pg/m?®

ZG WE NG WA DE SM BR SC

’.1990 A 1991 ©1992 1993 A 1994 © 1995 ¢ 1996 X 1997 - 1998 <1999 X 2000 ‘

Abbildung 14: Anzahl der Tage/Jahr mit Uberschreitungen von gleitenden 8-h-Mitteln >120

ug/m?*  Ozon an den 8 personell besetzten Messstellen des
Umweltbundesamtes zwischen 1990 und 2000, nach Stationshohe sortiert.

AOT40-Wert [ug/m>*h]
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Abbildung 15: AOT40-Werte zum Schutz der Vegetation an allen Messstellen des UBA. Mit

eingezeichnet sind die EU-Langfristzielwerte fiir den Schutz der Vegetation
von 6000 ug/m* * h bzw. 18000 ug/m* * h. Die Stationshéhen nehmen von
links nach rechts zu.
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3.34 Kohlendioxid (CO,)

Kohlendioxid ist das wichtigste Treibhausgas, das zur Zeit mit iiber 50% fiir den zusétzlichen,
vom Menschen verursachten Treibhauseffekt verantwortlich ist. Obwohl die anthropogenen
CO,-Quellen weltweit nur etwa 4 % der Brutto-Austauschfliisse zwischen Atmosphére und den
anderen Kohlenstoffreservoiren (Biosphdre und Ozean) beitragen, bedingen diese Emissionen
die langzeitige Zunahme des CO,-Gehaltes in der Atmosphire. Von den anthropogenen CO;-
Emissionen stammten Mitte der 90er Jahre knapp 80% aus der Verbrennung fossiler
Energietriger und etwa 20% aus gednderter Landnutzung (Ref. 6, 7). Der deutsche Beitrag an
den weltweiten anthropogenen CO,-Emissionen betrdgt gegenwirtig knapp 3%, der deutsche
Anteil wird in den kommenden Jahren noch weiter zuriickgehen (Ref. 3, 7). Zwischen 1990 und
1999 haben die CO,-Emissionen in Deutschland um etwa (15%) abgenommen (Abbildung 17).

Die |Abbildung 18 und [Abbildung 19| zeigen den Verlauf der CO,-Jahresmittel von 1972 bis
2000 an den personell besetzten Messstellen des UBA (JAbbildung 18) bzw. den Verlauf der
CO,-Monatsmittel an der UBA-Station Schauinsland im Vergleich zu globalen Hintergrund-
stationen von 1968 bis 1999 (Abbildung 19). Es wird deutlich, dass zum Beispiel die
Jahresmittelwerte an der Station Schauinsland von 330 ppm im Jahre 1972 auf 371 ppm im
Jahre 2000 gestiegen sind. Das entspricht einer mittleren Anstiegsrate von 1.5 ppm pro Jahr
(0.4%/Jahr) innerhalb der letzten 3 Jahrzehnte. Ganz dhnliche Anstiegsraten wurden auch an
den anderen UBA-Stationen beobachtet.

Dass die CO,-Konzentrationen in Deutschland trotz des Riickgangs der Emissionen um ca. 15%
zwischen 1990 und 1999 weiter zugenommen haben, liegt neben dem geringen Emissionsanteil
auch an der sehr langen atmosphérischen Lebensdauer des CO,.
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Abbildung 17: Emissionsentwicklung fiir Kohlendioxid in Deutschland von 1970 bis 1999
(Ref- 3)
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Abbildung 19: Langzeittrend der Kohlendioxidmonatsmittel vom Schauinsland im Vergleich
zu Stationen auf Hawaii (Mauna Loa), am Siidpol, in Newot Ridge, USA und
Samoa zwischen 1968 und 2000

3.3.5 Methan (CH,)

Methan ist derzeit mit ca. 20% fiir den zusédtzlichen Treibhauseffekt verantwortlich. Im
Gegensatz zum CO, stammt das atmosphérische Methan heute {iberwiegend aus anthropogenen
Quellen (Reisfelder, Viehwirtschaft, fossile Quellen, Miilldeponien), die zu etwa 70% zu den
weltweiten Emissionen beitragen. Allerdings konnen die globalen Emissionen nur sehr ungenau
quantifiziert werden. Gegenwartig betridgt der deutsche Anteil an den globalen Emissionen etwa
1%, der deutsche Anteil wird in den kommenden Jahren weiter sinken.

Methan wird an 5 Stationen des UBA gemessen: Schauinsland (seit 1991), Deuselbach (ab
1993), Zingst (ab 1994), Neuglobsow (seit 1994), Schmiicke (seit 1997) und Zugspitze (ab
1996).

Abbildung 20| zeigt den Verlauf der Monatsmittel der Konzentrationen von CO,, CH4 und N,O
an der UBA-Station Schauinsland zwischen 1992 und 2000. Die mittlere CH4-Anstiegsrate
betrug an dieser Station zwischen 1992 und 2000 5.6 ppb/Jahr (0.3%/Jahr) fiir. Diese Zunahme
stimmt mit anderen Ergebnissen auf der Nordhemisphire iiberein (z.B. 4.7 ppb/Jahr an der
Station Mace Head an der Westkiiste Irlands).
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Abbildung 20: Trend der Monatsmittel von CO,, CHy und N>O zwischen Januar 1992 und
Dezember 2000 auf dem Schauinsland

3.3.6 Staubpartikel

Staubpartikel werden durch natiirliche und anthropogene Quellen an der Erdoberfldache in die
Atmosphdre emittiert (sog. Primérpartikel, Radius > 0.1 pm). Eine weitere Quelle stellt die
Bildung von Partikeln im luftgetragenen Zustand aus Spurengasen (z.B. SO,, NOx, NH3;, VOC)
dar (sog. Sekundérpartikel, Radius < 0.1 pm).

Ausgehend von der Erkenntnis, dass vor allem kleine Staubteilchen ein hohes
Schiadigungspotential im Hinblick auf die menschliche Gesundheit aufweisen, steht die
Belastung durch Feinstaub mit der Partikelgro3e PM;o (PM = Particulate Matter) in der Luft im
Vordergrund nationaler und internationaler Luftreinhaltepolitik. Unter PM,( versteht man die
Gesamtmasse aller Partikel, deren Durchmesser kleiner als 10 um sind. Beziiglich der direkten
anthropogenen Emissionen entsteht der Feinstaub hauptsidchlich bei Verbrennungsprozessen
aus stationdren und mobilen Quellen.

Im UBA-Messnetz wird der Gesamtstaub (Tagesproben) teilweise schon seit Ende der 60er
Jahre gemessen. Ab Beginn der 90er Jahre werden neben den Tagesproben auch kontinuierliche
Messungen des Schwebstaubs durchgefiihrt. Ab 1999 wurde an 8 der 9 personell besetzten
Messstellen von der tiglichen Gesamtstaubmessung auf die Bestimmung der Partikelmasse fiir
Teilchen unterhalb von 10 pm Durchmesser (PM;o) umgestellt. In Waldhof wurden die
Gesamtstaubmessungen parallel in 1999 weitergefiihrt und seit 1999 auch die Partikelmasse fiir
Teilchen unterhalb von 2.5 um Durchmesser (PM; 5) bestimmt. Fiir diese Station ergab sich bei
einem Vergleich zwischen Gesamtschwebstaub (Digitel) und PM,( ein Faktor von 0.76 und
zwischen Gesamtschwebstaub und PM, s ein Faktor von 0.66. Fiir die 1205 m hoch gelegene
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Bergstation Schauinsland war der Anteil des Feinstaubs (PM;y) mit mehr als 95% des
Gesamtstaubs hoher als in Waldhof.

Abbildung 22| zeigt die Jahresmittel von Gesamtschwebstaub zwischen 1968 und 2000 an den 8
personell besetzten UBA-Stationen. Wie aus ersichtlich ist, wurden im Jahre
2000 die niedrigsten Jahresmittelwerte fiir Schwebstaub (Digitel Tagesproben) seit Beginn der
Messungen beobachtet. Die Schwebstaubbelastung in ldndlichen Gebieten Deutschlands ist
wihrend der letzten 20 bis 30 Jahre um mehr als die Hélfte zurlickgegangen. Der stérkste
Riickgang erfolgte zwischen 1990 und 2000.

Als Folge der drastischen Reduzierung der Staub (Feinstaub)-Emissionen in Deutschland (siche
Abbildung 21)) vor allem wihrend der letzten 10 Jahre (das Minderungspotential ist weitgehend
ausgeschopft) werden die entsprechenden Staub-Konzentrationen in der Luft nur noch sehr

langsam abnehmen, da sie in zunehmendem MalBle durch die Beitrdge des Ferntransports und
der natiirlichen Emissionen bestimmt werden.
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Abbildung 21: Trend der Staubemissionen in Deutschland zwischen 1970 und 1999 (Ref. 3)
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3.3.6.1 Schwefel im Schwebstaub

Ahnlich wie die Konzentrationen des Gesamtschwebstaubes haben auch die Konzentrationen
des Schwefels (in pg/m?®) wihrend der letzten Jahrzehnte deutlich abgenommen
23). Der Schwefelgehalt im Staub (Massenverhiltnis) ist wihrend der letzten Jahrzehnte im
Wesentlichen gleich geblieben unabhéngig von der drastischen Reduzierung der SO;-
Emissionen um etwa 90% wéhrend dieser Zeit.
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Abbildung 23: Jahresmittel der Konzentrationen von Schwefel im Schwebstaub ,gemittelt
tiber die 5 Messstellen in den alten Bundeslindern des Umweltbundesamtes
von 1974 bis 1999 in ugS/m?
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Abbildung 24: Massen-Verhdltnis Gesamtstaub/Schwefel im Staub zwischen 1974 und 1999,
im Mittel iiber die 5 Messstellen in den alten Bundeslindern des
Umweltbundesamtes
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3.3.6.2 Schwermetalle im Schwebstaub

Aerosolgebundene Schwermetalle (Blei, Cadmium, Kupfer, Mangan und Nickel) werden an 8
Messstellen gemessen, zusétzlich werden an 4 UBA-Messstellen Schwermetallmessungen im
Niederschlag durchgefiihrt.

Bei den aerosolgebundenen Schwermetallen Blei, Cadmium, Kupfer und Mangan ist ein
deutlicher Riickgang wihrend der letzten 20 bis 30 Jahre zu beobachten, der im Wesentlichen
auf den Riickgang der Emissionen des Gesamtstaubes in Deutschland zuriickzufiihren ist. Der
gegeniliber der Abnahme des Gesamtschwebstaubes erhohte Riickgang der Konzentrationen
einiger Schwermetalle ist auf zusdtzliche Mallnahmen zur Reduzierung der Schwermetall-
Emissionen zuriickzufiihren wie beispielsweise die Reduzierung des Bleigehaltes im Benzin.

Abbildung 25| zeigt als Beispiel den drastischen Riickgang der mittleren Jahreskonzentrationen
von partikelgebundenem Blei in der AuBenluft zwischen 1970 und 1999 gemittelt {iber die 8
UBA-Messstellen.

Einen erheblichen Riickgang zeigten auch das partikelgebundene Cadmium (1979-1999),
Kupfer (1981-1999) und Mangan (1978-1999). Beim partikelgebundenem Nickel ist wegen des
kurzen Untersuchungszeitraums von nur 5 Jahren (1995-1999) noch keine Trendaussage
moglich.

Partikelgebundenes Blei in der AuBenluft
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Abbildung 25: Partikelgebundenes Blei in der AufSenluft: mittlere Jahreskonzentrationen an
den Messstellen des Umweltbundesamtes und Jahresemissionen in
Deutschland
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34 Ionen im Niederschlag

34.1 Konzentrationen der Ionen im Niederschlag

Die nasse Deposition durch Niederschlag trdgt in Deutschland erheblich zur Beseitigung von
Luftschadstoffen aus der Atmosphire bei. Die chemische Zusammensetzung des Regens wird
durch eine Vielzahl von gas- und partikelformigen Substanzen bestimmt, von denen vor allem
SO,, NOx, NH; und Aerosolteilchen von Bedeutung sind.

Vor dem Hintergrund der erheblichen Emissionsreduzierungen fiir diese Stoffe interessiert vor
allem, welche Auswirkungen diese Minderungen auf die Konzentrationen und Depositionen der
entsprechenden Ionen im Niederschlag gehabt haben.

Im UBA-Messnetz werden sowohl ,,daily-bulk® als auch ,,weekly wet-only*“-Probenahmen
durchgefiihrt. Die nachfolgend aufgefiihrten Ergebnisse beziehen sich ausschlieBlich auf die
daily-bulk Messungen.

Abbildung 26| zeigt den Verlauf der Jahresmittel pH-Werte im Niederschlag von 1982 bis 2000
fiir die 8 personell besetzten UBA-Messstellen.

Die pH-Werte an den 5 Stationen in den alten Bundesldndern sind von ca. 4.3 bis 4.4 im Jahre
1982 auf Werte zwischen 4.8 bis 5.0 im Jahre 2000 deutlich angestiegen. Ein Anstieg der pH-
Werte entspricht einem Riickgang der Konzentrationen von Wasserstoffionen (H"). Das heift,
der Regen ist heute deutlich weniger sauer als zu Beginn der 80er Jahre. Auch an den drei
Stationen in den neuen Bundeslédndern ist eine Zunahme der pH-Werte nicht zu iibersehen, trotz
des relativ kurzen Zeitraums von 1993 bis 2000.
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Abbildung 26: Jahresmittel des pH-Wertes von 1982 bis 2000 an den Messstellen des
Umweltbundesamtes
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Parallel zum Anstieg der pH-Werte hat die spezifische elektrische Leitfahigkeit, die ein MaB fiir
den Gesamtgehalt der Ionen ist, im Zeitraum zwischen 1982 und 2000 deutlich abgenommen,
wie zeigt. Eine Ausnahme ist Westerland, wo durch den starken Einfluss von
Seesalz nur ein schwacher Riickgang zu beobachten ist (nicht abgebildet).

Die Abnahme des Gesamtgehaltes an Ionen im Regenwasser wihrend der letzten zwei
Jahrzehnte war verbunden mit einer Anderung der relativen Ionenverteilung. Im Jahre 2000
waren die prozentualen Anteile von H' und SO, geringer, die relativen Aquivalent-
konzentrationen von NO; und NH," dagegen hoher als im Jahre 1984, wobei deren
Absolutkonzentrationen ebenfalls abgenommen haben.

In [Abbildung 28| bis |[Abbildung 30| ist der stark abnehmende Langzeittrend der Jahresmittel von
H" und SO4~ zusammen mit dem leicht abnehmenden Konzentration von NO5” dargestellt.

Beziiglich der Langzeittrends von Kalium, Magnesium, Natrium und Chlorid wurden nur
geringe und nicht einheitliche Anderungen der Konzentrationen wéhrend der letzten zwei
Jahrzehnte beobachtet.

Konzentrationen von Schwermetallen im Niederschlag wurden im UBA-Messnetz z.T. im bulk-
Niederschlag (Deuselbach und Waldhof), z.T. im wet-only Niederschlag (Westerland und
Zingst) fiir die letzten 10 Jahre bestimmt. Vergleicht man den abnehmenden Trend der
Konzentrationen der partikelgebundenen Schwermetalle mit dem Trend der Schwermetall-
Konzentrationen im Niederschlag, so ergeben sich fiir den Zeitraum zwischen 1989 und 2000

fiir Blei, Cadmium, Kupfer und Mangan ganz dhnliche Werte, wie |Abbildung 31| beispielhaft
fiir Blei zeigt.
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Abbildung 27: Jahresmittel der Leitfihigkeit des Niederschlags an den Messstellen des
Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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Abbildung 28: Jahresmittel des seesalzkorrigierten Sulfats im Niederschlag an den
Messstellen des Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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Abbildung 29: Jahresmittel der H' -Konzentration im Niederschlag an den Messstellen des
Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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Abbildung 30: Jahresmittel von Nitrat  im Niederschlag an den Messstellen des
Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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Abbildung 31: Mittlere Jahreskonzentrationen von Blei im Niederschlag an den Messstellen
des Umweltbundesamtes von 1989 bis 1999
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34.2 Depositionen von Ionen im Niederschlag

Da das groBraumige Muster der lonenkonzentrationen im Regen in Deutschland heute ziemlich
homogen ist, wird die nasse Deposition in erster Linie durch die Regenmenge bestimmt, die auf
Grund der orographischen und klimatologischen Gegebenheiten sehr grofe Unterschiede
innerhalb Deutschlands aufweist. Das bedeutet, dass die rdumliche Verteilung der nassen
Deposition wesentlich inhomogener ist als die entsprechende Verteilung der Konzentrationen.
Wegen der hohen jéhrlichen Regenmengen treten hohe nasse Depositionen vor allem an den
Bergstationen auf.

Die jéhrlichen Regenmengen weisen zwar von Jahr zu Jahr erhebliche Schwankungen auf, ein
systematischer Trend ist aber zwischen 1982 und 2000 nicht zu erkennen. Das bedeutet, dass
die Langzeittrends der Deposition den entsprechenden Trends der Konzentrationen sehr dhnlich
sind. Der stirkste Riickgang der nassen Deposition wurde dementsprechend bei den Ionen H"
und SO4 beobachtet, wie die|Abbildung 32 und|Abbildung 33 eindruckvoll zeigen.
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Abbildung 32: Jahresmittel der H -Deposition im Niederschlag an den Messstellen des
Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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Abbildung 33: Jahresmittel der Deposition des seesalzkorrigierten Sulfats im Niederschlag
an den Messstellen des Umweltbundesamtes von 1982 bis 2000
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4. ORGANISCHE SUBSTANZEN IN DER
ATMOSPHARE UND IHR EINTRAG IN BODEN
UND GRUNDWASSER

Ruprecht Schleyer und Barbara Raffius

4.1 Einleitung

In der Atmosphire kommt eine Vielzahl organischer Substanzen menschlichen und natiirlichen
Ursprungs vor. Infolge gesetzlicher MaBnahmen (Bundes-Immissionsschutzgesetz, Kfz-
Abgasvorschriften, Chemikalienverbotsverordnung wu.a.) ist die Gesamtmenge der in
Deutschland durch menschliche Aktivititen in die Atmosphdre emittierten fliichtigen
organischen Stoffe (Volatile Organic Compounds (VOC)) - ohne Methan - in den letzten Jahren
riickldufig. Wéhrend sie flir 1990 noch auf 3221 kt geschitzt wurde, betrug sie 1999 nur noch

1651 kt ([Tabelle 10).

Hauptemissionsquelle ist die Losungsmittelverwendung in Industrie, Gewerbe und Haushalten,
gefolgt vom StraBlenverkehr. Beide Emittentengruppen machen seit 1990 zusammen rund 80 %
der Emissionen fliichtiger organischer Substanzen aus, wobei sich der Anteil des
StraBBenverkehrs aufgrund verbesserter Abgasreinigung kontinuierlich verringert.

Tabelle 10  Anthropogene Emissionen fliichtiger organischer Verbindungen (VOC) - ohne
Methan - in die Atmosphdre Deutschlands, aufgeteilt in die einzelnen
Emittentengruppen [UBA 2000].

1990 1995 1999

Emittentengruppe [kt] [%] [kt] | [%] [kt] | [%]
Losungsmittelverwendung 1160 | 36,0 1050 | 51,9 1000 | 60,6
Industrieprozesse 153 | 4.8 130 | 6.4 138 | 84
Brennstoffgewinnung und -verteilung 220 | 6,8 91 4,5 54 | 33
iibriger Verkehr 75 2,3 54 2,7 51 3,1
Straflenverkehr 1455 | 45,2 613 | 30,3 336 | 204
Haushalte 129 | 4,0 65 3,2 53 3,2
Kleinverbraucher 9 0,3 5 0,2 5 0,3
Industriefeuerungen 12 0,4 8 0.4 8 0,5
Kraft- und Fernheizwerke 8 0,2 7 0,3 6 0.4
Summe 3221 2024 1651

Hinter den in zusammengestellten Emissionsmengen stehen eine Reihe von
organischen Stoffgruppen und eine grofle Zahl organischer Einzelsubstanzen. Sie unterscheiden
sich in ihren Emissionsquellen, ihren Quellstirken, ihrem Umweltverhalten und ihren
Wirkungen. Ein Teil der luftgetragenen und luftbiirtigen (in der Atmosphédre entstehenden)
organischen Substanzen gelangt mit der Deposition auf die Oberfliche von Vegetation und
Boden. Ob einzelne organische Substanzen iiber diesen Pfad trotz der Filter- Abbau- und
Riickhaltefunktionen der Grundwasseriiberdeckung das Grundwasser erreichen kénnen, hiangt
von den Eigenschaften der Substanzen und von der standortbezogenen Beschaffenheit des
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Untergrundes ab sowie von einem komplexen Zusammenspiel biologischer, physikalischer und
chemischer Vorgéinge im Untergrund.

4.2 Vorgehensweise

Im Rahmen einer in den Jahren 1996 bis 1999 von der LAWA (Lénderarbeitsgemeinschaft
Wasser) iiber den DVWK (Deutscher Verband fiir Wasser und Kulturbau) finanzierten
Literaturstudie [Schleyer und Raffius 2000] wurden zu nachfolgend aufgelisteten 13
organischen Stoffgruppen mit zusammen weit iiber 100 organischen Einzelsubstanzen

Informationen und Daten gesammelt, um mdgliche Einfliisse auf das Grundwasser iiber den
Luftpfad qualitativ und quantitativ abschitzen und bewerten zu kénnen:

e Mineral6lkohlenwasserstoffe (MKW): ausgewihlte aliphatische Alkane,
Alkene, Methyl-tert.-Buthlehen (MTBE)

e Leichtfliichtige Chlorkohlenwasserstoffe (LCKW): Chlorderivate von
Methan, Ethan und Ethen

e Fluorchlorkohlenwasserstoffe (FCKW) und Halone

e Halogenessigsduren: Chloressigsduren und Trifluoressigsdure
e Benzol und Alkylderivate (BTEX)

e Chlorbenzole

e Phenol und Chlorphenole

e Nitrophenole und Methylnitrophenole

e Phthalate

e Polycyclische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK)

e Polychlorierte Biphenyle (PCB)

e Polychlorierte Dibenzodioxine und -furane (PCDD/F)

e Pflanzenschutzmittel (PSM): 12 ausgewihlte Herbizide

Die moglichst aktuellen und fiir Deutschland reprisentativen Informationen und Daten zu
diesen Organika lassen sich wie folgt gliedern:
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e physikalisch-chemische Stoffkenndaten: Wasserloslichkeit, Dampfdruck,
Verteilungskoeffizienten zwischen den Phasen (Henry-Koeffizient, n-

Octanol/Wasser-Verteilungskoeffizient, Sorptionskoeffizient)
e Produktionsmengen und Verwendung
¢ Quellen und Mengen von Emissionen in die Atmosphére

e Konzentrationen, Zustand und Verhalten (Ab-/Umbau, Neubildung) in
der Atmosphire

e Mengen, Verhalten und Zustand bei der Deposition
(Depositionsmechanismen, Konzentrationen im Niederschlagswasser,

Depositionsraten)

e Konzentrationen, Zustand und Verhalten (Ab-/Umbau, Neubildung,
Mobilitit) im Untergrund (Bodenmatrix, Sickerwasser, Bodengas,

Grundwasser)

e Human- und 6kotoxikologische Wirkungen und
Schwellenkonzentrationen sowie gesetzliche Grenzwerte

Die gesammelten Daten erlauben eine vergleichende Bewertung organischer Luftinhaltsstoffe
hinsichtlich ihres Eintrags- und Gefahrdungspotentials fiir das Grundwasser, der in Deutschland
wichtigsten Trinkwasserressource.
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4.3 Emissionen organischen Substanzen in die Atmosphére

Anthropogene Emissionsquellen organischer Substanzen in die Atmosphire kdnnen punktuell
oder diffus sein. Typische punktférmige Quellen sind Fabriken oder GroBfeuerungs- und
Verbrennungsanlagen. Es handelt sich hierbei {iberwiegend um genehmigungsbediirftige
Anlagen (Bundes-Immissionsschutzgesetz) mit einem hohen technischen Standard bei den
MaBnahmen zur Emissionsminderung (Abluftreinigungsanlagen, geschlossene Stoffkreisldufe
u.a.), so dass punktuelle Quellen beziiglich ihrer Emissionsmengen organischer Substanzen in
die Atmosphére in der Summe gegeniiber den diffusen Quellen (z.B. Losungsmittelanwendung,
Kfz-Verkehr, Hausbrand, Pflanzenschutzmittelausbringung, Ausdiinstungen aus Produkten)

zurlicktreten ([Tabelle 11J).

Einzelne Alkane und Toluol (Kfz-Abgase) sowie die Xylole (Anwendung als Lésungsmittel)
erreichen Emissionsmengen von jeweils mehreren 100 000 t pro Jahr in Deutschland m
11). Auch das humankarzinogene Benzol belegt mit 31 000 t (1994) noch einen der
Spitzenplitze. Die jdhrlichen Emissionsmengen von PCDD/F liegen demgegeniiber in
Deutschland gegenwirtig bei unter 1 kg I-TE.

Natiirliche Emissonsquellen organischer Substanzen sind Vulkanausbriiche, Waldbrinde und
insbesondere der Stoffwechsel von Organismen. Hohere Pflanzen (z.B. Bdume) emittieren in
groBem Umfang Isopren, Monoterpene (o-Pinen, B-Pinen, Camphen, Limonen u.a.) sowie
Alkane, Alkene, Aromaten, Alkohole und kurzkettige aliphatische Carbonsduren [KREUZIG ET
AL. 1986, 1988, HOFFMANN et al. 1993]. Die emittierte Menge (Jahresmittel) betrdgt in
Deutschland 1998 547 kt/a biogene VOC [SEILER 2000] und 1723 kt/a anthropogene VOC
[UBA 2000], d.h. die Jahresemissionen der biogenen VOC machen massenmafig ca. 30% der
anthropogenen VOC aus, was einen Anteil von etwa 24% der biogenen VOC an den
Gesamtemissionen bedeutet. In jlingster Zeit stehen insbesondere die natiirlich gebildeten
halogenorganischen Verbindungen (z.B. von Bakterien, marinen Algen oder terrestrischen
Pilzen) im Interesse der Wissenschaft. Es kommen insbesondere C; - Cs-Halogenkohlen-
wasserstoffe vor, z.B. Trichlormethan, Dibrommethan, Chlordibrommethan, Bromdichlor-
methan, Tribrommethan, lodmethan, Chloriodmethan, Diiodmethan oder Iodethan [NAUMANN
1994]. Bei einzelnen Substanzen (z.B. Trichlormethan) iiberschreitet die natiirliche Bildung
weltweit die anthropogene Synthese um ein Vielfaches [SCHOLER & HAIBER 1997].



Tabelle 11:  Emissionen (Mengen und Hauptquellen, Deutschland) organischer
Substanzen in die Atmosphdre.
Stoffgruppe | Verbindung Menge Jahr(e) Hauptquelle Literatur
[t/a]
aliph. 2C4-Cn 810 000 1994 | Kfz-Verkehr |BUA 1997
MKW Einzelstoffe | bis 10 000er-
Bereich "
Cis - Ca3- keine
Einzelstoffe Angaben biogen LEVSEN et al.
1990
LCKW 1,1,1-TCE sehr gering 1996 (Verbot) ADAMS 1997
Per 5000 1996 | Anwendung
Halogen- TCAA 50 - 225 1994 | sek. Bildung |BUA 1996a
Essigsduren | MCAA keine
Angaben
BTEX Benzol 30 000 1994 | Kfz-Verkehr |UBA 1997
Toluol 200000 " | 90er | Kfz-Verkehr |BOEHNCKE et
al. 1997
Xylole 200 000 1990 | Anwendung |BERDOWSKI et
al. 1997
Chlor- 1,4-DCB 470 1991 | Anwendung |BUA 1996b
benzole HCB 10°-Bereich | 90er Verbrennung | BUA 1994
Phenol und | Phenol mehrere 90/92 | Verbrennung, | BUA 1998
Chlor- 10 000 V sek. Bildung
phenole PCP sehr gering 90er friih. FIEDLER et al.
Anwendung |1996
Nitro- 4-NP 100er-Bereich | 1989 | sek. Bildung |BUA 1992
phenole DNOC keine Angaben
Phthalate DEHP 1000 - 2000 | 1994 | Ausdiinstung | LEISEWITZ &
DBP 400 - 500 1994 | Ausdiinstung | SCHWARZ 1997
PAK Naphthalin 5900 1985 | Kfz-Verkehr |BUA 1989
6 Trinkw- 420 1990 | Verbrennung | BERDOWSKI et
PAK al. 1997
PCB 43 1990 | Anwendung |BERDOWSKI et
al. 1997
PCDD/F 2,3,7,8- <10 (I-TE) | 1994 Industrie UBA 1997
Gruppe
PSM T Pestizide | 3000-9000" | 90er | Anwendung

1) geschitzt

67
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4.4 Organische Substanzen in der Atmosphiire

Die aus anthropogenen und natiirlichen Quellen stammenden organischen Substanzen werden
durch Transportvorginge in der Atmosphire verteilt. Die Konzentrationen in der AuBlenluft
(Immissionskonzentrationen) nehmen mit zunehmender Entfernung von der Quelle ab. Die
Persistenz gegeniiber photochemischem Abbau und meteorologische Gegebenheiten steuern
dabei maBgeblich die Transportweite. Langlebige organische Substanzen konnen ubiquitér
verbreitet werden.

fliissiger Partikel,
schwebend

{:} @ “  organisches Molekiil
@ (gasformig, gelost,
O sorbiert)

I @ {3 fester Partikel,
schwebend

G Tropfen, fallend

{:} fester Partikel,

sedimentierend

Bodenoberﬂache

Tropo sphéire

Abbildung 34: Vorliegen von organischen Substanzen in der Atmosphdre.

Beim photochemischen Abbau primér emittierter organischer Verbindungen konnen in der
Atmosphdre sekunddre organische Substanzen entstehen. Beispiele sind halogenierte
Essigsdauren (aus LCKW durch Reaktion mit OH- und CI-Radikalen) sowie Nitrophenole und
Methylnitrophenole (aus Benzol und Toluol durch Reaktion mit Stickoxiden).

Diese sekundéren organischen Substanzen sind zum Teil langlebiger als ihre Edukte und wegen
threr durch die Polaritidt bedingten vergleichsweise hohen Wasserldslichkeit fiir den hier
betrachteten Pfad von besonderer Bedeutung.

Je nach Stoffeigenschaften (Dampfdruck, Henry-Koeffizient u.a.) und meteorologischen
Gegebenheiten (Temperatur u.a.) verteilen sich organische Substanzen in der Luft in
unterschiedlichen Anteilen auf die drei Phasen. Leichtfliichtige organische Substanzen (z.B.
LCKW, BTEX) liegen in der Atmosphdre nahezu vollstindig gasférmig vor, leichtlosliche
Sduren in Wassertropfchen gelost und schwerer fliichtige Substanzen (z.B. mehrkernige PAK,
hoherchlorierte PCDD) iiberwiegend oder vollstindig an feste Partikel gebunden (Tabelle 12
Abbildung 34). Partikelgebundene Substanzen haben generell eine geringere Abbaurate als
gasformige.



Tabelle 12:  Immissionskonzentrationen (Jahresmittelwerte) organischer Substanzen
in quellenfernen Gebieten Deutschlands.

Stoffgruppe | Verbindung | Konzen- | Jahr(e) vorwiegender Literatur
tration Zustand
[ng/m3]
aliph. Butan 2500 1997 gasformig ELLERMANN et al.
MKW n-Hexan 400 1997 gasformig 1997
LCKW 1,1,1-TCE 400 1997 gasformig RIEDEL &
MULLER 1999
Per 200 1997 gasformig LUA NRW 1998
Halogen- TCAA 0,04 1996 gasformig FRANK 1997
Essigsiduren +gelost
MCAA 0,8 1996 |gasformig
+gelost
BTEX Benzol 800 1997 gasformig LUA NRW 1998
Toluol 1300 1997 gasformig RIEDEL &
Xylole 300 1997 gasformig MULLER 1999
Chlor- 1,4-DCB k. A.
benzole HCB 0,1 1992 gasformig BUCHEN et al.
1993
Phenol und |Phenol k. A. gasformig
Chlor- PCP 0,1 1992 partikelg- BUCHEN et al.
phenole ebunden 1993
Nitro- 4-NP 90 1994 partikel- LUTTKE &
phenole gebunden LEVSEN 1997
DNOC 6 1994 gasformig
Phthalate Summe 0,5-3 88/90 gasformig + | SCHIEDEK 1996
partikel-
gebunden
PAK 16 EPA- 20 95/96 gasformig + | GFA 1996
PAK partikel-
gebunden
PCB Summe 0,2 91/92 gasformig HIESTER &
BRUCKMANN 1996
PCDD/F 2,3,7,8- 0,03-10° | 1992 gasformig + | BUCHEN et al.
Gruppe (I-TE) partikel- 1993
gebunden
PSM Atrazin 0,03 1994 gasformig NIESSNER &
Simazin 0,01 93/94 gasformig KOLTHOFF 1995
2,4-D <0,01 93/94 gasformig

k.A. keine Angaben in der Literatur
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Tabelle 13:  Mittlere Konzentrationen (meist Jahresmittelwerte) organischer Substanzen
im Niederschlagswasser (nasse und gesamte Deposition) in quellenfernen
Gebieten Deutschlands.
Stoff- Verbin- Konzen- |Jahr(e) vorwiegender Literatur
gruppe dung tration Zustand
[ng/1]
aliph. C4-Cio- gering " gelost LEVSEN et al. 1990
MKW Einzelstoffe
2Ci3-Cs3 | <1000- | 85/89 LEUENBERGER et al.
10 000 1988
Einzelstoffe | <1000 " SHU & HIRNER 1997
LCKW LL1,1-TCE | <10-12 | 93/94 gelost SCHLEYER et al. 1996
Per <10 93/94 gelost
Halogen- TCAA 125 1994 gelost SCHLEYER et al. 1996
Essigsiuren | MCAA <20-700 | 1994 gelost FRANK et al. 1995
BTEX Benzol <15" gelost
Toluol 30 - 60 88/89 gelost SCHLEYER et al. 1991
Chlor- 1,4-DCB <45 88/89 gelost SCHLEYER at al. 1991
benzole HCB 0,01-3,7 | 95/96 partikel- KALLWEIT 1997
gebunden
Phenol und | Phenol <5600 89 gelost LEVSEN et al. 1990
Chlor- PCP 10" partikel-
phenole gebunden
Nitro- 4-NP <50 93/94 partikel- SCHLEYER et al. 1996
phenole DNOC 200 93/94 gebunden
gelost
Phthalate |DBP 180 1994 gelost SCHIEDEK 1996
DEHP 1500 1994 | partikelgebunden
PAK 16 EPA- 170 96/97 gelost + KALLWEIT 1997, 1999
PAK partikel-
Naphthalin <15 88/89 gebunden SCHLEYER et al. 1991
FLA 50 1997 gelost KALLWEIT 1999
BaP 6 1997 gelost KALLWEIT 1999
partikel-
gebunden
PCB PCB-(6)- <1 93/96 partikel- KALLWEIT 1997
Stand. gebunden
Einzelsubs <0,1 93/96 partikelgeb.
PCDD/F 2,3,7,8- 2:107 92/93 gelost + WALLENHORST et al. 1995
Gruppe (I-TE) ! partikelgeb. |FIEDLER 1996
PSM Atrazin 50 92 gelost DANKWARDT et al. 1994
Simazin 32 91 gelost BACHMANN et al. 1993

1) Konzentration geschétzt oder aus Depositionsrate unter Annahme von 800 mm/a Niederschlag berechnet

2) Konzentration aus stidtischem Bereich
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Hohe Konzentrationen in der AufBenluft an quellenfernen Standorten haben mit mehr als
1 pg/m?® (1995 - 1997) beispiclsweise die Kohlenwasserstoffe Butan, Buten und Toluol, im
Bereich mehrerer 100 ng/m’ liegen Benzol, Ethylbenzol, Xylole, n-Hexan und die
leichtfliichtigen ~ Chlorkohlenwasserstoffe =~ Tetrachlormethan,  1,1,1-Trichlorethan  und
Tetrachlorethen . Sehr geringe Konzentrationen (10er fg I-TE/m’-Bereich) weisen
PCDD/F auf. In Quellenndhe (z.B. Ballungsraum, Verkehrsknoten, Fabriken) koénnen die
Immissionskonzentrationen im Durchschnitt um den Faktor 10 - 100 erhéht sein.

4.5 Deposition organischer Luftinhaltsstoffe

Organische Substanzen in der Atmosphire unterliegen neben dem Abbau einem weiteren
wichtigen Eliminationsmechanismus: der Deposition. Dies ist definitionsgemif ihr Austrag aus
der Atmosphdre durch Ablage auf Akzeptoroberflichen (Vegetation, Boden wu.a.).
Depositionsvorgdnge bilden somit die Schnittstelle zwischen Atmosphire und Boden.
Substanzen, die der Atmosphire durch Deposition entzogen werden, gelangen zu einem
Grofiteil in den Boden. In der Regel unterscheidet man zwischen trockener und nasser
Deposition.

Die nasse Deposition ist der Austrag geldster und partikelgebundener organischer Substanzen
durch Regen, Schnee und Hagel. Die trockene Deposition ist die Ablagerung organischer
Substanzen aufBlerhalb von Niederschlagsereignissen mit Partikeln, schwebenden Tropfchen
(Tau, Nebel) sowie die Sorption von Gasen an Akzeptoroberfldchen (Gasdeposition).

Bei den organischen Substanzen iiberwiegt meist die nasse Deposition gegeniiber der
trockenen. Der jeweils effektivste Depositionsmechanismus wird von den Eigenschaften des
Stoffs und der Akzeptoroberfldche sowie von den meteorologischen Gegebenheiten gesteuert.

In Wiéldern werden bei vielen organischen Substanzen hdhere Depositionsraten gemessen als
im Freiland, weil die Blétter und Nadeln von Bdaumen auch in Trockenperioden eine wichtige
Akzeptoroberfliche darstellen (Auskdammeffekt). Bei Niederschlagsereignissen wird diese
Stofffracht zusitzlich abgewaschen und in den Boden eingetragen (Interzeptionsdeposition).

Gut wasserlosliche und an Partikel gebundene Stoffe werden am effektivsten mit dem
Niederschlagswasser aus der Atmosphére eliminiert. Im gering belasteten Freiland sind die
sekundiren Luftinhaltsstoffe Trichloressigsdure, 4-Nitrophenol, Dinitroortokresol (DNOC), und
die Weichmacher Di-(2-ethylhexyl)-phthalat und Dibutylphthalat Substanzen, die im
Niederschlagswasser (gelost und partikelgebunden) Konzentrationen von mehreren 100 ng/l
erreichen kdnnen . Auch einzelne Herbizide konnen diesen Konzentrationsbereich
erreichen und iberschreiten dann bereits im Regenwasser den Grenzwert der
Trinkwasserverordnung (100 ng/l). In Wéldern sind die Konzentrationen meist um den Faktor 2
- 5 gegeniiber dem Freiland erhoht, so dass einzelne organische Substanzen hier sogar die 1
pg/lI-Marke im Niederschlagswasser (Bulk Deposition) {iberschreiten konnen.
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4.6 Bodenpassage organischer Luftinhaltsstoffe

Im Boden angelangt hingt das weitere Schicksal der iiber die Deposition eingetragenen
organischen Substanzen von ihren Stoffeigenschaften einerseits sowie von den
Bodeneigenschaften des Standorts andererseits ab (Abbildung 33). Mobil im Untergrund sind
Substanzen mit geringer Sorptionsaffinitit an die Bodenmatrix; dies sind meist gut
wasserlosliche Stoffe (z.B. Trichloressigsdure, 4-Nitrophenol). Kommt eine hohe Persistenz
gegeniiber Eliminationsmechanismen wie dem mikrobiologischen Abbau hinzu, konnen solche
Substanzen nahezu ungehindert mit dem Sickerwasserstrom migrieren. Aber auch prinzipiell
gut mikrobiologisch abbaubare organische Substanzen konnen im Untergrund langlebig sein,
wenn ihre Konzentration unterhalb der Schwellenkonzentration fiir den mikrobiologischen
Abbau liegt (ng/l-Bereich). Dies ist beim Eintrag {iber den Luftpfad nicht selten der Fall (z.B.
Phthalate) [FURTMANN 1993, SCHIEDEK 1996].

Wenig mobil im Untergrund sind Substanzen mit hoher Sorptionsaffinitit an die Festphase
(z.B. PCDD, PCB). Solche Substanzen koénnen jedoch mobile suspendierte Feststoffteilchen
oder kolloidale Materie als Vehikel benutzen, um in tiefere Bodenbereiche verlagert zu werden
[NIESSNER et al. 1994].

Von grofler Bedeutung sind beim geldsten wie beim partikelgebundenen Transport
Inhomogenititen in der Hohlraumverteilung des Bodens, wie beispielsweise Makroporen (z.B.
Schrumpfrisse, Kleinsdugerbauten), weil sich das Sickerwasser hier schnell und mit geringem
Kontakt zum biologisch aktiven Oberboden in biologisch weniger aktive tiefere
Bodenhorizonte bewegt.

Organische Substanzen mit sehr hohem Dampfdruck (z.B. FCKW) verteilen sich vorwiegend
diffusiv-dispersiv im gasgefiillten Hohlraumanteil der ungeséttigten Bodenzone und koénnen so
im Gleichgewichtszustand mit dem Grundwasser stehen [OSTER et al. 1996].

Fiir die Abschédtzung, ob und in welchem Male eine deponierte organische Substanz die
ungesittigte Bodenzone zu passieren vermag, gilt es die substanzspezifische Depositionsrate,
die substanzspezifische Mobilitdt und Persistenz im Untergrund sowie die standortbezogene
Schutzfunktion der Grundwasseriiberdeckung zu bewerten.
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Abbildung 35: Schematische Darstellung der Phasen und Prozesse im Boden.

Préadestiniert fiir einen Eintrag iiber den Luftpfad in das Grundwasser sind organische
Substanzen mit hoher Depositionsrate, mit hoher Mobilitdt und Persistenz im Untergrund an
Standorten mit geringer Schutzfunktion der Grundwasseriiberdeckung.

Fiir die vergleichende Bewertung der substanzspezifischen Groflen Mobilitdt (auf der Basis der
Wasserloslichkeit) und Depositionsrate wurden die vorkommenden Wertespektren in fiinf
Intervalle eingeteilt (sehr gering, gering, mittel, hoch, sehr hoch), deren Klassengrenzen volle
Zehnerpotenzen bilden. Die Persistenz wurde auf der Basis der vorliegenden Informationen in

die gleichen fiinf Intervalle eingestuft ([Tabelle 14).
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Tabelle 14:  Vergleichende Abschdtzung des Potenzials organischer Substanzen, die
Grundwasseriiberdeckung in geloster Form mit dem Sickerwasserstrom

Zu passieren.
Stoff- .Ver- Depositions- Mobilitat Persistenz | Potenzial "
gruppe bindung rate
aliph. Cs-Coo gering hoch - mittel
MKW Cis-Cs; hoch gering gering bis
gering mittel

LCKW 1,1,1-TCE gering hoch hoch

Per gering hoch hoch
Halogen- TCAA hoch sehr hoch mittel +
Essigsiuren | MCAA hoch sehr hoch (sehr) gering
BTEX Benzol gering hoch mittel

Toluol mittel hoch mittel +
Chlor- 1,4-DCB gering hoch mittel
benzole HCB sehr gering gering sehr hoch
Phenol und | Phenol hoch hoch sehr gering
Chlor- PCP gering mittel - hoch
phenole hoch
Nitro- 4-NP mittel sehr hoch mittel +
phenole DNOC hoch hoch mittel +
Phthalate DBP hoch mittel gering

DEHP sehr hoch mittel mittel - hoch +
PAK 16 EPA- gering bis gering - gering bis

PAK sehr gering hoch sehr hoch
PCB PCB-(6)- sehr gering | gering bis hoch bis

Stand. mittel sehr hoch
PCDD/F 2,3,7,8- sehr gering | gering bis sehr hoch

Gruppe sehr gering
PSM Atrazin mittel hoch hoch +

Simazin mittel hoch hoch +

1) Potenzial, die Grundwasseriiberdeckung zu passieren

+ : keine der drei Bewertungsgrofen fallt in die Kategorie gering oder sehr gering

Das Ergebnis der vergleichenden Abschitzung zeigt (Tabelle 14), dass es vergleichsweise
wenige organische Substanzen sind (TCAA, Toluol, 4-NP, DNOC, DEHP, Atrazin, Simazin),
die ein erhohtes Potenzial besitzen, nach ihrer Deposition aus der Atmoshpére die ungesattigte
Bodenzone in geldster Form mit dem Sickerwasserstrom zu passieren. Handelt es sich um einen
Standort mit erhdhter Depositionsrate (z.B. Emittentenndhe, Wald) oder einer geringen
Schutzfunktion der Grundwasseriiberdeckung (geringe Méchtigkeit, gute Wasserleitfahigkeit,
geringe Sorptionskapazitit, geringe mikrobiologischer Aktivitdt) ist bei diesen Substanzen mit
einer Passage der ungesittigten Bodenzone und damit mit einem Eintrag in das Grundwasser zu
rechnen.
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4.7 Organische Luftinhaltsstoffe im Grundwasser

Es gibt bisher nur sehr vereinzelt experimentelle Untersuchungen, bei denen Grundwisser auf
luftgetragene oder luftbiirtige organische Substanzen untersucht wurden. Andere Quellen
organischer Stoffe im Grundwasser wie Altlasten oder Landwirtschaft miissen hierbei
ausgeschlossen werden konnen. In entsprechenden Grundwissern mit bewaldeten
Einzugsgebieten wurden tatsdchlich organische Substanzen (z.B. Mono-, Di- und
Trichloressigsdure, 2-Nitrophenol als mdgliches Abbauprodukt von 4-NP, einzelne Phthalate)
in Konzentrationen bis zu mehreren 100 ng/l nachgewiesen [SCHLEYER et al. 1991, 1996,
SCHIEDEK 1996]. Trichlormethan erreicht als pedogenes Abbauprodukt von Trichloressigsaure
(Decarboxylierung) sogar den unteren pg/l-Bereich [SCHLEYER et al. 1996] ). Die
qualitative Ubereinstimmung der im Grundwasser nachgewiesenen Substanzen mit denen mit
hohem Migrationspotential in der ungeséttigten Bodenzone ist bemerkenswert.

Tabelle 15:  Konzentrationen lufigetragener bzw. luftbiirtiger Substanzen in schlecht
geschiitzten Grundwdssern.
Konzentration [ng/l]
Stoffgruppe Verbindung mittlere | maximale Jahr(e) | Literatur
Phthalate DEHP 500 1000 94/95 | SCHIEDEK 1996
DBP 100 500 88/89 | SCHLEYER et al. 1991
Halogen- TCAA <25 200 93/94 | SCHLEYER et al. 1996
Essigsauren DCAA <25 180
MCAA <300 800
LCKW Trichlormethan | 100 4000 93/94 | SCHLEYER et al. 1996
(u.a. Abbau-
produkt der
TCAA)
BTEX Toluol 20 100 88/89 | SCHLEYER et al. 1991
Nitrophenole |2-NP <150 1000 93/94 | SCHLEYER et al. 1996
DNOC <80 150
PAK Y 16 EPA-PAK |250 1200 1993 | NIESSNER et al. 1994
X6 TwV-PAK 200 90er | GRIMM-STRELE et al.
1994
Naphthalin 50 1990 FIEDLER et al. 1997
FLA 50 1990 FIEDLER et al. 1997
B(a)P 50 1990 FIEDLER et al. 1997

In einer anderen Studie konnte sogar ein partikelgebundener Eintrag luftgetragener PAK in das
Grundwasser unter besonderen Bedingungen (Miinchner Schotterebene, Schrumpfrisse) bis
maximal 1,2 pg/l fiir die Summe der EPA-PAK sowie von PCB in Spuren nachgewiesen
werden [NIESSNER et al. 1994].
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4.8 Schlussfolgerungen

Verglichen mit anderen Schadstoffquellen fiir das Grundwasser (z.B. Altlasten, Landwirtschaft)
spielen die liber den Luftpfad eingetragenen organischen Substanzen quantitativ nur eine
untergeordnete Rolle. Thr Eintrag findet jedoch flichendeckend und zusammen mit der
Grundwasserneubildung statt. Einzugsgebiete von Trinkwasserfassungen lassen sich im
Gegensatz zu den punktuellen Schadstoffquellen nicht gegeniiber luftgetragenem
Schadstoffeintrag schiitzen. Die Konzentrationen der in dieser Weise eingetragenen
organischen Substanzen sind gering und liegen meist unterhalb bekannter toxikologischer
Wirkschwellen. Sie bilden jedoch einen Beitrag zu dem Cocktail aus vielen anthropogenen
Substanzen, die jede fiir sich betrachtet toxikologisch bedeutungslos erscheint, deren
summarische und Kombinationswirkungen auf Mensch und Umwelt jedoch nahezu voéllig
unbekannt sind.

Die einzige Mdglichkeit der Reduzierung luftgetragener Eintrdge in das Grundwasser sind
Emissionsminderungen. Hierbei wurden bei vielen Stoffen in den letzten Jahren grof3e
Fortschritte erzielt (:Tabelle 16|), weitere Anstrengungen, insbesondere bei den diffusen Quellen,
sind dennoch erforderlich (z.B. Phthalate, Mineral6lkohlenwasserstofte).

Weiterhin erscheint eine intensivere, kontinuierliche und einheitliche Beobachtung dieses
Stoffpfades notwendig.

Tabelle 16:  Emissionstendenzen organischer Substanzen in die Atmosphdre (90er
Jahre) in Deutschland.

Stoffgruppe Verbindung |Tendenz Hauptursache(n)
aliph. MKW Cy-Cyy sinkend Katalysator, Riickgewinnung von
Démpfen
LCKW 1,1,1-TCE auf Null Verzicht seit 1996
Per stark sinkend Auflagen
Halogen- TCAA sinkend Riickgang der Edukte
Essigsiduren (LCKW)
BTEX Benzol sinkend Anwendungsbeschrinkung
Katalysator
Toluol leicht sinkend Katalysator
Chlorbenzole HCB leicht sinkend Verbot seit 1981
Phenol und Phenol sinkend Riickgang des Edukts Benzol,
Chlorphenole Abluftreinigung (Katalysator)
PCP leicht sinkend Verbot seit 1989
Nitrophenole 4-NP sinkend Riickgang der Edukte
Benzol und Toluol
DNOC sinkend Riickgang der Edukte,
PSM-Verbot 1989
Phthalate DEHP gleichbleibend
DBP gleichbleibend
PAK 16 EPA-PAK sinkend Abluftreinigung
PCB PCB-(6)-Stand. | sinkend Verbot seit 1989
PCDD/F 2,3,7,8-Gruppe | stark sinkend Verbrennungstechnik
Emissionsgrenzwerte
PSM Summe gleichbleibend
Atrazin stark sinkend Verbot seit 1991
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4.10.1 Abkiirzungen

1,1,1-TCE 1,1,1-Trichlorethan

1,4-DCB 1,4--Dichlorbenzol

2-NP, 4-NP 2- bzw. 4-Nitrophenol

BaP Benzo(a)pyren

DBP Dibutylphthalat

DCAA Dichloressigsédure (dichloro acetic acid)

DEHP Di-(2-ethylhexyl)-phthalat

DNOC 2-Methyl-4,6-dinitrophenol (Dinitroorthokresol)
EPA-PAK 16 PAK-Einzelstoffe der US-EPA (amerikanische Umweltbehorde)
FLA Fluoranthen

HCB Hexachlorbenzol

I-TE Internationale toxische Aquivalente

MCAA Monochloressigsdure (monochloro acetic acid)
PCB-(6)-Standard PCB-28, PCB-52, PCB-101, PCB-138, PCB-153, PCB-180
PCP Pentachlorphenol

Per Tetrachlorethen

TCAA Trichloressigsdure (trichloro acetic acid)

TwV-PAK 6 PAK-Einzelstoffe mit Summengrenzwert in der

Trinkwasserverordnung
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S. GESUNDHEITLICHE RISIKEN DURCH
MIKROORGANISMEN IN DER
UMGEBUNGSLUFT AM BEISPIEL DER
BIOLOGISCHEN ABFALLVERWERTUNG IN
KOMPOSTIERUNGSANLAGEN

Riidiger Hofmann

5.1 Einleitung

Die Sammlung, der Transport, die Beseitigung und die Verwertung von Siedlungsabfillen sind
stets verknilipft mit dem Vorkommen von Mikroorganismen. Insbesondere bei der biologischen
Abfallverwertung (Kompostierung und Vergéirung) sind die Menge und die Artenvielfalt von
Mikroorganismen wichtige Qualitdtskriterien, die entscheidend sind fiir den Erfolg des
Verwertungsprozesses. Hinsichtlich des vorkommenden Organismenspektrums gibt es jedoch
signifikante Unterschiede zwischen beispielsweise frischem Biomill und den fertigen
Kompostprodukten. Einen groen Anteil an der Mikrobenpopulation haben mikroskopische
Pilze. Die in den Abfillen zu messenden Konzentrationen von Bakterien, Viren, Pilzen oder
Parasiten sind eng verkniipft mit der Hohe des organischen Substratangebots, das ihnen in den
Abfillen dargeboten wird. Bei der heute allgemein durchgefiihrten ,,getrennten
Abfallsammlung* sind also diesbeziiglich Unterschiede in den verschiedenen Abfallfraktionen
zu erwarten. Deshalb mag es zunichst {iberraschend klingen, wenn in einer Studie aus dem Jahr
1996 festgestellt wird, dass keine wesentlichen Unterschiede in der Hohe der
Organismenkonzentration bei verschiedenen Abfallfraktionen (Bioabfille, Restmiill und
‘Gelber Sack’ (Conrad et al., 1996)) gefunden wurden. Doch dieses Ergebnis kann lediglich als
ein Beleg dafiir gewertet werden, dass die Vermehrung und das Wachstum von
Mikroorganismen aufler durch das Substratangebot noch durch andere Faktoren (wie
beispielsweise dem pH-Wert, der Sauerstoffversorgung, der Temperatur, der Feuchtigkeit, der
biologischen Verwertbarkeit der vorhandenen Substrate oder der Konkurrenzsituation im
vorhandenen Mikrodkosystem) beeinflusst wird. Fiir die Bewertung eines Mikrodkosystems ist
es deshalb wichtig, dass nicht nur die Quantitit einer Mikrobenpopulation festgestellt wird,
sondern dass auch die Qualitit der vorhandenen Organismen einer ndheren Betrachtung
unterzogen werden sollte.

Das Risikopotential, dem Beschiftigte oder auch Normalbiirger ausgesetzt sind, wenn sie mit
mikrobiell belastetem Miill umgehen oder weil sie in der N&he einer biologischen
Abfallbehandlungsanlage wohnen, ist nahezu unbekannt. Die Art der Infektionsiibertragungs-
wege spielt fiir die Beurteilung des Risikopotentials eine entscheidende Rolle. Oral bedingte
Infektionen, die in vielen anderen Bereichen (z.B. Ubertragungsweg Lebensmittelaufnahme)
dominieren, sind bei der Entsorgung und Verwertung von Siedlungsabfillen nur von
untergeordneter Bedeutung. Die aerogene (luftgetragene) Keimbelastung, die eine Aufnahme
von Mikroorganismen, Endotoxinen, Mycotoxinen usw. vor allem auf dem Inhalationsweg
bedeutet, dominiert hier alle anderen Ubertragungswege und ist als bedeutsamer einzuschitzen
als die durch orale, enterogene, perkutane oder durch Schnitt-, Biss- und Stichverletzungen
verursachten Infektionsgefahren. Aus diesem Blickwinkel ist fiir die Bewertung des
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Gesundheitsrisikos beim Menschen die Anzahl oder die Konzentration der Mikroorganismen in
der Miillmatrix oder im Kompost (KBE/g) eher unbedeutend. Fiir die Bewertung bedeutsam ist
hingegen die Freisetzungsrate von Organismen in das Umgebungsmedium Luft und die in Luft
gemessene Konzentration der Mikroorganismen (KBE/m?).

Biologische
Abfallbehandlungs-
anlagen
|
[ [ [ |
Wasserpfad Luftpfad Bodenpfad Vektoren
Grundwassereintrag Emission/Immission landwirtschaftliche biol. Vektoren
Prozesswasser Bioaerosole Anwendung von andere Vektoren
Niederschlagswasser Kompostprodukten (z.B. Fliegen, Ratten)
unbelebte Komponenten lebende Organismen
Toxine Pathogene
Allergene | Allergene
Toxine
Geriiche

Abbildung 36: Freisetzungswege von biologischen Agenzien aus Anlagen zur biologischen
Abfallbehandlung und die Zusammensetzung emittierter Bioaerosole

Bei der Freisetzung von Mikroorganismen und der gesundheitlichen Bewertung einer
Organismenkonzentration in einem Bioaerosol ist insbesondere die Tenazitdt, das hei3t, die
Uberlebensfihigkeit der Organismen im Luftmedium ein wichtiger Faktor. Fiir die Beurteilung
des medizinischen Risikos ist in erster Linie das Vorkommen von pathogen wirkenden
Organismen relevant. Die Bewertung des Risikopotentials von Mikroorganismen erfolgt It.
Biostoffverordnung in 4 Risikostufen: 1 = fehlendes (bis sehr geringes) Risiko; 2 = geringes
(bis méBiges) Risiko; 3 = méBiges (bis hohes) Risiko; 4 = hohes Risiko. zeigt
beispielhaft eine Liste von Pilz- und Bakteriengattungen, die entweder in Kompostsubstraten
oder in der Umgebungsluft von Kompostierungsanlagen nachgewiesen werden konnten.
Sowohl bei den Pilzen als auch bei den Bakterien findet man zahlreiche Arten, von denen
bekannt ist, dass sie nach der Biostoffverordnung den Risikostufen 1 oder 2 zugeordnet werden
miissen.

Dies bedeutet, dass es unter den in Abfillen und Kompostmaterialien vorkommenden
Mikroorganismen einige Arten gibt, von denen bekannt ist, dass sie ‘fakultativ pathogene’
Wirkungen beim Menschen, aber auch bei Tieren und Pflanzen ausiiben konnen. Fiir die
Entfaltung solcher Wirkungen bedarf es jedoch weiterer begiinstigender Faktoren. So hat man
beispielsweise bei einigen Arten von Organismen Infektionsschwellenwerte beobachtet,
unterhalb derer man kaum typische Infektionen beobachten kann. AuBerdem ist der
Gesundheitszustand des Empfangerorganismus - funktionsfihige Immunabwehr von
entscheidender Bedeutung dafiir, ob eine Infektion stattfinden kann oder nicht. Bei der
abfallhygienischen Betrachtung miissen hinsichtlich der Ubertragung von pathogen Organismen
zum Menschen neben dem bereits oben erwédhnten Luftpfad (biologische Aerosole)
insbesondere biologische Vektoren (zum Beispiel Fliegen und Ratten) mit in die Betrachtung
einbezogen werden. Da die fertigen Kompostprodukte vor allem landwirtschaftlich verwertet
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werden, sollte auferdem bedacht werden, dass auch auf dem Nahrungsweg eventuell
Ubertragungskreisldaufe ausgebildet werden konnen.

Hinsichtlich des Wirkungspotentials von Bioaerosolen muss unterschieden werden zwischen
Infektionserregern (lebende Organismen) und toxisch bzw. allergen wirkenden Komponenten
(sowohl lebende als auch tote Organismen, Bestandteile von Organismen und
Stoffwechselprodukte). Fiir die Akzeptanz von biologischen Abfallbehandlungsanlagen bei der
Bevolkerung sind aullerdem mogliche Geruchsemissionen von entscheidender Bedeutung

(siehe hierzu auch|Abbildung 36)).

Tabelle 17:  Gattungen von Mikroorganismen (Bakterien und Pilze) in Kompost-
materialien und im Aerosol aus Kompostierungsanlagen nach K. Diehl und R.
Hofmann (1996)

BAKTERIEN PILZE
Acinetobacter Absidia
Aerococcus Acremonium
Aeromonas Alternaria
Bacillus Arthrinium
Brucella Fusarium
Cellumonas Botryotrichum
Citrobacter Arthrobotrys
Clavibacter Scopulariopsis
Clostridium Aspergillus
Escherichia Botrytis
Klebsiella Chaetomium
Microbacterium Cladosporium
Micrococcus Doratomyces
Nocardia Mucor
Paenibacillus Neurospora
Proteus Olpitrichum
Pseudomonas Chrysonilia
Salmonella Paecilomyces
Serratia Penicillium
Shigella Rhizomucor
Staphylococcus Rhizopus
Streptococcus Sepedonium
Vibrio Stemphylium
Yersinia Trichoderma
Trichothecium
Trichurus
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Die Freisetzungsrate von Mikroorganismen aus Kompostierungsanlagen ist sehr stark abhéngig
von der Art und der zeitlichen Dauer des Emissionsvorganges. Grundsitzlich kann
diesbeziiglich unterschieden werden zwischen verschiedenen Arten von Quelltypen:

e Kontinuierliche Quellen Biofilter (geschlossene Bauweise)
Kompostmieten (Rotte in ruhender Kompostmiete)
e Nichtkontinuierliche Quellen Kompostmieten (Umsetzungszeitpunkte)
Siebvorginge des Kompostmaterials
Storstoffauslese
Transport von Kompostmaterialien
Andere freisetzungsrelevante Tatigkeiten
e Diffuse Quellen Hallentore
Andere kaum quantifizierbare Quellen

Einfluss auf die Immissionsbelastung haben insbesondere die Parameter Quellstérke,
Partikelgrofle, die Windgeschwindigkeit, die Windrichtung, der Turbulenzgrad, die Aufen-
temperatur, die Gelindemorphologie und der Bebauungscharakter in der Anlagennachbarschaft.

5.2 Messmethoden und Messtechnik

Die Erfassung luftgetragener Mikroorganismen erfolgt heute in der Mehrzahl aller Félle durch
sogenannte ‘Luftkeimsammler’. Mit den zur Verfliigung stehenden Methoden werden
Luftproben eines moglichst genau zu spezifizierenden Volumens gesammelt und anschlieend
wird in diesen Proben die Anzahl der kultivierbaren Organismen erfasst. Anders als bei der
Messung des Staubgehalts, wo die Gesamtmenge, die Anzahl und die Grof3e der Partikel direkt
erfasst werden kann, handelt es sich hierbei bei den meisten Methoden um indirekte Verfahren,
denn lebende Organismen konnen erst nach dem Zwischenschritt einer Kultivierung gemessen
werden. Zu diesem Zweck werden die Organismen in bzw. auf ein bestimmtes Nidhrmedium
gebracht und es erfolgt eine Kultivierung unter definierten Wachstumsbedingungen
(beispielsweise Malz-Extrakt-Agar, 30° C, 5 Tage Kultivierung). Erst im Anschluss an diesen
Kultivierungsschritt wird eine quantitative bzw. semiquantitative Auswertung vorgenommen,
indem der Bewuchs des Nahrmediums festgestellt wird. Die gebrduchlichste Methode zur
Kultivierung von Mikroorganismen ist das Ausbringen der Organismen auf festen
Agarndhrmedien in Petrischalen und eine Auszdhlung der kultivierbaren Einheiten (KBE) nach
einem Wachstumszeitraum von 1-5 Tagen.

Die Anwendung von mikrobiologischen Arbeitsmethoden bei der Bewertung der Emissions-
und Immissionssituation in Kompostierungsanlagen bedeutet fiir die Uberwachung von
grofftechnischen Anlagen eine neue Dimension der Anlagenkontrolle. Im Vergleich zu
beispielsweise der Messung einer Staubbelastung oder der einer Stoffkonzentration ist
allerdings die exakte Erfassung mikrobiologischer Parameter sehr schwierig und in vielen
Féllen sogar unmoglich. Es gibt sehr viele Einflussmdoglichkeiten, die den Zustand der
Messparameter verdndern. Dies betrifft nicht nur das Wachstum und die Vermehrung der
Mikroorganismen, sondern auch die Probenahme und die dabei angewandte Technik.
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Fir die Einsammlung der Luftproben mit Luftkeimsammlern stehen grundsétzlich
unterschiedliche Sammelverfahren zur Verfiigung. Die Extraktion der Mikroorganismen aus der
Luft ist unter Anwendung folgender Prinzipien mdéglich:

Filtration

Sedimentation

Impingement (Auswaschen der Partikel in Fliissigkeit)
Impaktion (Abscheidung aufgrund der Trigheit der Partikel)
Prézipitation im elektrischen Feld

Derzeit gibt es auf dem Markt iiber 100 verschiedene Gerite, die diesbeziiglich verwendet
werden. Die gebrauchlichsten Gerdte waren iiber lange Jahre der 'All-Glass-Impinger’ und der
‘Andersen Kaskaden Impaktor’. Seit etwa 1995 mit Einfiihrung des BIA Methodenhandbuchs
(BIA, 1995) und Ubernahme gezielter Arbeitstechniken fiir die Belange des Arbeitsschutzes
gewinnt in Deutschland ganz besonders die Filtrationsmethode an Bedeutung. Die Art der
Sammlung nimmt insbesondere Einfluss auf die Uberlebensraten der in den Proben enthaltenen
Mikroorganismen. Jede Sammelmethode weist spezifische Vor- und Nachteile auf und keine
Methode ist geeignet, alle Arten und Konzentrationsbereiche von Mikroorganismen
abzudecken.

Die Qualitdt eines Luftkeimsammelgerdtes kann gemessen werden an der physikalischen und
biologischen Sammeleffizienz. Die physikalische Sammelleistung bezeichnet die Zahl der
aufgefangenen Partikel im Verhdltnis zur tatsdchlichen Zahl der Partikel im untersuchten
Luftvolumen. Der in diesem Zusammenhang benutzte ‘cut off-Wert” gibt einen
Partikeldurchmesser an, bei dem genau 50% aller vorhandenen Partikel abgeschieden werden.
Die Sammelleistung eines Gerétes ist vor allem abhédngig von der Geometrie des Lufteinlasses
am Geridt (Schlitzform und GroéBe), von der Entfernung zwischen Lufteinlass und
Abscheidemedium und von der Geschwindigkeit des Lufteintritts. Die biologische
Sammelleistung ist ein MaB fiir die Uberlebensfihigkeit bzw. Vermehrungsfihigkeit der
aufgefangenen Mikroorganismen. Die Aufprallgeschwindigkeiten der Organismen auf ein
Néahrmedium (20 bis 40 m/s und mehr) und die Austrocknung von Mikroorganismen im
Luftstrom sind diesbeziiglich ganz wesentliche Stressfaktoren, welche die Grofe der Messwerte
entscheidend beeinflussen.

Bei Vergleichen zwischen verschiedenen Sammelverfahren zeigen Impinger-Geréte gegeniiber
vielen Arten von Mikroorganismen die beste Sammelleistung. Diese Geridte haben jedoch
Nachteile beim Praxiseinsatz (z.B. zu hohes Gewicht, es besteht keine Moglichkeit zur
Erfassung von personenbezogenen Expositionsdaten usw.). Impaktoren sind insbesondere
anfillig gegen Austrocknung und ihre biologische Sammelleistung ist sehr stark abhéngig vom
verwandten Agarndhrmedium. AuBerdem werden bei hohen Konzentrationen von
Mikroorganismen die Petrischalen hédufig iiberladen, so dass es nicht mehr moglich ist, die
Anzahl der koloniebildenden Einheiten auszuwerten. Auch bei Filtrationsgeriten ist die
Austrocknung der limitierende Faktor fiir die Probenahmezeit. Die Streubreite der Ergebnisse
beziiglich der Sammelleistung und der Anzahl der ermittelten Mikroorganismen kann
betrachtlich sein und die Variationsbreite bei Verwendung des Malstabes KBE
(koloniebildende Einheiten) betrdgt nicht selten mehrere Zehnerpotenzen. Diese Feststellung
betrifft sowohl unterschiedliche Sammelverfahren als auch unterschiedliche Anwender von
einzelnen Sammelverfahren.



&5

Seit einigen Jahren gibt es intensive Bestrebungen zu einer Vereinheitlichung der
Messverfahren. Hintergrund dieser Bestrebungen ist die EG-Richtlinie 90/679/EWG - Schutz
der Arbeitnehmer gegen Gefiahrdung durch biologische Arbeitsstoffe - aus dem Jahr 1990, die
seit Feb. 1999 in Form der Biostoffverordnung in nationales Recht umgesetzt wurde. Um die
vielfach unzureichenden Erkenntnisse hinsichtlich der Expositionsverhdltnisse von
Arbeitnehmern beim Umgang mit biologischen Arbeitsstoffen zu verbessern und zu erweitern,
ist es notwendig, dass vermehrt Messungen der Raumluftkonzentration von Mikroorganismen
durchgefiihrt werden. Dabei wird angestrebt, dass mit Hilfe von standardisierten Messverfahren
solche Messungen miteinander verglichen werden konnen. Am 15. November 1996 wurden mit
der TRBA 405 (Technische Regeln Biologische Arbeitsstoffe) und 430 (1996) erstmals
technische Regeln fiir eine standardisierte Erfassung von Bakterien und Pilzen (TRBA 430)
sowie von Schimmelpilzen und Hefen (TRBA 405) in der Raumluft an Arbeitsplitzen
vorgelegt. In der TRBA 405 (Schimmelpilze und Hefen) wird auBerdem die Filtrationsmethode
zur Durchfiihrung der Messungen empfohlen.

Die Anwendung von denselben oder von &hnlichen Messverfahren aus den Bereichen des
Arbeitsschutzes auch fiir die Erfassung einer Emissions- und Immissionsbelastung durch
luftgetragene Mikroorganismen aus Kompostierungsanlagen ist noch offen. Im VDI/DIN
innerhalb der “Kommission Reinhaltung der Luft” (KRdL) gibt es seit 1997 verschiedene
Unterarbeitsgruppen, die sich u.a. mit diesen Fragestellungen befassen. Die Bestrebungen der
Arbeitsgruppen konzentrierten sich zundchst auf die vollstindige Erfassung des “Ist-Zustandes”
und in einer zweiten Phase wird derzeit angestrebt, dass konkrete Empfehlungen fiir die
Durchfiihrung von Luftkeimmessungen in der Umgebung von Kompostierungsanlagen
erarbeitet werden sollen. Die Ergebnisse der Ermittlung des “Ist-Zustandes” findet man bei
Eikmann und Hofmann (1999). Es zeigt sich schon heute, dass es mit grofSer
Wahrscheinlichkeit kein einzelnes Messverfahren geben wird, das alle Forderungen, die an die
Erfassung von luftgetragenen Mikroorganismen im Umfeld von Kompostierungsanlagen
gestellt werden miissen, erfiillen kann.

Neben den zahlreichen Methoden zur Erfassung von lebenden Mikroorganismen werden
vereinzelt auch Verfahren zum Nachweis von nicht mehr lebensfihigen bzw.
vermehrungsfahigen oder kultivierbaren Mikroorganismen sowie von einzelnen Bestandteilen
oder Stoffwechselprodukten der Organismen angewandt. So hat beispielsweise der Nachweis
von Endotoxinen, bei denen es sich um Bestandteile von gram-negativen Bakterien aus der
Zellmembran handelt, mittlerweile einen Stellenwert erreicht, der eventuell erwarten 146t, dass
er dhnlich den MAK-Werten fiir eine Bewertung des Gesundheitsrisikos an Arbeitspldtzen
benutzt werden konnte. Bei Kompostierungsprozessen und hier insbesondere als Bestandteil
von emittierten Bioaerosolen spielen Endotoxine wahrscheinlich aber nur eine untergeordnete
Rolle. Dies zeigen die Erfahrungen =zahlreicher Arbeitsgruppen, die Endotoxine an
Arbeitspldtzen in Kompostierungsanlagen bestimmt haben.

Besonders zu erwédhnen sind auch die Methoden zum Nachweis einer Gesamtzahl von
Organismen (kultivierbare und nicht kultivierbare Organismen). Die Mehrzahl der hierzu
vorhandenen Verfahren beruht auf zumeist sehr arbeitsintensiven mikroskopischen Techniken
unter Anwendung unterschiedlicher Anfarbungsmethoden. Aber auch relativ neue Techniken
wie beispielsweise PCR-Methoden (Polymerase Chain Reaction) zum Nachweis von
spezifischen DNA-Bestandteilen ermoglichen Aussagen sowohl {iber lebende als auch iiber tote
Organismen. Ohne auf weitere Details einzugehen, sollen an dieser Stelle die besonders
erwahnenswerten Ergebnisse eines mikroskopischen Verfahrens nach Palmgren et al. (1986)
genannt werden. Bei einem Vergleich der Konzentrationswerte ermittelt mit einem
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herkdmmlichen Kultivierungsverfahren und mit dem mikroskopischen Gesamtzellzahl-
Verfahren zeigte sich, dass nur ca. 2% der Zellen, die als Gesamtzellzahl ermittelt wurden,
tatsdchlich auch kultivierbar waren (Palmgren, 1998). Dies konnte also bedeuten, dass die
herkommlichen Methoden zur Erfassung von Luftkeimzahlen unter Anwendung eines
Kultivierungsschrittes bereits einen systematischen Fehler beinhalten, der in der
GroBenordnung eines Faktors von ca. 10> zu niedrige Messwerte liefert.

Wie aufwendig die biologische Analytik aufgrund der sehr komplexen Randbedingungen
werden kann, soll beispielhaft an einer definierten Messsituation - Beschwerde von Anwohnern
einer Kompostierungsanlage - geschildert werden. Die Durchfiihrung der Messung einer
Immissionsbelastung in einem solchen Fall wiirde bedeuten, dass es fiir eine wenig zuverlissige
Beurteilung mindestens 6-10 Messpunkte (2 Punkte luvseitig zur Anlage; 2 Anlagen
Messpunkte; 3-6 Messpunkte in Windrichtung und im Beschwerdegebiet) geben miisste. Eine
Messkampagne sollte mindestens 3 Messtage umfassen und pro Messpunkt sollten zwischen 5-
10 verschiedene Messparameter erfasst werden. Eine statistische Absicherung der Messwerte
wiére nur moglich, wenn an allen Punkten bis zu 10 Parallelmessungen durchgefiihrt wiirden.
Unter weiterer Beriicksichtigung des durch die mikrobiologischen Arbeitsmethoden
entstechenden Aufwandes (Verdiinnungsreihen zur Ermittlung der Organismenkonzentration;
Isolierung von einzelnen Organismen oder von Organismengruppen fiir eine Identifizierung
usw.) wird sehr schnell deutlich, dass bereits bei einer nur in kleinem MaBstab
durchzufiihrenden Messung eine gro3e Anzahl von Kulturansitzen bendtigt wird. Man muss an
dieser Stelle die Frage stellen, ob dieser Aufwand tatsidchlich zu rechtfertigen wére.

5.3 Bewertungskriterien fiir Messwerte

In der Literatur findet man inzwischen eine gute Datenlage zur Konzentration von
Mikroorganismen in der Umgebungsluft von Abfillen oder Kompostmaterialien. Auch fiir das
Umfeld von biologischen Abfallbehandlungsanlagen findet man relativ viele Messwerte zur
Immissionsbelastung. Der Tatbestand, dass es trotzdem bis heute weder eine
Bewertungsgrundlage fiir das gesundheitliche Risiko gibt, noch ernst zu nehmende Grenz- oder
Richtwerte fiir eine mikrobielle Luftbelastung erkennbar sind, deutet allerdings an, dass es
andere und wahrscheinlich grundlegende Probleme sind, die diesen Zielen entgegenstehen.

Alle bis heute existierenden und oben beschriebenen Messverfahren zur Erfassung der
mikrobiellen Luftbelastung sind in der Aussagekraft limitiert, weil die Methoden keine
kontinuierlichen Messungen ermdéglichen. Das heif3t, die meisten der genannten Methoden sind
sowohl hinsichtlich der Messstelle als auch des —zeitpunktes als Punktmessungen zu betrachten.
Eine Aussage zum zeit- oder ortsabhdngigen Konzentrationsverlauf ist kaum mdglich. Die
GroBe des Messwerts ist aullerdem sehr stark abhdngig von den Kultivierungsbedingungen und
dem Wachstum der Mikroorganismen im Kultivierungszwischenschritt. Alternative Verfahren
zur Messung von luftgetragenen Mikroorganismen wie z.B. die Verwendung von Burkhard-
Sporenfallen oder Methoden zur Erfassung von nicht vermehrungsfahigen Organismen, die
prinzipiell fiir kontinuierliche Messungen besser geeignet sind, beinhalten anderer Nachteile
(z.B. mangelhafte Sammeleffizienz, zu hoher Auswertungsaufwand usw.), so dass sie fiir diese
Zwecke ebenfalls nicht verwendet werden konnen.

Die Wirkungsseite luftgetragener Mikroorganismen auf den Menschen ist ebenfalls duBerst
vielfdltig. Insbesondere die Charakteristik einer Exposition hinsichtlich der Art der Exposition,
der Expositionsdauer und der Hohe der Exposition sind die entscheidenden Bewertungskriterien
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diesbeziiglich. Trotzdem gibt es bei der Wirkung biologischer Aerosole auf den Menschen
keine klaren Dosis-Wirkungsbeziechungen und dem individuellen Zustand des
Empfingerorganismus kommt bei der Auslosung einer Infektion oder bei der Entwicklung einer
allergischen Symptomatik eine entscheidende Bedeutung zu. Aus vielen Berufssparten ist es
bekannt, dass der Umgang mit biologischen Arbeitsstoffen gesundheitliche Konsequenzen nach
sich ziehen kann und es gibt zahlreiche Belege (anerkannte Berufskrankheiten wie z.B.
Farmerlunge) dafiir, dass Menschen an Arbeitspldtzen (Landwirtschaft, Pilzziichtereien etc.), an
denen mit einer erhdhten Exposition von biologischen Aerosolen gerechnet werden muss,
einem erhohten Erkrankungsrisiko unterliegen.

In der medizinischen Mikrobiologie unterscheidet man zwischen obligat pathogenen (z.B.
Mycobacterium tubercolosis; Infektionserreger der TBC) und opportunistisch bzw. fakultativ
(augenblicklich giinstig) pathogenen Mikroorganismen. Die pathogenen Wirkungen dieser
Organismen konnen hervorgerufen werden durch Infektion, toxische Wirkungen und Allergien
(Deiniger 1993 a + b). Die Gesundheitsrisiken, denen man speziell beim Umgang mit Abfillen
ausgesetzt ist, konnen folgendermallen zusammengefasst werden:

e Infektionserkrankungen, die durch den Austrag spezifischer Bakterien oder Viren
verursacht werden (z.B. pathogene Streptococcen oder Salmonellen)

e Relativ seltene Infektionserkrankungen durch fakultativ pathogene Pilze (z.B. Aspergillus
fumigatus), die bei einer Schwichung der korpereigenen Abwehr bestimmte
Krankheitsbilder (z.B. Aspergillom oder Aspergillose) auslosen kénnen.

e Durch Endotoxine (gram-negative Bakterien) oder andere toxische Substanzen verursachte
entziindliche, grippedhnliche Erkrankungen

e Allergische Erkrankungen der Atemwege, fiir die neben den individuellen, konstitutionellen
Faktoren die Expositionshiufigkeit sowie die Konzentration und Beschaffenheit der
inhalierten Allergene von Bedeutung sind.

Das Erkrankungsrisiko an Arbeitspldtzen in Kompostierungsanlagen war in den Jahren 1996-
1998 Gegenstand einer umfangreichen wissenschaftlichen Studie (Schappler-Scheele et al.,
1998). Insgesamt etwa 250 Beschiftigte aus 42 Kompostierungsanlagen wurden sowohl einer
Befragung zu ihrem Gesundheitszustand als auch intensiven arbeitsmedizinischen
Untersuchungen (jeweils zwei Untersuchungen im Abstand von einem Jahr) unterzogen. Im
Rahmen der Studie konnte erfreulicherweise kein erhohtes Erkrankungsrisiko fiir die
Beschiftigten in Kompostierungsanlagen nachgewiesen werden.

Das Ergebnis der Studie ist nach der Auffassung des Umweltbundesamtes jedoch noch nicht
ausreichend fiir eine endgiiltige Beurteilung des Gesundheitsrisikos an Arbeitspldtzen in
Kompostierungsanlagen. So wird beispielsweise weder der Effekt von Langzeitexpositionen
hinreichend beriicksichtigt, noch gibt es klare Aussagen zum sogenannten ‘“healthy worker
effect”. Der “healthy worker effect” berilicksichtigt, dass die gesundheitliche Bewertung eines
auf freiwilliger Basis untersuchten Patienten Klientels, bei dem es sich fast ausschlieSlich um
Personen im aktiven Beschiftigungsverhdltnis handelt, unter Umstinden zu einem falsch
positiven Untersuchungsergebnis fiihrt, weil eine wichtige oder reprdsentative Personengruppe
bei den Untersuchungen nicht hinreichend mit berticksichtigt werden konnte (Personen, die fiir
die Art der untersuchten Téatigkeit nicht in Frage kommen, weil sie aus gesundheitlichen
Griinden nicht dazu geeignet sind und Arbeitnehmer, die zum Zeitpunkt der Untersuchung
entweder erkrankt waren oder auf grund von gesundheitlichen Befindlichkeitsstorungen
vorzeitig aus der Berufssparte ausgeschieden waren). Eine andere Komponente, um die eine
dhnlich geartete Studie erweitert werden sollte, ist der Vergleich zwischen dem objektiv und
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subjektiv wahrgenommenen Gesundheitszustand. Laut den Ergebnissen einer dhnlichen Studie
des Landesgesundheitsamtes Baden-Wiirttemberg (P.M. Bittighofer—Untersuchungen der
gesundheitlichen Gefdhrdung von Arbeitnehmern in Wertstoffsortieranlagen, 1998) hatte sich
dort gezeigt, dass diese Angaben fiir eine gesundheitliche Bewertung besonders relevant sind.
Die Arbeitnehmer aus Wertstoffsortieranlagen und von Deponien bewerteten im Vergleich zu
einer Kontrollgruppe von Arbeitnehmern aus der offentlichen Verwaltung ihren allgemeinen
Gesundheitszustand bei einer Befragung besser als diese, sowohl bei den speziell
tatigkeitsbezogenen Angaben als auch bei den klinischen Parametern zeigten sich allerdings
deutlich schlechtere Werte als bei den Arbeitnehmern der Kontrollgruppe.

Fiir die Bewertung eines Erkrankungsrisikos bei Anwohnern von Kompostierungsanlagen auf
Grund von Immissionsbelastungen miissen wahrscheinlich weitere Faktoren beriicksichtigt
werden. So ist beispielsweise der Gesundheitszustand der Anwohner anders zu bewerten als der
von Beschiftigten in den Anlagen. In der Bevolkerung ist auBerdem davon auszugehen, dass
der Anteil von Personen, die besonderen Risikogruppen zuzuordnen sind, groBer ist. Auf der
anderen Seite ist es sehr wahrscheinlich, dass die Expositionsbelastung im Umfeld der Anlagen
deutlich geringer ausfillt als im unmittelbaren Wirkungsbereich der Emissionsquellen. Hier ist
beispielsweise die Frage zu kldren, wie eine lang anhaltende Exposition von niedriger Dosis
gegeniiber einer kurzzeitigen aber dafiir eher hohen Exposition zu bewerten ist. Hinsichtlich der
Geruchsbelastung, die von Kompostierungsanlagen ausgeht, muss geklart werden, inwieweit
die hierdurch hervorgerufenen Beldstigungsfaktoren zu einer Verdnderung der Risikobewertung
beitragen.

Eine diesbeziiglich durchgefiihrte Untersuchung im Bundesland Hessen, bei der drei
verschiedene Kompostierungsanlagen unter ‘worst case Bedingungen‘ betrachtet wurden
(Eikmann et al. 1999), hatten zur Folge, dass eine der drei untersuchten Anlagen geschlossen
werden musste. Dieses aufsehenerregende Ergebnis fiihrte zu einer starken Verunsicherung
sowohl in der Bevolkerung als auch bei den Anlagenbetreibern.

Die Freisetzung und Ausbreitung von Mikroorganismen aus biologischen Abfallbehandlungs-
anlagen und der diesbeziigliche Einfluss auf die Nachbarschaft wird seit vielen Jahren intensiv
diskutiert. In vielen Bundeslindern gibt es Empfehlungen oder Leitlinien dazu, wie grof3 die
Entfernung zwischen einer Anlage und der ndchsten Wohnbebauung und/oder anderen
sensiblen Bereichen mindestens sein sollte (beispielsweise Abstandserlass aus NRW [1990]).
Es lagen jedoch iiber lange Zeiten keine Angaben dazu vor, wie grof3 der Einfluss einer Anlage
tatsdchlich ist. In den diesbeziiglich gefiihrten Diskussionen war beispielsweise immer wieder
das Argument zu horen, dass bereits nach sehr kurzen Entfernungen eine so groe Verdiinnung
der emittierten Organismen stattgefunden hat, dass schon bei Abstinden zwischen 50-200
Metern keine erh6hten Konzentrationswerte von Mikroorganismen mehr festgestellt werden
konnten. Zum Beweis wurden nicht selten Messwerte angefiihrt. Die Unzuldnglichkeit der
angewandten Messverfahren hinsichtlich solcher Aussagen wurde allerdings nur selten erwéhnt
oder diskutiert. Literaturangaben, die einen Anlageneinfluss auch bei groferen Abstdnden
vermuten lieBen oder sogar nachweisen konnten, wurden bislang ebenfalls ignoriert.

Mit der Studie “Messungen zur Ausbreitung luftgetragener Keime aus Kompostwerken und
Anaerobanlagen” (Gerbl-Rieger et al., 1998) wurde dann eine Untersuchung vorgestellt, aus
der hervorgeht, dass der Einfluss der Anlagen iiber eine Entfernungen von 100-200m
hinausreicht.  Als  Untersuchungsmethode wurden Luftkeimmessungen nach dem
Filtrationsverfahren (Sartorius MDS8; Gelatinefilter; indirekte Methode) angewandt. In
5 ausgewdhlten Anlagen (3 Kompostierungs- und 2 Vergidrungsanlagen) wurden ca. 40.000
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mikrobiologische Einzelmesswerte festgestellt. Im Vergleich zur Hintergrundbelastung
(2 Messpunkte luvseitig; 100 m und 200 m Abstand zur Anlage) wurden sowohl
Konzentrationswerte in den Anlagen (bis zu 5 Messpunkte: Anlagenhalle, Rottehalle, Tatigkeit,
Biofilter) als auch Immissionswerte (bis zu 9 Messpunkte; leeseitig zur Anlage in einem
Abstand von 50 m, 100 m, 200 m und 500 m) bestimmt. Als mikrobiologische Parameter
wurden Schimmelpilze 22° C, Schimmelpilze 30° C; Aspergillus spp. 45° C, Schwérzepilze 22°
C, Schwirzepilze 30° C, Gesamtbakterien 22° C, Gesamtbakterien 37° C, gram-negative
Bakterien 37° C, Pseudomonas aeruginosa 37° C, Clostridien 37° C, Actinomyceten 30° C und
Actinomyceten 50° C gemessen.
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Abbildung 37: Mikrobiologische Immissionsbelastungen im Umfeld biologischer Abfallbe-
handlungsanlagen nach Gerbl-Rieger et al. (1998); hier: Quotient der
Belastungen Schimmelpilze 30° C/Actinomyceten 50° C; Jahresmittelwerte
aus 5 Anlagen

Der Einfluss einer biologischen Abfallbehandlungsanlage auf die Nachbarschaft ist besonders
gut zu erkennen, wenn die Messwerte bestimmter mikrobiologischer Parameter zueinander ins
Verhiltnis gesetzt werden. Als besonders geeignet fiir diese Zwecke wurde die
Quotientenbildung der Parameter Schimmelpilze 30° C / Actinomyceten 50° C; Schimmelpilze
22° C / Actinomyceten 50° C und Schimmelpilze 30° C / Gesamtbakterien 37° C bezeichnet. In
Abbildung 37|ist der Mittelwert des Quotienten Schimmelpilze 30° C / Actinomyceten 50° C
(aus allen Messungen in allen 5 Anlagen) beispielhaft graphisch dargestellt. Das Vorhandensein
von thermophilen Actinomyceten (50° C) an den Messpunkten ist ein guter Indikator dafiir,
dass auch in einem Abstand von 500 Metern zu den Anlagen der Einfluss noch deutlich
erkennbar ist. Bei einem Vergleich von offenen und geschlossenen Anlagentypen zeigt sich
allerdings erwartungsgeméal, dass der Anlageneinfluss von offenen Anlagen deutlich weiter
reicht als bei geschlossenen Anlagen. Bei eingehausten Anlagetypen mit einer Abgabe der
Abluft iiber einen Biofilter konnte der anlagenspezifische Einfluss bis in eine Entfernung von
etwa 200 Metern Abstand nachgewiesen werden.
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5.4 EmissionsminderungsmafSinahmen

Zusammenfassend ist festzustellen, dass eine biologische Verwertung von Siedlungsabfillen in
biologischen Abfallbehandlungsanlagen immer verkniipft ist mit dem Vorkommen von
unterschiedlichen Arten von Mikroorganismen. Es konnte gezeigt werden, dass im Verlauf der
Behandlungsmafinahmen eine permanente Freisetzung von Organismen stattfindet, deren
gesundheitliches Gefdhrdungspotential allerdings noch offen ist. Hinsichtlich einer
Belastungssituation in der ndheren Umgebung von relevanten Anlagen gibt es offensichtlich
deutliche Unterschiede je nachdem, ob die Anlagen in baulich offenem oder geschlossenem
Zustand betrieben werden. Es ist allerdings weiterhin unklar, ob und inwieweit gesundheitliche
Beeintrachtigungen durch die Freisetzung von Mikroorganismen zu erwarten sind. Beziiglich
der Expositionsbelastung darf es zunidchst als ein positives Signal gewertet werden, dass in
einer grofen Studie, bei etwa 250 Beschiftigten von Kompostierungsanlagen, die in einem
Abstand von etwa 1 Jahr wiederholt untersucht wurden, also bei Personen, die einer relativ
hohen Expositionsbelastung unterworfen sind, keine gesundheitlichen Auswirkungen der
Exposition festgestellt werden konnten. Andere zu diesem Punkt vorliegenden Untersuchungen
kommen allerdings teilweise zu leicht wunterschiedlichen Ergebnissen, so dass die
diesbeziiglichen Bewertungsgrundlagen noch weiter verifiziert werden miissen. Auch wenn
bisher keine direkten gesundheitlichen Auswirkungen bei den Anwohnern von
Kompostierungsanlagen aufgrund der mikrobiellen Belastungssituation festgestellt werden
konnten, so sind an die HOhe der Immissionsbelastung in der Umgebung der Anlagen
grundsitzlich strengere Anforderungen zu stellen als an die Belastungssituation an den
Arbeitsplitzen.

Nach dem BundesImmissionsSchutzGesetz (§ 5 Abs. 1 Nr. 1. U. 2; BImSchG) gilt grund-
satzlich, dass die Anlagen so errichtet und betrieben werden miissen, dass “.....erhebliche
Beldstigungen ..... nicht hervorgerufen werden kénnen” und “Vorsorge gegen schddliche
Umwelteinfliisse getroffen wird.....”. Dies bedeutet, dass in Bereichen, in denen die
Erheblichkeit einer Beldstigung nicht abgeschdtzt werden kann, das Vorsorgeprinzip
angewendet werden muss. Als Vergleichsmal3 fiir eine Bewertung des Beldstigungsfaktors
sollte die normale AuBenluftqualitit herangezogen werden. Wihrend Geruchsbelastungen
messtechnisch relativ einfach festgestellt werden konnen, gibt es fiir die Messung von Keim-
und Mikroorganismenbelastungen weder genormte Verfahren, noch ist etwas dazu bekannt, mit
welchem gesundheitlichen Risiko hier gerechnet werden muss. Die Anwendung des
Vorsorgeprinzips muss deshalb zunéchst so verstanden werden, dass eine Minimierung der
Emissionsstrome angestrebt wird. Diesem Bemiihen sollte bereits bei der Planung einer Anlage
Rechnung getragen werden, aber auch technische MaBBnahmen beim Anlagenbetrieb oder die
Einhaltung von einfachen Hygieneregeln konnen zu einer Verbesserung der Emissionssituation
beitragen. Einen Uberblick zu fiir diese Zwecke geeigneten MaBnahmen findet man in
18.

Fiir eine umweltvertragliche und problemlose Verwertung von Siedlungsabfillen werden
Anlagen benétigt, die eine Verwertung ermdglichen, ohne dass es bei dem Betrieb der Anlagen
zu neuen Belastungen kommt. Aus dieser Sicht sollte auch die biologische Abfallbehandlung
unter der Mallgabe betrieben werden, dass jede Art eines Austrags von Schadstoffen in die
Umwelt grundsitzlich vermieden wird. Das Erreichen eines Betriebszustandes von
Kompostierungsanlagen ohne zusétzliche Emissionen in die Umwelt erscheint nicht nur
technisch moglich, sondern es ist realistisch, dass dieser Zustand durch eine konsequente
Anwendung von bereits bestehenden Techniken sogar relativ rasch erreicht werden kdnnte. Auf
diese Art konnten nicht nur zusdtzliche Belastungen fiir Mensch und Umwelt vermieden
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werden, sondern auch aus Okonomischer Sicht wére ein derartiger Betrieb von Anlagen
attraktiv, da die Kosten fiir eine aufwendige Routineiiberwachung der Anlagen weitgehend
vermieden werden kdnnten.

Tabelle 18:  Einige Mafinahmen zur Verminderung der Emissions- und Immissions-
belastung bei der Planung und beim Betrieb von Kompostierungsanlagen.

EmissionsminderungsmafSnahmen

Anlagenplanung:

- Geeignete Standortausswahl fiir Anlagen

- Einhaltung von Schutzabstidnden zur angrenzenden Wohnbevdélkerung
- Anlagenbetrieb in geschlossenen Systemen

- Liiftungstechnische Maflnahmen mit geregelter Ablufterfassung

- Reinigung der Abluft iiber Biofilter, Biowéscher etc.

- Beriicksichtigung von Immissionsprognosen fiir den Anlagenbetrieb

- Vermeidung diffuser Emissionsquellen (Anlieferung iiber Schleusen)
- etc.

Anlagenbetrieb:

- RegelmiBige Reinigung der Betriebsflichen und Arbeitsgerite

- RegelmiBige Wartung des Abluftfiltersystems (Biofilter)

- Minimierung von freisetzungsrelevanten Tétigkeiten

- Minimierung von Staubbelastungen (Staubschiirzen, Befeuchten der Kompostmaterialien
beim Umgang usw.)

- Zeitliche Planung von freisetzungsrelevanten Tatigkeiten nach Immissionsschutzgesichts-
punkten (Beriicksichtigung der Windrichtung, Tageszeit usw.)

- Vermeidung von diffusen Emissionsquellen (offene Hallentore, offene Kompostmieten etc.)

- Ordnungsgeméfer Betrieb der Anlagen hinsichtlich geforderter Hygienisierungs
bedingungen

- Vermeidung von Reinfektionen und Verschleppungen (Schwarz/Wei3-Bereiche der Anlage;
Luftfiihrung; Prozesswasser; Arbeitsmaschinen; Fahrzeuge)

- etc.
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6. EIN BEITRAG ZUR CHARAKTERISIERUNG
DES SEEKLIMAS AN DER DEUTSCHEN
NORDSEEKUSTE

Carsten Stick, Siegfried Beilke, Karin Uhse, Antje Adolphsen, Eckhard Hundhausen,
Markus Wallasch und Rainer Berg

Carsten Stick, Eckhardt Hndhausen. Institut  fiir Medizinische Klimatologie der Christian-Albrechts-
Universitdt zu Kiel

Siegfried Beilke, Karin Uhse, Markus Wallasch: Umweltbundesamt, Messnetzzentrale Langen

Antje Adolphsen: Umweltbundesamt, Messstelle Westerland

Rainer Berg: Umweltbundesamt, Pilotstation

6.1 Einleitung

Die Seeluft gilt als Synonym fiir unbelastete saubere Luft, wihrend die Luftverschmutzung als
typisch fiir stadtische Gebiete und fiir Industriezentren angesehen wird. Im folgenden Beitrag
werden die Konzentrationen einiger typischer Luftschadstoffe  (Schwefeldioxid,
Stickstoffdioxid und Ozon) verglichen, die an zwei Stationen des Umweltbundesamtes
gemessen wurden, ndmlich an der Kiistenstation in Westerland auf der Nordseeinsel Sylt und an
der stadtischen Station in Frankfurt am Main.

6.2 Schwefeldioxid und Stickstoffdioxid

Die iiber den Zeitraum 1988 bis 1997 gemessenen Konzentrationen von Schwefeldioxid und
Stickstoffdioxid sind an der Kiiste wesentlich geringer als beispielsweise in der Stadt Frankfurt
am Main ([Abbildung 38). Die mittleren Konzentrationen beliefen sich in Westerland auf etwa
3 pug/m? fiir SO, und rund 9 pg/m? fiir NO; bzw. etwa 24 pg/m? fiir SO; und etwa 70 pg/m? fiir
NOx in Frankfurt. Selbst im Ballungsgebiet iibertreffen die Konzentrationen fiir diese
Verbrennungsindikatoren die empfohlenen Grenzwerte fiir die Luftqualitit nicht.

An der Kiiste sind die Konzentrationen vernachldssigbar gering und bei Seewind kaum noch zu
messen (Abbildung 39). Leicht erhéhte Schwefeldioxidkonzentrationen (>20 pg/m?) wurden
zwischen 1993 und 1997 in Westerland nur noch in Luftmassen gemessen, die vor ihrer
Ankunft auf Sylt starke SO,—Emissionsgebiete in Brandenburg, Sachsen, Sachsen-Anhalt sowie
Tschechien und Polen iiberquert hatten, wie deutlich zeigt. Die Zuordnung der
auf Sylt gemessenen tdglichen NO,-Konzentrationen zur jeweils herrschenden lokalen
Windrichtung zeigt in dem Polardiagramm der [Abbildung 42| ebenfalls eine deutliche
Abhingigkeit von der Windrichtung. Wie beim SO; sind auch beim NO, die Konzentrationen
bei Wind aus westlichen bis nordlichen Richtungen am geringsten. Bei Landwind fiéllt auf, dass
Tage mit Konzentrationen unter 4 pg/m? praktisch fehlen.

Im Gegensatz zu SO,, wo die hochsten Konzentrationen bei Luftmassentransporten aus Stidost
beobachtet werden, traten die hochsten NO,-Konzentrationen auf Sylt in Luftmassen aus
Stidwest auf, d.h. in Luft, die auf ihrem Weg nach Sylt zuvor Gebiete mit hohen Emissionen
von Stickoxiden (Groflraum Paris, London, Belgien, Niederlande, Ruhrgebiet) iiberquert haben

(sieche|Abbildung 41)).
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Abbildung 38: Mittlere Jahresgdinge der Schwefeldioxid- und Stickstoffdioxidkonzentration
in Westerland/Sylt und in Frankfurt/Main. Dargestellt sind die Mittelwerte
aus den Jahren 1988 bis 1997. Die Werte zeigen deutliche jahreszeitliche
Schwankungen. Durchgehend sind die Konzentrationen in Westerland
erheblich geringer als in Frankfurt.
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Abbildung 39: Mittlere Jahresgdinge der Schwefeldioxid- und Stickstoffdioxidkonzentration
in Westerland/Sylt bei Seewind (Sektor Nordwest) und bei Landwind (Sektor
Stidost). Bei Seewind sind die Konzentrationen fiir beide Schadstoffe nicht nur
jeweils erheblich geringer, sondern es sind auch die jahreszeitlichen

Schwankungen weniger ausgeprdgt als bei Landwind. Beim Vergleich mit
Abbildung 38|ist der kleinere Bereich der Y-Skala zu beriicksichtigen.
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Abbildung 40:

Riickwdrtstrajektorien fiir Tage in 1993 bis 1997, an denen die Schwefel-
dioxidkonzentrationen in Westerland 20 ug/m? iiberschritten. Dargestellt sind
die aus den Windfeldern der Nordhemisphdre rekonstruierten Zugbahnen der
Luftmassen wdhrend der letzten 2 Tage vor Erreichen des Messortes. Es wird
deutlich, dass Luft mit erhéhten SO,-Konzentrationen wdihrend dieser Zeit
ausschlieflich das europdische Festland, vor allem Brandenburg, Sachsen,
Sachsen-Anhalt sowie Tschechien und Polen iiberquert hat.
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Abbildung 41:

Riickwdrtstrajektorien fiir Tage in 1993 bis 1997, an denen die Stickstoff-
dioxidkonzentrationen in Westerland 40 ug/m? iiberschritten. Dargestellt sind
die aus den Windfeldern der Nordhemisphdre rekonstruierten Zugbahnen der
Luftmassen wihrend der letzten 2 Tage vor Erreichen des Messortes.
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Abbildung 42: Zuordnung der 1803 von 1993 bis 1997 gemessenen Tagesmittel der NO;-
Konzentration zu den korrespondierenden lokalen Windrichtungen im
Polardiagramm. Fiinf Werte aus dem Sektor 90° bis 210° liegen oberhalb des
dargestellten Konzentrationsbereichs. Die hochsten NO,-Konzentrationen
wurden bei Winden aus ostlichen, siidlichen bis siidwestlichen Richtungen
etwa zwischen 90° und 240° gemessen (Landwind). Bei Winden aus
westlichen und nordlichen Richtungen (Seewind) sind die Konzentrationen
deutlich geringer. Bemerkenswert ist ein asymmetrisch um den Nullpunkt
gelegener Bereich, in dem sich speziell bei Landwind keine Messwerte finden.

6.3 Ozon

Die Ozonkonzentrationen dagegen weisen ein vollig gegensétzliches Verhalten zu SO, und
NO, auf (Abbildung 43). Die mittleren Konzentrationen (Jahresmittel von 1984 bis 1997) sind
in Westerland hoher (58 pg/m?) als in Frankfurt (25 pg/m?). Wenn der Wind in Westerland von
See weht, sind die Werte zudem noch hoher und die tdglichen Schwankungen sind weniger
ausgeprigt (siche . In Frankfurt dagegen - und in geringerem Ausmal} auch bei
Landwind in Westerland - zeigt die mittlere Ozonkonzentration einen typischen Tagesgang mit
minimalen Werten am Morgen und Spitzenwerten am frithen Nachmittag .

Das erhohte Ozonkonzentrations-Niveau in Westerland ldsst sich hauptsidchlich der
nordhemisphérischen Ozonhintergrundbelastung zuschreiben, welche in der freien Troposphére
der mittleren Breiten herrscht (sieche auch . Luftmassen, die vor Erreichen der
Messstelle keinerlei Landkontakt hatten, fiihren zu Ozon-Tagesmitteln von 79 pg/m? und
Tagesmaxima von 89 pg/m® (jeweils als Median). Fiir die geringeren Konzentrationen in
Frankfurt ist der Ozonabbau durch katalytisch wirksame Substanzen verantwortlich. Diese
Substanzen sind in der Stadt im Uberschuss vorhanden. Sie werden hier hauptsichlich durch
den Straflenverkehr emittiert, wihrend sie in der unbelasteten Luft an der Kiiste weitgehend
fehlen. Daher treten hier Tage mit Ozonmaxima von unter 30 pg/m?® nur auf, wenn die
Luftmassen zuvor dichtbesiedelte Regionen iiberquerten, wie zeigt.

Stundenmittel tiber 160 pg/m* Ozon werden in Westerland ebenfalls nur erreicht, wenn die
Luftmassen vorher liber dichtbesiedelte Regionen des europdischen Festlands oder Englands
zogen, wie in [Abbildung 47 zu sehen ist. Weit {iberdurchschnittliche sowie weit
unterdurchschnittliche Ozonkonzentrationen an der Kiiste stammen also ausnahmslos aus
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Luftmassen, die durch Emissionen iiber dem Festland kontaminiert wurden — dhnlich wie bei
erhohten Konzentrationen von SO, und NO,.

Trotz der hoheren mittleren Ozonkonzentrationen an der See sind die Werte so niedrig, dass
gesundheitsgefdhrdende Wirkungen mit aller Wahrscheinlichkeit ausgeschlossen werden
konnen. Insgesamt kann die Qualitdt der Luft an der deutschen Nordseekiiste nach unseren
Messungen auf Sylt als sehr gut bezeichnet werden.
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Abbildung 43: Mittlere monatliche Tagesgdnge der Ozonkonzentrationen in Westerland und
Frankfurt aus den Jahren 84 bis 97. Abgebildet sind die von 1 bis 24 h fiir
jede Stunde des Tages iiber den jeweiligen Monat gemittelten Werte. In
Westerland  schwanken die  Ozonkonzentrationen im  Tagesverlauf
vergleichsweise wenig. In Frankfurt zeigen sich dagegen sehr markante
Tagesschwankungen. Im Sommer sind die Tagesgdnge stark, im Winter

gering ausgepragt.
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Abbildung 44: Mittlere monatliche Tagesgdinge der Ozonkonzentrationen in Westerland bei
Seewind (Sektor Nordwest) und bei Landwind (Sektor Siidost). Wihrend die
Ozonkonzentration bei Seewind nur geringe Tagesschwankungen auf einem
vergleichsweise hohen Niveau zeigt, sind die Anderungen bei Landwind
sowohl im Tages-, als auch im Jahresverlauf stirker.
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Abbildung 45: Riickwdrtstrajektorien aus dem Jahr 1995 fiir solche Luftmassen, die wihrend
der 2 Tage vor Eintreffen auf Sylt ausschlieflich iiber See gezogen sind. Der
Median der Ozonkonzentrationen in Luftmassen, die diesen Zugbahnen
folgten, lag bei 79 ug/m’ fiir die Tagesmittel, fiir die Tagesmaxima bei
89 ug/m? wihrend die Mediane der Tagesmittel fiir SO, und NO; lediglich 0.9
ug/m? (SO,) bzw. 2.8 ug/m? (NO>) betrugen.
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Abbildung 46: Riickwdrtstrajektorien fiir Tage, an denen das hochste Stundemittel der
Ozonkonzentration in Westerland maximal 30 ug/m? betrug (1993 bis 1997).
Dargestellt sind die aus den Windfeldern der Nordhemisphdire rekonstruierten
Zugbahnen der Luftmassen wdihrend der letzten 2 Tage vor Erreichen des
Messortes. Es wird deutlich, dass Luft mit geringen Ozonkonzentrationen
wdhrend dieser Zeit nahezu ausschlieflich das europdische Festland
tiberquert hat.
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Abbildung 47: Zugbahnen fiir Luftmassen, bei deren FEintreffen am Messort erhéhte
Ozonkonzentrationen von iiber 160 ug/m? im Stundenmittel gemessen wurden.
Es ist zu erkennen, dass die Luft in diesen Fdillen wdhrend der
vorangegangenen 2 Tage dichtbesiedelte Regionen Siidenglands und
Mitteleuropas itiberquert hat. Fiir die iiber der Nordsee abbrechende
Trajektorie zeigt eine iiber 5 Tage :zuriickreichende Analyse, dass die
Luftmassen ebenfalls den europdischen Kontinent iiberquert hatten.
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7. DIE UV-STRAHLUNG IN DEUTSCHLAND

Siegfried Beilke und Markus Wallasch

7.1 Einleitung

Der besorgniserregende Abbau der stratosphérischen Ozonschicht, hauptsdchlich hervorgerufen
durch vom Menschen erzeugte chlor- und bromhaltige Verbindungen (z.B. FCKW, Halone),
fithrt mit hoher Wahrscheinlichkeit zu einem Anstieg der ultravioletten Sonnenstrahlung an der
Erdoberfliche und damit zu einer Gefdhrdung der Biosphire.

Die grofite Ozonabnahme wurde seit den frithen 80er Jahren iiber der Antarktis ("Ozonloch")
mit bis zu 60% Ozonverlust gegeniiber dem Ozongehalt vor 1980 beobachtet. Deshalb
verwundert es nicht, dass eine Zunahme der bodennahen UV-Strahlung (genauer: der UV-B-
Strahlung) als Folge der abnehmenden stratosphérischen Ozongehalte zuerst iiber der Antarktis
und in deren Einflussbereich gemessen wurde (Ref. ). Inzwischen wurde eine inverse
Beziehung zwischen abnehmenden Ozongehalt und zunehmender UV-Strahlung auch fiir
andere Regionen unserer Erde nachgewiesen (Ref. 2, 3, 4).

Eine zunehmende UV-Strahlung wirkt schdadigend auf das Wachstum und die Entwicklung von
Mikroorganismen (Plankton), Pflanzen und Tieren und kann zur Erh6hung von Erkrankungen
beim Menschen fiihren.

Vor dem Hintergrund des auch iiber Europa beobachteten Abbaus der stratosphérischen
Ozonschicht soll im Folgenden der heutige Wissensstand beziiglich der rdumlichen Verteilung
und der zeitlichen Entwicklung der UV-Strahlung in Deutschland dargestellt werden.

7.2 Allgemeine Grundlagen

Die von der Sonne emittierte optische Strahlung umfasst ein weites Spektrum. Sie reicht vom
langwelligen Infrarot (IR) {iber die sichtbare Strahlung bis hin zur kurzwelligen ultravioletten
Strahlung (UV). Die UV-Strahlung wiederum wird unterteilt in drei Bereiche: UV-A, UV-B

und UV-C (Tabelle 19):

Die sehr kurzwellige Strahlung im UV-C-Bereich wird durch molekularen Sauerstoff (O,) und
Ozon (0O3) bereits in groBeren Hohen (Stratosphire und Mesosphire) absorbiert und erreicht
den Erdboden nicht. Im UV-B-Bereich zwischen 290 und 320 nm wird etwa 90% der
extraterrestrischen Strahlung durch das atmosphérische Ozon absorbiert, im Wesentlichen in
der Stratosphire, und nur etwa 10% erreichen die Erdoberflache. Dagegen gelangt das UV-A
fast ungeschwicht zur Erdoberflédche.

Der UV-Anteil (UV-A und UV-B) macht etwa 6% der gesamten solaren bodennahen
Strahlungsenergie aus. Obwohl der UV-B-Anteil an der gesamten Sonnenstrahlung mit weniger
als 1% auBerordentlich gering ist, sind dessen schddigende Wirkungen in der Biosphire am
grofiten.
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Tabelle 19:  Einteilung der UV-Bereiche: 1 Nanometer(nm) entspricht 1 0° Meter (m).

uv- .. . o ..
Bereich Wellenlange |UV-Durchlassigkeit der Atmosphare
UV-A 320-400 nm | Gelangt fast vollstandig auf die Erdoberflache

Wird zu etwa 90% in der Atmosphare durch O3

uVv-B 290-320 nm absorbiert

Wird fast vollstandig in der Atmosphare durch

uv-C 200-290 nm O, und O; absorbiert

Die aus dem interplanetaren Raum eintreffende UV-Strahlung wird auf ihrem Weg durch die
Atmosphiare zum Erdboden auf vielfache Weise durch Absorption und Streuung an
Gasmolekiilen, Aerosolteilchen und Wolkentropfchen sowie durch Riickemission beeinflusst.
Ein groBler Teil der UV-B-Strahlung gelangt somit nicht direkt, sondern nach Streuung in der
Atmosphire indirekt auf die Erde. Die Streuung der direkten Sonnenstrahlung erzeugt die
diffuse Himmelsstrahlung. Die Summe von direkter und diffuser Sonnenstrahlung wird als
Globalstrahlung bezeichnet. Die diffuse Strahlung liefert bei allen Sonnenhdhen den
dominierenden Beitrag zur UV-Strahlung. (Ref. 5)

7.3 Einflussfaktoren der bodennahen UV-B-Strahlung

Neben dem gesamten Ozongehalt der Atmosphire werden die in Bodennéhe gemessenen UV-
Spektren auch durch andere EinflussgroBen wie beispielsweise Sonnenstand, Hohe der Station,
Bewolkung, vertikale Verteilung des Ozons, Gehalt an Aerosolen und Spurengasen sowie die
Riickstreuung am Erdboden (Albedo) bestimmt.

7.3.1 Ozon

Die Absorption im UV-B-Bereich ist stark wellenldngenabhidngig, wobei die kiirzeren
Wellenldngen entsprechend der Zunahme der Werte fiir den Ozon-Absorptionskoeffizienten
wesentlich starker absorbiert werden als die langeren. Im Bereich zwischen 320 und 290 nm
fallt die globale Bestrahlungsstirke mit abnehmenden Wellenldngen (zunehmende Energie der
Lichtquanten) um mehr als 5 Zehnerpotenzen ab. Im Gegensatz zum UV-B absorbiert Ozon im
UV-A-Bereich kaum.

7.3.2 Sonnenwinkel

Den grofiten Einfluss auf das bodennahe UV-B hat die Sonnenhohe, die von der
geographischen Breite sowie von der Tages- und Jahreszeit abhidngt. Mit zunehmender
Sonnenhdhe nimmt auch die UV-Strahlung zu, da der Lichtweg durch die Atmosphére kiirzer
wird.
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Die grofite Sonnenhdhe zur Mittagszeit auf einer geographischen Breite von 50° N (z.B.
Frankfurt/M) wird mit 63° um den 21. Juni erreicht, die niedrigste Sonnenhdhe zur Mittagszeit
mit ca. 16° um den 21. Dezember.

7.3.3 Hohe iiber NN

Die Hohe iiber NN stellt eine zusdtzliche geographische EinflussgroBBe flir die
Bestrahlungsstirke dar.

Da die stidlichen Regionen in Deutschland im Allgemeinen hoher gelegen sind als die
norddeutschen Flachlandstationen, ergibt sich hieraus eine Verstirkung des breitenabhéngigen
Stid-Nord-Gefilles.

7.3.4 Bewolkung

Die Bewolkung iibt fiir mittlere ndrdliche Breiten neben dem Sonnenstand den zeitlich wie
rdumlich am stérksten variierenden Einfluss auf die UV-Strahlung aus. Dabei spielen unter
anderem Bedeckungsgrad, Wolkenart, Wolkenhéhe und Michtigkeit sowie mikrophysikalische
Wolkenparameter eine Rolle. Diese Groflen lassen sich nur statistisch erfassen und ihr Einfluss
auf die UV-Strahlung ist im Einzelnen theoretisch nur unvollstdndig beschreibbar.

Modellrechnungen sowie Satellitenmessungen scheinen zu zeigen, dass die Strahlungs-
schwichung durch Wolken in geringem Maf3e von der Wellenldnge abhéngt (Ref- 2, 6).

7.3.5 Aerosole und Spurengase

Das atmosphirische Aerosol beeinflusst die bodennahe UV-Strahlung durch Streuung und
Absorption. Des Weiteren kann das Aerosol durch Abbau des stratosphdrischen Aerosols (z.B.
nach Vulkanausbriichen) die bodennahe UV-B-Strahlung indirekt beeinflussen. Die bodennahe
UV-Strahlung kann durch Anderungen des atmosphirischen Aerosolgehaltes erhoht oder
vermindert werden. Etwa 99% des atmosphérischen Aerosols befindet sich in der Troposphire
und nur etwa 1% in der dariiber liegenden Stratosphére. Obwohl sich nur 10% des Ozons in der
Troposphére befinden, schwicht dieses Ozon wegen der starken Streuung der UV-Strahlung am
Aerosol infolge des grofBBeren Lichtweges wahrscheinlich die UV-B-Strahlung stirker als es
seinem geringen Anteil von nur 10% entspricht (Ref. 7).

Neben Ozon absorbieren auch andere Spurengase (z.B. SO,, NO,) Sonnenstrahlung im UV-B-
Bereich. Deren Einfluss auf die UV-B-Strahlung ist jedoch vernachléssigbar gering.
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7.3.6 Albedo

Auf den nichtpolaren Breiten der Nordhalbkugel liegt die Reflektivitit der Erdoberfliche
(Albedo) im UV-Bereich unterhalb von 10% fiir die meisten Oberfldchen und meteorologischen
Bedingungen (Ref. 2). Ausnahmen bilden Schnee- und Wasserflachen, wo die Albedo-Werte
groBer sein konnen. Die mittels Satelliten gemessenen Reflextivititen liegen zwischen 2% tiber
vegetations-bedeckten Landoberflichen und etwa 8% tiber Teilen der Wiiste Sahara. Mit 10 bis
90% der einfallenden UV-B-Strahlung reflektieren Schneefldchen am stirksten.

7.4 Messungen der UV-Strahlung

Zuverldssige UV-B-Messdaten existieren wegen erheblicher messtechnischer Probleme erst ab
Ende der 80er Jahre. Die vor dieser Zeit fast ausschlielich mittels integraler UV-B-Messungen
(z.B. Robertson-Berger-Spektrometer) gewonnenen Daten sind angesichts der erheblichen
zeitlichen Variabilitit und der vergleichsweise sehr geringen UV-B-Zunahme nicht geeignet,
eine Zunahme von UV-B als Folge der stratosphirischen Ozonabnahme nachzuweisen. Hierfiir
werden Spektralradiometer bendtigt, die in schmalen Wellenldngenintervallen das gesamte UV-
B-Spektrum aufnehmen konnen (z.B. Bentham 150, 300 M-Spektralradiometer). Seit Ende der
80er-Jahre wurden weltweit eine Vielzahl von Messungen mit Spektralradiometern
durchgefiihrt (Ref. 2).

7.4.1 UV-Messungen in Deutschland

Seit Juli 1993 betreibt das Umweltbundesamt (UBA) gemeinsam mit dem Bundesamt fiir
Strahlenschutz (BfS) ein UV-Messnetz zur kontinuierlichen, spektral aufgelosten Messung der
bodennahen solaren UV-Strahlung bei 60 verschiedenen Wellenldngen zwischen 290 und 450
nm (UV-B und UV-A). Das Messnetz besteht aus den 4 Stationen Zingst (Ostseekiiste), Langen
(Rhein-Main-Gebiet), Schauinsland (Stidschwarzwald) und Neuherberg (Stadtrand von
Miinchen). In der Zwischenzeit wurde das Messnetz durch vier zusitzliche, assoziierte
Stationen erweitert, die vom LfU Bayern (Kulmbach), BAuA Dortmund, DWD Potsdam sowie
von der Uni Kiel in Westerland (Sylt) betrieben werden. Die UV-Messungen erfolgen mit den
spektral hochauflésenden Bentham-150 M Geréten.

Spektral aufgeloste UV-B-Messungen werden auch an den 3 Meteorologischen Observatorien
(MO) des Deutschen Wetterdienstes (DWD) mittels Brewer-Spektrometer durchgefiihrt: am
MO HohenpeiBlenberg seit 1990, am MO Potsdam seit 1993 und am MO Lindenberg seit 1995.

Die Aufgabe des UV-Messnetzes von BfS und UBA ist die kontinuierliche Uberwachung der
bodennahen solaren UV-Strahlung mit einer fiir die Feststellung eines langzeitigen Trends und
Bewertung von dessen Folgen ausreichenden Genauigkeit. Wéhrend das BfS den medizinisch-
strahlenhygienischen Aspekt der UV-Strahlung untersucht, obliegt dem UBA die Bewertung
der UV-Strahlung aus 6kologischer und luftchemischer Sicht.

Ein Hauptziel fiir das UBA ist hierbei die Feststellung von Langzeittrends als Folge der auch
iiber Deutschland beobachteten Abnahme der stratospharischen Ozonschicht. In [Abbildung 48
sind die im Jahre 2000 in Deutschland operierenden UV-Messstationen dargestellt.
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Die Messdaten unterliegen einer strengen Qualitdtskontrolle und Qualitdtssicherung, wodurch
sich eine Datenqualitit erreichen ldsst, die den hohen Anforderungen wie z.B. dem Nachweis
einer moglichen Zunahme der bodennahen UV-B-Strahlung als Folge der Abnahme des
stratosphdrischen Ozons geniigt (Ref. 8, 9).
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Abbildung 48: UV-Messstationen in Deutschland, die im Jahre 2000 die UV-Strahlung
mittels Spektralradiometern (Bentham, Brewer) gemessen haben
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7.4.2 Ergebnisse

Die bisherigen Ergebnisse der Messungen in den UV-Messnetzen von UBA/BfS und DWD
lassen sich wie folgt zusammenfassen:

e Die jahreszeitliche Variabilitit, die durch den Sonnenstand hervorgerufen wird, ist
erheblich. Das Verhiltnis zwischen den Tagesmaximalwerten im Winter und im Sommer
betriagt bei der Wellenldnge von 300 nm etwa 1:1000, bei den maximalen sommerlichen
Tagesmitteln von UV-B bzw. UV-A etwa 1:50 bzw. 1:20.

e Das Siid-Nord-Gefille der Bestrahlungsstirke bei 300 nm ist mit ca. 20 bis 40 % hdheren
maximalen sommerlichen Werten in Neuherberg bzw. Schauinsland gegeniiber Zingst recht
ausgeprigt. Dagegen sind die Unterschiede bei UV-B und vor allem beim UV-A wesentlich
geringer.

e Fiir Stationen auf gleicher geographischer Breite (Schauinsland, Neuherberg) ist auch der
Einfluss der Stationshohe erkennbar. An der hoher gelegenen Station Schauinsland (1205 m
i. NN) sind bei vergleichbaren Ozonsdulen die maximalen Strahlungswerte bei 300 nm um
etwa 25% hoher als an der Station Neuherberg (493 m ii. NN). Fiir die maximalen UV-B-
Tagesmittel sind die Unterschiede mit ca. 10% geringer, wihrend bei den entsprechenden
UV-A-Werten keine sichtbaren Unterschiede mehr auftreten.

e Wechselnde Bewodlkung verursacht erhebliche Unterschiede der UV-Bestrahlungsstirke
von Tag zu Tag bis zu einem Faktor 10 und mehr.

e Mit einem im UBA (Langen) entwickelten Verfahren (Ref. 10) konnte der Jahresgang des
Gesamtozons (Stratosphire und Troposphire) an den 4 Stationen im UV-Messnetz von
UBA/B{S bestimmt werden. Die Messungen haben ein Maximum in den Monaten Februar,
Mirz und April (ca. 380 DU) und ein Minimum im Oktober und November (280 DU)
ergeben, in guter Ubereinstimmung mit den langjihrigen Messungen des Deutschen
Wetterdienstes am Meteorologischen Observatorium Hohenpeiflenberg (MOH, DWD). (DU
= Dobson Units)

e Die im Messnetz von UBA/BfS bisher durchgefiihrten Messungen konnten die inverse
Beziehung zwischen abnehmenden Ozongehalten der Stratosphire und zunehmender UV-B-
Strahlung eindeutig nachweisen, wenn auch nur fiir kurze Zeitspannen. Danach verursachte
beispielsweise eine Abnahme der Ozonsdule um 20 % in etwa eine Verdoppelung der
Strahlung bei der sehr kurzen Wellenldnge von 300 nm. Die entsprechende Zunahme fiir die
gesamte UV-B-Strahlung (290-320 nm) betrug dagegen nur etwa 20%.

e Nach Untersuchungen am Meteorologischen Observatorium Hohenpeiflenberg des
Deutschen Wetterdienstes (MOH, DWD) haben die Jahresmittelwerte fiir das Gesamtozon
(Stratosphére und Troposphédre) zwischen 1968 und 1999 um etwa 10% abgenommen, d.h.
um etwa 3% pro Dekade In den letzten 10 Jahren hat sich dieser Trend beschleunigt (Ref.
11, 12). Als Folge der Ozonabnahme miisste die UV-B-Strahlung angestiegen sein.

e Die Frage, ob und wie viel die UV-B-Strahlung in Deutschland als Folge der abnehmenden
Ozonkonzentrationen langzeitig zugenommen hat, kann auf der Basis der UV-Messungen
im UBA/BfS-Messnetz noch nicht beantwortet werden, da die Messreihen mit nur 7 Jahren
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zu kurz sind und die Variabilitit der anderen Einflussfaktoren um GroéBenordnungen iiber
den zu erwartenden Langzeit-Anderungen der UV-B-Strahlung liegt.

e FEine Erhohung der UV-Strahlung als Folge der langfristigen Ozonabnahme konnte aber am
Meteorologischen Observatorium Hohenpei3enberg des Deutschen Wetterdienstes wéhrend
der letzten 30 Jahre indirekt festgestellt werden (Ref. 11)

e FEine ausfiihrliche Darstellung der rdumlichen Verteilung und der zeitlichen Entwicklung
der UV-Strahlung in Deutschland vor dem Hintergrund des stratosphérischen Ozonabbaus
sowie moglicher Auswirkungen zunehmender UV-Strahlung ist im Jahresbericht 1999 aus
dem Messnetz des Umweltbundesamtes (Texte 58/00, S.158-190) enthalten. Der
Jahresbericht kann bezogen werden bei der Bibliothek des UBA, Bismarckplatz 1, 14193
Berlin.
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8. FERNERKUNDUNG VON
LUFTVERUNREINIGUNGEN MITTELS
KORRELATIONS-SPEKTROSKOPIE (COSPEC)

Siegfried Beilke, Wolfgang Grosch und Dieter Jost

8.1 Einleitung

Im Jahre 1979 wurde von der Pilotstation Frankfurt des Umweltbundesamtes ein in Kanada
entwickeltes Fernerkundungssystem zur Messungen von Luftschadstoffen (SO,, NO,) erprobt
und eine Reihe von Anwendungsmoglichkeiten vorgeschlagen. Das Barringer Korrelations-
spektrometer (COSPEC) ist ein auf einem optischen Verfahren basierendes Fernmessgerit mit
dem der Gesamtgehalt an Schwefeldioxid (SO;) und Stickstoffdioxid (NO,) in einer Luftsdule
tiber dem Geritestandort gemessen werden kann. Der Einsatz dieser Technik in einem
fahrenden Messwagen oder in einem Flugzeug erlaubt die quantitative Bestimmung dieser
beiden Gase iiber der Fahrt- bzw. Flugroute. Diese Traversenfernmesstechnik wurde damals
eingesetzt, um die Ausbreitung von Rauchfahnen sowie die Emissionsstirke von Punkt- und
Flachenquellen zu bestimmen. Des Weiteren wurde diese Technik vom Umweltbundesamt
erstmals eingesetzt, um die grenziiberschreitenden Massenfliisse von SO, und NO, vor allem
zwischen der damaligen DDR und der CSSR und der Bundesrepublik quantitativ zu bestimmen

(Ref. 1).
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Abbildung 49: Prinzip der COSPEC-Traversenfernmesstechnik
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Eine andere Einsatzmoglichkeit des COSPEC, die inzwischen weltweite Verbreitung gefunden
hat, wurde Anfang der 80er Jahre von der Pilotstation des Umweltbundesamtes vorgeschlagen
und erfolgreich erprobt: Das System erlaubt die quantitative Bestimmung von chemischen
Umwandlungen von Spurengasen in der Luft wie beispielsweise die quantitative Umwandlung
von Stickstoffmonoxid (NO) zu Stickstoffdioxid (NO,). Umwandlungsprozesse dieser Art
finden z.B. in den Abgasfahnen von Grof3feuerungsanlagen statt. zeigt das
Prinzip dieser Traversenfernmesstechnik.

In den folgenden Abschnitten werden einige Anwendungen des COSPEC-Fernmessverfahrens
beispielhaft dargestellt.

8.2 Ausgewihlte Messergebnisse

8.2.1 Bestimmung der Emissionen von Flachenquellen

Messungen zur Bestimmung der Emissionen von Fliachenquellen wurden in mehreren
Messkampagnien im Januar und Mai 1980 erfolgreich im und um das Ruhrgebiet durchgefiihrt.

Bei der Berechnung der Gastransporte und der Emissionen musste streng darauf geachtet
werden, dass vor und wéhrend der Messfahrten stationdre meteorologische Verhéltnisse
herrschten, vor allem beziiglich Windgeschwindigkeit und Windrichtung. Die unter diesen
Bedingungen ermittelten, im Wesentlichen Emissionen aus dem Ruhrgebiet zuzuordnenden
Massenfliisse lagen zwischen 25 und 38 kg/s (£ 50%) fiir SO, sowie zwischen 9 und 14 kg/s (£
30%) fiir NO,, in guter Ubereinstimmung mit den auf Grund statistischer Verfahren ermittelten
Emissionskatastern. Die heutigen SO, - Emissionen des Ruhrgebietes liegen sehr
wahrscheinlich um mehr als einen Faktor 10 unter den damaligen Emissionen, die heutigen
NOx - Emissionen haben dagegen weniger stark abgenommen.

Im Gegensatz zur erfolgreichen Messung der SO,- und NO,-Transporte im Ruhrgebiet konnten
auf dem Frankfurter Flughafen unter der An- und Abflugschneise Anfang der 80er Jahre keine
gegeniiber dem Hintergrund erhdhten vertikal integrierten Konzentrationen festgestellt werden.
Der Grund liegt neben der geringen Messempfindlichkeit des damaligen SO,-COSPEC-Gerites
auch an den damals im Vergleich zu den anderen Emissionsquellen relativ geringen Emissionen
der startenden und landenden Flugzeuge.

8.2.2 Bestimmung von grenziiberschreitenden Transporten

Messungen zur Bestimmung von grenziiberschreitenden Transporten von SO, und NO, wurden
zwischen 1981 und 1985 schwerpunktméfig entlang der Grenzen zwischen der Bundesrepublik
und der DDR/CSSR durchgefiihrt. Als Messtrdager fiir die COSPEC-Gerite dienten dabei
Flugzeuge (Geosens (NL) und DFVLR (Oberpfaffenhofen)) sowie Messwagen (UBA,
Pilotstation Frankfurt sowie Bayerisches Landesamt fiir Umweltschutz, Miinchen, Ref. 1, 2, 3).
Die [Abbildung 50| und [Abbildung 51| zeigen die Routen fiir die flug- und bodengestiitzten
Traversenmessungen
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Il GEOSENS ! s
I DFVLR,UBA
IV OFVLR

Bayreuth

For more details
(s2e figure 2)

Abbildung 50: Einsatz der COSPEC-Gerdte zur Messung von grenziiberschreitenden
Transporten von  Luftverunreinigungen in Flugzeugen (GEOSENS,
Rotterdam, DFVLR, Oberpfaffenhofen) und Messwagen (UBA, Pilotstation
sowie BLfU, Miinchen), (Ref. 2)
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Abbildung 51: Einsatz der COSPEC-Gerdte zur Messung von grenziiberschreitendem
Transport von Luftverunreinigungen im nordostbayerischen Grenzgebiet

(gestrichelt: Flugzeugmessungen der DFVLR, durchgezogene Linie: UBA-
Messwagen), (Ref. 2)

Der Schwerpunkt fiir den Einsatz der COSPEC-Messwagen war das nordostbayerische
Grenzgebiet, wo im Winter bei Nord- bis Ostwinden entlang der Grenze zur DDR und zur
CSSR Episoden mit hohen Schwefeldioxidimmissionen und mit Beldstigungen durch
"Katzendreckgeruch" auftraten. Die SO,-Konzentrationen im nordostbayerischen Grenzgebiet
haben damals die heute unvorstellbar hohen Werte von iiber 1 mg/m? erreicht.
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Abbildung 52: Linienintegrale der Konzentration von SO, am 14. Januar 1985 gemessen mit

UBA COSPEC-Messwagen im nordostbayerischen Grenzgebiet iiber eine
Traverse von ca. 90 km bei Wind aus Nordost (Import von Luftver-
unreinigungen)

200 ] 7 T T ) T T 7 1
tppm-m) | _
160 L NO, COSPEC B
120 § -
= -
80 -
- - -
20 |, s = =2
: = 7 Ly
;M
l Fo A 1 1 L 'l 1 _
18 E]- 55 T2 ‘k m
Abbildung 53:  Linienintegrale der Konzentration von NO, am 14. Januar 1985 gemessen

mit UBA COSPEC-Messwagen im nordostbayerischen Grenzgebiet iiber
eine Traverse von ca. 90 km bei Wind aus Nordost (Import von Luftver-
unreinigungen)

[Abbildung 52|

und |Abbildung 53| zeigen als Beispiel die mit dem UBA-Messwagen am 14.

Januar 1985

gemessenen Linienintegrale der SO;-und NO,-Konzentrationen im

nordostbayerischen Grenzgebiet bei Wind aus Nordost. Die entsprechenden Massenfliisse liber
den ca. 90 km langen Grenzabschnitt betrugen fiir SO, etwa 22 kg/s und fiir NO, etwa 5 kg/s.
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Abbildung 54: Berechnete grenziiberschreitende Importe von SO, (weifs) und NO;
(schattiert)(NO,) in Nordostbayern iiber einen Grenzabschnitt von ca. 90 km
auf der Basis der COSPEC-Bodenmessungen (rechts) sowie der
Flugzeugmessung (links)

[Abbildung 54 zeigt die Ergebnisse aller mit dem COSPEC - Messwagen bestimmten
Massenfliisse von SO, und NOx (im Wesentlichen NO;) iiber einen ca. 90 km langen
Grenzabschnitt im nordostbayerischen Grenzgebiet bei Wind aus Nordost, Ost bis Siidost. Im
Gegensatz zu heute wurden in den frithen 80er Jahren weit groflere SO,- als NOx- Mengen bei
oOstlichen Winden importiert.

Die |[Abbildung 55| und [Abbildung 56 zeigen je ein Beispiel fiir einen Messflug entlang der
gesamten Grenze zwischen der Bundesrepublik und der DDR/CSSR iiber eine Lénge von ca.
700 km bei Wind aus Stidost (Import von Luftschadstoffen, bzw. zwischen der
Bundesrepublik und der DDR iiber eine Linge von etwa 600 km bei Wind aus Nordwest
(Export von Luftschadstoffen, Abbildung 56| die unterschiedlichen MaBstibe sind zu
beachten).

Ein Vergleich zwischen importierten und exportierten Schadstoffmengen und eine
Hochrechnung auf jéhrliche Werte auf der Basis der beiden Episodenmessungen ist nicht
moglich, da die Messungen an unterschiedlichen Tagen mit sehr unterschiedlichen
Emissionsbeitrdgen und Transportbedingungen durchgefiihrt wurden.
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Abbildung 55: Ergebnisse von Flugzeugmessungen zum grenziiberschreitenden Transport
von SO, NO, und Oj iiber die Grenze zwischen der Bundesrepublik und der
DDR/CSSR am 22. August 1984, Wind aus Siidost (d.h. Import von
Luftverunreinigungen)
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Abbildung 56: Ergebnisse von Flugzeugmessungen zum grenziiberschreitenden Transport
von SO,, NO, und Oj; iiber die Grenze zwischen der Bundesrepublik und der
DDR/CSSR am 18. Juni 1985, Wind aus Nordwest (d.h. Export von

Luftverunreinigungen). Die unterschiedlichen Maf3stibe in |Abbildung 55|
gegeniiber |Abbildung 56|sind zu beachten.
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8.2.3 Bestimmung der Umwandlung von NO zu NO, in Abgasfahnen

Anfang der 80er Jahre war die Oxidation von NO zu NO; speziell in Abgasfahnen grofer
Punktquellen wie beispielsweise von Kraftwerken ein Problem von hohem Interesse. Diese
Oxidation ist ein komplizierter Prozess, der von einer Vielzahl chemischer und physikalischer
Prozesse abhdngt. In der Atmosphire erfolgt die Oxidation des an der Schornsteinmiindung
emittierten NO weitgehend durch Oj;. Die Bestimmung der NO-Umwandlung mit dem
Fernmesssystem des UBA beruht auf der Messung des Verhiltnisses von NO, zu SO, in
verschiedenen Entfernungen vom Kraftwerk, wobei das SO, als quasi-inerter Tracer benutzt
wurde. Die Ergebnisse werden angegeben als prozentuales Oxidationsverhidltnis NO,/NOXx,
integriert liber den Rauchfahnenquerschnitt, mit NOx=NO+NO,. FEine ausfiihrliche
Beschreibung der Messmethode sowie der fiir die Bestimmung der NO-Oxidation gemachten
weiteren Annahmen ist in Literaturverdffentlichungen enthalten (Ref. 4, 5). Messungen zur
Bestimmung der NO-Umwandlung wurden zwischen 1980 und 1982 in den Abgasfahnen der
damals kohlebefeuerten Kraftwerke Staudinger (Hanau) und Wilhelmshaven durchgefiihrt.
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Abbildung 57: Prozentuales  Oxidationsverhdltnis  NOJ/NO,, integriert iiber den
Fahnenquerschnitt als Funktion des Abstandes, gemessen an der Abgasfahne
des Kraftwerkes Staudinger (Hanau)

In sind die Ergebnisse von 29 Messungen an der Abgasfahne des Kraftwerkes
Staudinger beispielhaft dargestellt. Die hochsten NO-Oxidationsraten wurden bei instabilen
atmosphirischen Bedingungen gefunden (Pasquill-Stabilititsklassen B und C), geringere
Umwandlungsraten ergaben sich bei stabiler Bedingungen (Pasquillklassen D fiir neutrale und
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E fiir leicht stabile atmosphérische Bedingungen). Die niedrigste NO,-Bildung wurde bei
bedecktem Himmel und leichtem Regen- oder Schneefall gemessen. Der Grund liegt
wahrscheinlich auch in einer stark reduzierten photochemischen Aktivitdt verbunden mit
extrem geringen Ozonkonzentrationen.

An der Abgasfahne des Kraftwerkes Wilhemshaven (Nordseekiiste) wurden wegen der
Besonderheiten der Land- See-Windverhiltnisse wéhrend einer Messperiode vom 11. bis 13.
Mai 1982 etwas geringere NO-Oxidationsraten gefunden als an der Abgasfahne des
Kraftwerkes Staudinger (Ref. 6).

Die Ergebnisse der COSPEC-Fernmessungen an den Abgasfahnen der Kraftwerke Staudinger
und Wilhemshaven lassen sich wie folgt zusammenfassen (Ref. 6):

e An der Schornsteinmiindung liegt NOx weitgehend als NO vor. In den meisten Féllen
betrug der NO-Anteil mehr als 98%.

e Die NO-Umwandlung wird im Wesentlichen durch die Geschwindigkeit bestimmt, mit der
sich die Abgasfahne mit der ozonhaltigen Umgebungsluft mischt. Die Oxidationsrate ist bei
instabilen Bedingungen (schnellere Vermischung der Fahne mit der Auflenluft) wesentlich
grofler als bei neutralen und stabilen atmosphérischen Bedingungen.

e Fir instabile atmosphérische Bedingungen zeigen die vorliegenden Messungen eine
ausgepragte Abhidngigkeit der NO-Oxidationsrate von der Osz-Konzentration. Die
Oxidationsrate nimmt mit steigenden Ozongehalt der Umgebungsluft stark zu.

e Die iiber den gesamten Fahnenquerschnitt integrierte NO-Oxidationsrate nahm in den
meisten Fillen mit zunehmender Entfernung vom Kraftwerk ab. Dieses Verhalten entspricht
der Durchmischung der Fahne mit AuBlenluft. In den meisten Fillen erwies sich fiir den
Nahbereich (bis ca. 10 km) die Breite der Fahne als gutes MaB fiir die Durchmischung.

e Die maximale NO-Oxidationsrate betrug 80 bis 90%, in guter Ubereinstimmung mit
Modellrechnungen.

e In der Regel verlief die Oxidation langsam. In der Mehrzahl der Félle wurde 50% des
emittierten NO erst in Entfernungen von mehr als 10 km vom Kraftwerk zu NO, oxidiert.

e Die integrierte NO-Oxidation in der Abgasfahne der Kraftwerke kann nicht als ein Prozess
erster Ordnung beschrieben werden. Dies kompliziert eine Behandlung der NO-Oxidation in
Ausbreitungsmodellen.

e Die von Beilke et al. (1981, Ref-4) aus der Literatur zusammengestellten, auf Grund von in-
situ Flugzeugmessungen ermittelten NO-Oxidationszeiten waren in guter Ubereinstimmung
mit den mittels COSPEC-Fernmessung vom Boden aus bestimmten Zeiten (Ref. 6).
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9.  FLUCHTIGE ORGANISCHE VERBINDUNGEN
(VOC)

Jiirgen Miiller, Frangoise Riedel, Christine Hoffmann und Ralph Hubscher

9.1 Trends fliichtiger organischer Luftverunreinigungen
(VOC) in Stadt- und Landluft

9.1.1 Einleitung

Seit zwei Jahrzehnten werden an der Pilotstation die Konzentrationen organischer
Luftverunreinigungen (VOC = Volatile Organic Compounds) gemessen. An Messstellen in
Stadt- und Landluft erfolgt eine regelmidflige Probenahme, um die zeitlichen Trends und das
Konzentrationsgefédlle zwischen Orten unterschiedlicher Luftqualitit zu beobachten. Zur
Probenahme der VOC wurden Absorptionsrohrchen mit Aktivkohle verwendet. Die
Probenahmedauer betrug 24 Stunden und wurde zehnmal monatlich durchgefiihrt.

VOC mit einer atmosphérischen Verweilzeit kleiner als 3 Tage (insbesondere aliphatische und
aromatische Kohlenwasserstoffe) spielen eine wichtige Rolle als Vorldufer bei der Bildung von
Photosmog (auch ,,Sommersmog* genannt). VOC mit atmosphirischer Verweilzeit von
mehreren Monaten und Jahren (z.B. Fluorchlorkohlenwasserstoffe) gelangen in die
Stratosphire, beeinflussen die Ozonschicht und sind oft klimarelevant.

Einige VOC wirken direkt toxisch, z.B. Benzol oder die Losungsmittel Trichlorethen (Tri) und
Tetrachlorethen (Per). Einige VOC sind partiell photosmog- und klima- als auch
gesundheitsrelevant (z.B. Chloroform oder 111-Trichlorethan).

9.1.2 Ergebnisse

e Fiir die Kohlenwasserstoffe Isopentan, Pentan und Hexan wurde in Stadtluft
(Wohngebiet Offenbach/M.) im Verlauf der letzten Jahre eine Konzentrationsabnahme
gemessen. Dies wurde durch die Zunahme der Katalysatorfahrzeuge bewirkt. An den
Mittelgebirgsstationen Deuselbach (Hunsriick) und Schauinsland (Schwarzwald) ist diese
deutliche Abnahme nicht zu beobachten, was moglicherweise durch vermehrten
Ausflugsverkehr im Sommer wie im Winter verursacht wird.

e Die aromatischen Kohlenwasserstoffe Toluol und Benzol verzeichnen in
Stadtluft ebenfalls Konzentrationsabnahmen. Benzol ist aufgrund der verminderten Beigabe
im Benzin (weniger als 1%) und die Zunahme von Katalysatorfahrzeugen deutlich
zuriickgegangen. In der Mittelgebirgsluft ist fiir Toluol keine Abnahme zu beobachten

(Abbildung 5§).
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Die FCKW-Verbindung R 113 (Trichlor 112 Trifluor 122 Ethan) mit der atmosphérischen
Verweilzeit von 5 Jahren hat sich im Verlauf der letzten Jahre auf einen fast gleichen Wert

in Stadt- und Landluft eingependelt (Abbildung 60)).

Das Losungsmittel Chloroform (Abbildung 60) (Verweilzeit 140 Tage) ist im Jahre 1997 in
Deuselbach deutlich zuriickgegangen, da lokale Quellen reduziert wurden.

Die langlebigen Losungsmittel Trichlorethan 111 (Verweilzeit 3 Jahre) und Tetrachlor-
kohlenstoff (Verweilzeit 50 Jahre) sind fast homogen iiber Stadt- und Landluft verteilt

(Abbildung 61]).

Die kurzlebigen Losungsmittel Trichlorethen, (Handelsname Tri), mit einer Verweilzeit von
11 Tagen und Tetrachlorethen (Handelsname Per), mit einer Verweilzeit von 50 Tagen,
zeigen zwischen Offenbach und Schauinsland deutliche Unterschiede. Aufgrund lokaler
Quellen ist dies in Deuselbach, insbesondere filir Tetrachlorethen, nicht der Fall.
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Abbildung 58:Konzentrationstrends der Jahresmittelwerte von Pentan, Isopentan, Hexan
und Toluol in Offenbach (schraffiert), Deuselbach (Hunsriick) (weif3) und
Schauinsland (Schwarzwald) (schwarz)
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Abbildung 59: Konzentrationstrends der Jahresmittelwerte von Toluol in Offenbach,
Deuselbach und Schauinsland (grau) sowie Benzol in Offenbach/M (weif3).
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Abbildung 60: Konzentrationstrends der Jahresmittelwerte von R 113, Chloroform,
Trichlorethan 111 und Tetrachlorkohlenstoff in Offenbach (schraffiert),
Deuselbach (weifs) und Schauinsland (schwarz)
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Abbildung 61: Konzentrationstrends der Jahresmittelwerte von Trichlorethen (Tri) und
Tetrachlorethen (Per) in Olffenbach (schraffiert), Deuselbach (weifs) und
Schauinsland (schwarz)

9.2 Isopren, ein natiirlicher Photosmogvorliufer

Isopren gehort zu den biogenen fliichtigen Kohlenwasserstoffen, die bei Temperaturerh6hung
und Lichteinwirkung von Bdumen hauptséchlich im Sommer emittiert werden. Es ist ein
natlirlicher Photosmogvorldufer, der ebenso wie die insbesondere durch Verbrennungsquellen
freigesetzten Kohlenwasserstoffe zur Bildung von Photooxidantien (Ozon, Peroxyacetylnitrat
(PAN), Formaldehyd, etc.) beitragt.

Voraussetzung fiir die Photosmogbildung sind als Vorldufersubstanzen neben
Kohlenwasserstoffen auch Stickoxide sowie Sonneneinstrahlung. Falls Stickoxide, die
iiberwiegend mit Kfz-Abgasen emittiert werden, in Waldgebiete gelangen, kann dort an
strahlungsreichen Sommertagen auch Photosmog entstehen.

9.3 Messung fliichtiger organischer Luftverunreinigungen

(VOC) an Orten unterschiedlicher Verkehrsdichte

Um das Konzentrationsgefille fliichtiger organischer Verbindungen (VOC) zwischen Strallen
unterschiedlicher Verkehrsdichte zu ermitteln, erfolgten mobile Probenahmen. Zur Messung
der VOC kamen zwei Verfahren zur Anwendung:

Die Luft wird iiber Aktivkohle geleitet, wobei die VOC auf der Oberflidche haften bleiben. Zum
Nachweis der gesammelten Komponenten geniigt es, etwa 50 1 Luft anzusaugen. Im Labor
werden die VOC mittels Benzylalkohol von der Aktivkohle desorbiert. Die Analyse erfolgt
mittels Dampfraum-Gaschromatografie (GC). Die Trennung der Komponenten im GC wird mit
einer Kapillarsdule durchgefiihrt. Hinter der Trennsdule erfolgt der Nachweis der chlorierten
Verbindungen mittels ECD- und der der aliphatischen und aromatischen Kohlenwasserstoffe
mittels FID-Detektor.
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Die Messluft wird liber Tenaxrohrchen angesaugt, wobei 10 1 zum Nachweis der VOC-
Komponenten ausreichen. Im Labor erfolgt die Analyse mittels GC. Hierbei wird die
Probeneingabe mit Hilfe automatischer thermischer Desorption (ATD) durchgefiihrt. Da im
Unterschied zur Dampfraum-GC das gesamte Probengut in die Trennsdule aufgegeben wird,
braucht man beim Sammeln im Gegensatz zur Dampfraum-GC weniger Messluft. Die
Trennung der Komponenten erfolgt mit Kapillarsdulen. Der Nachweis wird mit ECD- und FID-
Detektor gefiihrt.

In sind die Konzentrationsmittelwerte vormittidglicher Messfahrten auf der
Autobahn, im Verlauf der Standzeit am Flughafen und bei der Riickfahrt auf einer Stadtstraf3e
exemplarisch aufgefiihrt.

Auf der Autobahn und der luftaustauscharmen Stadtstral3e waren die Aromatenkonzentrationen
in der gleichen GroBenordnung. Beim Aufenthalt am Flughafen, abseits der Autobahn, waren
die Konzentrationen deutlich niedriger. Fiir die chlorierten Kohlenwasserstoffkomponenten, die
in Autoabgasen kaum vorhanden sind, wurden an allen Messorten Konzentrationen gleicher
GroBenordnung gemessen.
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Tabelle 20:  Mittlere Konzentrationen in ug/m*> von aromatischen und chlorierten
Kohlenwasserstoffen auf Autobahnen, Flughafen und Stadtstrafien, gemessen
an 8 Werktagen zwischen dem 16. Oktober 1996 und dem 3. Februar 1997.

Messort Ethyl- mp-
und Grofle Benzol Toluol Styrol 0-Xylol
. benzol Xylol
Uhrzeit
A3 09:00- | Mittelw. 35 8.7 1.2 2.7 0.3 2.1
09:30 Max. 5.0 13.8 1.9 0.5 0.5 39
Min. 1.1 2.4 0.5 0.1 0.1 0.8
A5 09:30- | Mittelw. 6.4 14.2 1.3 4.9 0.6 3.1
10:00 Max. 16.2 45.7 3.8 16.3 2.1 9.5
Min. 1.6 35 04 1.5 0.1 0.9
Flughafen | Mittelw. 2.8 4.6 0.8 1.9 04 2.1
10:20- Max. 12.3 14.0 2.7 5.9 1.2 7.3
11:20 Min. 0.5 35 0.1 0.2 0.1 0.3
Stadtstralle | Mittelw. 6.0 12.1 2.2 4.9 0.6 3.0
11:30- Max. 12.8 23.7 4.2 93 1.1 5.8
12:20 Min. 1.5 3.6 0.5 1.1 0.1 0.8
Messort und Grifie 111-Tri- Tetrachlor- Trichlor- Tetrachlor-
Uhrzeit chlorethan | kohlenstoff | ethen (Tri) ehen (Per)
A3 09:00- Mittelw. 1.0 0.9 1.5 03
09:30 Max. 2.8 1.7 29 1.2
Min. 0.4 0.4 0.8 0.1
A5 09:30- Mittelw. 1.0 1.0 1.5 0.3
10:00 Max. 2.5 1.5 2.6 0.7
Min. 0.5 0.6 1.0 0.1
Flughafen Mittelw. 0.6 0.8 1.0 0.2
10:20- Max. 0.9 1.6 2.1 0.6
11:20 Min. 0.3 0.4 03 0.1
Stadtstralle Mittelw. 0.9 1.0 1.4 03
11:30- Max. 1.7 1.5 2.7 0.7
12:20 Min. 0.4 0.4 0.5 0.1
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9.4 Raumliche und zeitliche Varianzen, Reaktionsraten und
Verweilzeiten fliichtiger organischer Verbindungen (VOC)

Hauptbestandteile der organischen Luftverunreinigungen sind gasformige Kohlenwasserstoffe
(KW), die tberwiegend durch Verbrauch fossiler Brennstoffe in Industrie, Haushalt und
Verkehr in die AuBenluft gelangen. Die KW =zdhlen neben Stickoxiden zu den
Vorldufersubstanzen bei der photochemischen Smogbildung. Viele halogenierte
Kohlenwasserstoffe (FCKW und CKW) sind ebenfalls leichtfliichtig und wurden durch
Gebrauch als Treibgas, Kiihl-, Losung- und Reinigungsmittel in der Atmosphére freigesetzt. Im
Gegensatz zu den kurzlebigen KW sind die FCKW und CKW an der Photosmogbildung kaum
beteiligt. Die FCKW und mehrere CKW sind in der Troposphire inert und werden erst in der
Stratosphédre durch harte UV-Strahlung zerlegt. Als Verursacher der Ozonlochbildung stellen
sie eine Gefahr fiir die Biosphire dar. Der Gebrauch von FCKW ist deshalb weltweit
eingeschrankt oder verboten worden.

In sind die Relativprofile der 9 gemessenen Verbindungen an den Stationen
Frankfurt/M., Deuselbach (Hunsriick) und Schauinsland (Schwarzwald) aufgezeichnet. Hierbei
wurde die Summe der Einzelkonzentrationen als 100% festgesetzt. Obwohl die
Absolutkonzentrationen in Stadtluft weit hoher als in Mittelgebirgsluft liegen, weisen die
Relativprofile weitgehend gleichféormigen Verlauf auf.

In sind die monatlichen Standardabweichungen, gemessen im Jahr 1990, an den
drei Messstationen dargestellt. Der Abbau organischer Verbindungen in Luft erfolgt
hauptsidchlich durch Reaktion mit OH-Radikalen. Bei Annahme einer Reaktion Pseudo-1.
Ordnung besteht filir die atmosphidrische Verweilzeit T eine umgekehrte Proportionalitdt zur
OH-Konzentration der Luft und der Reaktionskonstanten kogy:

1

O T~ o]

Je kleiner die Reaktionsraten, desto geringere Standardabweichungen werden beobachtet. Dies
wird auch in deutlich, in der die Standardabweichungen in Abhédngigkeit von den
Reaktionsraten aufgetragen sind. Die Standardabweichung ist proportional zum negativen
Logarithmus der Reaktionskonstante:

(2) AS ~ - log k.,

In ist das Konzentrationsgefille der Jahresmittelwerte (gemessen 1990) zwischen
GrofBstadtluft (Frankfurt/M.), Mittelgebirgsluft (Deuselbach, Schauinsland) und Reinluft (Izafia,
Kanarische Inseln) aufgefiihrt. Die Messwerte spiegeln die rdumliche Homogenisierung mit
zunehmender Verweilzeit der Verbindungen wider. R 113, Tetrachlorkohlenstoff sowie 111-
Trichlorethan besitzen neben ihrer thermodynamischen Stabilitit, die geringe photochemische
Abbauraten bewirken, auch niedrigere Wasserloslichkeit und hohe Fliichtigkeit, so dass sie sich
unabhingig vom Ort der Quelle global ausbreiten konnen.
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Tabelle 21:  Mittelwerte der Stationen Frankfurt/M. (Stadtluft), der Mittelgebirgsstationen
Deuselbach und Schauinsland und der Reinluftstation Izania (Kanarische
Inseln), gemessen 1990.
Izafha
Deusell?'ach Schauinsland | (Kan.
Verbindun Frankfurt/M. | (Hunsriick) Schwarzwald) | Inseln) | Verweilzeit
g (ng/m’) 20m | ‘ald) )
Héhe 1205 m Hohe |2500 m
Hohe
R 113 100 % (0,679) 84 % 84 % k.M. 110 a
Tetrachlorkohlenstoff | 100 % (0,76) 102 % 71 % 63 % 47 a
111-Trichlorethan 100 % (0,89) 91 % 74 % 32 % 6,1 a
Chloroform 100 % (0,15) 73 % 47 % 22 % 0,4 a
Perchlorethylen 100 % (0,43) 79 % 33 % 4 % 0,3a
Trichlorethylen 100 % (0,45) 47 % 22 % 1% 11d
Isopentan 100 % (9,23) 11 % 10 % 3 % 3d
Pentan 100 % (5,00) 12 % 9% k.M. 3d
Hexan 100 % (1,85) 13 % 14 % 3% 3d
Toluol 100 % (13,59) 11 % 9% 2% 2,5d
k.M. = keine Messung
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Abbildung 62: Relativprofile (relativer Anteil jeder Verbindung) der Messorte Frankfurt/M.,
Deuselbach (Hunsriick) und Schauinsland (Schwarzwald)
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10. STAUBMESSUNGEN DER PILOTSTATION

10.1 Staub- und Schwermetallkonzentrationen an autofreien
Sonntagen

Jiirgen Miiller, Christine Hoffmann, Ernestine Kuger-Hoberg, Ingrid Miinchrath
und Helga Reuver

Die autofreien Sonntage wihrend der Olkrise im November und Dezember 1973 boten
Gelegenheit, die Schadstoffkonzentrationen der Luft bei Einstellung der Kfz-Quellen zu
beobachten.

Da an Sonntagen die industrielle Produktion weitgehend ruhte und damit die Abgasquellen
vermindert wurden, verblieben als Hauptquellen lediglich der Hausbrand und die
Heizkraftwerke. Die Schwermetallaerosole stammten grof3teils von Kfz-Abgasen, und es war
von Interesse, die Hohe der Konzentrationsriickgdnge festzustellen.

In sind die Konzentrationen von Schwebstaub, Blei, Cadmium, Eisen und
Mangan fiir die Zeit vom 3. bis 18. Dezember 1973, die innerhalb der zwei autofreien Sonntage
lagen, dargestellt. Zusétzlich ist die fiir diese Zeit herrschende Windgeschwindigkeit vektoriell
aufgetragen. Das Sammelgerit erfasste Teilchen bis zum Radius von etwa 30 pum. Die
gravimetrisch ermittelten Staubkonzentrationen schwankten zwischen einem Maximalwert von

280 pg/m’ an einem Wochentag und 70 pg/m’ an den autofreien Sonntagen (Abbildung 65).

Fiir Blei waren die Unterschiede zwischen den autofreien Sonntagen und der sonstigen Zeit
besonders stark ausgeprégt. Bei einer durchschnittlichen Konzentration von etwa 1 pg/m’ sank
der Wert auf 0,04 ug/m3. Im Vergleich zu normalen Sonntagen lag die Konzentration um den
Faktor 10 niedriger. An normalen Wochentagen zu dieser Zeit betrug der Bleianteil im
Gesamtstaub etwa 1%, wihrend an den autofreien Sonntagen das Verhiltnis auf 0,0006%
zuriickgegangen war. Ein noch grof3erer Riickgang wurde nicht festgestellt, da durch Wind auch
stets Stralenstaub aufgewirbelt wird, der Blei enthilt.

In |Abbildung 66|sind die Schwermetallkonzentrationen der autofreien Sonntage von Dezember
1973 mit den ,normalen” Sonntagen vom Dezember 1974 verglichen. Der
Konzentrationsunterschied war bei Blei am stirksten ausgepragt.

Mittlerweile, d.h. fast drei Jahrzehnte spéter, ist es durch die Umstellung auf bleifreies Benzin
gelungen, dass die Bleikonzentrationen auch an Wochentagen noch niedriger liegen als einst an
den autofreien Sonntagen.
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Abbildung 65: Schwermetalle (Pb, Fe, Mn, Cd) und Schwebstaub, gemessen in Frankfurt/M.-
Westend (Wohn- und Biirogebiet) im Dezember 1973 mit autofreien

Sonntagen am 9.12.1973 und 16.12.1973
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Abbildung 66: Schwermetalle (Pb, Fe, Mn, Cd) im Schwebstaub, gemessen an autofreien
Sonntagen im Dezember 1973 (a) und an normalen Sonntagen im Dezember

1974 (n) in Frankfurt/M.-Westend
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10.2 Messung von Nanopartikeln

Jiirgen Miiller und Rainer Berg

Aufgrund toxischer Eigenschaften sowie vieler technischer und medizinischer
Anwendungsmoglichkeiten sind Nanopartikel zu einem Schwerpunkt experimenteller
Untersuchungen geworden.

Neuere Experimente und Feldmessungen mit hochauflosenden Teilchenzahlmessgeridten haben
ergeben, dass der Schwebstaub der AuBlenluft im Submikronbereich (Partikeldurchmesser
unterhalb 1 pm = 10* nm (PM,)) eine trimodale Verteilung aufweist. Maximale
Partikelpopulationen befinden sich bei 3 — 10 nm (Nukleationsmodus), bei 20 — 80 nm
(Aitkenmodus) und bei 250 — 700 nm (Akkumulationsmodus). Die trimodale Submikron-
verteilung wurde sowohl in Stadtluft als auch in Landluft und wie aus der Literatur bekannt ist,
auch in kontinentaler und maritimer Reinluft gemessen.

Die Trimodalverteilung wird beobachtet, obwohl die Partikel in Nanogrofe auf
unterschiedlichste Art in der Luft gebildet (Sekundéraerosole) oder aus vielerlei Quellen
(insbesondere aus Verbrennungsquellen) als Priméraerosole in die Luft emittiert werden. In der
jetzigen Vorstellung der Partikelbildung wird angenommen, dass aus Molekiilen, Tonen oder
Metallen  unter  bestimmten  Bedingungen  thermodynamisch  stabile  Cluster
(Zusammenballungen) entstehen, die eine kritische GroBe zwischen 1 und 3 nm erreichen.
Unterhalb dieser Grofle findet aufgrund der groBen Oberflachenspannung schnell wieder eine
Teilchenauflosung statt. Das Wachstum zu stabilen ultrafeinen Partikeln zwischen 3 und 10 nm
GroBe geschieht in Stadtluft iiberwiegend durch Kondensation von Gasen an der Oberflache der
Partikel und in Reinluft durch Koagulation (Vereinigung zusammenstofender Partikel).

Theoretisch, experimentell und anhand von Feldmessungen ist bisher am meisten die Bildung
von ultrafeinen Sulfatteilchen untersucht worden, die bei der Partikelbildung in der freien
Atmosphdre immer noch eine dominante Rolle spielen. Durch schwefelfreien Treibstoff kann
deshalb eine erhebliche Minderung bei der Emission der Anzahl ultrafeiner Teilchen erzielt
werden. Mit dem ,,Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS) System* kann die Partikel-
anzahlverteilung zwischen 5 und 250 nm gemessen werden. In sind gemessene
Partikelanzahlverteilungen der AuBenluft, gemessen beim Dienstgebdude in Langen,
dargestellt. Die Einzelmessungen schwanken um ein Maximum bei 30 nm, ein weiteres liegt
unterhalb 10 nm. In [Abbildung 6§ ist die AnzahlgroBenverteilung, gemittelt iiber einen
MefBzeitraum von 49 Tagen zwischen August 2000 und Januar 2001, aufgezeichnet. Der
Aitkenkernmodus mit einem Maximum beim Partikeldurchmesser von 30 nm ist in Langen,
einer Kleinstadt in der Rhein-Main-Region, deutlich ausgepragt.

stellt die mittlere Anzahlgroenverteilung dar, die auf dem Kleinen Feldberg im
Taunus (Mittelgebirgskuppe in 830 m Hohe) im Mérz 2001 iiber einen MeBzeitraum von 12
Tagen ermittelt wurde. Die Partikel des Nukleationsmodus (unterhalb 10 nm) sind in
Mittelgebirgsluft langlebiger, da aufgrund niedrigerer Luftverschmutzung das Wachstum der
ultrafeinen Partikel durch Kondensation von Gasen auf der Oberfliche und durch Koagulation
deutlich langsamer als in Stadtluft vonstatten geht. Der Aitkenkernmodus, in Stadtluft stets
ausgepragt, war auf dem Kleinen Feldberg, als zur MeBzeit auch hohe Windgeschwindigkeiten
herrschten, kaum erkennbar. Durch weitere Messungen soll das Vehalten der Nanopartikel bei
unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen ermittelt werden.
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Da Nanopartikel der AuBBenluft auch Metalle enthalten und die GréBe des Partikeldurchmessers
beim Einatmen eine wichtige Rolle spielt, wurden kiinstliche Metallpartikel hergestellt. Zu
diesem Zweck wurden Metalldrdhte elektrisch erhitzt, damit durch Verdampfung Metallpartikel
erzeugt werden konnten.

In |Abbildung 70 sind die gemessenen Anzahlverteilungen mehrerer untersuchter Metalle
dargestellt. Die Experimente ergaben, dass die Grofe des Durchmessers mit maximaler
Partikelanzahl vom Schmelz- und Siedepunkt des erhitzten Metalls abhéngt.
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Abbildung 67: Gemessene Anzahlgrofienverteilung der Nanopartikel in Langener Aufenluft
(Messung zwischen 1:00 Uhr und 22:00 Uhr)
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Langen (Mittelwert tiber einen Mefszeitraum von 49 Tagen zwischen August
2000 und Januar 2001)
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11. POLYCHLOR-DIBENZO-DIOXINE UND -
FURANE IN DER LUFT, IM SCHWEBSTAUB
UND IM GESAMTNIEDERSCHLAG IM UBA-
MESSNETZ

Wilhelm Knoth

11.1 Einleitung

Polychlor-dibenzo-dioxine und -furane (PCDD/F) wurden niemals gezielt synthetisiert,
sondern entstehen als Nebenprodukt der Synthese von chlorierten organischen Verbindungen
(z. B. Polychlorierten Biphenylen (PCB), Pentachlorphenol (PCP), bei der Produktion von
Zellstoff und bei allen thermischen Prozessen (Metallgewinnung und -recycling, Hausbrand,
Abfallverbrennung). Sie zdhlen wegen ihrer hohen chemischen, physikalischen und
biologischen Stabilitdt zur Gruppe der persistenten organischen Verbindungen (Persistent
Organic Pollutant, POP).

In Deutschland ist der Eintrag von PCDD/F in die Umwelt durch Verbote und Verordnungen
weitgehend minimiert worden. Da aber noch nicht {iberall auf der Welt emissionsmindernde
MafBnahmen ergriffen wurden und PCDD/F, wie andere mittel- bis schwerfliichtige organische
Verbindungen in der Luft sowohl in der Gas- als auch in der Partikelphase iiber die Grenzen
weitrdumig transportiert werden (Long Range Transboundary Air Pollution), werden diese
Verbindungen weiter in die Boden eingetragen. Sie konnen iiber den Pfad Boden-Pflanze-Tier
(Fleisch- und Milchprodukte) zu einer Belastung des Menschen am Ende der Nahrungskette mit
diesen toxischen Stoffen fithren (Persistent Bioaccumulative Toxic, PBT).

Um die gegenwirtige Belastungssituation als auch Langzeitinderungen der Bodenqualitit zu
beobachten, hat das Umweltbundesamt im Bereich der Messstellen des Immissionsmessnetzes
Bodenprobenahmestellen eingerichtet. Die Probenahmestellen befinden sich in ldndlichen
Gegenden fern von Punktquellen, um den Einfluss dieser ferngetragenen Schadstoffe tliber die
Luft und den Gesamtniederschlag zu verfolgen.

11.2  Ergebnisse

Wihrend zwei Probenahmekampagnen, 1989/90 in den alten und 1996/97 in den neuen
Bundeslédndern, wurden Luft (8 Messstellen), Schwebstaub (11 Messstellen) und Gesamt-
niederschlag (26 Messstellen) untersucht. An jeder Messstelle wurde je 1 Probe fiir den
Zeitraum Herbst/Winter und Friihling/Sommer gesammelt. Bodenprofile von der Deckschicht
(Streu) bis zu Unterbodenhorizonten der drei Nutzungsarten Wald, Griinland und Acker wurden
entnommen. 30 Wald-, 18 Griinland- und 20 Ackerprofile, insgesamt 242 Bodenhorizonte
wurden auf PCDD/F analysiert. Damit wird bezweckt, Informationen {iber den
Belastungszustand und die unterschiedlichen Eintrags- sowie Verteilungsmechanismen in den
verschieden genutzten Boden bei gleicher grofrdumiger Eintragssituation zu gewinnen. Die
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Bodenprobenahmestellen wurden eingemessen um die Wiederauffindbarkeit sicherzustellen
und spétere Nachuntersuchungen zu ermdoglichen (Grupe, 1990, Schmotz, 1997).

Die vollstindigen Ergebnisse der Bodenuntersuchungen (Knoth, 1999, Rotard, 1994,
Umweltbundesamt 1997 und 2000) und die toxischen Aquivalente der Luft-, Schwebstaub- und
Gesamtniederschlaguntersuchungen wurden schon vorgestellt (Knoth, 2000).

Die Probenahmemethoden fiir Luft, Schwebstaub und Gesamtniederschlag sind in
wiedergegeben. Bei den Luftproben wurden die Glasfaserfilter und Polyurethan-Schdume und
bei den Schwebstaubproben die Teilfilter von Herbst/Winter und Friihling/Sommer gepoolt und
nach Zugabe von 17 13C12-markierten PCDD/F-Standards mit Toluol im Heillextraktor nach
Knoéfler-Bohm mit Dean-Stark-Wasserabscheider extrahiert. Die Reinigung der Extrakte
erfolgte mit einem 3-stufigen sdulenchromatographischen Clean up (Makro Al,O; B Super I;
Si0,-AgNO;, H,SO4, NaOH; Mini Al,O3 B Super I) und die Messung mittels hochauflosender
Gaschromatographie/hochauflosender Massenspektrometrie (HRGC/HRMS) (VDI 3498).

Die statistische Auswertung der PCDD/F-Messungen wird fiir die Luft in [Tabelle 23, fiir den
Schwebstaub in|Tabelle 27|und fiir den Gesamtniederschlag in [Tabelle 29| wiedergegeben.

Aus den gemessenen Konzentrationen der PCDD/F-Kongenere wurden sowohl die
internationalen toxischen Aquivalente (I-TEQ) als auch die neuen der Weltgesund-
heitsorganisation (WHO-TEQ) durch Multiplikation mit den toxischen Aquivalenzfaktoren (I-
TEF bzw. WHO-TEF), die die relative toxische und biologische Wirksamkeit bezogen auf das
2,3,7,8-TCDD berticksichtigen, berechnet. Die PCDD/F-Kongenere, deren Konzentration
kleiner oder gleich der Nachweisgrenze war, wurden dabei nicht beriicksichtigt ).

Tabelle 22:  PCDD/F in Luft, Schwebstaub und Gesamtniederschlag — Probenahme-

methoden
Luft Verfahren mit kleinem Filter
VDI 3498 Glasfaserfilter, D 40,5 mm, 2 Polyurethan-Schaume, D 55 mm, H 50 mm
Entwurf Low Volume Sammler, konst. Luftdurchsatz 2 m3/h, Sammelzeitraum 30 d

Schwebstaub |Glasfaserfilter, D 140 mm, analysierter Teilfilter, D 31,8 mm
VDI 2463 High Volume Sammler, konst. Luftduchsatz 60 m?h, Sammelzeitraum 1 d

Gesamt- Lébner-Liesegang-Trichter aus rostfreiem Stahl mit Adsorber-Kartusche
niederschlag |Glasfaser-Soxhlethulse, ID 33 mm, H 130 mm

VDI 2119 2 Polyurethan-Schaume, D 55 mm, ab 1996/97 65 mm, H 50 mm
modifiziert ab 1996/97 mit Cellulosenitrat-Membranfilter, Porengro3e 3 um, D 50 mm
Verbesserte Version. Sammelzeitraum 180 d (Abbildung 74} |Abbildung 75))
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Tabelle 23:  Toxische Aquivalenzfaktoren I-TEF (NATO/CCMS, 1988) und WHO-TEF

(Van den Berg 1998)
PCDD I-TEF |WHO-TEF |PCDF I-TEF |WHO-TEF
2,3,7,8-TCDD 1 1 2,3,7,8-TCDF 0,1 0,1
1,2,3,7,8-PeCDD 0,5 1 1,2,3,7,8-PeCDF 0,05 0,05
1,2,3,4,7,8-HxCDD 0,1 0,1 2,3,4,7,8-PeCDF 0,5 0,5
1,2,3,6,7,8-HxCDD 0,1 0,1 1,2,3,4,7,8-HxCDF 0,1 0,1
1,2,3,7,8,9-HxCDD 0,1 0,1 1,2,3,6,7,8-HxCDF 0,1 0,1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD | 0,01 0,01 1,2,3,7,8,9-HxCDF 0,1 0,1
OCDD 0,001 | 0,0001 |2,3,4,6,7,8-HxCDF 0,1 0,1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF | 0,01 0,01
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF | 0,01 0,01
OCDF 0,001 | 0,0001

Hohere PCDD/F toxische Aquivalente wurden im Herbst/Winter gemessen und reichen von 7,6
bis 27,4 fg/I-TEQ m? (fg = femtogramm) (50-Perzentil 13,7) in der Luft und von 8,3 bis 26,9
(50-Perzentil 14,9) im Schwebstaub. Im Friihling/Sommer sind die Werte niedriger. Sie reichen
in der Luft von 4,0 bis 19,6 (50-Perzentil 6,1) und im Schwebstaub von 5,8 bis 20,2 (50-
Perzentil 7,3) (siche [Tabelle 24 und|Tabelle 26 sowie|Abbildung 71{und [Abbildung 72)).

Diese Beobachtung gilt auch fiir die PCDD/F toxischen Aquivalente im Gesamtniederschlag,
nur sind die Unterschiede zwischen Herbst/Winter und Frithling/Sommer geringer. Die Werte
reichen von 1,5 bis 14,5 pg/I-TEQ m?d (pg = pikogramm) (50-Perzentil 3,3) im Herbst/Winter
und von 1,0 bis 17,9 (50-Perzentil 2,6) im Frithling/Sommer (siche [Tabelle 28 und [Abbildung |
73).

Der Gesamtniederschlag an PCDD/F pro Jahr in Deutschland wird aus diesen Messungen auf
130 bis 2400 g I-TEQ/a (50-Perzentil 340 g) geschitzt: Gesamtniederschlag 1,0 bis 17,9 (50-
Perzentil 2,6) pg/m?d x Fliche Deutschlands 3,6 x 10" m? x 365 d
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Tabelle 24: PCDD/F in der Luft im UBA-Messnetz - toxische Aquivalente

Messstelle Sammelzeitraum I-TEQ WHO-TEQ
A B Al B ]| A ]| B

[fg/m?] [fg/m?]
Brotjacklriegel 3/94-9/94| 9/94-3/95 4.0 8,6 4.2 9,2
Deuselbach 2/94-8/94| 8/94-2/95| 19,6/ 23,8/ 20,2| 26,6
Neuglobsow 3/97-8/97| 8/96-3/97| 4,4 27,4 47| 29,9
Schauinsland 3/94-9/94| 9/94-3/95 5,0 7,6 53 8.2
Schmiicke 2/97-8/97| 8/96-2/97] 5,8 11,7 6,3 12,6
Waldhof 3/94-8/94| 8/94-3/95 14,8/ 14,2 154/ 15,3
Westerland 4/94-10/94| 10/94-4/95] 6,6/ 13,1 6,8 14,1
Zingst 3/97-8/97| 8/96-3/97| 6,3| 158 6,7 17,0
Min 40 76| 42 8,2
Max 19,6| 27,4/ 20,21 29,9
Mittel 8,3 153 8,7 16,6
50Perz 6,1 13,7 6,5 14,7
90Perz 16,2 24,9 16,8 27,6
10Perz 43 83 46| 8,9
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Abbildung 71: PCDD/F in der Luft im UBA-Messnetz - Internationale toxische Aquivalente

135



136

Tabelle 25:  PCDD/F in der Luft im UBA-Messnetz - toxische Kongenere, Summe der
Chlorhomologen und toxische Aquivalente - Sammelzeitrdume A und B

PCDD/F [fg/m?] n  Min Max  Mittel 50Perz 90Perzl 10Perzz NWG
2,3,7,8-TCDD 16 <0,3 1,0 0,4 0,3 0,9 <0,3 0,3
Summe TCDD 16, 10,8 96,7 36,5 350 56,6 14,5
1,2,3,7,8-PeCDD 160 0,7 6,6 2,4 1,8 4,6 0,9 0,5
Summe PeCDD 16, 15,6/ 90,4 39,1 30,1 80,8 16,9
1,2,3,4,7,8-HxCDD 16 1,1 8,0 3,1 24 6,1 1,5 0,6
1,2,3,6,7,8-HxCDD 16 1,3 11,8 4,9 4,2 8,2 1,6 0,6
1,2,3,7,8,9-HxCDD 160 1,4 11,3 5,2 4.4 11,0 2,0 0,6
Summe HxCDD 16, 20,4 1400 65,7 54,3 1320 25,6
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 16 23,6 1720 73,6 62,5 1360 25,3 0,9
Summe HpCDD 16| 42,4 247 125 117 225 48,2
OCDD 160 971 554 282 282 424 133 1,0
PCDD 16| 214 950 549 544 885 246
2,3,7,8-TCDF 16| 1,7 18,4 7,8 6,2 15,8 3,0 0,3
Summe TCDF 160 88,9 1082 243 160 378 110
1,2,3,7,8+(4,8)-PeCDF 16 1,1 17,4 6,5 4,7 12,4 2,8 0,3
2,3,4,7,8-PeCDF 160 2,5 20,7 7,6 5,7 14,7 3,0 0,3
Summe PeCDF 16 47,5 252 111 90,7 187, 50,4
1,2,3,4,7,8+(7,9)-HXCDF | 16 2,4 18,8 7,3 4,4 13,7 2,8 0,5
1,2,3,6,7,8-HxCDF 16 1,1 18,8 7,3 4,4 15,3 2,6 0,5
1,2,3,7,8,9-HxCDF 16 <0,5 10,3 2,3 1,8 4,00 <0,5 0,5
2,3,4,6,7,8-HxCDF 16 2,1 18,0 6,9 4,8 15,8 2,3 0,5
Summe HxCDF 16] 29,1 189 86,3 78,7 145 34,2
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 16| 9,2 197, 35,2 19,1 52,6 9,9 0,9
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 16 <0,9 18,4 4,4 2,7 8,9 1,4 0,9
Summe HpCDF 16, 12,6 348 61,5 33,1 120 13,8
OCDF 16| 6,2 572 99,71 241 340 8,4 0,9
PCDF 160 209 1434 602 455 1194 229
PCDD/F 16) 423 2358 1150 959 1930 505
I-TEQ 160 4,0 27,4 11,8 10,1 21,7 4,7 1,2
WHO-TEQ 160 4,2 29,9 12,7 10,9 234 5,0 1,4




Tabelle 26:  PCDD/F im Schwebstaub im UBA-Messnetz - toxische Aquivalente
Messstelle Sammelzeitraum I-TEQ WHO-TEQ
A B A | B | A | B
[fg/m?] [fg/m?]
Ansbach 3/94-9/94| 9/94-3/95 6,5/ 26,9 6,9 28,9
Bassum 2/94-8/94| 8/94-2/95 10,9 24,5/ 12,3 26,5
Brotjacklriegel 3/94-9/94| 9/94-3/95 6,4 11,7 6,6/ 12,5
Deuselbach 2/94-8/94| 8/94-2/95 12,1 14,9 13,00 15,6
Hohenwestedt | 4/94-10/94| 10/94-4/95 5,8/ 11,2 6,3 11,8
Meinerzhagen 2/94-8/94| 8/94-2/95 12,5| 19,5 13,2| 20,6
Rottenburg 3/94-9/94| 9/94-3/95 20,2/ 8,3 21,1 8,8
Schauinsland 3/94-9/94| 9/94-3/95 6,6/ 8,6 6,9 90
Starnberg 3/94-9/94| 9/94-3/95| 6,8/ 106 7,1 11,6
Waldhof 3/94-8/94| 8/94-3/95 7,3 18,9 8,00 20,7
Westerland 4/94-10/94| 10/94-4/95] 7,5/ 18,4 8,5 19,5
Min 58/ 83 6,3 8,8
Max 20,2 26,9 21,1 28,9
Mittel 9,3 15,8 10,00 16,9
50Perz 7,3 14,9 8,0 15,6
90Perz 12,5/ 24,5 13,2 26,5
10Perz 6,4 86 66 90
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Abbildung 72: PCDD/F im Schwebstaub im UBA-Messnetz — Internationale toxische
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Tabelle 27:  PCDD/F im Schwebstaub im UBA-Messnetz - toxische Kongenere, Summe
der Chlorhomologen und toxische Aquivalente - Sammelzeitrdume A und B

PCDD/F [fg/m?] n Min Max| Mittel| 50Perz| 90Perz| 10Perzl NWG
2,3,7,8-TCDD 22| <0,3 1,2 0,5 0,4 1,00 <0,3] 0,3
Summe TCDD 22 51 47,3 20,8 16,1 41,2 8,8
1,2,3,7,8-PeCDD 22 0,6 5,1 24 2,2 4.1 1,20 04
Summe PeCDD 22 96| 819 364 309 56,0 15,2
1,2,3,4,7,8-HxCDD 22 1,6 11,9 4,9 3,9 9,0 21 05
1,2,3,6,7,8-HxCDD 22 1,8 11,4 57 50 10,5 26| 05
1,2,3,7,8,9-HxCDD 22 2,6 17,6 7.4 6,2 13,0 3,5 0,5
Summe HxCDD 22| 346 187| 88,00 76,0 148/ 38,8
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 22| 28,3 181 90,1 75,4 167, 37,77 0,8
Summe HpCDD 22| 525 331 167 142 301 72,7
OCDD 22 104 754 347 326 591 160, 0,9
PCDD 22 209] 1232 659 555 1116 316
2,3,7,8-TCDF 22 3,5 31,5 12,7 8,9 27,2 44| 0,3
Summe TCDF 22| 37,8 208 107 96,3 198 47,8
1,2,3,7,8+(4,8)-PeCDF 22 2,6 15,5 7,7 5,8 14,0 32 0,3
2,3,4,7,8-PeCDF 22 2,3 19,7 71 5,6 12,3 34 0,3
Summe PeCDF 22| 329 174/ 894/ 68,8 159 44,0
1,2,3,4,7,8+(7,9)-HXxCDF 22 2,0 13,9 6,9 5,6 12,1 31 04
1,2,3,6,7,8-HxCDF 22 24 12,2 6,8 57 11,9 34 04
1,2,3,7,8,9-HxCDF 22 <04 4,7 1,5 0,9 28 <04 04
2,3,4,6,7,8-HxCDF 22 2,9 14,2 7,5 6,3 12,9 3,21 04
Summe HxCDF 22| 257 122| 64,1 50,6 108 31,5
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 22 8,4 51,3 24,6 17,1 41,3 10,4/ 0,8
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 22 1,0 9,4 4,2 3,5 7,0 1,6/ 0,8
Summe HpCDF 22 12,3 77,70 37,70 27,3 60,9 16,7
OCDF 22 7,8/ 428 20,6 17,00 34,7 9,5 0,8
PCDF 22 139 574 318 236 557 156
PCDD/F 22 414 1805 978 924| 1627 484
I-TEQ 22 58 26,9 12,5 11,00 20,1 6,5 1,0
WHO-TEQ 22 6,3 28,9 13,4 12,00 21,1 6,8 1,2




Tabelle 28:  PCDD/F im Gesamtniederschlag im UBA-Messnetz - toxische
Aquivalente
Messstelle Sammelzeitraum I-TEQ WHO-TEQ
A B A| B | A | B
[pg/m=d] [pg/m=d]

Angermunde 3/97-8/97|  8/96-3/97 1,7 3,2 1,8 34
Ansbach 3/94-9/94| 9/94-3/95 2,1 24, 23 25
Bassum 2/94-8/94| 8/94-2/95 2,7\ 3,77 2,8 3,9
Brotjacklriegel 3/94-9/94| 9/94-3/95 2,5/ 6,60 2,77 7,0
Deuselbach 2/94-8/94| 8/94-2/95 3,00 4,77 3,20 50
Gartow 3/94-8/94| 8/94-3/95 1,7 2,6 1,8/ 2,7
Gittrup 2/94-8/94| 8/94-2/95 3,8/ 6,20 4,0 6,6
Herleshausen 2/94-8/94| 8/94-2/95 2,6/ 6,8 29 7,6
Hohenwestedt | 4/94-10/94| 10/94-4/95] 2,0 4,9 2,1 5,3
Leinefelde 2/97-8/97| 8/96-2/97| 17,9] 13,3] 19,9 15,2
Lindenberg 3/97-8/97| 8/96-3/97, 2,8 2,1 3,00 24
Meinerzhagen 2/94-8/94| 8/94-2/95] 8,6/ 14,5 8,9 154
Melpitz 8/96-3/97 3,0 3,2
Neuglobsow 3/97-8/97|  8/96-3/97 1,0 1,9 1,1 21
Regnitzlosau 3/94-9/94| 9/94-3/95 1,4 3,3 1,5 3,3
Rodenberg 3/94-8/94| 8/94-3/95| 2,8/ 52 2,9 55
Rottenburg 3/94-9/94| 9/94-3/95 2,7 1,5 2,8 1,6
Schauinsland 3/94-9/94| 9/94-3/95| 6,8/ 6,5 7,1 6,7
Schmucke 2/97-8/97| 8/96-2/97| 4,71 8,5 5,0 9.1
Starnberg 3/94-9/94| 9/94-3/95 3,20 2,9 3,4 3,1
Ueckermunde 3/97-8/97| 8/96-3/97| 21 29 23 29
Usingen 1/94-7/94| 7/94-1/95] 3,1 3,3 3,3 35
Waldhof 3/94-8/94| 8/94-3/95| 21 2,7 22 28
Westerland 4/94-10/94| 10/94-4/95 1,9 34 2,0 3,6
Wiesenburg 3/97-8/97|  8/96-3/97 1,5 2,5 1,6/ 2,8
Zingst 3/97-8/97|  8/96-3/97 1,2 1,7 1,3 1,8
Min 1,0 1,5 1,1 1,6
Max 17,90 14,5 19,9 154
Mittel 34 46 37 50
50Perz 26| 33 2,8 35
90Perz 600 76 63 84
10Perz 14 2,0 1,5 2,3
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Tabelle 29: PCDD/F im Gesaminiederschlag im UBA-Messnetz - toxische Kongenere, Summe
der Chlorhomologen und toxische Aquivalente - Sammelzeitriume A u. B

PCDD/F [pg/m?3d] n| Min| Max| Mittel] 50Perz| 90Perz| 10Perzi NWG
2,3,7,8-TCDD 47 <0,1 0,8 <0,1 <0,1 0,2l <0/ 0,1
Summe TCDD 51 0,9 84,0 7,0 2,9 11,8 1,4
1,2,3,7,8-PeCDD 51| <0,2| 4,3 0,8 0,5 1,6 0,3 0,2
Summe PeCDD 51| 2,4 146 14,3 7,3 20,2 3,8
1,2,3,4,7,8-HxCDD 51| 0,3 33,0 2,0 1,0 2,4 0,4 0,2
1,2,3,6,7,8-HxCDD 51| 0,3 25,2 2,4 1,5 3,5 0,6 0,2
1,2,3,7,8,9-HxCDD 51| 0,3 33,0 29 1,5 4,7 0,7 0,2
Summe HxCDD 51| 4,8 558 37,1 18,5 51,3 10,4
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 51/ 4,6| 223 47,9 352 850 16,9 0,3
Summe HpCDD 511 8,9 427, 89,00 66,8 153] 315
OCDD 50 19,5 470 111 82,8 181 39,4 0,4
PCDD 51| 37,4 1195 257 185 623 92,3
2,3,7,8-TCDF 51 0,20 3,5 1,4 1,1 2,7 0,6 0,1
Summe TCDF 51 5,9 61,8 213 15,5 35,55 9,5
1,2,3,7,8+(4,8)-PeCDF 51 0,6 7,7 2,1 1,6 3,9 0,9 0,1
2,3,4,7,8-PeCDF 51 0,6 6,9 2,0 1,6 3,8 0,9 0,1
Summe PeCDF 51| 8,5 86,9 245 19,5/ 421 11,5

1,2,3.4,7,8+(7,9-HxCDF | 51 0,8 9,1 26 20 48 1,1 0,2

1,2,3,6,7,8-HxCDF 51 03] 7,5 1,5 1,0 4,0 0,4 0,2
1,2,3,7,8,9-HxCDF 51| <0,2] 8,0 1,5 1,3 3,0 0,2 0,2
2,3,4,6,7,8-HxCDF 51 0,5 10,3 24 1,7 4,6 0,9 0,2
Summe HxCDF 51 7,7 871 23,8] 17,4 454 9,0
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 51 2,71 83,9 15,3] 11,7 24,5 5,6 0,3
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 50, 0,4 13,8 2,3 1,6 4,4 0,6 0,3
Summe HpCDF 511 3,6] 126 23,1 18,20 41,0 8,1
OCDF 50 0,5 90,1 10,3 7,9 17,0 2,7 0,3
PCDF 51| 30,4 384 103 80,8 182 47,9
PCDD/F 51 68| 1430 359 265 761 148
I-TEQ 51 1,00 17,9 4,0 29 6,8 1,7 0,4

WHO-TEQ 51 1,00 199 4,3 3,0 7,6 1,8 0,5
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1 Trichter aus Laborflasche, Borosilikat Glas,
Inhalt 20 I, Art.-Nr. 21 801 91, Schott, Mainz,
Boden abgeschliffen, Rand verschmolzen,
Sammelflache 0,057 m2

2 DIN-Gewinde GL 45

300

180

1 Schraubkupplung mit 2 DIN Gewinden GL 45 —
GL 45, PTFE/PBTP, Art.-Nr. H 901-05,
Bohlender, Lauda-Kdnigshofen

2 Adapter, PTFE

3 Glasfaser-Soxhlethiilse, Sorte 603 gh, ID 30
mm, H 100 mm, Art.-Nr. 37 15 36, Schleicher &
Schuell, Dassel

4 Gewinderohr mit 2 DIN Gewinden GL 45 — GL

: 25, Borosilikate Glas

R L 5 Polyurethan-Schaum, D 22 mm, H 76 mm,
vorgereinigt, 2 Stiick, Art.-Nr. 2-0600, Supelco,
Deisenhofen

6 Filter Kassette, PTFE

4 7 Cellulosenitrat-Membranfilter, Porengréfie 3,0

i | pgm, D 25 mm, Art.-Nr. 11 302-025 N, Sartorius,

Géttingen

5 8 Edelstahlfritte, PorengroRe 10 um, D 3/4", Dicke
223 1/16", Art.-Nr. A-336-02, Upchurch, Oak Harbor,
L@i USA
ot —— 70 L 9 Chromatographie-Anschluf, PTFE/PBTP,
= Bohrung D 0,8 mm, GL 25 — UNF 1/4“ 28 G, Art.-
9—1 Nr. F 755-09, Bohlender, Lauda-Kdénigshofen
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Abbildung 74: Bulk-Sammler (oben)
Abbildung 75: Adsorber-Kartusche (unten)
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12. OPTIMIERUNG DES ,, WET-ONLY*-
NIEDERSCHLAGSMESSNETZES IM HINBLICK
AUF EINE RESOURCENSCHONENDE
AUFGABENERFULLUNG

Markus Wallasch

12.1 Zusammenfassung

Es wird gezeigt, dass eine Verringerung der Zahl der Messstationen von derzeit 30 auf etwa 20
moglich ist ohne dass Einbu3en im Informationsgehalt der Messungen zu befiirchten sind.

Es wird eine optimierte Messnetzstruktur vorgestellt, die trotz der geringeren Stationszahl zu
einer verbesserten raumlichen Abdeckung Deutschlands fiihrt.

Mit dem im Rahmen dieser Untersuchung verwendeten Konzept der ,reduzierten
Konzentration® ist es moglich, eine zuverldssige flichendeckende Interpolation der Messwerte
durchzufiihren. Durch Kombination mit entsprechenden Daten der Niederschlagsmenge (DWD)
konnen dann rdaumlich hochaufgeloste Karten der nassen Deposition erstellt werden, deren
Aussagekraft deutlich iiber derjenigen bisher tiblicher Darstellungen der Depositionsdaten liegt.

12.2 Einleitung
12.2.1 Anlass

Der Anlass fiir die Umgestaltung des wet-only-Messnetzes war zundchst organisatorischer Art
dahingehend, dass eine Neuausschreibung der im Auftrag durchgefithrten Messungen
erforderlich war.

Aus wissenschaftlicher Sicht sind die folgende Punkte Anlass fiir eine Optimierung des wet-
only-Messnetzes :

e Die derzeitige Stationsanzahl (#30) erscheint zu hoch.
e Die Stationsverteilung ist geographisch inhomogen.
e Die Emissions- und Imissionssituation in Deutschland hat sich seit der Einrichtung des wet-

only-Messnetzes erheblich verdndert, wodurch sowohl eine Anpassung der Aufgaben als
auch eine Anpassung der Struktur motiviert wird.
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12.2.2  Aufgabe der Niederschlagsmessungen im Rahmen des UBA-
Luftmessnetzes

Als primére Aufgabe des ,,wet-only“~-Messnetzes wird festgelegt:

Die Ermittlung des grofiriumigen (deutschlandweiten) Verteilungsmusters der nassen
Deposition von Schwefel und Stickstoff mit dem Ziel der Feststellung der grofiridumigen
Belastung und der Verfolgung der Wirksamkeit von belastungs-mindernden Maf-
nahmen.

Es wird also die (groBrdumige) Interpolation von Punktmessungen in die Fliache angestrebt.

Eine Betrachtung kleinskaliger, lokaler Effekte oder die unmittelbare Bestimmung der
Deposition auf ausgewihlten Flichen wird somit bewusst nicht als Kernaufgabe betrachtet.

12.2.3  Ziel der Optimierung

Ziel der Optimierung der Messnetzstruktur ist Einsparung von Ressourcen bei verbesserter
(oder zumindest gleichbleibenden) Qualitidt der Aufgabenerfiillung. Diese Ziel soll erreicht
werden durch:

e Verringerung der Stationszahl.

e Herbeifiihren einer rdumlich homogenen Stationsverteilung

12.2.4  Kriterium der Optimalitit:

Optimal ist die Stationsanzahl und die Stationsverteilung, welche geeignet ist, mit dem geringst
moglichen Aufwand das grofrdumige (deutschlandweite) Verteilungsmuster der nassen
Depositon mit der angestrebten Genauigkeit und nétigen Sicherheit zu erfassen.

Gegebenenfalls sind jedoch weitere organisatorische Randbedingungen zu beriicksichtigen, die
zu Abweichungen von der optimalen Struktur fiihren kénnen.

12.3 Methode
12.3.1 Ablauf

Der methodische Ablauf der Optimierung 148t sich in zwei wesentliche Schritte unterteilen:

e Untersuchen, ob die bisher vorliegenden Messungen ein grordumiges Verteilungsmuster
erkennen lassen.

e Fall ja, feststellen, welche Stationszahl und welche Stationsverteilung zur Wiedergabe
dieses Verteilungsmusters erforderlich ist.
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123.2  Grundlagen

Die nasse Deposition D ist das Produkt aus der Niederschlagsmenge G und der lonen-
Konzentrationc: D =c¢ G

Die Variabilitit der Deposition wird weitgehend durch die Variabilitit Niederschlagsmenge
verursacht. Die Niederschlagsmenge variiert riumlich sehr stark (auf einer Skala von 0.1 - 1
km). Die Ursache hierfiir sind intensive Wechselwirkung zwischen meteorologischen und
orographischen Faktoren. Daraus folgt:

- Es ist eine sehr hohe Messstationszahl fiir die Niederschlagsmenge erforderlich (einige

1000 fiir Deutschland, z.B. DWD: ca. 4000 Niederschlagsmessstellen).

- Der Reprisentanzradius einer Depositionsmessung ist sehr gering (einige 100 m bis
einige km).

- Depositionsmessungen sind nicht unmittelbar in die Fliche interpolierbar.

Die Variabilitit der Ionen-Konzentrationen im Niederschlag wird ebenfalls zu einem
erheblichen Anteil durch die Niederschlagsmenge bewirkt: hohere Niederschlagsmengen
fiihren zu niedrigeren Konzentrationen. Daher sollten Konzentrationen sollten ebenfalls
nicht unmittelbar in die Flache interpoliert werden.

Die Niederschlagsmengenabhidngigkeit der Konzentrationen gehorcht jedoch einem
empirisch gut gesicherten Gesetz:

c/c, = (G/G,)*

a= -0.35

c¢: Konzentration

G: Niederschlagsmenge

G,: frei wihlbarer Referenzwert
¢o,. Konzentration bei G,

Damit kann eine ,,reduzierte Konzentration* ¢* = ¢ (G,/G)* bestimmt werden. Diese weist
dann keine Niederschlagsmengenabhingigkeit mehr auf. Die rdumliche Variabilitdt der
reduzierten Konzentration féllt daher wesentlich geringer aus als die der Konzentration bzw.
der Deposition und kann daher gro3rdumig interpretiert werden. Daraus folgt:

- Die maBgebliche GroBe bei der Betrachtung der rdumlichen Verteilung Niederschlags-
inhaltsstoffe ist die reduzierte Konzentration.

Die folgenden Untersuchungen zur Optimierung der Depositionsmessnetzstruktur werden
daher anhand der Jahreswerte der reduzierten Konzentrationen durchgefiihrt. Hierbei wird
fir Gy eine Jahresniederschlagsmenge von 700 mm zugrunde gelegt. Es werden
exemplarisch die Ergebnisse fiir das Jahr 1998 gezeigt. Die Jahre 1997 und 1999 ergeben
sehr gut damit tibereinstimmende Ergebnisse.
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12.4 Ergebnisse

12.4.1 Betrachtung der derzeitigen Stationsverteilung

Die Stationsverteilung ist stark nord-ost-lastig. Insbesondere der mittlere Westen Deutschlands

wird schlecht abgedeckt (Abbildung 76)).

12.4.2 Betrachtung der riumlichen Verteilung der reduzierten
Konzentrationen von Sulfat und Gesamtstickstoff

e Die Unterschiede zwischen den einzelnen Messstationen sind vergleichsweise gering
(niedrigster Wert ca. 50% des hochsten Wertes; relative  Standardabweichung des
Mittelwertes ca. 30%). Die Verteilung ist also vergleichsweise ,,schmal®.

e Die rdumliche Verteilung der reduzierten Konzentrationen fiir Sulfat (seesalzkorrigiert) und
Gesamtstickstoff ( = Nitrat + Ammonium) zeigt ein klar erkennbares und einheitliches
Muster (Abbildung 77|und |Abbildung 78):

- Vergleichsweise niedrige Werte im Siiden Deutschlands (siidlich von ca. 50° N).

- Hohere Werte im mittleren Teil (ca. 50° N bis ca. 52.5° N). Besonders hohe Werte
treten in dieser Region im Westen sowie bei Sulfat auch im Osten (Erzgebirge) auf.

- niedrigere Werte im Norden (nordlich von 52.5° N) .

e In Anlehnung an diese Beobachtung wird die Fliche Deutschlands in 3 Hauptregionen
unterteilt:

- Region Nord: nordlich von 52.5° N.
- Region Mitte: zwischen 50° N und 52.5° N.
- Region Siid: stidlich von 50° N

e Die Regionen Nord und Siid werden dann jeweils in zwei Sektoren (West und Ost), die
Region Mitte in drei Sektoren (West, Mitte, Ost) unterteilt. Es ergeben sich so sieben
anndhernd flichengleiche Sektoren, die dem Konzentrationsmuster angepasst sind.
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Fir jeden Sektor werden nun Mittelwerte und Standardabweichungen fiir Sulfat bzw.
Gesamtstickstoff mit den jeweils in den Sektoren liegenden Messstationen berechnet. Dazu
werden zunichst alle Stationen herangezogen (Abbildung 79). AnschlieBen wird zur
Untersuchung des Einflusses einer Verringerung der Stationszahl ein zahlenmiBig
reduzierter Stationssatz verwendet (Abbildung 80). Als Kriterien fiir die Stationsauswahl
werden zugrundegelegt:

Es sollen pro Sektor zwei Stationen verwendet werden.

Unter den ausgewdhlten Stationen sollen auf jeden Fall die personell besetzten
Stationen sein. (Westerland, Zingst, Waldhof, Neuglobsow, Deuselbach,
Schmiicke, Zingst, Brotjacklriegel).

Abweichungen von diesen Kriterien ergeben sich im Sektor ,,Mitte-West®, da in
diesem Sektor nur eine Station zur Verfligung steht, sowie im Sektor ,,Mitte-Ost*
wo im Gebiet des Erzgebirges eine zusétzliche Station beriicksichtigt wird um
die dortigen hohen Sulfatwerte geeignet wiedergeben zu kénnen.

Der Vergleich der Ergebnisse fiir die beiden Stationssétze ist in
und [Abbildung 82| dargestellt. Man erkennt eine hervorragenden Uberein-
stimmung sowohl der Mittelwerte als auch der Standardabweichungen zwischen
den beiden Stationssdtzen. Damit ist gezeigt, dass eine Verringerung der
Stationszahl ohne Informationsverlust moglich ist.
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Abbildung 77: Geographische  Verteilung  der  reduzierten  Konzentration  des
Gesamtstickstoffs, 1998 (Bezugsniederschlagsmenge: 700 mm/Jahr)
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Abbildung 78: Geographische Verteilung der reduzierten Konzentration des seesalz-
korrigierten Sulfats, 1998 (Bezugsniederschlagsmenge: 700 mm/Jahr)
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Abbildung 79: Regioneneinteilung mit vollstindigem Stationssatz
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Abbildung 80: Einteilung in Regionen mit reduziertem Stationssatz
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Abbildung 81: Gebietsmittel der reduzierten Konzentration von Sulfat (seesalzkorrigiert) fiir
die vollstindige und die reduzierte Stationszahl (Bezugsniederschlagsmenge:
700 mm/Jahr)
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Abbildung 82: Gebietsmittel der reduzierten Konzentration von Gesamtstickstoff fiir die
vollstindige und die reduzierte Stationszahl (Bezugsniederschlagsmenge: 700
mm/Jahr)
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12.5 Die optimierte Messnetzstruktur

Die Sektoreneinteilung und die Stationsauswahl der oben dargelegten Auswertung dient dazu,
zu zeigen, dass eine Verringerung der Stationszahl grundsdtzlich mdglich ist. Fir den
angestrebten Zweck der Flacheninterpolation ist jedoch der reduzierte Stationssatz nur
eingeschriinkt geeignet, da die Stationsverteilung zu inhomogen ist um die Ubergiinge zwischen
den Sektoren gut darstellen zu konnen. Es wird daher im folgenden ein optimierter Stationssatz
dargestellt, von dem ausgegangen werden kann, dass er die Erfordernisse der
Flacheninterpolation erfiillt. Dabei werden gleichzeitig Standortverlagerungen beriicksichtigt,
die sich aus anderweitig begriindeten Verdnderungen im Luftmessnetz ergeben (Aufgabe der
Standorte Murnauer Moos und Ansbach). In ist die ,,neue* Stationsverteilung
dargestellt. Es ergibt sich eine Verringerung der Stationszahl von derzeit 30 auf 20 Stationen.
Im einzelnen ergeben sich folgende Verédnderungen:

e entfallende Stationen ( #11) :

Region Nord: Bornhoved, Bassum, Teterow, Ueckermiinde, Kienhorst

Region Mitte: Wurmberg, Leinefelde, Wiesenburg, Doberlug-Kirchhain,
Liickendorf
Region Siid: Kehlheim-FEinig

¢ durch kleinriumige Verlagerung entstehende Stationen ( #2 ):
Region Siid: Ohringen (Ersatzstandort fiir Ansbach)
Raisting (Ersatzstandort fiir Murnauer Moos)
e neu hinzukommende Stationen ( #1):

Region Mitte: Station im westlichen Miinsterland (Bocholt/Coesfeld)

Begriindung der Stationsauswahl:

o Westerland, Waldhof, Zingst., Neuglobsow, Deuselbach, Schmiicke, Schauinsland,
Brotjacklriegel: Personell besetzte Messstellen, ,,Kernstationen® des Luftmessnetzes

e Dunum: Abdeckung des Nordwestens und der Nordsee
e Hilchenbach: (bisher) einzige Station im Bereich Mitte/West

e Westl. Miinsterland: Schlieen der Abdeckungsliicke im Westen (Hauptanstromrichtung,
Abgrenzen der ,,hohen Hilchenbacher Werte nach Westen)

e Solling: Abdeckung des Bereichs nordliche Mitte (Wurmberg liegt zu nahe an Waldhof,
Leinefelde zu nahe an Schmiicke), Zusammenarbeit mit Uni Géttingen
e Melpitz: Zusammenarbeit mit IFT Leipzig (gemeinsames Messfeld)
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e Falkenberg: Zusammenarbeit mit DWD (gemeinsames Messfeld)
e Lehnmiihle: Abdeckung der ,,Sonderregion Erzgebirge

e Kehl: POP-Messungen an gleicher Stelle

e Regnitzlosau: Markiert den Ubergang Mitte-Siid im Osten.

e Ohringen: Abdecken des mittleren Siidens

e Raisting: Abdeckung des Voralpengebiets

e Helgoland: Forderung der Meeresschutzprogramme, auf Inseln zu messen

12.6 Flicheninterpolation

Die reduzierten Konzentrationen von Sulfat und Gesamtstickstoff zeigen ein ,,glattes* Ver-
teilungsmuster. Mit geeigneten Methoden sind sie daher verldsslich interpolierbar. Die
zeigt die mit einem Kriging-Verfahren auf ein Raster interpolierten Werte der
reduzierten Konzentration von Sulfat auf der Grundlage des vollstindigen Stationssatzes. Um
die Ubersichtlichkeit der Darstellung zu erhalten wurde ein vergleichsweise sehr grobes Raster
gewidhlt. Neben den Werten selbst ist der statistische Prédiktionsfehler angegeben, der
durchweg im Bereich von nur etwa 10 bis 15% liegt.

Durch Kombination der auf ein entsprechendes Raster interpolierten reduzierten Konzentration
mit den rdumlich hochaufgelosten Niederschlagsfeldern des DWD ( 1 km x 1 km - Raster)
lassen sich entsprechend hoch aufgeldste Depositionsfelder generieren. Die nasse Deposition
ergibt sich dabei aus der reduzierten Konzentration und der Niederschlagsmenge gemal:

D = ¢* (G/G,)'G

Die resultierenden Depositionskarten konnen zur Zeit aus darstellungstechnischen Griinden
leider noch nicht vorgestellt werden. Geht man davon aus, dass die Unsicherheit der Werte fiir
Niederschlagsmengen ebenfalls in der Groenordnung von nicht mehr als 10 bis 15% liegt, so
ergibt sich filir die Deposition eine Unsicherheit von etwa 20%, was fiir eine flaichendeckende
Darstellung als auBerordentlich gut zu bewerten ist. Die so gewonnenen Depositionskarten
diirften somit von erheblichem Wert fiir diejenigen Arbeitsgebiete sein, bei denen die nasse
Deposition von Stickstoff- und Schwefelkomponenten eine Rolle spielt, wie z.B. Boden- und
Gewisserdkologie, Agrar- und Forstwissenschaft, Hydrologie usw.
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Abbildung 83: Messstellen des neu gestalteten wet-only -Messneztzes




159

geogr. Bereite

Ty

1742373 1643 15+.2 164217413

47

6 8 10 12 14
geogr. Lange

Abbildung 84: Beispiel fiir eine Fldcheninterpolation



160

13. 10 JAHRE INTEGRIERTES OKOSYSTEM-
MONITORING IM NATIONALPARK
BAYERISCHER WALD

Burkhard Beudert und Riidiger Hofmann

13.1 Einleitung

Seit dem Jahr 1990 gibt es eine Beteiligung der Bundesrepublik Deutschland an dem
Dauerbeobachtungsprogramm ,International Co-operative Programme on Integrated
Monitoring on Air Pollution Effects on Ecosystems (ICP IM)*“. Die Durchfiihrung der
Aufgabenstellung obliegt dem Umweltbundesamt. Auf zur Zeit 2 Dauerbeobachtungsflichen:

1. Forellenbachgebiet im Nationalpark Bayerischer Wald (Bayern)
2. Messstation Neuglobsow im Naturschutzgebiet Stechlin (Brandenburg)

werden umfangreiche Umweltbeobachtungen an Niederschlags-, Boden- und biotischen Proben
vorgenommen, mit deren Hilfe der Einfluss luftgetragener gasformiger Schadstoffe auf die
jeweiligen Okosysteme erschlossen werden soll. Das international einheitliche
Untersuchungsprogramm  basiert auf der ,,UN/ECE-Konvention {iber den grenz-
iiberschreitenden Transport von Luftverunreinigungen® aus dem Jahr 1988.

Ziel des Programms ist es, die Verinderungen in Okosystemen infolge von Schadstoff- und
Néhrstoffeintragen oder infolge von Klimadnderungen friihzeitig zu erkennen. Durch die
laufende Beobachtung (= Monitoring) und Erfassung des Zustands von Okosystemen sollen
geeignete Daten und Informationen gewonnen werden, mit denen es moglich ist,
Verinderungen der biotischen Teile eines Okosystems (Pflanzen, Tiere) mit den
Verdnderungen in  ihrem  Lebensraum  (Schadgasbelastung, = Bodenversauerung,
Nahrstoffeintrdge, Klimadnderungen) in Beziehung zu setzen. Die Messdaten dienen der
Ableitung wichtiger BewertungsgrofB3en (critical loads, critical levels) und der Entwicklung und
Uberpriifung von Prognosemodellen als Grundlage fiir politische Entscheidungen.
Voraussetzung hierfiir sind langjéhrige Untersuchungsreihen, die durch Kontinuitdt in Raum,
Methodik und Personal eine hohe und vergleichbare Datenqualitdt aufweisen.

Bei der Suche nach geeigneten Standorten zur Durchfiihrung des Integrated Monitoring
Programms fiel die Wahl auf den Nationalpark Bayerischer Wald, weil es hier mehrere
giinstige Ausgangsbedingungen gab. Ein wichtiges Kriteritum war beispielsweise das
Nichtvorhandensein von bedeutenden lokalen Schadstoffquellen, was als Voraussetzung dafiir
genannt werden muss, dass mit den geplanten Messungen tatsidchlich der Schadstoffeintrag aus
dem Ferntransport erfasst werden kann. Des weiteren lieB der Standort erwarten, dass alle
Reaktionen auf Umwelteinfliisse iiber einen langen Zeitraum nahezu ungestort erfasst werden
konnen. Das Gebiet des Nationalparks ist per Rechtsverordnung vor lokalen Einfliissen
geschiitzt, und es ist zulédssig, von einer nahezu natiirlichen Entwicklung der Wiélder zu
sprechen, ohne dass diese beispielsweise durch Bewirtschaftungsma3inahmen gestort wird.
Auch andere aus dem internationalen Programm resultierende Forderungen, wie beispielsweise
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der Punkt, dass es sich bei einem Messstandort um ein abgeschlossenes Wassereinzugsgebiet
handeln sollte, wurden von dem Forellenbachgebiet hinreichend erfiillt.

Hinsichtlich des Programmziels, dass mit Hilfe des Integrated Monitoring die Einwirkung von
gasformigen Schadstoffen auf ein Okosystem erfasst werden soll und dass man mit Hilfe der
durchgefiihrten Messungen ndhere Informationen dazu erhalten will, wie sich beispielsweise
EmissionsminderungsmafBinahmen auswirken, werden nachfolgend einige Entwicklungen im
wassergebundenen Stoffthaushalt des Beobachtungsgebiets vorgestellt. Am Beispiel eines 95
Jahre alten Buchenbestands (Dauerbeobachtungsfliche B1, Schachtenebene; 820 m {i. NN)
werden Verdnderungen des Depositionsverhaltens in den Jahren 1990 bis 2000 aufgezeigt, und
es wird dargestellt, welche Auswirkungen diese Verdnderungen auf die
Bodensickerwasserqualitidt und auf die Vegetation im Untersuchungsgebiet hatten. In einem
zweiten Schwerpunkt sollen der Einfluss einer natiirlichen Stérung auf das Okosystem und die
damit einhergehenden Verdnderungen bei wichtigen Messparametern vorgestellt werden. Hier
wird am Beispiel eines seit 1996 infolge von Borkenkéferbefall abgestorbenen Fichtenbestands
(Dauerbeobachtungsfliche F1, Schachtenau 815 m ii. NN) gezeigt, wie markant sich auch
solche Verdnderungen auf die Messparameter auswirken konnen. Schlielich werden in einem
letzten Punkt qualitative Verdnderungen des Grundwassers und des Bachwassers vorgestellt. Es
wird untersucht welchen FEinfluss die hier zu beobachtenden Verdnderungen auf die
Populationsdynamik von Bachforellen im Forellenbach haben. Dabei wird deutlich, dass es bei
den Gewiissereigenschaften in ihrer Gesamtheit zahlreiche Uberlagerungseffekte gibt, die
beispielsweise sowohl den riickldufigen Schadstoffeintrag aus der Atmosphire als auch die
Effekte eines wieder ansteigenden Nitrataustrags aus der Fliche (Reaktion auf einen
Borkenkéferbefall) widerspiegeln.

13.2  Das Untersuchungsgebiet

Das im Nationalpark Bayerischer Wald (Lkr. Freyung-Grafenau, Regierungsbezirk
Niederbayern) liegende Forellenbachgebiet ist ein 0.69 km? groBBer Gelandeausschnitt (Rachel-
Lusen-Zug) im Inneren Bayerischen Wald. Die mittlere Hohenlage betrdgt 888 m ii. NN (787 -
1292 m ii. NN), die mittlere Hangneigung betrdgt 12%. Die groen Hoéhenunterschiede
innerhalb des Gebietes verursachen steile klimatische Gradienten: Mit zunehmender Hohenlage
sinken die Jahresmitteltemperaturen der Luft von etwa 6,5 auf 3,5-4°C und die
durchschnittlichen jdhrlichen Niederschlagssummen steigen von etwa 1350 mm bis auf iiber
1900 mm an.

Die geologische Struktur des Untersuchungsgebiets wird geprigt vom grobkdrnigen Alteren
Finsterauer Kristallgranit, der fast vollstindig das Liegende des Untersuchungsgebietes bildet.
Dominierende Bodenformen sind durchlédssige saure Braunerden und Lockerbraunerden aus
solifluidal verlagertem Verwitterungsmaterial, die in den erodierten Steilhanglagen mit Silikat-
Syrosemen und Rankern vergesellschaftet sind und Podsolierungsmerkmale unterschiedlicher
Intensitit aufweisen. Die Mineralbdden sind im gesamten Gebiet tiefreichend versauert und an
pflanzenverfiigbaren Néhrstoffen verarmt. Die mineralischen Oberbdden lassen sich mit pHypo-
Werten von 3.8 £0.3 in den Al/Fe-Pufferbereich, die Unterboden mit pHy,o-Werten von 4.4 -
4.5 in den Austauscher/Al-Pufferbereich einordnen (ULRICH 1981). Das Néhrstoffangebot an
austauschbaren Ca’’, Mg”" und K' ist bei geringer effektiver Austauschkapazitit und
Basensittigungsgraden von kleiner 10% auf sehr niedrigem Niveau.



162

Wichtigste Baumart des Forellenbachgebiets ist die Fichte (Picea abies Karst. L.), die
klimatisch bedingt, in den Tal- und Hochlagen des Gebietes Reinbestinde bildet und im
Bergmischwald der Hanglagen mit Buche, Bergahorn und Tanne vergesellschaftet ist.
Aufgrund einer Massenentwicklung des Borkenkéfers (Buchdrucker, Ips typographus) und des
durch ihn verursachten Fichtensterbens sank der Flachenanteil der Fichtenbestinde von 69%
(1990) auf 42% (1999). Abgestorbene Fichtenbestinde haben mit einem Anteil von ca. 27 %
und in ihrer Eigenschaft als Sukzessionsflachen somit eine dhnliche Bedeutung erlangt wie die
Buchenbestinde (31%).

Die Immissionssituation im Untersuchungsgebiet war in den Jahren 1991 bis 1999 durch relativ
niedrige und leicht abnehmende Konzentrationen von SO, (0,5 -3 pg m>) und NO, (3,7 —
5,5 ugm™) geprigt (nasschemische Bestimmungsverfahren). Gemessene Os-Konzentrations-
werte betrugen im Jahresmittel zwischen 57 (1996) und 82 pg m™ (1999). Maximalwerte der
Ozonkonzentration von > 180 pg m™ (Tageswerte) wurden seit Juli 1994 nicht mehr gemessen.
Die kumulative Ozonexposition (AOT40) war in fast allen Jahren groBer als 10000 ppb h™' und
lag damit oberhalb eines Schwellenwertes, ab dem mit einem zunehmenden Risiko fiir
Wachstumsbeeintrichtigungen bei Biéumen zu rechnen ist (SKARBY und KARLSSON 1996).
Buchen des Bestands B1 wiesen insbesondere im Jahr 1995 (AOT40: 19000 ppb h™') variable
Schiden an den Blittern der Lichtkrone auf, die der kombinierten Wirkung einer hohen
Einstrahlungsleistung und einer hohen Ozondosis zugeschrieben werden konnen
(BAUMGARTEN 1998). Diese Schiden erwiesen sich in den Folgejahren als reversibel.

13.3  Die Deposition von Schwefel- und Stickstoffverbindungen
sowie von Sauren und mogliche Zusammenhiinge mit
Verianderungen bei der Bodensickerwasserqualitat und bei
biologischen Parametern

13.3.1 Der Gehalt an Schwefelverbindungen und der Sauregehalt

Als Folge der in Deutschland und Europa getroffenen Luftreinhaltemallnahmen ist seit 1988
sowohl bei den schwefelhaltigen Schadstoffen als auch hinsichtlich des zeitlichen Phdnomens
»daurer Regen ein stetiger Riickgang der Schadstoffbelastungen (Immissions- und
Depositionswerte) festzustellen. Davon betroffen sind insbesondere oxidierte Schwefel-
verbindungen und die freie Sdure (UBA 2000). So kann z.B. im Buchenbestand B1 des
Forellenbachgebiets, in dem der Schwefel- und der Sdureeintrag wie bereits oben erwéhnt vor
allem auf den weitreichenden Schadstofftransport zuriickgefiihrt werden kann, seit dem Jahr
1991 bei den niederschlagsgewichteten Jahresmittelwerten der SO4*-Konzentration
(Bestandesniederschlag) ebenfalls ein signifikanter Riickgang der Eintragswerte festgestellt
werden. Die Konzentrationswerte fielen mit einer mittleren jdhrlichen Reduktionsrate von
0,18 mg 1" von ca. 3 mg "' aufetwa 1,5 mg 1™ . Da im gleichen Beobachtungs-
zeitraum in dem Buchenbestand weder bei den Niederschlagsmengen noch bei den Inter-
zeptionseigenschaften des Kronenraum signifikante Verdnderungen beobachtet wurden,
spiegelt dieser Befund mit groBer Wahrscheinlichkeit den Riickgang der Sulfateintrage wider.
Die auf die Fliche berechneten Eintragswerte lagen somit zwischen 10 kg ha™ a™ (1991) und
5kgha™ a” (1999) und waren damit auf einem vergleichsweise niedrigen Niveau.
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Als wesentliche Quelle der Siurebefrachtung im Okosystem des Forellenbachs sind ebenfalls
die oxidierten Schwefelverbindungen zu nennen. Bei einem Riickgang der Sulfatkonzentration
sollte folgerichtig auch eine Verdnderung und zwar eine Erhohung der niederschlags-
gewichteten pH-Werte zu beobachten sein. Entsprechende Messungen des pH-Werts im
Niederschlagswasser des Buchenbestandes bestitigen diese Vermutung. In den Jahren 1991 bis
1999 wurde ein signifikanter Anstieg um etwa 0,35 pH-Einheiten von pH 4,5 bis auf ca. pH
4,85 in den Niederschlagswéssern gemessen. Die abnehmende atmosphérische Sulfatbelastung
spiegelt sich auch in den Konzentrationswerten der Bodensickerwésser wider. In den Jahren
zwischen 1992 und dem Jahr 2000 gingen die SO,>-Konzentrationen im Bodensickerwasser
des Buchenbestands von durchschnittlich 4,5 mg1™ auf 2,5mgl" (40 cm Tiefe) bzw. von

7mg 1" auf 5 mg 1" (100 cm Tiefe) zuriick (Abbildung 85)).

Der mittlere Konzentrationsriickgang (Jahresraten) ist in den Sickerwéssern beider Tiefen
nahezu identisch (0,24 bzw.0,25mg1™") und gleicht jenem im Niederschlagswasser. Die
gegeniiber dem Niederschlagswasser fast doppelt (40 cm Tiefe) bzw. sogar dreifach (100 cm
Tiefe) so hohen Absolutwerte der SO42'-K0nzentration in den Bodenwéassern sind
wahrscheinlich keine Folge eines niedrigeren Wasservolumens im Buchenbestand (z.B. durch
den Wasserverbrauch der Buchen), sondern resultieren vielmehr aus dem Abbau des im Boden
gespeicherten Sulfatschwefels. Als Ursprung solcher Sulfatquellen miissen metastabile
Mineralphasen diskutiert werden, die z.B. durch entsprechende Eintrdge in der Vergangenheit
zustande gekommen sein konnten.
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Abbildung 85: Mengengewichtete — Jahresmittel — und — Jahresmediane — der — SO -
Konzentrationen ~— (mgl')  im  Bestandesniederschlag — sowie  im
Bodensickerwasser in 40 und 100cm Tiefe im Buchenbestand Bl
Schachtenebene.

Parallel zum Riickgang der SO,*-Konzentration findet man in den Bodensickerwissern auch
eine Abnahme der Al-Konzentration. Der Konzentrationsriickgang, der ebenfalls als signifikant
zu bezeichnen ist, bewegt sich hier in einer GroBenordnung zwischen 0,7 mgl™ bis auf
0,5mg 1" (40 cm Tiefe) bzw. zwischen 1,1 mg 1™ bis auf 0,9 mg 1™ (100 cm Tiefe). Wie im
Niederschlagswasser wird auch im Bodensickerwasser ein signifikanter Anstieg des pH-Werts
beobachtet. Die Messwerte des pH-Werts stiegen in den Jahren 1992 bis zum Jahr 2000 von
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durchschnittlich pH 4,5 bis auf pH 4,9 (40cm Tiefe) bzw. von pH 4,6 bis auf pH 4,8 (100 cm
Tiefe). Ein weiterer Mal3stab, mit dem sich diese Trendwende des pH-Wertes ebenfalls belegen
lasst, ist die Sdureneutralisationskapazitdt. Auch hier findet man in den Jahren 1990 bis 2000

einen kontinuierlichen Anstieg der Messwerte von -60 bis auf -17 pmol. 1" in 40 cm Tiefe und
von-119 bis auf -87 pmol, 1M in 100 ¢cm Tiefe.

Diese Ergebnisse zeigen, wie rasch sich politische Entscheidungen, die hinsichtlich von
Emissionsminderungsmaflinahmen getroffen wurden (wie z.B. der Einbau von Entschwe-
felungsanlagen in Kraftwerken), durch die Integrated Monitoring Messungen in dem
Okosystem des Bayerischen Waldes erkennen und verfolgen lassen. Insbesondere bei der
Bodenversauerung konnte eine deutliche Trendwende festgestellt werden und die pH-Werte im
Boden stiegen seit Beginn der Messreihen wieder deutlich an. Bemerkenswert ist auch der
Riickgang der Belastungswerte bei den Al- und Sdureaktivitdten. Als Folge dieses Riickgangs
kommt es wahrscheinlich zu deutlich verbesserten physiologischen Bedingungen im
Wurzelraum der Buchenbestinde, so dass es zuldssig ist von einem verminderten
Vitalitatsrisiko der Buchen an diesem als néhrstoffarm zu bezeichnenden Standort zu sprechen.

13.3.2  Stickstoffverbindungen

Der in den Niederschldgen festzustellende Konzentrationsverlauf von anorganischen
Stickstoffkomponenten (hier als NH;" und NO;3) war im Beobachtungszeitraum ebenfalls
rickldufig. Dabei war der Effekt jedoch weniger stark ausgeprigt als bei den
Schwefelverbindungen oder beim Sdureeintrag. Die Reduktion der niederschlagsgewichteten
Jahresmittelwerte unter Buche (Bestandesniederschlag) betrigt ca. 0,03 mg 1" pro Jahr (siche
Abbildung 86). Als Stickstoffgesamtkonzentration im Niederschlag wurden Werte zwischen
1, mg NI (1991) und etwa 0,75 mg N "' (1999) festgestellt. Der stirkste Riickgang wurde
allerdings in einem relativ kurzen Zeitraum in den Jahren 1991 bis 1993 gemessen. Eine
Differenzierung zwischen Nitrat und Ammoniumionen zeigt, dass die Abnahme des Stickstoffs
vor allem der NH," -Konzentration zuzurechnen ist, wihrend bei der NO3™ -Konzentration nur
unwesentliche Verdnderungen zu beobachten waren. Anhand der Jahresverldufe kann man
feststellen, dass der Riickgang der NH, -Konzentration in erster Linie im hydrologischen
Sommerhalbjahr (Mai bis Oktober) stattgefunden hat.

Aus den Messungen der Stickstoffkomponenten in den Bodensickerwissern (Buchenbestand
B1) kann derselbe Trend festgestellt werden. Zwischen 1992 und 2000 wurden im Jahresmittel
abnehmende Werte zwischen 0,20 mg N 1" und 0,07 mgN 1" (40 cm Tiefe) gefunden. In
100 cm Bodentiefe konnte keine gerichtete Entwicklung der NOj;™ - Konzentration festgestellt
werden. Es muss darauf hingewiesen werden, dass der Nitratanteil in den Bodensickerwissern
mehr als 95% des mineralischen Stickstoffs betrégt.

Die Ergebnisse deuten an, dass vor allem verminderte NH;-Emissionen fiir die Abnahme des
Stickstoffeintrags verantwortlich sein konnten. Der Ursprung entsprechend verminderter
Immissionsbelastungen konnte beispielsweise in einer Verénderung von
Giilleausbringungstechniken liegen und/oder durch niedrigere Emissionsbelastungen aus
Tierhaltungsanlagen verursacht werden. Bei der Bewertung des Riickgangs der
Stickstoffdeposition muss weiterhin beriicksichtigt werden, dass sich die Gesamtdeposition
zusammensetzt aus fliissigen und gasformigen Anteilen. Neben den in den
Niederschlagswissern direkt gemessenen geldsten Stickstoffverbindungen, die in diesem Fall
als brauchbarer Indikator fiir die Entwicklung der Gesamtstickstoffdeposition interpretiert
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werden, gibt es auch noch den gasformigen Eintrag sowie Depositionsanteile, die
beispielsweise durch biochemische Umsetzungs- und Aufnahmeprozesse im Kronenraum dem
Niederschlagswasser entzogen werden. Bei obiger Interpretation geht man von der Annahme
aus, dass Laubholzer eine relativ konstante und von der Hohe der Deposition weitgehend
unabhingige N-Aufnahmerate {iber die Blétter haben (JOHNSON und LINDBERG 1992).
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Abbildung 86: Mengengewichtete Jahresmittel und Jahresmediane der NOj3 - und NH," -
Konzentrationen (mgN ') in der Gesamtdeposition sowie im
Bodensickerwasser (nur NO;3 -N) in 40 und 100 cm Tiefe im Buchenbestand
B1 Schachtenebene.

Die Ursachen fiir das in beiden Bodentiefen als sehr niedrig zu bezeichnenden Ausgangsniveau
beim nitratgebundenen Stickstoff wie auch fiir den weiteren Riickgang der NO;j -
Konzentration im Bodensickerwasser (40 cm Tiefe) sind wahrscheinlich dem Zuwachs-
geschehen und damit der N-Aufnahme durch den Bestand zuzuschreiben. Bei dem biologischen
Parameter ,,Mittlerer jéhrlicher Derbholzzuwachs® findet man weitere Unterstiitzung fiir diese
These. Insbesondere in den Jahren 1990 bis 1995 wurde im Buchenbestand ein deutlich héher
Zuwachs beobachtet als nach den giiltigen Ertragstafeln zu erwarten gewesen wiére. Auflerdem
zeigen die Bodenwasserkonzentrationen anderer Nihrelemente (Nihrstoffkationen wie Ca®’,
Mg*" und K"), dass auch bei diesen Elementen eine Abnahme entsprechender Konzentrationen
in demselben Zeitraum stattgefunden hat. Die Konzentrationen dieser Substanzen wurden sogar
so stark erniedrigt, dass nach GUNDERSEN (1992) davon auszugehen ist, dass das hier
erreichte Konzentrationsniveau im Rahmen der wurzelbasierten Néhrstoffaufnahme nicht noch
weiter vermindert werden kann. Die Stoffhaushaltsbilanzen des Buchenodkosystems lassen
erkennen, dass die Néhrstoffaustrage aus dem Wurzelraum kleiner sind als die entsprechenden
Eintrdge aus der Atmosphére.

Alle Messwerte des Buchenbestandes unterstreichen die Feststellung, dass es sich bei der
Buchenfliche insgesamt eher um einen nédhrstoffarmen Standort handelt. Die
standortspezifische Buche verfligt allerdings iiber eine hohe Anpassungsfahigkeit an diese
Bedingungen. Durch insbesondere den Tatbestand eines tiefreichenden Wurzelsystems ist sie in
der Lage, das knappe Nahrstoffangebot sehr effizient zu nutzen.
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Die Messungen der Stickstoffeintrige und hier speziell der Riickgang entsprechender
Versorgungswerte in einem Bestand wird auch durch die Vergleichsanalyse der
pflanzenphysiologischen Vegetationsinventur bestétigt. Diese Untersuchungen wurden in den
Jahren 1990 und 2000 durchgefiihrt (BARTZ 2001) und in wird der Vergleich
der wesentlichen Untersuchungsbefunde dargestellt. Auf ausgesuchten Inventurflichen im
Bergmischwald der Hanglagen, die von Buchen dominiert werden, und die nicht oder nur
unwesentlich durch Borkenkéferbefall beeinflusst sind (n = 12), wurden nach ELLENBERG et
al. (1992) entsprechend der Artenméchtigkeit gewichtete 6kologische ,Stickstoff Zeigerwerte’
ermittelt. Bei dieser Methode wird auf den Untersuchungsflichen eine sogenannte
Stickstoffzahl ermittelt, die ein Mall fiir die Mineralstickstoffversorgung wéhrend der
Vegetationszeit darstellt. Bei der Vegetationsinventur im Jahr 2000 wurden die Flichen
iiberwiegend entsprechend Stickstoffzahl 5 (méaBig stickstoffreicher Standort) bewertet,
wihrend 1990 die Stickstoffzahl 6 (méBig stickstoffreich bis stickstoffreicher Standort)
ermittelt worden war. Dies bedeutet, dass im Jahr 2000 stickstoffanzeigende Pflanzen weniger
hiufig gefunden wurden. Dariiber hinaus konnten im Jahr 2000 die am Rande der
Héaufigkeitsverteilung liegenden Stickstoffzahlen 3 (stickstoffarm) und Stickstoffzahl 7
(stickstoffreich) nicht mehr festgestellt werden. Auch dies deutet an, dass es zu einer
Verknappung des Angebots an Mineralstickstoff gekommen ist. Davon betroffen sind
insbesondere krautige Pflanzen und Gréser. Der in den 90er Jahren zu beobachtende
rickldufige N-Eintrag aus der Atmosphire sowie ein eindeutig erhohter Bedarf der
Baumbesténde (iiberdurchschnittlicher Holzzuwachs) sind die wahrscheinlichen Ursachen fiir
diesen Effekt. Diese These wird bestdtigt durch die Messungen des Stickstoffgehalts in griinen
Buchenblittern. In den Blittern des oberen Kronendrittels wurden nahezu unverdnderte
Stickstoff Gehalte gefunden, sodass davon auszugehen ist, dass hier im gesamten
Beobachtungszeitraum eine gleichmifBig gute Versorgung stattgefunden hat.
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Abbildung 87: Haufigkeitsverteilung identischer Aufnahmefléichen der

Vegetationsinventuren 1990 und 2000 beziiglich der Stickstoffzahl ,,N*
(ELLENBERG et al. 1992). Dargestellt sind nicht vom Borkenkdferbefall
betroffene Fldchen des Bergmischwaldes (BARTZ 2001)
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13.4  Auswirkungen des Borkenkiferbefalls auf die
Sickerwasserqualitit und den Stoffhaushalt im
(abgestorbenen) Fichtenbestand

Im Juni 1996 wurde der zu diesem Zeitpunkt etwa 110 Jahre alte Fichtenbestand F1 von einem
Fichtenborkenkéfer (Buchdrucker, Ips typographus) befallen. In Folge dieses Ereignisses kam
es noch in demselben bzw. im darauffolgenden Jahr zu einem massenhaften Baumsterben der
Fichten im gesamten Bestand. Hiervon besonders stark betroffen waren auch die vorhandenen
Messflachen des Integrated Monitoring Programms, in denen der Fichtebestand bis auf nahezu
Null schrumpfte. Das heif3t, sowohl die Bestandesstruktur als auch die damit in Zusammenhang
stehenden physikalischen, chemischen oder biochemischen Eigenschaften (z.B. Umsetzungs-
raten, Nihrstoffaufnahme, Wasserhaushalt etc.) wurden grundlegend verdndert.

Der fast vollstindige Verlust der Nadelbiomasse sowie das Abrechen der Kronen und der
Stamme in den Folgejahren und die damit verdnderten Interzeptionseigenschaften iiben einen
starken Einfluss auf den lokalen Wasserhaushalt aus. Diesbeziiglich wichtige Eigenschaften
sind z.B. das Auffangen und die voriibergehende Speicherung von Niederschligen an der
Oberfliche von Biumen (insb. an Blittern, Zweigen und Asten), die hier stattfindende Ver-
dunstung (Evaporation) und die Abgabe von Feuchtigkeit aus den Pflanzen (Transpiration).
Wihrend die jdhrliche Menge des Bestandesniederschlags zwischen 1991 und 1998 etwa
76 £ 1% der Niederschlagsmenge im Freiland betrug, fand nach dem Befallsereignis bis zum
Jahr 2000 ein signifikanter Anstieg dieses Wertes bis auf etwa 94% statt. Dadurch bedingt kam
es auch zu einer deutlichen Zunahme der Sickerwassermenge im Boden. Dies wiederum konnte
die Ursache dafiir sein, dass anders als im benachbarten Buchenbestand B1, in dem nach 1993
nur noch schwach riickldufige Stoffeintrige (insbesondere bei Stickstoff aber auch bei
Schwefel) aus der Atmosphire zu beobachten waren, die hier bis zum Befallsereignis
erkennbare Tendenz des Riickgangs insbesondere der Sulfatschwefeleintrage in unverminderter
Stirke fortgesetzt wurde. Die gewichteten Jahresmittelwerte der SO,* Konzentrationen im
Bestandesniederschlag fielen seit 1991 von 6 mg 1™ bis auf 1,5 mg/l im Jahr
1999. Die mittlere Jahresreduktionsrate von 0,46 mg 1™ ist dabei hoch signifikant.

Bei den Stickstoffverbindungen ist dhnlich wie im Buchenbestand der Effekt weniger stark
ausgeprigt. Die mittleren Konzentrationen anorganischer Stickstoffverbindungen (NO;™ und
NH;") im Niederschlag sanken im Beobachtungszeitraum ebenfalls signifikant von 1,4 mg 1™
auf 0,6 mg I'. Nach dem Borkenkiferbefall (Messwerte der Jahre 1997-1999) ist die
Eintragsmenge in ihrer Tendenz zur Zeit noch nicht eindeutig interpretierbar. Die vorher klar zu
erkennende riickldufig Tendenz eines Eintrags von Stickstoff scheint sich auf einem relativ
niedrigen Pegel einzupendeln.

Das Absterben der Fichten {ibt ebenfalls einen groBen Einfluss auf das stoffliche FlieBgleich-
gewicht innerhalb des Okosystems aus. Von entscheidender Bedeutung diesbeziiglich ist
beispielsweise der Humusvorrat im Boden. Dieser ist u.a. abhidngig von den klimatischen
Bedingungen, die das Ab- und Aufbauverhalten der Humusauflage beeinflussen. Das Absterben
des Fichtenbestandes bedeutet zunédchst einen Zuwachs fiir die Humusauflage des Bodens, dem
gut mineralisierbare Feinwurzel- und Nadelbiomasse und andere absterbende Baumbestandteile
zugefiihrt werden. Allein die zugefiihrte Nadelstreu betrug zwischen Juni 1996 und Oktober
1998 mehr als 20000 kg TS ha'. Dies hat zur Folge, dass eine groBe Diingewirkung eintritt.
Beim organisch gebundenen Stickstoffanteil betrug die Eintragsrate mit ca. 250 kg N ha™' das
etwa 10-fache des Mittelwerts der vorangegangenen Jahre.
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Abbildung 88: Mengengewichtete Jahresmittel der SO - und N-Konzentrationen (INOjz
+ NH,") im Bestandesniederschlag des (ehemaligen) Fichtenbestands F1
Schachtenau (mg ).

Die durch die Bewuchszerstorung bewirkte Freistellung von Bodenfldchen fiihrt aufgrund der
hoheren Einstrahlungsleistung auch zu verdnderten Temperaturbedingungen in und auf dem
Boden. Eine verstirkte Warmezufuhr vor allem im Sommer beschleunigt bei ausreichender
Feuchtigkeit die Geschwindigkeit biochemischer Umsetzungsprozesse und flihrt zu erhohten
Umsetzungsraten im Boden (KIRSCHBAUM 1995). Die erhohte mikrobielle Freisetzung von
Néhrstoffen im Boden fiihrt dann zu einem Anstieg entsprechender Eintrdge in tiefere
Bodenschichten bzw. in das Grundwasser. Dieser Effekt wird dadurch verstirkt, dass keine
geeigneten Nahrstoffverwerter auf der Fldche vorhanden sind.

Die Folgen solcher und dhnlicher Prozesse waren bereits im Jahr 1996, also im Befallsjahr
durch den Borkenkdfer deutlich zu registrieren. So kam es beispielsweise zu einem
unmittelbaren und sehr starken Wiederanstieg der NOs; - Konzentrationen im
Bodensickerwasser. Bis zum Borkenkiferbefall der Fichten waren &dhnlich wie im
Buchenbestand B1 auch auf der Fichtenfliche abnehmende Nitratkonzentrationen im
Sickerwasser zu beobachten. Sie bewegten sich in einer GroBenordnung zwischen 10 mg 1™ bis
auf deutlich unter 5 mg NO5 1! 1|Abbildung SQ). In den Jahren nach dem Absterben des
Bestandes wurden dann sehr schnell ansteigende Werte registriert und die Maximalwerte
betrugen bis zu 200 mg NO;" I"' (40 cm Tiefe im Oktober 1998) festgestellt. Auch beim
Sickerwasser in 1 m Bodentiefe wurden sehr hohe Werte (bis 127 mg NO3 I"") gefunden. Der
Anstieg war hier jedoch etwas weniger stark ausgeprdgt und trat erst zu einem spéteren
Zeitpunkt (1999) auf. Die zeitliche Verschiebung diirfte auf den verzogerten Transport mit dem
Sickerwasserstrom zuriickzufiihren sein. Die maximalen Raten der mikrobiellen Nitrifikation
(biologische Oxidation des aus organischen Stickstoffverbindungen frei gesetzten Ammoniums
iiber Nitrit zu Nitrat) werden auch nach diesen Ergebnissen im humosen mineralischen
Oberboden erreicht.
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Abbildung 89: NOs - Konzentrationen (mg I'') in den Bodensickerwdissern (40 und 100 cm
Tiefe) des (ehemaligen) Fichtenbestands F'1 Schachtenau

Die zeitliche Entwicklung der Nitratkonzentration im Sickerwasser nach 1996 verlduft
peakformig und weist steile Maxima und Minima auf. Besonders bei der Bodentiefe von 40 cm
beobachtet man 2 sehr stark ausgeprdgte Maxima in den Jahren 1998 und 2000. Das
zwischenzeitliche Absinken der NO;™ - Konzentration wird als Folge der biologischen Ruhe in
dieser Phase interpretiert und ist auBerdem den hohen Sickerwassermengen im Winterhalbjahr
zuzuschreiben. Der im Winter 2000/2001 zu beobachtende Riickgang bis auf Werte unter
1 mgNOs 1" wird so interpretiert, dass die bis zu diesem Zeitpunkt leicht verwertbaren
Ammoniumquellen wahrscheinlich weitgehend aufgebraucht wurden. Diese Deutung wird
gestiitzt durch die Messungen der NO; Konzentrationen in 100 cm Bodentiefe, wo die
Messwerte ebenfalls deutlich vermindert sind, was zum Riickgang der Stickstoffaustrige mit
dem Sickerwasserstrom fiihrt.

Mit Hilfe von zwei einfachen Modellen (siche hierzu auch die Legende in[Abbildung 90) wurde
eine Abschitzung der vom Borkenkiferbefall induzierten Stickstoffverluste des Okosystems
vorgenommen. Die in dargestellten jahrlichen Stickstoffaustragsraten (M) und
(RS) wurden wie folgt abgeschétzt:

e Die minimale Austragsrate (M) wurde durch Multiplikation der Sickerwassermenge (I * m™
* Jahr') mit der jeweils kleinsten Nitratkonzentration, die im Sickerwasser (100 cm

Bodentiefe) in einem Jahr festgestellt wurde (2 wochentliche Probennahme), gebildet.

e Die Verlustraten (RS) wurden aus der Summe von Monatswerten bestimmt und die
Berechnung erfolgte durch Multiplikation der relativen Sickerwassermenge nach Renger
und Strebel (1980) in: [PROBSTLE u. KREUTZER 1991] mit der in einem Monat jeweils
festgestellten Nitratmenge im Sickerwasser (100 cm Tiefe).

Auf diese Art wurden minimale jihrliche Austragsraten von zwischen 13 (1997) und 104
kgha' (1999) ermittelt. In der Summe der Werte von 1997 bis 2000 betrug der minimale
Gesamtaustrag 236 kgha'. Aus den jeweils monatlichen Sickerwassermengen und
Nitratwerten wurden jahrliche Austragsraten zwischen 38 (1997) und 201 kgha™ (1999)
bestimmt. In diesem Fall wurde in der Zeit 1997 bis 2000 ein Summenwert von 540 kg ha™
ermittelt.
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Abbildung 90: Jihrliche Eintragsraten von Stickstoff (Gesamtdeposition), sowie die
Austragsmengen im Sickerwasser (100 cm Bodentiefe) im Fichtenbestand F1,

Schachtenau (kg ha™). Gesamtdeposition nach ULRICH (1983): Die jahrliche
Sickerwassermenge ist die Differenz zwischen der Niederschlagsmenge (I m?) im Freiland
und der Verdunstungsmenge (berechnet nach PENMAN in: [SCHRODTER 1985]. Nach
1997 wurde infolge des Baumsterbens die jihrliche Verdunstungsmenge um 150 1m™
reduziert. (M) = Minimale Austragsmenge iiber das Sickerwasser (100 cm Bodentiefe). (RS)
= jahrliche Verlustraten auf der Basis relativer Monatswerte.

Das bei der mikrobiellen Nitrifikation entstehende Nitrat fiihrt auch zur Bildung entsprechender
Sauredquivalente (Salpetersdurebildung). Dies bedeutet, dass der Anstieg der Nitratwerte in den
Bodenwissern verbunden sein sollte mit einer wieder zunehmenden Bodenversauerung. Dieser
Verdacht wird durch die Messungen des pH-Werts in den Sickerwissern bestétigt. Bei den
Messungen nach dem Borkenkéferbefallsereignis wird ein erneutes Absinken der pH-Werte
beobachtet (Absinken der pH-Werte von zuvor > pH 4,6 bis auf pH 4,0). Der hohere
Sauregehalt im Boden fiihrt wie erwartet auch zu einer verstirkten Mobilisation von
Aluminiumionen. Bei den jdhrlichen Al-Austragsraten ist dementsprechend ein sehr starker
Anstieg zu beobachten (von durchschnittlich 12 kg ha™ in den Jahren 1992 bis 1995 bis zu
119 kg ha™' im Jahr 1999). Von besonderer 6kologischer Bedeutung sind auch die Verluste an
Ca®*, Mg”" und K'-Ionen, bei denen nach dem Borkenkiferbefall zwischen 2- bis 5-fach
erhohte Austragsraten beobachtet werden. Auf Grund des wieder zu beobachtenden Abklingens
der sehr hohen Nitrifikationsraten und des daraus resultieren verminderten Sduredrucks sollte
auch der Trend einer erhdhten Freisetzung und Auswaschung von Kationen wieder umgekehrt
werden.

Nach dem Borkenkéferbefall wurden im geschédigten Fichtenbestand N-Verlustraten in einer
dhnlichen GroBenordnung gemessen, wie sie auch von anderen Stérungeinfliissen berichtet
werden. So kam es beispielsweise bei Sturmwiirfen in bayerischen Fichtenbestinden im Jahr
1990 zu erhdhten Austragsraten, die bis zu 328 kg ha™ innerhalb der ersten drei Jahre betrugen
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(KOLLING 1993). Als weitere Parallelitit zum Fichtenbestand F1 wurde auch hier berichtet,
dass die maximalen Verlustraten zu einem Zeitpunkt etwa zwei bis drei Jahre nach dem
Schadensereignis auftraten. Bei Kahlschldgen in oberpfélzischen Kiefernbestinden wurden
Stickstoffverlustraten von etwa 440 kg ha™', bei zusitzlicher Bodenbearbeitung von 660 kg ha™
in den ersten 10 Jahren publiziert (BURSCHEL et al. 1977). Aus den Literaturberichten geht
ebenfalls hervor, dass es sich bei dem Anstieg der Nitratwerte im Boden um voriibergehende
Effekte handelt. Eine sich wieder verstirkende Stickstoffverwertung (durch neue
Vegetationsformen) einerseits und der zunehmende Verbrauch von leicht verwertbaren
Stickstoffsubstraten aus der frisch zugefiihrten Biomasse andererseits, bewirken, dass sich der
Gleichgewichtszustand des Stickstoftkreislaufs dann wieder in Richtung niedrigerer
Nitrataustragsraten bewegt.

13.5  Veranderungen der Gewisserqualitat (Grund- und
Bachwasser) und ihre Auswirkungen auf die
Bachforellenpopulation

Bei dem Untersuchungsgebiet des Forellenbachs handelt es sich um ein abgeschlossenes
Wassereinzugsgebiet. Hinsichtlich einer vollstindigen Wasser- und Stoffbilanz werden deshalb
die Abflussmengen des Forellenbachs kontinuierlich erfasst und es erfolgt eine regelmiBige
chemische und physikalische Analyse aller fiir das Integrated Monitoring relevanten
Messparameter sowohl im Bachwasser als auch in den Depositions- und Bodenwissern
(Grundasser und Sickerwasser). Auf der Basis dieser Messungen kann man sagen, dass der
Forellenbach zu 50 bis 80% aus dem Grundwasservorrat gespeist wird. Da man ganz
grundsitzlich davon ausgehen muss, dass die Qualitdt des Bach- und des Grundwassers ein
guter Anzeiger fiir die 6kologische Gesamtsituation des Forellenbachgebiets darstellt, sollten
alle bisher dargestellten Untersuchungsbefunde auch in diesem Bereich erkennbar sein. Von
grofler Bedeutung diesbeziiglich sind insbesondere qualitative Aussagen zur Zusammensetzung
der Wisser.

In den Jahren von 1990 bis 1998 wurde bei den Mittelwerten der N — Konzentration im
Grundwasser (Buchenbestand B1) ebenso wie bereits bei den Niederschlags- und bei den
Sickerwissern ein Riickgang festgestellt. Mit Werten zwischen 0,66 mg 1" im Jahr 1992 und
0,34 mg 1" im Jahr 1998 im Grundwasser (Abbildung 91)) war die Tendenz etwas weniger stark
ausgepridgt als bei den Werten im Niederschlagswasser. Absolut gesehen liegt die
GroBenordnung der Messwerte unterhalb des Stickstoffgehalts bei den Niederschlagswéssern
und etwas oberhalb der Werte in Sickerwissern. Der reine Nitratanteil im Grundwasser betragt
etwa 80% bis 95%. Im Bachwasser (Nitratanteil 80% — 98%) ist bei den abflussgewichteten
Werten zwischen 0,79 mg 1" (1992) und 0,68 mg1' (1998) die abnehmende Tendenz des
Stickstoffgehalts nur wenig ausgepragt. Der zeitliche Konzentrationsverlauf &hnelt den
Ergebnissen im Grundwasser von zwei Messstellen im benachbarten Markungsgrabengebiet
(1000 m ii. NN) (BITTERSOHL et al. 1999). Bei einer Interpretation dieser Daten miissen die
Faktoren eines liberdurchschnittlichen Holzzuwachses in den warmen Sommern von 1990 -
1995 und der Riickgang der N-Deposition im gleichen Zeitraum beriicksichtigt werden.

Auch bei der Qualitdt des Grund- und Bachwassers ist der Borkenkéferbefall und der daraus
resultierende Einfluss auf den Gehalt von Stickstoffverbindungen offensichtlich. Ab dem Jahr
1998, also zu einem Zeitpunkt, an dem etwa 23% des Baumbestandes der gesamten
Gebietsfliche abgestorben war, stieg der Nitratgehalt im Grundwasser bis auf 3,2 mg N 1" und
im Bachwasser bis auf 1,7 mg N "' (Januar 2000).
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Abbildung 91: NOs -und ~ NH," -Konzentrationen — (mgN ') im  Bachwasser
(abflufigewichtete Monatsmittelwerte am Pegel Forellenbach) und im
Grundwasser an der Mef3stelle BI Schachtenebene (Monatswerte)

Die Auswirkungen des seit 1999 vermehrten Nitrateintrags aus abgestorbenen Fichtenbestinden
in den Vorfluter lassen sich ebenfalls in den Verdnderungen der Séureneutralisationskapazitét
(SNK) des Bachwassers veranschaulichen. Die Sdureneutralisationskapazitit charakterisiert den
Saure-Base-Status der Wisser (SIGG und STUMM 1994):

SNK = Y (Na*, K, Ca*", Mg"") - 3(SO,*,NOs, CI)  [pumol 1"

Da der Forellenbach aus variablen Anteilen von Niederschlags-, Grund- und Bodenwissern
gespeist wird, verdndert sich auch die Bachwasserqualitit mit der Abflussmenge. Bei
steigenden Abflussmengen gelangen groBere Anteile von Sulfat- und Aluminiumionen in das
Bachwasser wihrend der Basenanteil sinkt. Gleichzeitig wird ein Riickgang der
Sulfatkonzentrationen im Grundwasser festgestellt. Dementsprechend findet man ein Absinken
der SNK des Bachwassers mit steigenden Abflussmengen. Bei vielen analysierten
Komponenten im Forellenbach gibt es eine enge Korrelation zwischen der Konzentration und
der Abflussmenge, die als hoch signifikant bezeichnet werden muss. Die aus den Messungen
ermittelten Regressionskoeffizienten spiegeln unabhédngig von den Verdnderungen des
Wasserhaushalts, die Verdnderungen der stofflichen Qualitdt der abflussbildenden
Komponenten im Forellenbachgebiet gut wider.

Fir SO42', das bis 1998 mehr als 50% der Anionensumme im Bachwasser ausmachte, ldsst sich
ein signifikanter Riickgang (-75%) der Regressionskoeffizienten der Konzentrations-Abfluss-
Bezichung (b = (SO4%) log(Q)") feststellen (JAbbildung 92). Eine Verzehnfachung des
Abflusses fiihrte im Jahr 1992 zu einer Erhohung der SO4~-Konzentrationen um 54 pmol 17,
im Jahr 2000 hingegen betrug der Anstieg nur noch 14 pmol, I"".
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Abbildung 92: Trend (b*) der Regressionskoeffizienten (b £s) der fiir FEinzeljahre
berechneten linearen Ausgleichsfunktionen der Sulfatkonzentration und der
Séiureneutralisations-kapazitit SNK (umol. I'') auf den logarithmierten
Abfluss O (1s) im Forellenbach.

Dementsprechend stiegen die Regressionskoeffizienten der SNK-Abflussbeziehung zwischen
1992 und 1998 an. Eine Verzehnfachung des Abflusses ging 1992 mit einer Erniedrigung der
SNK um 174 pmol, I"', im Jahr 1998 hingegen nur noch um 124 pmol. 1" einher. Damit hatte
sich insbesondere das Ausmall der episodischen Versauerung bei Hochwasserabfliissen
reduziert.

Im Jahr 1999 endete diese Entwicklung infolge des starken Anstiegs der NOs -
Konzentrationen. Die Steigungsfaktoren der SNK-Abflussbeziehungen fielen auf die tiefsten
Werte des Beobachtungszeitraums. Dies bedeutet wahrscheinlich eine Zunahme der
Vitalitatsrisiken fiir die aquatische Fauna. Nitrat ist seit 1999 das dominierende Anion im
Bachwasser und hat Sulfat als Hauptkomponente der Gewédsserversauerung abgelost.

Fische sind als Endglied der Nahrungskette gute Bioindikatoren der Gewdsserqualitit, da sie
auf stoffliche Beeintrachtigungen entweder durch Riickzug (sofern dies rdumlich moglich ist)
oder mit Schidigungssymptomen reagieren (FISCHER-SCHERL et al. 1988). Anhand der
Ergebnisse der jahrlich im Sommer durchgefiihrten Elektroabfischungen wurde daher gepriift,
ob der Anstieg der Siureneutralisationskapazitit bis 1998 sowie die seit 1999 durch den
Borkenkéferbefall induzierte Versauerung des Bachwassers Auswirkungen auf die Population
der Bachforellen (Salmo trutta fario L.) hatte. Als kritisch fiir die gesamte aquatische Fauna
gelten allgemein Siureneutralisationskapazititen von kleiner als 50 pmol, I (NIVA 2000).
Solche Werte werden im Forellenbach nur episodisch wie z.B. bei Hochwasserabfliissen
gefunden. Die dabei auftretenden niedrigen pH-Werte (pH <5,5) und erhohten Al-
Konzentrationen (bis 0,7 mg 1"") konnen toxische Wirkungen bei der hier als einzige Fischart
vorkommenden Bachforelle haben (FISCHER-SCHERL et al. 1988). Aullerdem verdndern sie
das Vorkommen und die Abundanz von Eintags-, Kocher- und Steinfliegenlarven, die als
Nahrungsquellen der Bachforellen dienen (SCHADT 1993).
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Die Anzahl der in den Monaten Juni/Juli abgefischten Bachforellen schwankte zwischen 43 im
Jahr 1994 und 108 im Jahr 1997. Diese geringen Zahlen und die Kd&rperldngen (< 17 cm) bei
der Sommerbefischung deuten darauf hin, dass das Futterangebot sowie auch die rdumliche
Ausdehnung des Quellbachs auf das Vorkommen der Fische stark limitierend wirken. GroBere
Individuen wandern in die Vorfluter ab. Aus diesem Grund ist die Grof3e des Sommerbestands
vor dem herbstlichen Laichzug vom Fortpflanzungserfolg der Vorjahre abhéngig. Die Anzahl
der Briitlinge (Korperldnge < 5 cm) variierte mit n =4 (2000) bis n =39 (1996) stirker als die
Zahlen des Gesamtbestands (JAbbildung 93).

Um den moglichen EinfluB3 der episodischen Versauerung auf diese Ergebnisse zu priifen,
wurden fiir die Jahre 1994 bis 1999 die Briitlingszahlen einer SPEARMAN-Rang-
korrelationsanalyse (LOZAN 1992) mit monatlichen KenngroB3en der Gewésseraziditit und der
AbfluBhohe unterzogen.

Ein signifikant positiver Zusammenhang mit der Anzahl der Briitlinge (p <0,01) ergab sich fiir
die minimalen pH-Werte, ein hoch signifikant negativer Zusammenhang (p <0,001) fiir die
maximalen Al-Konzentrationen des Bachwassers im Monat Januar. Die Ergebnisse des Jahres
2000 verdnderten das Signifikanzniveau dieser Beziehungen nicht. Die Gegeniiberstellung von
Briitlingszahlen und der maximalen Al-Konzentrationen des Monats Januar 148t erkennen

(Abbildung 93)), dass Al-Konzentrationen von iiber 200 pug I' (1994, 1995, 2000) mit besonders
niedrigen Briitlingszahlen (N = 4 — 6) korreliert sind.
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Abbildung 93: Anzahl der Bachforellen mit einer Korperlinge <5 cm (Briitlinge) im
Forellenbach in den Monaten Juni/Juli der Jahre 1994 bis 2000. Die
Quadrate stellen die maximalen Al-Konzentrationen des Monats Januar
derselben Jahre dar.

Dies bestitigen auch die Befunde von MUNIZ u. LEIVESTAD (1980), nach denen Al-
Konzentrationen iiber 150 pg 1’ das Wachstum und die Uberlebenszeit bei Larven und
Jungfischen stark reduzieren. Die in diesen Jahren in Tagesmischproben gemessenen pH-
Minima (pH 5,5 - pH 5,7) liegen nahe am pH-Bereich von pH 5,1 bis pH 5,5, in dem Al-Ionen
die starkste Giftwirkung aufweisen (BAKER u. SCHOFIELD 1980).

Erstaunlich ist zundchst, dass die Briitlingszahlen mit den Azidititditskennwerten des
Bachwassers im Monat Januar korreliert sind, da dieser Monat die héchsten pH-Minima und
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niedrigsten Al-Maxima aller Wintermonate aufweist. Allerdings diirfte bei den niedrigen
winterlichen Wassertemperaturen (< 2,5°C) die Embryonalentwicklung der Bachforellen nur
sehr langsam verlaufen, sodass die Fischembryonen im Januar noch in den besonders sensitiven
Phasen des ersten Drittels ihrer Entwicklung stehen (HOFFMANN 1990).

13.6 Zusammenfassung

Seit Beginn der Integrated Monitoring Messungen im Forellenbachgebiet des Nationalparks
Bayerischer Wald im Jahr 1990 wurde bei den Depositionsmessungen von Stickstoff- und
Schwefelverbindungen eine stetig riickldufige Tendenz festgestellt. Dieser Effekt wird bestétigt
durch einen Riickgang der Sulfat- und der Nitratkonzentration in den Depositionswissern und
in den Bodensickerwissern der Buchenbestinde sowie in einem Anstieg der entsprechenden
pH-Werte. Bei pflanzenphysiologischen Untersuchungen mit vegetationsanalytischen
Methoden auf fiir Bergmischwald typischen Flichen (durch Buchenbewuchs dominiert und
nicht beeintriachtigt durch Schadensereignisse des Borkenkédferbefalls) wurde deutlich, dass im
Jahr 2000 stickstoffanzeigende Pflanzenarten weniger hdufig gefunden wurden als im Jahr
1990. Dieser Effekt kann ebenfalls als ein Riickgang des Stickstoffeintrags gedeutet werden.
Aus all diesen Messungen kann der Schluss gezogen werden, dass in den 90ziger Jahren der
weitreichende Schadstoffeinfluss durch oxidierte Schwefelverbindungen und durch Stickoxide
deutlich zuriickgegangen ist.

Mit dem Borkenkidferbefall der Fichtenbestdinde im Beobachtungsgebiet fand im Jahr 1996 ein
Schadensereignis statt, das eine nachhaltige Stérung des im Nationalpark bestehenden
okologischen Gleichgewichts bedeutete. Die Messungen auf der vorwiegend von
Fichtenbewuchs gepridgten Dauerbeobachtungsfliche zeigen deutlich an, wie stark dieses
Geschehen auch die Messergebnisse beeinflusst, und dass den seit dem Ereignis gewonnenen
Messwerten nur noch eine eingeschrinkte Tauglichkeit hinsichtlich der Erkennung von durch
gasformigen  Schadstoffeintrag  bewirkten  Okosystemverinderungen zukommt.  Als
dominierende Folgewirkungen des Absterbens von Fichten muss insbesondere der verdnderte
Stickstofthaushalt genannt werden, aber auch die Verfiigbarkeit von anderen Néhrsubstraten
wie z.B. von wichtigen Kationen spielt eine wichtige Rolle. Auch das Mobilitdtsverhalten von
oxidierten Schwefelverbindungen unterlag infolge des Ereignisses massiven Verdnderungen.
Ursdchlich  fir diese Verdnderungen sind insbesondere die  sduregetragenen
Reaktionsmechanismen. Das nach dem Borkenkéferbefall bewirkte Absterben der Fichten und
in Folge zunéchst einen Zuwachs an mikrobiell verwertbarer Biomasse im Boden und die sofort
einsetzende Nitrifikation (Salpetersdurebildung) aus der frischen Biomasse sind einige der
Wirkungsmechanismen, die dafiir von elementarer Bedeutung sind.

Nachdem die Fichtenbestinde auf mehr als 20% der Gebietsfliche abgestorben waren,
reagierten auch Grund- und Bachwasser mit ansteigenden NOs - Konzentrationen. Ab 1999
sank die bis dahin signifikant ansteigende Sdureneutralisationskapazitit des Bachwassers auf
die niedrigsten Werte des Beobachtungszeitraums. Das damit verbundene Risiko erhohter, fiir
die aquatische Fauna toxisch wirkender Al-Konzentrationen tiber 0,2 mg 1" wurde am sehr
geringen Reproduktionserfolg der Bachforellen im Jahr 2000 deutlich.

Bereits vier Jahre nach dem Absterben des untersuchten Fichtenbestands F1 Schachtenebene
deutet sich eine Normalisierung der mikrobiellen Abbauraten an, die sich in wieder stark
sinkenden Nitrat- und Al-Konzentrationen im Bodensickerwasser bemerkbar machen. Dies
konnte bedeuten, dass sich der durch die EmissionsminderungsmaBBnahmen eingeleitete
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Erholungsprozess des versauerten Okosystems nach Abklingen der Borkenkiifer-
massenentwicklung fortsetzen wird.
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14. VON DER LOCHKARTE ZUM INTERNET

Karin Uhse

14.1 Einleitung

Jedes Jahr werden im Messnetz des Umweltbundesamt Millionen von Messwerten erzeugt —
und das seit 1968. Waren es zu Beginn nur einige tausend Werte von wenigen
Hauptschadstoffen gemessen in 5 Messstellen, so sind es heute mehrere Millionen Werte pro
Jahr von {iiber 20 Stationen und iiber 60 verschiedenen Komponenten mit unterschiedlichen
Messintervallen. Die Vielzahl der Messergebnisse von Luftverunreinigungen in Gasen,
Niederschlag und Staub sowie den dazugehorigen Wetterverhiltnissen miissen nach den
teilweise sehr aufwendigen Analysen selbstverstindlich ebenso sorgfiltig notiert, gespeichert,
ausgewertet, dargestellt und weitergeleitet werden. Denn diese Messergebnisse stellen das
»Kapital“ eines Messnetzes dar. Nur mit Hilfe dieser Werte konnen Trendanalysen erstellt,
luftchemische Zusammenhédnge erkannt, Erfolgskontrollen umweltpolitischer Mallnahmen
durchgefiihrt, Interessierte informiert, Zukunftsprognosen erstellt und Antworten auf
umweltpolitische Fragestellungen gefunden werden. Dies ist von Anbeginn des Messnetzes des
Umweltbundesamtes bis heute der Fall. Fiir Trenduntersuchungen sind gerade die &ltesten
Messergebnisse von groBiter Bedeutung, da sie als Vergleich zu den heutigen Verhéltnissen
bewertet werden konnen.

Ahnlich wie die Messmethoden hat sich auch die Technik der Messwertspeicherung und
—verarbeitung stdndig gewandelt und modernisiert — in der EDV-Branche vielleicht sogar noch
schneller als in der Analysentechnik. Ein Messwert, der 1968 auf eine Lochkarte gestanzt
wurde, ist heute im Internet zu finden. Doch dazu waren mannigfaltige und komplizierte
Transferleistungen zwischen den unterschiedlichsten Computer-Systemen zu erbringen.

14.2 Lochstreifen und Lochkarten

Als das DFG-Messnetz 1974 vom UBA libernommen wurde, bestand es aus nur 5 Messstellen,
an denen nur wenige — im Vergleich zu heute — Schadstoffe wie SO,, NO,, CO,, Gesamtstaub
und meteorologische Parameter wie Temperatur, Windrichtung und
—geschwindigkeit sowie die relative Luftfeuchte gemessen wurden und dies zum Teil auch nur
als Tageswert. Doch der Aufwand der Datenspeicherung war erheblich gréBer als heute. Von
1968 bis 1979 wurden die Werte von Papierlisten, auf die die Messergebnisse notiert worden
waren, oder von endlosen ,,Schrieben® abgelesen und einzeln mit einer Handlochstanze auf
Lochkarten (siche tibertragen. Diese Arbeit wurde gleich doppelt durchgefiihrt,
um die Karten nach dem Stanzen per Sichtpriifung auf Korrektheit zu kontrollieren — und dies
bei ca. 4500 Stundenmesswerten pro Station! Die ,,Haupt-Datenspeicherzentrale® befand sich
zu dieser Zeit noch auf einem Computer der Universitit in Worms.

Im Dezember 1978 wurde an der Messstelle Waldhof eine ,,Pilot-MEBA* (Pilot-Messwert-
Erfassungs und —Bearbeitungs-Anlage) eingerichtet. In einer sogenannten ,,Hentschel-Kiste* als
Datenlogger wurden die Messwerte erfasst und danach mit einem PC-Vor-Vorldufer, einem HP
9825 mit 16 KB Arbeitsspeicher, auf kleinen Magnetband-Cassetten als ASCII-Zeichen
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gespeichert. Auf diesen, fiir den damaligen Stand der Technik relativ komfortabel zu
programmierenden Computern, wurde die gesamte bendtigte Software in Eigenregie erstellt.
Die Werte mussten somit nicht mehr per Hand von Papierlisten iibertragen werden, was einen
riesigen Fortschritt und eine groBe Arbeitserleichterung bedeutete. Mit einer Ubertragungsrate
von 150 BAUD wurden die dort gespeicherten Werte von den Magnetbédndchen mit einer
Siemens Teletype auf Lochstreifen libertragen. Mit diesen Lochstreifen konnten dann wiederum
auf einem GroBrechner des Deutschen Wetterdienstes in Offenbach Lochkarten erzeugt werden.
Im Dezember 1979 wurde diese Art der Messwertspeicherung auch an den Messstellen
Westerland, Deuselbach, Brotjacklriegel und Schauinsland iibernommen. Die Umsetzung auf
Lochstreifen erfolgte fiir alle 5 Messstellen in Waldhof mit einem FAZIT-Lochstreifenstanzer
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Abbildung 94: Lochkarte

Parallel dazu wurde das Frankfurter Pilotmessnetz, das zu seiner Bliitezeit 1970/1971 aus 6
AuBenstellen im Frankfurter Raum bestand, mit einem AEG 60/10 Prozessrechner betriecben.
Dieser hatte anfanglich einen Arbeitsspeicher von 8 KB und Lochstreifen als Speichermedium.
Spéater wurde er auf 16 KB mit Speicherung auf groen Magnetbéndern aufgeriistet und konnte
damit sogar die Messergebnisse der 6 Stationen per Datenferniibertragung abrufen. Wie auch
im Messnetz wurden diese Lochstreifen bzw. Magnetbidnder im Deutschen Wetterdienst auf
Lochkarten transferiert und weiter verarbeitet.

Die Speicherkapazititen waren stark begrenzt und teuer, ebenso wie die wertvolle
»Rechenzeit”, die man im EDV-Zentrum zugewiesen bekam. Die Werte wurden daher so
platzsparend wie moglich verschliisselt, auch Kommas wurden eingespart. Daher musste man
genau wissen, welche Komponente mit 1000 zu multiplizieren oder durch 10 oder 100 zu
dividieren war, wie beispielsweise der pH-Wert: Ein pH-Wert von 4.65 wurde als 465



180

gespeichert. Fiir Auswertungen oder Statistiken mussten die Werte jedes Mal zuvor
umsténdlich entschliisselt und umgerechnet werden.

14.3  Erste Messwert-Ferniuibertragung im Messnetz

1980 wurden die 5 Messstellen mit Rechnern vom Typ HP 9845 B ausgeriistet, die als
Speichermedium fiir Daten und Software kleine Magnetband-Cassetten besaflen und mit
Grafikkarte, einem internen Thermodrucker und einen Arbeitsspeicher von 56 KB ausgestattet
waren (siche . Diese Computer, die auch lange bei der NASA im Einsatz waren,
liefen extrem storungs- und fehlerfrei und waren bis 1992 im tdglichen Einsatz.
Rechnerabstiirze, wie sie heute an der Tagesordnung sind, waren so gut wie unbekannt. Dafiir
hatten sie auch ca. 85.000,- DM pro Stiick gekostet. Diese ,,Tisch-Rechner®, wie sie genannt
wurden, lieBen sich bereits fast so komfortabel wie ein heutiger PC programmieren, aber
natiirlich noch ohne Maus-Bedienung. Somit wurden grafische Darstellungen der Messwerte
sowie umfangreiche Auswertungen moglich. Die gesamte Software war speziell fiir das
Messnetz - zum groflen Teil auch von UBA-MitarbeiterInnen selbst - programmiert worden.
Der weitere Datentransfer zur zentralen Speicherung beim Wetterdienst erfolgte aber nach wie
vor per Lochstreifen. Dieser GroBrechner war noch notwendig, da der HP 9845 B noch keine
Festplatte, so wie heutige Computer, besall. Die Messwerte waren auf unzédhligen HP-
Magnetbiandern verteilt, die natiirlich auch nur sequentiell lesbar waren. Daher konnten
Auswertungen und Statistiken tiber mehrere Jahre und Stationen nur auf dem GroBrechner beim
DWD erstellt werden. Erst eine zusitzliche externe Festplatte, die mehr als doppelt so grol3 wie
ein heutiger Tower-PC war und eine Speicherkapazitit von ca. 1.5 MB besal}, ermdglichte
solche Berechnungen auch auf einem UBA-Rechner.

Einen weiteren riesigen Schritt voran ging man 1987. Zur Ermittlung des grenz-
iiberschreitenden Transportes von Luftverunreinigungen wurde ein flichendeckendes
deutschlandweites Messnetz mit 10 zusétzlichen automatisch messenden Containern aufgebaut.
An den Messstellen und den Containern wurden die Werte in Ring-Steckspeichern, den
sogenannten ,,Hentschel-Kisten*, als Datenlogger fiir 36 Tage gespeichert. Uber Modem und
Telefonleitung konnten daraus — &hnlich wie heute — die Messwerte von den Stationen
abgerufen und in der Messnetz-Zentrale, die sich nun in Offenbach befand, ebenfalls auf HP
9845 B-Rechnern weiter verarbeitet werden. Dieser tégliche, anfanglich noch manuell betdtigte
Messwert-Abruf, wurde bald automatisiert und mittels Zeitschaltuhr auf die frithen
Morgenstunden gelegt, da die Ubertragungszeiten bei einer BAUD-Rate von 300 bis 1200 noch
sehr lang waren. Die Messwerte wurden in ASCII-Files gespeichert, deren Aufbau und Struktur
bis heute beibehalten wurde, da sich dieses Format immer wieder durch seine Flexibilitdt und
die Lesbarkeit unter den verschiedensten Betriebssystemen wie RSX 11M+, VMS, DOS,
WINDOWS NT etc. von 1980 bis heute bewéhrt hat und zugleich sehr wenig Speicherplatz
benotigt.
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An Overview of the 9845B
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Abbildung 95: HP 9845 B Tischrechner

Zeitgleich wurde in der Pilotstation eine PDP 11/73, ein Prozessrechner mit
Festplattenspeichern und Magnetbdndern sowie 3 Bildschirmterminals beschafft. Dieser
Computer war fiir den Datenabruf der 3 Frankfurter AuBenstellen sowie fiir die
Datenspeicherung und —verarbeitung des Frankfurter Pilotmessnetzes und des Messnetzes
zustandig. Uber Monate wurde speziell fiir diesen Rechner die Datenerfassungs- und
Ubertragungssoftware programmiert. Alle iibrigen Auswerte- und Statistikprogramme wurden
von UBA-MitarbeiterInnen selbst erstellt. Ein HP 9845 B war {iber Datenleitung an diesen
Computer angeschlossen, so dass die Messnetzdaten mit einer eigens programmierten Software
Wert fiir Wert auf die PDP transferiert werden konnten. Somit wanderte die zentrale
Datenspeicherung und —auswertung vom Grofirechner des DWD auf die eigene PDP 11/73.

144  Smog-Friithwarnsystem

Die sehr hohen Schwefeldioxidkonzentrationen in den 80er Jahren - am 21.1.1985 wurden in
Waldhof beispielsweise noch 1218 pg/m?* SO, gemessen (sieche Kapitel 2.1.1) - die auch Anlass
zum Aufbau des Container-Netzes des UBA gewesen waren, flihrten zu einem ersten Bund-
Lander-Datenverbund mit zeitnahem Messwerttransfer. Fiir dieses erste Smog-
Frithwarnsystem, dass im Herbst 1988 in Betrieb ging, wurden in allen Messnetzzentralen der
Bundesldnder und des UBA VAX GPX II-Workstations, die miteinander via DECNET vernetzt
waren, installiert. Diese Workstations waren zusétzlich mit den Zentralrechnern des jeweiligen
Messnetzes verbunden, um Zugang zu den Messwerten zu gewihrleisten. Beim UBA-Messnetz
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bedeutete dies, dass ein HP 9845 B die Messwerte von den Stationen abrief, auf die PDP 11/73
transferierte, die dann wiederum die Daten an die VAX weitergab. Dies lief natiirlich nicht
automatisch ab. Die Zentrale dieses Bund-Linder-Netzwerkes, in dem die Daten

zusammenliefen und u.a. Smogkarten (siehe [Abbildung 96) und Prognosen erstellt wurden, war
beim UBA in Berlin. Bei Smoglagen konnte dieses System bereits von werktdglichem auf einen
3-Stunden-Aktualisierungs-Rhythmus umgestellt werden.

Bundesrepubl ik Deutschland
S02 - Immissionen
09/02/1989-17:30 bis 18:00 MEZ

Rasterkarte fuer
Halbstundenmittelwerte in UG/Mx%x3

: <= 50
> 50 bis <= 100
© > 100 bis <= 150
1> 150 bis <= 200
T > 200 bis <= 250
T > 250 bis <= 300
bis <= 350
2 > 350 bis <= 400

BEEEEREs ..
A4
(Y]
[=]
o

VORHERSAGE : Fuer Norden und
Nordosten des Bundesgebietes
koennen die maessig érhoehten S02-
Konzentrationen noch bis Freita
Ncchmittag anhalten und dann cu?
winterliche Normalwerte absinken.
——— Fuer Berlin wird cine
Hinddrehung erwartet, die
zunaechst zu einer Erhoehung der
S02-Konzentrationen fuehren kann
(Efnbeziehung von Emissionen aus
dem Leipziger Raum ). Ab Samstag
sollten auch dort im Zuge der
Weststroemung keine wesentlich
erhoehten S02-Konzentrationen
mehr auftreten.

Daten der Messnetze des Bundes und der Laender Auswertung: Umwcltbundesomt 10/02/1989 12:58

Abbildung 96: Original Darstellung der SO,-Konzentrationen durch das Smogfriih-
warnsystem am 9.2.1989

14.5 Erster Einsatz von PCs und DOS

Nach der politischen Wende wurde das UBA-Messnetz ab 1990 nach und nach um 3 weitere
personell besetzte Messstellen und 9 Containerstationen erweitert. Da deren Aufbau bereits zu
DDR-Zeiten geplant worden war, waren sie u.a. auch mit einem anderen Messwerterfassungs-
System, das mit 286er PC betrieben wurde, ausgeriistet worden. Auch in die Offenbacher
Messnetzzentrale und in die Messstellen in den alten Bundesldnder hielten DOS-PCs als
Steuergerite fiir Analysatoren und als Auswerte-Rechner Einzug. In der Zeit von 1990 bis 1992
wurden die Messwerte parallel auf HP 9845 B-Computern, 286er PCs, der PDP 11/73 und der
VAX Workstation mit jeweils unterschiedlichem Betriebssystem verarbeitet. Die einzige
Gemeinsamkeit war das ASCII-Messnetzstandard-Format. Und gerade zu dieser Zeit hatte das
UBA-Messnetz seine groBte Stationszahl mit 31 Messstellen (sieche[Abbildung 97).
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Da das Telefonnetz in der ehemaligen DDR nicht dem westlichen Standard entsprach, lief3 sich
die Dateniibertragung iiber Telefonleitung nicht sofort realisieren. Daher wurde eine
Ubertragung der Messwerte von den Stationen zu einem Satelliten und von dort via
Satellitenschiissel zur Zentrale eingerichtet. Doch diese Satelliten-Ubertragung erwies sich in
Offenbach als zu storanfallig. Daher gelangten die Messwerte von den Stationen aus den neuen
Bundesldndern noch bis November 1996 zusitzlich per Diskettenversand monatlich zur
Zentrale nach Offenbach. Bis 1992 wurden diese Files noch umsténdlich jeden Monat einzeln
auf den HP 9845 B transferiert. Danach wurde dieser Messnetz-Zentralrechner durch einen
486er PC ersetzt, der weiterhin die Stationen in den alten Bundesldndern per Modem téglich
abrief und auf den die Files aus den neuen Bundeslindern direkt von den Disketten kopiert
werden konnten.
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Abbildung 97: Entwicklung des UBA-Messnetzes mit Anzahl der Stationen, an denen

die verschiedenen Komponenten gemessen werden.

Doch es gab noch ein zweites Problem. Die alte PDP 11/73 von 1987 war trotz mehrmaligen
Aufstockens der Festplatten am Rande ihrer Speicher- und Rechnerkapazitit von maximal 4
MB Arbeitspeicher und insgesamt 120 MB Festplattenspeicher. Auswertungen waren
unmdglich geworden, da die Messwerte auf verschiedene Computer verteilt und komprimiert
abgespeichert waren und fiir Auswertungsergebnisse zudem ebenfalls kein Platz mehr
vorhanden war. Die wertvollen Messwerte, die iiber so viele Jahre und Rechner-Systeme
weitergegeben worden waren, drohten verloren zu gehen, fiir neue Messergebnisse war
ebenfalls kein Platz mehr. Allein 1992 kamen knapp 7 Millionen Messwerte, die 61 MB
Speicherplatz benétigten (nur ,,Halbstundenwerte™ der kontinuierlich messenden Gerite, die
Laborergebnisse sind in diese Zahl noch nicht mit einbezogen), zu dem bereits bestehenden
Fundus hinzu (. Trotz platzsparendster Datenhaltung waren alle Moglichkeiten
ausgeschopft.
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Abbildung 98: Anzahl der Messstationen und Speicherbedarf in MB der
kontinuierlich (halbstiindlich) ermittelten Messwerte

14.6 Endlich mehr Einheitlichkeit

Nach langem, zdhem Ringen wurde 1993 ein PC-Netzwerk unter NOVELL eingerichtet.
Endlich liefen alle Computer unter kompatiblen Betriebssystemen. Zudem waren die PCs
untereinander vernetzt, so dass man von vielen Arbeitsplitzen aus auf alle Messwerte, die auf
dem NOVELL-Server lagen, Zugriff hatte. Die Zeit der umstdndlichen und langsamen
Einbahnstralen war vorbei. Endlich stand auch geniigend Speicherplatz zur Verfiigung, so dass
die Messnetz-Datenbank auf einem einzigen System — und nicht mehr auf verschiedene
Rechner-Systeme verteilt — auf- und ausgebaut werden konnte. So stehen heute die Messwerte
von 1968 bis heute einschlieBlich im gleichen Format jedem Mitarbeiter in Langen, an den
Messstellen und in einigen Fachgebieten in Berlin online zur Verfligung - und zwar sowohl als
Halbstundenwerte, als auch in verschiedenen aggregierten Formaten wie z.B. als Tagesmittel, —
maxima oder -minima, Monatsmittel, -maxima oder —minima, Jahresmittel, Perzentile etc.
Diese ASCII-Datenbank wird monatlich aktualisiert, ist ohne Datenbankanfragen bedienbar und
nach wie vor unabhéngig von Betriebssystemen oder Software-Versionen. ASCII ist nach wie
vor das Standardformat bei nationalem und internationalem Datenaustausch. Neben den
Ergebnissen der kontinuierlich messenden Gerdte flieBen auch die Messwerte der
unterschiedlichsten Laboranalysen in diese Datenbank und werden in gleiche Formate gebracht,
so dass alle Werte problemlos miteinander ausgewertet und verglichen werden kdnnen. Durch
diese Einheitlichkeit konnte auch ein sehr hoher Automatisierungsgrad erzielt werden, was
mehr Moglichkeiten fiir Auswertungen und Berichte schafft.

Ein groBer Teil der Messnetz-Software, vor allem zur Qualitdtssicherung, Aggregierung,
Umformatierung in nationale und internationale Standard-Formate sowie fiir Auswertungen —
mit Ausnahme der Datenerfassung und —iibertragung — wird nach wie vor von UBA-
MitarbeiterInnen selbst programmiert. Dadurch ist der sehr hohe Automatisierungsgrad und die
ebenso groBe Flexibilitdt gegeniiber neuen Anforderungen, Stationen, Komponenten, Gesetzen,
Richtlinien und anderen Anderungen im Messnetzbetrieb zu erreichen. Zur Berichtserstellung
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und grafischen Darstellung wird dann jedoch auf Standardsoftware — wie z.B. das Office-Paket
- zuriickgegriffen.

14.7 Online-Datenaustausch via Internet

Auch vor dem Smog-Frithwarnsystem machte die Technik nicht halt. Die teueren Workstations
unter DECNET wurden 1994 ebenfalls von PCs abgelost. Die Messwertiibertragung von den
Datenzentralen der Lander und des UBAs zur Smogzentrale in Berlin wurde mittels Modems
und Telix/Mailbox realisiert. Die Smogverordnung fiir Schwefeldioxid wurde nach einem
Emissionsriickgang iiber 90% in den meisten Bundeslindern aufgehoben. Dafiir trat der
Sommersmog mit Ozon in den Vordergrund. Neue Richtlinien, Grenzwerte und Verordnungen
wurden geschaffen und die Bund-Lénder-Zusammenarbeit wurde immer besser und
reibungsloser. Im November 1996 wurde mit dem Probebetrieb des Ozon-Smog-
Frithwarnsystems via Internet und Pentium-PC-Vernetzung unter WINDOWS NT 3.51
begonnen.

Die Messwerterfassung und —iibertragung im UBA-Messnetz wurde 1996 endlich
vereinheitlicht. Die Stationen der neuen und der alten Bundeslinder bekamen vergleichbare
Hard- und Software-Ausstattungen. Gleichzeitig wurde die Messwertiibertragung zur
Beschleunigung auf ISDN umgestellt. Dies wurde erforderlich, um einen schnellen, stiindlichen
Datenabruf und Weitertransfer ins Sommer-Smog-Frithwarnsystem gewéhrleisten zu kdnnen.

Im Jahr 2000 wurde das Messnetz und die Messnetz-Datenzentrale auf den UBA-Hausstandard
WINDOWS NT 4.0 umgestellt. Diesmal war der Transfer der Messwerte auf eine neue
Rechnergeneration und ein neues Betriebssystem vergleichsweise einfach. Ein einfaches
Kopieren von einem Netz auf das andere gentigte.

Seit Juni 1999 erscheinen die Monatsberichte im Internet — die gedruckte Form wurde
eingestellt. Anstelle der gedruckten Monatsberichte erscheinen seit 1998 gedruckte
Messnetzjahresberichte, die u.a. ausfiihrliche Berichte zu aktuellen Themen beinhalten. Diese
sind zusitzlich unter der gleichen Adresse wie die Monatsberichte im Internet zu finden:

http://www.umweltbundesamt.de/uba-info-daten/daten/mbm.htm

Seit Juni 2001 werden die Ozon-, SO,-, NO,- und PM;o-Staubwerte aller Messstellen des
Bundes und der Lénder zusammen mit Sommersmog-Prognosen aktuell unter folgender
Adresse im Internet veréffentlicht:

http://www.umweltbundesamt.net/immission/admin/Test/

Altere Messwerte, wie beispielsweise die CO,-Werte von 1972 wurden — wie in diesem Kapitel
beschrieben — durch mindestens 7 Computersysteme weitergegeben. Sie wurden {iber
abenteuerliche Kabel und speziell konstruierte Software von einem System ins néchste Wert fiir
Wert transferiert und umformatiert. Teilweise wurden sie von Backups nach Festplattencrashs
gerettet (eine Festplatte der PDP 1173 vergliihte tatsachlich unter erheblichem Gestank) und
mehrmals umgerechnet, z.B. von ppb auf pg/m* oder von 0 ° auf 20 °C-Bezug etc. Doch die
Messwerte haben dies alles - hoffentlich schadlos - iiberstanden.
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15. MESSUNGEN AN DER PILOTSTATION IN DEN
SIEBZIGER BIS NEUNZIGER JAHREN

15.1  Verteilung von Schwermetallen in einer innerstidtischen
Straflenschlucht

Hans-Walter Georgii, Dieter Jost und Jiirgen Miiller

Die innerstiddtischen Immissionskonzentrationen werden von den Quellstirken und in
erheblichen Mafle auch von Stralenbebauung, Windstirke und Windrichtung beeinflusst. In
einer stark befahrenen StraBenschlucht Frankfurts wurden deshalb zu Beginn der siebziger
Jahre Messungen durchgefiihrt, um die Einflussnahme von Windrichtung und Windstirke auf
die Schwermetallkonzentrationen zu ermitteln.

In den Abbildungen sind die Ergebnisse fiir Blei, dessen Konzentration vor Einfiihrung der
Benzin-Bleigesetze hoch lag, in Abhdngigkeit von Windrichtung und Windgeschwindigkeit
dargestellt.

Bei quer einfallendem Wind wird in der Stralenschlucht eine Luftzirkulation verursacht, die
einen Einfluss auf die ortlichen Immissionskonzentrationen ausiibt. Im Windschatten der Stral3e
(Leeseite) findet hierbei eine Anreicherung der Bleikonzentrationen statt. Bei guter
Luftzirkulation  konnen  sich  zwischen den  gegeniiberliegenden  Straflenseiten
Konzentrationsunterschiede bis zu 50% ergeben (Abbildung 99). Dieser Effekt wurde nicht nur
fiir schwebstaubgebundene Schwermetalle sondern auch fiir das Schadgas Kohlenmonoxid
(CO) festgestellt.

In [Abbildung 100 sind die Bleikonzentrationen in Abhingigkeit von der Windgeschwindigkeit
dargestellt. Bei einer Windgeschwindigkeit unterhalb einer gewissen Grenzgeschwindigkeit
findet in der Strafle eine Anreicherung der Bleikonzentrationen statt, da die Erzeugung durch
den Kraftfahrzeugverkehr schneller als der Abtransport erfolgt. Je nach Bebauungsart der
Strafle und der Stirke der Quellen variiert die Grenzgeschwindigkeit zwischen 1,8 und 3 m/s.
Im vorliegenden Fall ergab sich eine Grenzgeschwindigkeit von 2 m/s, wobei sich zum
Zeitpunkt der Messung eine Konzentration von etwa 2 pg/m’ einstellte.
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Abbildung 99: Einfluss  der  Lufizirkulation  auf  die  Verteilung  der
Bleikonzentrationen in einer Frankfurter Strafsenschlucht (gemessen
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der Frankfurter Innenstadt (gemessen 1973)
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15.2  Gasformige und teilchengebundene Anteile von
polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen (PAH)

Jiirgen Miiller, Helga Reuver und Christine Hoffmann

Viele Verbindungen befinden sich sowohl gasformig als auch teilchengebunden in der
AuBenluft. Typische Vertreter dieser sogenannten semivolatilen Stoffe sind die polyzyklischen
aromatischen Kohlenwasserstoffe (PAH).

Die Probenahme der PAH in Luft erfolgte mit einem Filter und dahinter geschaltetem
Polyurethan (PU)-Schaumstoff. Auf dem Filter werden die schwebstaubgebundenen PAH und
in den Poren des Schaumstoffes die gasformigen PAH festgehalten. Zur Analyse werden
sowohl der Filter als auch der Schaumstoff mit heiBem Toluol extrahiert. Nach Anreicherung
durch Eindampfen und Vorreinigung wurden 14 PAH-Verbindungen mit dem HPLC
(Hochdruckfliissigkeitschromatograph) nachgewiesen.

Zur Messung der KorngroBenverteilung der schwebstaubgebundenen PAH-Verbindungen
wurde ein 8-stufiger Andersenimpaktor mit Riickhaltefilter verwendet. Die Sammlung der
einzelnen TeilchengroBenfraktionen erfolgte auf aufgerauhten Glasscheiben, von denen der
gesammelte Schwebstaub mit Toluol problemlos abgespiilt werden kann. In Abbildung 101]ist
die KorngroBenverteilung der PAH-Gesamtkonzentration fiir Sommer- und Winterwerte
aufgetragen. Im Winter werden aufgrund verstirkter Aktivitit der Heizanlagen ca. 5-fach
hohere Immissionskonzentrationen erzeugt. Der deutliche Konzentrationsunterschied wird auch
bewirkt, weil die winterlich niedrigeren Aufenlufttemperaturen fiir erhéhte PAH-Anteile in der
Teilchenphase sorgen. Im Jahresdurchschnitt sind ca. % der PAH-Masse gasférmig vorhanden.
In |Abbildung 102| ist das prozentuale PAH-Profil im Sommer dargestellt. Ca. 65% der PAH-
Gasphasenmasse wird durch Phenanthren repréisentiert.

In [Tabelle 30| sind die teilchengebundenen Anteile der einzelnen PAH-Verbindungen
aufgefiihrt. Je niedriger der spezifische Dampfdruck einer PAH-Verbindung, desto héher sind
die Anteile in der Teilchenphase.

Tabelle 30:  Teilchengebundene Anteile von PAH-Verbindungen in Stadtluft bei ca. 20 °C
Aupenlufttemperatur, ACEN (Acenaphten), FLUOR (Fluoren), PHE
(Phenanthren), ANT (Anthracen), FLU (Fluoranthen), PYR (Pyren), BaA
(Benzo(a)anthracen), CHR (Chrysen), BbF (Benzo(b)fluoranthen), BeP
(Benzo(e)pyren), BghiP (Benzo(ghi)perylen), BkF (Benzo(k)fluoranthen), IP
(Indeno(1,2,3-cd)pyren), DahA (Dibenzo(ah)anthracen, COR (Coronen)

Spezifischer
Dampfdruck teilchengebunden PAH-Verbindung
P, (Pa)
10°— 10" 5-10% ACEN
10" -107 10 —20 % FLUOR, PHE
10°-107 20-170 % ANT, FLU, PYR
10° - 107 70 — 90 % BaA, CHR
107-10" 90 — 100 % BbF, PER, BaP, BeP, BghiP, BKF, IP,
DahA
107 — 10" 100 % COR
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15.3  AuBenluft/Innenluftverhiltnisse ausgewéihlter
Luftverunreinigungen an einer innerstiadtischen
Hauptverkehrsstrasse

Jiirgen Miiller, Christine Hoffmann, Ralph Hubscher, Helga Reuver und Frangoise
Riedel

Die Messungen erfolgten an einer innerstddtischen Hauptverkehrsstra3e in Frankfurt/Main mit
drei Fahrspuren, die im Einbahnverkehr befahren wurden. Werktags betrug die Frequenz etwa
20 000 Fahrzeuge pro Tag, und am Wochenende lag sie unterhalb 10 000. Am Messort
herrschte liberwiegend Berufsverkehr, der in den Hauptverkehrszeiten morgens und abends
aufgrund einer nahen Kreuzung nur schleppend vorankam.

Die AuBenluft wurde in 2,5 m Hohe iliber dem Biirgersteig und in 4 m Abstand vom
Fahrbahnrand unmittelbar vor der Hiuserfront angesaugt. Gleichzeitig wurde im angrenzenden
Innenraum bei geschlossenen Schallschutzfenstern und zugesperrter Zimmertiir Raumluft
gesammelt. Die Entnahme der Probeluft erfolgte zwischen Freitag friih und Montag Abend.

In sind die gemessenen mittleren Konzentrationen aufgefiihrt. Im Falle der
halogenierten Kohlenwasserstoffe (Chloroform, 1,1,1-Trichlorethan, Tetrachlorkohlenstoff,
Perchlorethylen und 1,1,2-Trifluorethan) wurden im Innenraum 2 bis 8-fach hohere
Konzentrationen festgestellt, was u.a. durch den Gebrauch von Reinigungsmitteln verursacht
wurde. Die aromatischen Kohlenwasserstoffe und Aliphaten wurden tiberwiegend durch Kfz-
Abgase erzeugt. Mit Hilfe der Katalysatortechnik und verminderten Aromatenzugaben zum
Benzin ist es trotz Zunahme des Kfz-Verkehrs im Verlauf der letzten Dekaden gelungen, die
Immissionskonzentrationen dieser Stoffe deutlich zu vermindern.

Da Benzol am Messort ausschlieBlich Kfz-bedingt auftrat, waren die AuBenluftwerte stets
hoher als die Innenraumwerte. Der Innen/Auflenquotient von 0,8 zeigt jedoch, dass dieses
leichtfliichtige Gas in die Innenrdume diffundiert.

Die anderen aromatischen Kohlenwasserstoffe (Toluol, Ethylbenzol, m+p-Xylol, o-Xylol,
Styrol) sind weitlaufig auch als Losemittel fiir Farben, Lacke und Klebstoffe im Gebrauch. Die
Innenwerte fielen deshalb durchweg hoher als die AuBBenluftwerte aus.

Stickstoffmonoxid (NO) wird in der AuBBenluft im Verlauf der Ausbreitung zu Stickstoffdioxid
(NOy) durch Oj; oxidiert. In Innenrdumen ist die NO,-Bildung aufgrund der sehr niedrigen
Ozonkonzentrationen geringer. Die NO,-Konzentration ist auB3en viermal hoéher.

Schwebstaub weist eine Bimodalverteilung auf. Die Summe der Teilchen mit einem
Durchmesser kleiner als 2,5 um werden als Feinstaub und die groferen als Grobstaub
bezeichnet. Die inhalierten Grobstaubteilchen bleiben zum grofiten Teil im Nasen/Rachentrakt
haften und wandern von dort in den Verdauungstrakt weiter.

Bei geschlossenen Fenstern konnen hochstens Feinstaubteilchen iiber Undichtigkeiten ins
Rauminnere eindringen. Die Schwebstaubmasse ist in Innenluft wegen des dort vorliegenden
niedrigen Grobstaubanteils deutlich niedriger als in Aulenluft. Die Schwermetallinhaltsstoffe
des Schwebstaubes Blei, Eisen, Mangan und Cadmium haben in AufBlenluft deutlich hohere
Konzentrationen.
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Neben Schwermetallen wurden auch wasserldsliche Ionen im Schwebstaub gemessen. Thr
Innen/AuBlenverhiltnis bewegte sich zwischen 0,3 und 0,7. Die Messungen zeigten, dass
Schallschutzfenster fiir gasformige Verunreinigungen der AuBlenluft keine Barriere darstellen,
die Grobanteile des Schwebstaubes jedoch zuriickgehalten werden.

Tabelle 31:  Gemessene mittlere Innenraum-/Aufenluftwerte in ug/m*> an einer
innerstddtischen Hauptverkehrsstrafie in Frankfurt/Main im Oktober 1990

Innen-

Substanz Innenraumluft AuBenluft AuBen-

verhaltnis
Halogenierte Kohlenwasserstoffe
Chloroform 0,35 0,15 2.3
1,1,1-Trichlorethan 15,90 1,91 8,3
Tetrachlorkohlenstoff 0,30 0,07 43
Trichlorethylen 0,82 0,64 1,3
Perchlorethylen 3,80 1,25 3,0
1,1,2-Trichlorfluorethan 2,54 0,91 2,8
Aromatische Kohlenwasserstoffe
Benzol 15,0 19,0 0,8
Toluol 87,0 35,8 2,4
Ethylbenzol 10,0 9,0 1,1
mp-Xylol 29,0 24,0 1,2
0-Xylol 5,4 2,3 23
Styrol 17,0 13,0 1,3
Aliphaten
i-entan 26,3 245 1,1
n-Pentan 17,9 11,3 1,6
Hexan 6,2 5,2 1,2
Anorganische Gase
Kohlenmonoxid 0,8
Stickstoffmonoxid 7.5 11,2 0,7
Stickstoffdioxid 4.2 18,9 0,2
Schwebstaub und Inhaltsstoffe
Schwebstaub insgesamt 12,7 40,9 0,3
Blei 0,06 0,19 0,3
Eisen 0,83 2,10 0,4
Mangan 0,0065 0,0289 0,2
Cadmium 0,00047 0,00164 0,3
Chlorid 3,2 5,0 0,6
Nitrat 42 11,7 0,4
Sulfat 6,3 15,5 0,4
Natrium 7,3 10,0 0,7
Ammonium 0,4 1,3 0,3
Kalium 0,8 1,5 0,5
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16. DAS RADIOAKTIVITATSMESSNETZ DES
UMWELTBUNDESAMTES

Manfred Jéischke

Das Umweltbundesamt beteiligte sich von 1989 bis 1999 im Rahmen des Integrierten Mess-
und Informationssystems (IMIS) an der Radioaktivititsiiberwachung der Luft. Nach dem
Reaktorunfall in Tschernobyl im April 1986 wurde im Zuge des Ausbaus des
Uberwachungssystems sowie der Zusammenfiilhrung zu einem einheitlichen Mess- und
Informationssystem das Umweltbundesamt in die Radioaktivitédtsiiberwachung der Luft
einbezogen.

1987 wurde mit der Errichtung des Radioaktivitditsmessnetzes begonnen. 1989 nahm die erste
Station den Messbetrieb auf. In den Folgejahren wurde das Radioaktivitdtsmessnetz
schrittweise bis auf 11 Messstationen ausgebaut (siehe[Abbildung 103)).

Das UBA-Radioaktivitdtsmessnetz wurde bundesweit betrieben und war zusammen mit dem
Messnetz des Deutschen Wetterdienstes (DWD) und dem ODL-Messnetz des Bundesamtes fiir
Strahlenschutz (BfS) Bestandteil des flichendeckenden Uberwachungssystems zur Erfassung
der Radioaktivitdt in der Luft. Das Radioaktivititsmessnetz des UBA bestand aus automatisch
arbeitenden Anlagen. Es war mit dem Aerosol-Monitor (Typ FHT 59S) und dem Jod-Monitor
(Typ FHT 1700) ausgertistet.

Der Aerosol-Monitor arbeitete nach dem Schrittfilterprinzip. Sein Detektor war ein ZnS-
beschichteter alpha- und betaempfindlicher Plastikszintillationszéhler. Gemessen wurden die
Gesamt-Alpha- und -Beta-Aktivititskonzentrationen aerosolgebundener Radionuklide. Aus
dem Verhiltnis der an jedem Ort unterschiedlichen, aber stindig natiirlich vorkommenden
Alpha- und Betastrahlung wurde Beta kiinstlich berechnet. Solange kein radiologischer Storfall
vorliegt und damit auBler der natiirlichen keine zusitzliche Quelle von Betastrahlung auftritt, ist
Beta kiinstlich gleich Null.

Der Jod-Monitor erfasst die Aktivititskonzentrationen von anorganischem als auch
organischem gasformigem Jod-131. Ein NaJ-Detektor misst kontinuierlich die in einer mit Jod-
Sorptionsmittel gefiillten Filterpatrone akkumulierte Aktivitdt. Neben den radiologischen
wurden auch meteorologische Parameter (Wind, Temperatur, Luftfeuchte, Luftdruck)
gemessen.

Die Radioaktivitétsiiberwachung erfolgte kontinuierlich im Normal- oder Intensivbetrieb auf
der Grundlage von Halbstundenwerten. Im Normalbetrieb rief der Rechner (bei Ausfall ein
Ersatzrechner) automatisch 1x téglich alle Stationen ab und speicherte die Daten, um sie dem
Institut fiir Atmosphédrische Radioaktivitit (IAR) des Bundesamtes filir Strahlenschutz
abrufbereit zur Verfiigung stellen zu konnen.

Der Intensivbetrieb (2-Stunden-Takt-Abfrage) wurde nur auf Anweisung des Bundes-
ministeriums fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) durchgefiihrt.

Wurden an den Messstationen vorgegebene Schwellenwerte iiberschritten, erfolgte automatisch
sofort Alarm. Fiir Alarmfélle auerhalb der normalen Dienstzeit waren Regelungen zwischen
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dem UBA und IAR getroffen worden. Neben den Alarmmeldungen wurden auch
Betriebsstorungen an den Messanlagen automatisch und sofort gemeldet. 1999 wurde das
Radioaktivititsmessnetz dem Bundesamt fiir Strahlenschutz tibergeben. Wéhrend des gesamten
Uberwachungszeitraum war an keiner der UBA-Stationen ein Alarmfall registriert worden.

Radioaktivititsmessnetz des Umweltbundesamtes

%’ personell besetzte MeBstelle
d Containerstation

Abbildung 103: Lage der Radioaktivititsmessstellen des Umweltbundesamtes
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17. BENZOLIMMISSIONEN AN TANKSTELLEN

Anneliese Medem

17.1 Einleitung

In Deutschland wurden im Jahr 2000 an den Tankstellen ca. 30 Millionen Tonnen Ottokraftstoff
verkauft. Die Treibstoffe miissen zu den gesundheitsschddlichen Arbeits- und Umweltstoffen
gezdhlt werden, da nicht auszuschlieBen ist, dass beim Umgang und beim Verbrauch
Belastungen unserer Atemluft auftreten.

Ein stark gesundheitsgefdhrdender, u.a. wegen kanzerogener Wirkung, Benzininhaltsstoff ist
die organische Komponente Benzol.

Insbesondere  im  Tankstellenbereich  miissen, neben den  Autoabgasen, hohe
Benzolkonzentrationen durch sogenannte Betankungsverluste erwartet werden. Beim Einfiillen
von Kraftstoffen in den Fahrzeugtank wird der im Tank befindliche Kraftstoffdampf verdréngt
und gelangt in die AuBBenluft. Weitere Verluste entstehen durch Verschiitten oder Verdampfung
auBerhalb des Kraftstofftanks.

Zum Schutz vor diesen schiddlichen Umwelteinwirkungen wurden gesetzliche Regelungen
erlassen, die vorschreiben, dass die verdriangten Kraftstoffdimpfe nicht in die Atmosphére
abgegeben werden diirfen, sondern abgesaugt und riickgefiihrt werden miissen.

Die Pilotstation hat mit orientierenden Messungen an einer Tankstelle in Frankfurt am Main vor
und nach der vorgeschriebenen Einfithrung der Gasriickfiihrsysteme die Belastungen von
Tankkunden untersucht.

17.2 Benzol

Infolge seines hohen Energiegehaltes und seiner ,,klopffreien* Verbrennungseigenschaften wird
Benzol als Zusatz zu Motorkraftstoffen fiir Ottomotoren verwendet. Benzol wird tiberwiegend
durch die Atemwege aufgenommen, verteilt sich rasch im Korper und kann sich im Fettgewebe
anreichern. In hoheren Konzentrationen kann es zu akuten Stérungen des Nervensystems und
zu irreversiblen Schidigungen der blutbildenden Organe mit Verminderung der roten und
weillen Blutkorperchen und der Blutplittchen, Chromosomenschidden aber auch zu Blutkrebs
fiihren.

Die farblose, charakteristisch aromatisch riechende Fliissigkeit wirkt bei ldngerem Einatmen als
starkes Gift, das zu Schwindel, Erbrechen und Bewusstlosigkeit fiihrt. 20 000 ppm fiir 5-10
Minuten wirken tddlich.

Auch bei niedrigen Konzentrationen konnen chronische Vergiftungen auftreten und
Schéadigungen des Zentralnervensystems, des Knochenmarks, der Leber und der Nieren, sowie
Leukémie hervorgerufen werden [3].
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17.3  Erhebung 1989

Nach der Einfiihrung von bleifreiem Benzin wurde Benzol wegen seiner ,,Klopffestigkeit* nicht
mehr aus der Benzinfraktion entfernt, jedoch nach Angaben der Mineraldlindustrie niemals
extra zugesetzt. In der Regel enthielt Benzin zu dieser Zeit 2-3% Benzol, bis zu 5 % war
zuldssig. Der Umschlag von Ottokraftstoff hat die Immissionssituation fiir Benzol in der
Umgebung von Tankstellen sehr stark negativ beeinflusst.

Zu dieser Zeit ,,verdufteten” pro Jahr ca. 52.000 Tonnen Benzin an den Tankstellen. In der
Bundesrepublik gelangten jéhrlich ca. 60.000 Tonnen Benzol in die Umwelt, wovon ca. 50.000
vom K{z-Verkehr direkt oder indirekt verursacht wurden.

Die Pilotstation hat im Jahr 1989 die Messung von Benzol in der Umgebungsluft mittels eines
quasi-kontinuierlich messenden Gaschromatographen (Air-Instruments GC 755 mit
Photoionisationsdetektor) automatisiert und damit die Voraussetzungen fiir in situ Messungen
mit einer hohen zeitlichen Auflosung geschaffen. Die Messungen wurden an einer Tankstelle in
Frankfurt am Main (Friedberger LandstraBe) durchgefiihrt. Die Proben wurden an zwei
Vormittagen im Acht-Minutenrhythmus im Bereich der Zapfsdulen gezogen und online mit
dem Gaschromatographen, der im Messwagen installiert war, analysiert. Um die Belastungen
wihrend des Tankvorganges zu ermitteln, wurde die Probenansaugleitung in ,,Nasenhohe* des
jeweiligen Kunden gehalten, womit die Probe der Atemluft entsprach.

Die ermittelten Benzolkonzentrationen auf der Tankstellenfliche ohne Tankvorgang lagen bei
26 bis 860 pg/m?, mit einem Mittelwert von ca. 440 ng/m?. Diese Konzentration entspricht etwa
dem 20-fachen des Jahresmittelwertes, der an der UBA-Verkehrsmessstelle Cityl (Frankfurt
am Main, GroB3e Eschenheimer Strafle) zu dieser Zeit gemessen wurde.

Die Belastung der Atemluft beim unmittelbaren Tankvorgang betrug ca. 2000-3300 pg/m? und
entspricht somit dem TRK-Wert fiir Benzol (TRK = Arbeitsschutzrichtwert, bei dem
gesundheitliche Schidden jedoch nicht ausgeschlossen werden konnen). In anderen
Untersuchungen wurden Belastungen bis zu 30.000 pg/m? als Kurzzeitwert festgestellt [4].

174  MaBnahmen zur Luftreinhaltung

Um diese Gesundheitsgefahrdungen durch Benzolemissionen fiir Autofahrer und insbesondere
auch fiir Tankstellenpersonal zu reduzieren, wurden Regelungen fiir die zwei Hauptbeitrige
getroffen:

A. Die Reduzierung der Emissionen beim Lagern und Verteilen der Kraftstoffe.
Die rechtlichen Regelungen zur Begrenzung der Kohlenwasserstoffemission bei der
Verteilung von Ottokraftstoffen sind in Deutschland Ende 1992 mit dem Erlass der
20. und 21. Bundesimmissionsschutzverordnung in Kraft getreten. Bis Ende 1996
mussten alle Tankstellen mit einem sogenannten Saugriisselsystem zur
Abgasriickfliihrung ausgestattet werden. Weitere technische MaBnahmen zur
Verbesserung des Wirkungsgrades der Gasriickfiihrung und die Verringerung von
Schiitt- und Tropfverlusten werden unter Beriicksichtigung der Vielfalt der
Tankstutzen an den verschiedenen Fahrzeugtypen aktuell erarbeitet [2].

B. Der Einfluss der Kraftstoffqualitiit auf die Schadstoffemissionen. Im
Vermittlungsverfahren zwischen EU-Parlament und EU-Umweltministerrat wurden
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neue Kraftstoffanforderungen ab 2000 und 2005 beschlossen. Beim Ottokraftstoff
wurde der Benzolanteil auf maximal 1% limitiert. Gleichzeitig wurde der
Dampfdruck  erniedrigt, was vor allem im  Sommer  geringere
Verdunstungsemissionen bewirkt [2].

17.5  Messungen 1996

Die Messungen wurden im Jahr 1996 wiederholt, nachdem die Tankstelle im Rahmen von
ModernisierungsmaBBnahmen mit einem Abgasriickfiihrungssystem ausgestattet wurde (siche
[Abbildung 10

Von Februar bis September wurden 42 Luftproben untersucht, die wéahrend des Betankens
ebenfalls wieder in ,,Nasenhohe* der Kunden genommen wurden. Parallel dazu wurden die
Monatsmittelwerte im Zapfsdulenbereich und im Verkaufsraum mittels ausgebrachter
Passivsammler erhoben.

Insbesondere der Verkaufsraum, in dem sich das Personal iiberwiegend aufhélt und auch
Lebensmittel fiir den Verkauf gelagert werden, sollte in die Untersuchung mit einbezogen
werden.

Wihrend des Tankens wurden Messwerte von ca. 20 bis 1500 pg/m? festgestellt. Wobei 3 von
42 Proben eine Konzentration von >1000 pg/m?* aufwiesen. Im AufBlenbereich der Zapfsdulen
betrugen die Monatsmittelwerte 48 bis 83 pg/m? und im Verkaufs- und Kassenraum 51 bis 72
pg/m?. In der Abbildung sind die Mittelwerte der Messungen dargestellt.

pg/m?
o
o
o
|

1989

1996 nach Einfihrung der

Gaspendelung
Tankvorgang Zapfsaule
Verkaufsraum

Abbildung 104: Benzolemissionen an einer Tankstelle in Frankfurt am Main
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17.6  Ergebnis

Insgesamt konnte ein erheblicher Riickgang der Benzolimmissionen an dieser Tankstelle
festgestellt werden, was sehr stark auf die Wirksamkeit der zur Luftreinhaltung ergriffenen
MalBnahmen hinweist.

Parallel zum Riickgang der Benzolemissionen beim Betanken von Kraftfahrzeugen hat auch die
Einfiihrung der Abgasreinigung beim Ottomotor zu einer Verbesserung der Immissionssituation
fiir Benzol im Bereich von Tankstellen gefiihrt. Der Beitrag aus den Abgasen der laufenden
Motoren wurde auf 50% geschitzt [4].

Durch die Umsetzung der Verordnungen wird die Umwelt in erheblichem Mall von
Kohlenwasserstoffimmissionen, die zur direkten Belastung der Menschen durch krebserregende

Verbindungen fiihren, und zudem als Vorldufersubstanzen zusammen mit Stickoxiden und
Sonnenlicht Ozon ("Sommersmog") bilden, entlastet.
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18. DIE PILOTSTATION UND DAS MESSNETZ DES
UMWELTBUNDESAMTES - EIN AUSBLICK AUF
DIE NACHSTEN 30 JAHRE

Ruprecht Schleyer, Siegfried Beilke, Markus Wallasch, Wolfgang Grosch, Dieter
Jost, Karin Uhse und Horst Werner

In den 30 Jahren seit Bestehen von Pilotstation und Messnetz des Umweltbundesamtes wurden
zahlreiche Erkenntnisse iiber Luftverunreinigungen gewonnen; iiber die relevanten Stoffe
ebenso, wie iiber ihre Menge, ihre Herkunft, ihre Ausbreitung und ihren Verbleib sowie iiber
die dazu notwendige Messtechnik. Dieser Band gibt einen Uberblick. Die gewonnen
Erkenntnisse spiegeln sich in gesetzlichen Regelwerken und anderen Mallnahmen wider, deren
Umsetzung bei einer Reihe von Stoffen zu bemerkenswerten Konzentrationsabnahmen gefiihrt
hat und somit - insbesondere nach 1990 - zu einer erheblichen Verbesserung der Luftqualitit.
So wurden beispielsweise im Jahr 2000 die niedrigsten SO;- und Schwebstaubkonzentrationen
im Messnetz des Umweltbundesamtes seit Beginn der Messungen Ende der 60er und Anfang
der 70er Jahre gemessen. Erfreulich ist auch die deutliche Abnahme des Sduregehaltes im
Regen zwischen 1982 und 2000 sowie der Riickgang der Ozon-Spitzenkonzentrationen
wihrend der letzten 10 Jahre.

Sind die urspriinglichen Aufgaben der Pilotstation und des UBA-Messnetzes damit erledigt?
Konnen wir uns beruhigt zuriicklehnen, Messnetz und Pilotstation schliefen und zufrieden auf
die vergangenen 30 Jahre zuriickschauen? Wie sinnvoll ist es, die bestehenden Aufgaben weiter
zu bearbeiten und bestimmte Langzeitmessreihen fortzufilhren? Oder sollten einzelne
Messreihen eingestellt, Schwerpunkte verlagert werden und sich die Aufgaben verdnderten
Randbedingungen anpassen? Gibt es andere, weiterfilhrende Fragestellungen oder neue
Aufgaben, die sinnvollerweise von Messnetz und Pilotstation bearbeitet werden unter Nutzung
von vorhandenem Know-How und bestehender Infrastruktur? Wie also konnten die nichsten 30
Jahre von Pilotstation und Messnetz aussehen?

In sind einige wesentliche Luftschadstoffe und klimarelevante Gase aufgelistet,
ergriffene Mallnahmen zu ihrer Minderung ebenso wie die daraus resultierenden Tendenzen
beim Riickgang der Emissionen und der Immissionskonzentrationen (Hintergrund). Es wird
deutlich, dass die nationalen MinderungsmaBBnahmen nur in wenigen Féllen (SO,, Blei,
Cadmium) einen entsprechenden Riickgang der Hintergrund-Konzentrationen zur Folge haben.
Meist ist der Riickgang flacher; zum Teil steigen die Immissionskonzentrationen von
Schadstoffen sogar an, obwohl MaBBnahmen zu ihrer Emmissionsminderung ergriffen wurden.
In keinem Fall ist der Riickgang steiler.

Dies ist nicht tiberraschend, da Deutschland weltweit mit die drastischsten Emissions-
reduzierungen fiir eine Vielzahl von Luftschadstoffen und deren Vorldufern durchgefiihrt hat.
Da Luft und die mit ihr transportierten Schadstoffe keine politischen Grenzen kennen, werden
die Hintergrund-Immissionskonzentrationen in Deutschland in Abhéngigkeit von den
Emissionsunterschieden zu den Nachbarstaaten und zu anderen Kontinenten, von den
Stoffeigenschaften und den meteorologischen Gegebenheiten zunehmend vom Ferntransport
aus benachbarten Staaten und der globalen, insbesondere der hemisphdrischen Emissions-
Situation bestimmt.
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Fiir einzelne Luftschadstoffe erscheint das Minderungspotential in Deutschland bereits heute
weitgehend ausgeschopft (z.B. SO;). Beim Schwefeldioxid haben auch in den Nachbarstaaten
die enormen Anstrengungen zur Emissionsminderung gefruchtet. Nationale und
nachbarstaatliche Emissionsminderungen machen sich in einem drastischen Riickgang der SO,-
Konzentrationen in der Luft bemerkbar. Eine mittelfristige Reduzierung der
Langzeitbeobachtung, langfristig eventuell sogar eine Einstellung erscheint in diesem Fall
gerechtfertigt.

Dass die Konzentrationen einer Reihe von Luftschadstoffen in Deutschland nicht entsprechend
den Emissionsminderungen zuriickgehen (z.B. NOy, Feinstaub), ja sogar noch weiter ansteigen.
(z.B. CO,, CHy4, N>0), liegt nicht zuletzt in den sehr unterschiedlichen Beitrdgen, die der
Ferntransport aus den europdischen und auBlereuropdischen Léndern der Nord- und
Stidhalbkugel zu den Schadstoffkonzentrationen in Deutschland liefert. Der Ferntransport einer
Reihe von Luftschadstoffen muss bereits heute bei der nationalen und internationalen
Umweltgesetzgebung beriicksichtigt werden, insbesondere bei den z.T. sehr niedrigen
Zielwerten fiir den Schutz von menschlicher Gesundheit und Vegetation. Vor diesem
Hintergrund bleibt die Uberwachung der groBriumigen Verteilung einer Reihe von
Luftverunreinigungen eine bedeutende Aufgabe fiir das UBA-Messnetz, da hierdurch
wesentliche Riickschliisse auf die Beitrdge aus dem Ferntransport gezogen werden kénnen. Von
besonderer Bedeutung ist dabei die Bestimmung des nordhemisphérischen Hintergrundes fiir
eine Vielzahl von Luftverunreinigungen (z.B. Ozon, NOy, CO,, CH4, N0, POPs). Die Kenntnis
dieses Hintergrundes und dessen langzeitiger Anderung ist fiir die Beurteilung der Wirksamkeit
von deutschen und europdischen MinderungsmaBBnahmen wichtig, denn dieser Hintergrund
markiert eine Grenze, die durch emissionsmindernde Maflnahmen in Deutschland und Europa
kaum unterschritten werden kann.

Fir die Notwendigkeit, vor allem das NOy in Zukunft weiter im UBA-Messnetz zu
tiberwachen, spricht noch ein anderer Gesichtspunkt, ndmlich dessen kritische Rolle bei der
Bildung von Ozon. Eine grofrdumige und andauernde Unterschreitung der sehr niedrigen EU-
Ozon-Schwellenwerte fiir den Gesundheitsschutz (120 pg/m’; 8 h-Mittel) und vor allem fiir den
Schutz der Vegetation von 3000 ppb h (6000 pg/m’ h) ist unabhingig von der VOC-
Konzentration erst dann zu erwarten, wenn die NOx-Konzentrationen in der Mischungsschicht
europaweit unter 2 pg/m’ liegen. Dagegen liegen die heutigen NOy-Konzentrationen mit
sommerlichen Werten iiber 5 pg/m’ groBraumig noch deutlich iiber den zur Ozonsenkung
erforderlichen NOy-Konzentrationen. Eine NOy-Minderung wird damit zunehmend
wirkungsvoller bei der Bekdmpfung des hohen Ozonsockels als eine Minderung der VOC-
Emissionen (vgl. Beilke, Kapitel 3).

Das nationale Minderungspotential wird fiir bestimmte Stoffe (z.B. NOy, VOC) friihestens 2010
ausgeschopft sein, fiir wieder andere erst in einigen Jahrzehnten oder noch spéter (z.B. CHa,
CO,). Eine Einstellung der Langzeitbeobachtung erscheint erst dann sinnvoll, wenn - wie beim
SO, - die nationalen und internationalen Anstrengungen zur Emissionsminderung zu einem
Riickgang der Immissionskonzentrationen in den Bereich der natiirlichen Hintergrund-
konzentration filhren. FEine langfristige Weiterbeobachtung der Entwicklung der
Imissionskonzentrationen von Luftschadstoffen ist also fiir die folgenden Jahrzehnte geboten.
Eine Anpassung der Messnetzstruktur, wie sie fir das Wet-Only-Messnetz vorgeschlagen
wurde (vgl. Wallasch, Kapitel 12), muss dabei regelmiBig in Abhéngigkeit von der
Entwicklung der Emissionen bzw. der gemessenen Konzentrationen gepriift und entsprechend
umgesetzt werden.
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Eine vorrangige Aufgabe fiir die Pilotstation ist die Weiterentwicklung der hierfiir notwendigen
Messverfahren. Grund fiir die hohe Prioritét dieser Aufgabe ist, dass

. MalBnahmen zur Reinhaltung der Luft immer kostspieliger werden,

. aktive Luftreinhaltepolitik zunehmend auf iiber- und internationaler Ebene stattfindet,

. weitere MaBBnahmen mit der schddigenden Wirkung und der tatséchlich herrschenden
Belastung der Luft begriindet werden,

. international sehr viel stirker als bisher Transparenz und Vergleichbarkeit aller Befunde,

insbesondere der Immissionsbewertungen, gefordert wird.

Die EU hat in ihren Richtlinien zur Luftqualitit (bisher zwei Tochterrichtlinien zur
Luftqualititsrahmenrichtlinie und zwei weitere Entwiirfe) strenge Grenzwerte festgelegt, die die
nationalen Werte unterschreiten. Mit herkdmmlicher Messtechnik sind diese Werte kaum zu
liberwachen, da zu viele Messwerte unterhalb der Nachweisgrenze der alten, herkdmmlichen
Gerite liegen. Es miissen daher empfindlichere Messgerite entwickelt und eignungsgepriift
werden, die danach in allen Messnetzen zum Einsatz kommen konnen. Hier sind sogenannte
Trace Level-Gerite erforderlich.

Aus dem gleichen Grund sind die Verfahren zu iiberpriifen und fortzuentwickeln, mit denen
heute primdre Standards hergestellt werden. Ziel hierbei ist es, Priifgase niedrigerer
Konzentration herzustellen und die Normale entsprechend anzupassen. Bei den
klimawirksamen Verunreinigungen, die durch die Global Atmosphere Watch (GAW)-Stationen
iiberwacht werden, gibt es diese priméren Standards bislang nur fiir CO,, CH4 und N,O. Fiir die
anderen Komponenten sind solche Standards noch zu entwickeln.

Luftschadstoffe hatten und haben auch Einfluss auf andere Umweltmedien (vgl. Schleyer &
Raffius, Kapitel 4) und Materialien. Die Erfolgskontrolle von Emissionsminderungs-
malBnahmen darf sich daher nicht auf die Luft beschrinken, sondern muss auch auf andere
Umweltmedien, Okosysteme und Materialien ausgedehnt werden. Derartige Untersuchungen
miissen auf lange Dauer angelegt sein, da sich Erfolge bei der Emissionsminderung zwar
vergleichsweise kurzfristig in einer Verbesserung der Luftqualitit widerspiegeln konnen,
jedoch erst Jahrzehnte spiter in einer Verbesserung von beispielsweise Boden- oder
Grundwasserqualitit ("Boden und Grundwasser haben ein langes Gedichtnis"). Bedeutende
Beispiele sind die Versauerung von Boden und Grundwasser oder die Akkumulation von POPs
in Béden, Schiaden von Luftschadstoffen, die in ihrer Folge auch schéddliche Auswirkungen auf
Vegetation und Nahrungsketten haben und die unter Umstinden noch in Jahrzehnten oder sogar
Jahrhunderten relevant sein konnen. Die Erarbeitung von rezeptorspezifischen Schwellenwerten
(Mensch, Pflanzen, Okosysteme oder Materialien) fiir den direkten Wirkungspfad (Critical
Levels) und fiir den indirekten Wirkungspfad (Critical Loads), deren Uberschreitung nach
bisherigem Wissen unmittelbare schidliche Auswirkungen zur Folge hat, ist daher eine
wichtige Aufgabe.

In Zukunft an Bedeutung gewinnen wird daher sicherlich die integrierte Umweltbeobachtung,
d.h. im Kontext von Pilotstation und Messnetz, die Untersuchung der Auswirkungen von
Luftschadstoffen, insbesondere der weitrdumig transportierten, auf andere Umweltmedien und
auf Okosysteme. Unerlissliche Voraussetzungen hierfiir sind die Untersuchung des Verbleibs
von Luftschadstoffen in den verschiedenen Umweltmedien, d.h. eine Bilanzierung der
Stoffstrome und die Erkennung von Senken, sowie die Erkennung von Wirkungen. Die
Messung von Depositionsraten, d.h. der Stoffstrome aus der Atmosphire auf
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Akzeptoroberflichen wie Vegetation und Boden, ist hierbei ein erster wichtiger Schritt. (vgl.
Beilke, Uhse, Bieber, Kapitel 3.4 und Knoth, Kapitel 11). Bei der integrierten
Umweltbeobachtung steht nicht mehr das Medium Luft allein im Vordergrund der
Beobachtung, sondern auch Boden, Oberflichen- und Grundwasser, Pflanzen und Tiere. Ein
Anfang wurde vor 10 Jahren gemacht mit dem UN-ECE-Programm Integrated Monitoring im
Bayerischen Wald (vgl. Beudert & Hofmann, Kapitel 13). Wéhrend bisher die Auswirkungen
anorganischer Luftverunreinigungen, wie versauerungsrelevante Gase (SO, , NOx) und
Schwermetalle einen Schwerpunkt dieser Untersuchungen bildeten, werden zukiinftig
organische Luftverunreinigungen, insbesondere POPs, an Bedeutung gewinnen.

Da die lokalen und regionalen Probleme immer mehr in den Hintergrund treten und gleichzeitig
grofirdumige, internationale bis globale Herausforderungen, wie z.B. Klimaverdnderung und
stratosphdrischer Ozonabbau, in den Vordergrund riicken, nimmt auch die Bedeutung des
nationalen und internationalen Datenaustausches zu. Die Messwerte des Umweltbundesamtes
flieBen daher in vielféltige internationale Programme wie beispielsweise GAW (Japan und
USA), EMEP (Environmental Monitoring and Evaluation Programme, Norwegen), HelCom
(Helsinki Commision zum Schutze der Ostsee), OsParCom (Oslo und Paris Commission zum
Schutze der Nordsee) sowie Programme der UN und EU und dienen somit der Erfolgkontrolle
von internationalen Verpflichtungen und Abkommen zur Reinhaltung der Luft und der Meere.
Gleichzeitig werden die Daten im Umweltbundesamt selbst fiir die tégliche Politikberatung und
andere langfristige Aufgaben (z.B. Mapping-Entwicklung, 6kologische Umweltbeobachtung)
bendtigt. Auch im Internet sind die Ergebnisse des Messnetzes u.a. mit Monats- und
Jahresberichten priasent (vgl. Uhse, Kapitel 14). Zusitzlich werden Konzentrationskarten-
Darstellungen von Ozon, SO,, NO, und Staub im Internet, die zusammen mit den Messwerten
der Bundesldnder erstellt werden, alle 3 Stunden aktualisiert. Dariiber hinaus werden
individuelle Datenanfragen flir wissenschaftliche Zwecke und aus der Bevolkerung mit Hilfe
der Messnetz-Datenbank beantwortet.

SchlieBlich werden auf Pilotstation und Messnetz - wie auch in der Vergangenheit - zukiinftig
immer wieder Fragestellungen zukommen, die nicht durch langfristige Messreihen, sondern
durch zeitlich befristete Forschungsvorhaben zu beantworten sind. Der entsprechende
Forschungsbedarf hingt von den aktuellen Entwicklungen ab und kann fiir die nédchsten 30
Jahre nicht prognostiziert werden. Aktueller Forschungsbedarf besteht beispielsweise bei der
Speziesanalyse von Feinstaubinhaltsstoffen, bei der Messung von Bioaerosolen (vgl. Hofmann,
Kapitel 5) oder bei der Entwicklung von Messverfahren fiir Nanopartikel.

Um daher die eingangs gestellten Fragen zu beantworten: Wir konnen zwar sehr zufrieden auf
die vergangenen 30 Jahre und das Erreichte zuriickschauen, zum Zuriicklehnen oder gar
Feierabend machen ist es jedoch viel zu friih. Es sind weitere nationale und internationale
Anstrengungen notwendig, um das Minderungspotential bei einer Reihe von Luftschadstoffen
weiter auszuschdpfen. Im Gegensatz zur Uberwachung der Luftqualitit in Ballungsriumen, was
eine der typischen Aufgaben der Landermessnetze ist, sind die langfristige Beobachtung der
Minderungserfolge und der grenziiberschreitenden Anteile sowie die Entwicklung und
Bereitstellung der hierfiir geeigneten Messtechnik Aufgaben des Bundes, d.h. von Messnetz
und Pilotstation des Umweltbundesamtes. Dies geschieht nicht allein zur Erfiillung
internationaler Abkommen, sondern im ureigenen nationalen Interesse der Bundesrepublik. Der
Anteil grenziiberschreitender Luftverunreinigungen und klimarelevanter Gase wird zunehmen,
deren Beobachtung also an Bedeutung gewinnen. Ebenfalls an Bedeutung gewinnen wird die
Messung organischer Substanzen sowie die integrierte Umweltbeobachtung.
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Der Standort Langen hat sich seit dem Umzug von Messnetzzentrale und Pilotstation von
Offenbach nach Langen im Jahr 1998 als nahezu ideal fiir diese Aufgaben herausgestellt. Das
moderne Laborgebdude, sein Zuschnitt und seine zentrale Lage bieten die besten
Voraussetzungen zur langfristigen Erfiillung dieser Aufgaben. Es bleibt zu hoffen, dass auf
Dauer auch die personellen und materiellen Grundlagen hierfiir erhalten bleiben.

Tabelle 32:  Auflistung relevanter Luftschadstoffe und klimarelevanter Gase, ergriffene
Mafinahmen zu ihrer Minderung und die daraus resultierenden Tendenzen
beim Riickgang der Emissionen und der Immissionskonzentrationen.

. . derzeitiger Beitrag
. Emissionsinderung Anderung der .
wesentliche . . des grenziiberschr.
Stoff / in Deutschland (D) Immissions-
MafBinahme(n) . ) Ferntransports zur
Stoffgruppe . und den konzentrationen in L.
in Deutschland Konzentration in
Nachbarstaaten (NS) Deutschland .
Deutschland ”
GrofB3-/Kleinfeuerungs- drastische Abnahme in D drastische Abnahme moderat
s02 anlagenverordnung (-84% V) und erhebliche (-84 %) (aus Nachbarstaaten)
Abnahme in NS
Katalysator deutliche Abnahme in D moderate Abnahme erheblich
NOx (-40% V), geringe Ab- -19%Y) (aus Nachbarstaaten)
nahme in NS
Verordnungen zum BImSchG, deutliche Abnahme in D
VOC (ohne o I . . . .
Methan) Chemikalienverbotsverordnung, (-49% "), geringere keine Angabe méoglich (Messreihe zu kurz)
ethan Emissionsgrenzwerte Abnahme in NS
Reduzierung der Vorldufer- spiirbare Abnahme erheblich
substanzen NO, und VOC . . bei Spitzenwerten, (aus Nachbarstaaten
entfallt, weil . K
03 . aber geringe Zunahme sowie aus globalen
Reaktionsprodukt . .
der Mittelwerte Quellen: Asien,
Nordamerika)
Reduzierung des Verbrauchs geringe Abnahme in D geringe Zunahme dominant
fossiler Energiertrager, (-16% V), sehr geringe (+4% ) (aus globalen Quellen)
coz Erhohung des Anteils Abnahme in NS
erneuerbarer Energietrager
Gasfassungen bei Deponien deutliche Abnahme in D geringe Zunahme dominant
CH4 (-41% V), geringe (ca. +2% ) (aus globalen Quellen)
Abnahme in NS
Minderung aus splirbare Abnahme in D geringe Zunahme dominant
N, O Adipinsdureproduktion (-34% V), geringe (+2,5% ©) (aus globalen Quellen)
Anderung in NS
SF erhebliche Zunahme in D Erhebliche Zunahme dominant
§ (+40% V), wahrscheinlich (+50-60% ) (aus globalen Quellen)
auch in NS
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. . Katalysator, Reduzierung von deutliche Abnahme in D deutliche Abnahme insgesamt moderat
aliphatische Verdampfungsverlusten (> -50% V), wahrschein- (ca. -50%)
KW lich geringere in NS
Chemikalienverbotsverordnung, drastische Abnahme in D unterschiedlich: unterschiedlich:
geschlossene Kreisldufe, (>-90% ) und auch in NS | CCl,: kaum Abnahme, CCl: dominant
LEKW Emissionsgrenzwerte andere: deutliche
Abnahme
vollh. FCKW | FCKW-Halon-Verbotsverordnung | drastische Abnahme in D geringe Zunahme dominant
+ Halone und auch in NS (aus globalen Quellen)
teilh. erhebliche Zunahme in D erhebliche Zunahme erheblich
HFCKW (+83% ¥) und in NS (aus globalen Quellen)
Reduzierung im Treibstoff, deutliche Abnahme deutliche Abnahme moderat
Benzol Katalysator (> -50%)
Toluol und | Katalysator moderate Abnahme moderate Abnahme moderat
Xylole
Kleinfeuerungsanlagenverord- deutliche Abnahme in D moderate Abnahme erheblich
PAK nung, Reduzierung von (aus Nachbarstaaten)
Hausfeuerung mit Braunkohle,
Katalysator
POPs Chemikalienverbotsverordnung, drastische Abnahme in D spiirbare Abnahme dominant
Rauchgas-/Abgasreinigung (> -90% %) (aus globalen Quellen)
andere bislang kaum Mafinahmen unterschiedlich:
Organika einige stagnierend, unterschiedlich,
(z.B. PSM, andere sogar steigend kaum Messwerte oder gar Messreihen
Phthalate)
Rauchgasreinigung drastische Abnahme in D starke Abnahme erheblich
Feinstaub (-86% ") und erhebliche (-50% ¥) (aus Nachbarstaaten)
Abnahme in NS
Benzinbleigesetz drastische Abnahme in D drastische Abnahme erheblich
Pb (-88% ?) und erhebliche (-84%)
Abnahme in NS
Mafnahmen bei sehr starke Abnahme in D sehr starke Abnahme erheblich
cd Abfallverbrennung (-75 % ) und wahrsch. (-78%)
erhebliche Abnahme in NS
Hg MaBnahmen bei sehr starke Abnahme in D

Abfallverbrennung

(-77 %)

keine Angabe moglich (Messreihe zu kurz)

! Emissionsinderung 1999 gegeniiber 1990

? Emissionsanderung 1995 gegeniiber 1985

% Emissionsanderung 1999 gegeniiber 1990 (geschitzt oder extrapoliert)

4 Konzentrationsinderung 1999 gegeniiber 1990 (Mittel aus den 8 personell besetzten UBA-Messstellen)

% Konzentrationsinderung 1999 gegeniiber 1990 (Mittel aus 5 personell besetzten UBA-Messstellen)

% Konzentrationsinderung 1999 gegeniiber 1990 (geschiitzt oder aus kiirzeren Messreihen extrapoliert)
" moderat: <50%, erheblich: 50-90%, dominant: >90%
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