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Begriilung durch Herrn Prof. Dr.-Ing. K.G.
Schmidt

Sehr geehrte Damen und Herren,

im Namen unseres Instituts fiir Energie- und Umwelttechnik, kurz IUTA, einem An-Institut
unserer in den letzten Jahren fusionsgeschéddigten Universitit Duisburg-Essen, und dem
Programmkomitee, insbesondere den Herren Kollegen Fissan von der Universitit Duisburg-
Essen, Herrn Bruckmann vom Landesumweltamt NRW, Herrn Lutz von SenStadt Berlin
sowie Herrn Kuhlbusch und Frau John, darf ich Sie sehr herzlich willkommen heif3en.

Der Workshop PMx Quellenidentifizierung ist der zweite seiner Art, den unser Institut
zusammen mit der Universitit, dem Landesumweltamt NRW, dem MUNLV NRW, der
Senatsverwaltung flir Stadtentwicklung Berlin, dem Umweltbundesamt und dem
Bundesministerium fiir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit durchfiihrt. Besonderen
Dank diirfen wir als Organisatoren dem Umweltbundesamt aussprechen, weil es einen
wesentlichen Beitrag zu den Kosten dieses Workshops leistet und es dadurch moglich wurde,
auf eine Kostenerhebung zu verzichten. Ich gehe davon aus, dass ich diesen Dank auch in
Ihrem Namen an das Umweltbundesamt weitergeben darf. Die Vorbereitung eines Kongresses
macht immer Arbeit; die hatten in reichlichen Maf3e Frau Dr. John und Herr Dr. Kuhlbusch.

Es bereitete einiges Kopfzerbrechen, die Fiille von Beitrdgen in den thematischen und
zeitlichen Rahmen einzubinden und in Sektionen einzugliedern.

So ist der erste Tag der Darstellung der Ergebnisse aus messtechnischen Untersuchungen in
Deutschland zur Quellenidentifizierung gewidmet.

Der zweite Tag leitet iiber zu den Modellsimulationen zur Quellenidentifizierung und fiir
Malnahmenszenarien

und schlieBlich zu den Erfahrungen und Problemen bei der Ma3inahmenplanung.

Es ist uns gelungen, Referenten zu gewinnen, die nicht nur in diesen Themen seit Jahren zu
Hause und kompetent sind, sondern auch bereit waren, ihr immenses Wissen und ihre
Erfahrung in den engen Zeitrahmen zu pressen. Wenn man das Gliick hat, so viel Kompetenz
an einem Ort zusammen zu bringen, hat man unweigerlich auch die Qual der Wahl. Wir bitten
hier um Verstédndnis dafiir, dass Manches vielleicht gerafft ist und manche Diskussion in
Pausen getragen werden muss. Wegen der Fiille vorhandener Informationen haben wir am
Ende der Veranstaltung noch einen Block vorgesehen, in dem 3miniitige Kurzstatements und
Beitrdge ad hoc abgegeben werden konnen, um damit noch iiber weitere Aktivititen zu
informieren.

Ich wiinsche der Tagung einen guten Ablauf und uns allen interessante Vortrage und
Diskussionen, so dass wir am Ende sagen konnen: diese Veranstaltung zu besuchen, hat sich
gelohnt.

Prof. Dr. K. G. Schmidt
(Institutsleiter [IUTA e. V.)



Zusammenfassung

(Hinweis: die in Klammern eingefiigten Buchstaben/Ziffernkombinationen indizieren einzelne
Beitrdge gemél der Auffiithrung im Inhaltsverzeichnis)

Im Rahmen des Workshops ,,PMx-Quellenidentifizierung: Ergebnisse als Grundlage fiir
MaBnahmenpldne wurden vier Themenblocke mit insgesamt 31 Referenten behandelt. Die
Themenblocke gliederten sich in

e Epidemiologischer und legislativer Hintergrund
e Messtechnische Untersuchungen zur Quellenidentifizierung
e Modellsimulationen zur Quellenidentifizierung und MaBBnahmenplanung

e Erfahrungen und Probleme bei der Malinahmenplanung

In den Vortrigen zum epidemiologischen und _legislativen Hintergrund wurde die
Notwendigkeit der Grenzwerte fiir Schwebstaub auf Grund der gesundheitlichen Effekte noch
einmal deutlich herausgestellt. Betont wurde hier sowohl von der WHO (A1) als auch von der
EU CAFE - Arbeitsgruppe (A3), dass die Diskussionen um die eine neue Generation von
Luftreinhaltestandards (PM;y, PM, s, ultrafeine Partikel < 100 nm) und Grenzwerten noch
geflihrt werden. Zur Zeit (1. Tochterrichtlinie des europdischen Rates und 22. BImschV) gibt
es Grenzwerte fiir PM)o; fiir PM, s sollen orientierende Messungen durchgefiihrt werden.
Bezogen auf die 1. Tochterrichtlinie wird es im Jahre 2004 voraussichtlich nur zu einer

»technischen Anpassung kommen. Vorschlige fiir eine revidierte Fassung der
Tochterrichtlinie zu PM werden von der Kommission 2006/07 vorgelegt werden.

Griinde fiir die Diskussion um die partikelbezogenen Luftreinhaltestandards und —grenzwerte
sind, dass (a) fiir PM;o und PM; s kein unterer Schwellenwert (no-effect-level) festgestellt
wurde und (b) Korrelationen zwischen Gesundheitseffekten und den Summenindikatoren in
epidemiologischen Studien zumeist hohere Korrelationen mit PM; s und ultrafeinen Partikeln
aufweisen als mit PMj. In Hinblick auf mogliche MaBBnahmen wurde klar herausgestellt, dass
diese moglichst -unter Berticksichtigung toxikologischer Bewertungen- die kritischen Quellen
im Blick haben sollten. Dabei stehen Partikel aus Verbrennungsprozessen — z. B. dem
Stralenverkehr — und Metalloxide im Vordergrund. Auflerdem sollten die Maflnahmen die
Exposition der Gesamtbevolkerung reduzieren und nicht nur an den zeitlichen und rdumlichen
Spitzenwerten der sogenannten ,,Hot Spots* ansetzen.

Vor diesem Hintergrund zeigte der Beitrag zu den rechtlichen Grundlagen fiir nationale
MaBnahmen (A2) Handlungsrahmen sowohl fiir den lokalen/regionalen als auch fiir den
iiberregionalen Kontext auf. Mehrere Untersuchungen und Berichte von Landesumweltdmtern
zeigten, dass im Jahr 2003 an einigen Punkten der PM;(-Tagesgrenzwert und teilweise auch
der Jahresgrenzwert inklusive der Toleranzmargen iiberschritten wurden. An noch mehr
Punkten wurden die ab 2005 einzuhaltenden Grenzwerte selbst {iberschritten.
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Im zweiten Block zu Messtechnischen Untersuchungen zur Quellenidentifizierung wurden

dann Messungen und Auswerteergebnisse zur Quellenidentifizierung und —quantifizierung
dargestellt. Auf Grund der Vielfalt der Methoden kann hier nur eine kurze Ubersicht gegeben
werden:

e Speziation der PM-Inhaltsstoffe (B1, B14)

e FEinzelpartikelanalysen (B1, B2)

e Windrichtungsanalysen (B3, B4, B9, B10)

e Tagesgang/Zeitanalysen (B8, B12, B4, B2, B5, B7)

e Stationsvergleiche (B6, B11, B9, B10, B7)

e Faktoren-Analysen (B4, B10,B13)

¢ Quellenzuordnung nach Lenschow et al. 2001 (B9, B10)

Die Bedeutung der Einzelpartikelanalyse und der morphologischen und chemischen
Speziation von Inhaltsstoffen wurde anhand verschiedener Beispiele aufgezeigt (B1, B2,
B14). So werden in einer Bulkanalyse héufig Silikate als Erdkrustenelemente identifiziert,
obwohl ein groBer Anteil davon Flugasche aus industriellen Quellen sein kann. Weiterhin
konnen insbesondere zur Identifizierung der Quellen von Kohlenstoff morphologische
Untersuchungen eine klarere Quellenzuordnung ermoglichen. Auch Einschliisse von
moglicherweise gesundheitlich relevanten Feinstaub-Partikeln in groBeren PM;p-Teilchen
(z.B. DieselruB3 in Sulfat) lassen sich mittels Einzelpartikelanalyse nachweisen.

Die mit den aufgefiihrten Methoden bzw. Methodenkombinationen erhaltenen Ergebnisse zeigten
fiir die Quellenzuordnung von Hot-Spots deutliche Anteile von Verkehr, Hausbrand, NMVOC
- Emissionen und biogenen Quellen an der Kohlenstofffraktion von PM;, (B2, B5, B15).

Die lokalen Beitrdge von Verkehrsemissionen an Verkehrs-Hot-Spots ergaben sich zu 10%-
60% der lokalen PM;o-Massenkonzentration (B7, B11, C5, B9, B10). Die Anteile von
Verkehrsemissionen (inkl. sekundirer Partikel) aus allen Quellregionen zusammen an der
gesamten PMo-Massenkonzentration lagen bei 10%-55%. Die Anteile der Abgasemissionen
an den Verkehrsemissionen reichten von 10%-80% (B7, B9, B11). Hierbei zeigt sich, dass
diese Anteile sich mit zunehmender Distanz von der Quelle (Strafle) eventuell recht schnell
von groflen Anteilen grober Partikeln (Aufwirbelung, Abrieb) zu groflen Anteilen Feinstaub
(Abgasemissionen) verschieben. Als weitere wichtige Einflussfaktoren wurden das
Verkehrsaufkommen und die Zusammensetzung der Verkehrsflotte benannt. Fiir die nicht
abgasbiirtigen PM-Emissionen aus dem Straenverkehr, zusammen mit dem Einfluss der
Flottenzusammensetzung, besteht somit, insbesondere fliir den Rahmen der
MalBnahmenplanung, dringender Forschungsbedarf.

Untersuchungen zu industriellen Hot-Spots zeigten lokale industrielle Beitrdge von 10%-
30% an PM;, (B3, B10). Auch fiir diese Quellen ist eine deutliche Hot-Spot Situation
gegeben, d. h. dass diese prozentualen Beitrdge relativ schnell mit der Distanz zu den Quellen
abnehmen. Industrie Beitrige summiert aus allen Regionstypen (lokale, regionale und
iiberregionale Quellregionen) lagen bei etwa 45% der PM;p-Massenkonzentrationen fiir einen
industriellen Hot-Spot (B10).

- 1 -



Zur Untersuchung und Quantifizierung von Quellgruppenbeitrigen mit Verkniipfung zu
Regionstypen wurden Datenanalysen mittels Rezeptor-Modellen (z. B. Positiv-Matrix-
Faktorisierung, UNMIX) sowie auf der Basis von Emissionskatasterdaten nach Lenschow et
al. (2001) durchgefiihrt (B4, B9, B10, B13). Fiir stddtische Hintergrundstationen im
westlichen Ruhrgebiet ergab die Rezeptormodellierung Beitrdge von 20%-35 % aus Verkehr,
15%-20% aus Industrie, 5%-10% aus Natur und weiteren 35%-50% aus sekundéren Partikeln
(gebildet aus gasformigen Vorldufersubstanzen hauptsichlich aus Industrie, Verkehr und
Landwirtschaft).

Bei zwei mittels des Lenschow-Ansatzes untersuchten Verkehrs-Hot-Spots in anderen
Regionen lagen die Beitrdge bei 35%-50% Verkehr, 20%-40% Industrie, 5%-10% Hausbrand,
3%-8% Landwirtschaft, 5%-10% Natur und 5%-20% sonstige Quellen. Beim Lenschow -
Ansatz werden auch die sekunddren Partikel {iber die Emissionskataster der
Vorldufersubstanzen den Quellengruppen zugeordnet. Eine Untersuchung eines industriell
gepragten Standortes ergab eine Quellenzuordnung von 20%-30% Verkehr, 40%-50%
Industrie, 5%-10% Hausbrand und jeweils 4%-8% fiir Landwirtschaft, Natur und sonstige
Quellen.

Spezifische Auswertungen in Hinblick auf Tagesgrenzwertiiberschreitungen ergaben als
sogenannte ,,Leitsubstanzen® in der Reihenfolge Nitrat, Ammonium und Sulfat (B4, B6, B9,
B10, B12). ,,Leitsubstanzen‘ steht hier fiir chemische Inhaltsstoffe, die {iberproportional zum
Massenkonzentrationsanstieg auf {iber 50 pg/m? beitragen. Eine detailliertere Untersuchung
mittels Ahnlichkeitsanalysen ergab fiir eine Station in Berlin, dass etwa % der Tage mit
Grenzwertliberschreitungen durch sekundére Aerosole begriindet ist. Davon waren 40%
einem Ammoniumnitrat-Typ, 30% einem Ammoniumsulfat-Typ, und weitere 30% einem
Ammoniumnitrat/sulfat-Typ zuzuordnen. Etwa "4 der Tage mit Grenzwertiiberschreitungen
waren einem Mischtyp zuzuordnen, der sowohl durch sekundére als auch primére Partikel (z.
B. EC, Ca) verursacht wurde. Jeweils ein Tag wurde dem Sylvester-Feuerwerk und ein
weiterer einem unbekannten Typ zugeordnet (B9).

Ammoniumnitrat und —sulfat sind sekundére Partikelbestandteile, die liberwiegend dem
Ferntransport zugeschrieben werden konnen. Detailliertere Untersuchungen {iiber
Riickwartstrajektorien  zeigten aber, dass der ,Ferntransport® an Tagen mit
Grenzwertiiberschreitungen sich im allgemeinen auf einen Umkreis von maximal 500-800 km
(3-Tage-Distanz zwischen Start- und Endpunkt der Trajektorie) bezieht (B10). Auch zeigen
Analysen des Wochengangs hiufigere Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von Dienstag
bis Freitag als an den Wochenenden. Diese Ergebnisse deuten auf eine Kombination der
lokalen und ,iiberregionalen” Quellen fiir die Tagesgrenzwertiiberschreitungen - mit
variierenden, standortabhéngigen Verhéltnissen — hin.

Feldmessungen ermdglichen immer nur rdumlich und zeitlich begrenzte Aussagen. Im dritten
Block ,,Modellsimulationen zur Quellenidentifizierung und Mafnahmenplanung“ wurden

Methoden und Ergebnisse von Modellrechnungen und —simulationen vorgestellt, die es
ermoglichen, eine grofere rdumliche Verteilung der Aerosolkomponenten bzw. PMx-
Belastung darzustellen und Effekte bestimmter Szenarien zu untersuchen. In den Vortrigen
(C1-C5) wurden verschiedenste Ansétze vorgestellt und deren Ergebnisse diskutiert. So ergab
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sich zum Beispiel als Effekt einer angenommenen Reduktion der Ammoniakemissionen in
Baden-Wiirttemberg um 50% eine modellierte Massenkonzentrationsreduktion im Mittel von
24%, die nicht allein durch einen Riickgang der Ammoniumkonzentration (ca. 24%), sondern
auch durch Verringerung des Nitrats (ca. 28%) zustande kam (C1).

In einem weiteren Szenario (C4) wurde untersucht, welchen Effekt ein 100%iger Stop an
anthropogenen Emissionen aus Nordrhein-Westfalen hitte. Die Untersuchungen fiir eine
spezielle Episode mit Grenzwertiiberschreitungen zeigten erhebliche Minderungen der PM -
Massenkonzentrationen in der ,,NRW-Abluftfahne”. Dieses Szenario zeigt in
Ubereinstimmung ~ mit  den  verschiedenen  Betrachtungen  fiir =~ Tage  mit
Grenzwertiliberschreitungen a) die Bedeutung der sekundiren Aerosole und b) dass der
,uberregionale™ Transport an diesen Tagen nur wenige hundert Kilometer betragt.

Ein weiteres Modellszenario (C2) untersuchte die Massenbilanz einer Grof3stadt (hier Berlin)
fiir verschiedene Partikelgréfenfraktionen und Inhaltsstoffe. Die Bilanzierungen zeigten einen
ausgepriagten Land-Stadt-Gradienten fiir PM;,s und organische Verbindungen, aber einen
keinen deutlichen Gradienten fiir z. B. Sulfat. Detailliertere Betrachtungen verdeutlichten eine
klare Abhingigkeit dieser Gradienten und der ihnen zu Grunde liegenden Prozesse von der
Meteorologie.

In einer anderen Untersuchung wurden Riickwértstrajektorien mit gemessenen
Massenkonzentrationen an Partikeln und Inhaltsstoffen gekoppelt (C3). Mittels eines
speziellen Rechenverfahrens konnten fiir einzelne Inhaltsstoffe Quellregionen identifiziert
werden (z. B. Sulfat im Siidosten, Natrium im Westen und Nordwesten). Somit kdnnen iiber
immissionsgewichtete Transportmatrizen Einflussgebiete von Schadstoffen aus dem
Ferntransport identifiziert werden. Fiir Nordostdeutschland konnte beispielsweise aus den
stidpolnischen Industriegebiet ein spiirbarer Beitrag zum Sulfat identifiziert werden, wéahrend
erhohte  Nitratbeitrige bei  Anstromung aus  Siidwest vermutlich auf die
Sekundéraerosolbildung aus Verkehrsemissionen in Deutschland zuriickgefiihrt werden
konnen.

Ein weiteres Beispiel behandelte den Einsatz der Modellierung und der Modellvalidierung
durch Immissionsmessungen im Rahmen kleinrdumiger Maflnahmenplanung (C5). Ein
Vergleich der modellierten und gemessenen Konzentrationen zeigte, dass die Modelle
(IMMIS, LASAT) die reale Situation gut abbilden und zu vergleichbaren Ergebnissen
kommen. Diese Ergebnisse im Zusammenspiel mit Verkehrsumlegungsmodellen erlauben
Prognosen zur Abschitzung verschiedener Szenarien und somit zukiinftiger Belastungen.
Unsicherheit besteht jedoch in der Parametrisierung der nicht abgasbiirtigen PM-Emissionen
aus dem StraBenverkehr. Hinzu kommt die inzwischen bekannte signifikante Unterschiatzung
der realen NOx- und PM-Auspuffemissionen durch die momentan verwendeten
Emissionsfaktoren fir LKW. Wiéhrend dafiir in Kiirze genauere Angaben zur Verfligung
stehen, sollte der flir die Berechnung der nicht-abgasbiirtigen PM-Emissionen verwendete
Ansatz tiberpriift und ggf. iberarbeitet werden.

Im letzten Block_des Workshops (D1-D6) wurden verschiedene Erfahrungen und Probleme

in der Mafinahmenplanung vorgestellt und diskutiert .

Die Effektivitit von Emissionsminderungsmafnahmen diffuser Quellen wurde am Beispiel
eines edelstahlproduzierenden Betriebes betrachtet (D1). Insgesamt konnte dadurch die



Emission aus Dachoffnungen um etwa 50% gemindert werden. Probleme ergaben sich bei
der Bilanzierung dieser MinderungsmaBnahme auf die Gesamtemissionen des
Edelstahlwerkes, da andere Emissionsquellen des Werkes nur abgeschitzt werden konnten.
Auch konnten an einem nahegelegenen Immissionsmesspunkt keine Reduktionen der
Belastungen mit PM;( nachgewiesen werden.

Die spezifische Problematik der Quellenidentifizierung vor dem Hintergrund bestehender
Genehmigungen von Industrieanlagen und insbesondere der Tagesgrenzwertiiberschreitung
stand im Mittelpunkt eines anderen Beitrags (D2). Eine Kernfrage hierbei war: ,,Wie hoch
sind die Beitrdge von Industrieanlagen, die kausal dazu fiihren, dass der Tagesmittelwert mehr
als 35 mal pro Jahr tiberschritten wird?*

In zwei weiteren Vortrigen wurden Beispiele der Verkehrslenkung zur Maflnahmenplanung
diskutiert (D3, D4). Im Modellprojekt Hagen wurden u. a. verschiedene verkehrslenkende
MalBnahmen entwickelt und mit Modellsimulationen verglichen. Hier zeigte sich ein
steigendes Minderungspotential beim Ubergang von statischer zu dynamischer Beschilderung
mit maximalen Minderungspotential von etwa 20% bei zeitlich befristeter Sperrung (D3).

Den erfolgreichen Einsatz von Modellen zur Planung von verkehrslenkenden MafBnahmen
(hier Umgehungsstraf3e) und die Validierung der Effekte mittels Messungen zeigte ein Beitrag
am Beispiel einer typischen ostdeutschen Kleinstadt (D4). Insgesamt zeigte diese Studie den
hochsten Minderungseffekt durch einen zunédchst vorgenommenen StraBBenbelagswechsel
(38% von der PM,o-Gesamtbelastung) mit weiterer Minderung durch Reduktion des
Verkehrsautkommens durch den Bau und die Freigabe einer Umgehungsstralie (15% von der
urspriinglichen PM;p-Gesamtbelastung).

Den Problemen in der Quellenzuordnung fiir ein Ballungsgebiet mit einem Mix als
Emittenten widmete sich ein Beitrag mit Bezug zum Rhein-Main-Gebiet (D5). Eine erste
orientierende Ursachenanalyse auf Basis von Emissionsfaktoren zeigte fiir den Ballungsraum
einen Anteil von 50% fiir die Industrie und 34% aus dem Verkehr. Zusammen mit einer
Neubewertung der Nicht-Abgas-Emissionen durch erhohte Emissionsfaktoren fiir
Aufwirbelung und Abrieb kommt dem Verkehr flichendeckend die grofite Bedeutung zu. Fiir
die politische Umsetzung von Maflnahmenplénen wurde eine Interministerielle Arbeitsgruppe
aus Vertretern der fiir Umwelt und Verkehr zustindigen Ministerien sowie ihren
nachgeordneten Behdrden berufen. In Frage kommende Maflnahmen werden hier mit den
betroffenen Kommunen sowie den Verbdnden der Verursachergruppen diskutiert. Diese
MaBnahmenvorschlige werden zunéchst auf ihre Wirksamkeit hin tiberpriift und anschlieend
in den Abstimmungsprozess gegeben. Insgesamt wird in Hessen ein Politik-Mix aus
Uberzeugen, Anreizen, planerischen MaBnahmen und Ordnungsrecht als integrierte
Stadt/Gebiets- und Verkehrsplanung angestrebt. Hierbei spielt die Motivierung der
Kommunen eine wesentliche Rolle.

Dass im Zuge der Planentwicklung durchgefiihrte Ursachenanalysen fiir den urbanen
Ballungsraum (hier: Berlin) nur einen begrenzten lokalen Handlungsrahmen zur Senkung der
Partikelbelastung aufweisen, zeigte der letzte Workshop-Beitrag (D6). Daher sei an vorderster
Stelle die Fortschreibung der europdischen Fahrzeugemissionsstandards zu fordern. Die von
Berlin verfolgten Uberlegungen zur Minderung des lokalen Beitrages, der vom Verkehr
dominiert wird, konzentrieren sich auf die beschleunigte Verbesserung der
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Dieselfahrzeugflotte (Fahrzeugtechnik), optimierte Verkehrslenkung und Ausweitung der
Parkraumbewirtschaftung zur Dampfung des Durchgangs- und Zielverkehrs in besonders
belasteten Bereichen der Innenstadt und verkehrsplanerische Maflnahmen zur Verlagerung
des Verkehrs auf den Umweltverbund. Um der umweltfreundlichen Fahrzeugtechnik
schneller zum Durchbruch zu verhelfen, werden auch Benutzervorteile fiir schadstoffarme
Dieselfahrzeuge im gesamten Innenstadtbereich untersucht.

Ziel der Luftreinhalteplanung muss es sein, die grofBrdumige PM;o-Belastung soweit zu
mindern und das Potential zur Reduktion des lokalen PMy-Beitrag so zu erweitern, dass die
Einhaltung der Immissionsgrenzwerte fiir PM;y auch in wurbanen Ballungsrdumen
gewihrleistet werden kann.

Ergebnisse und Problembereiche

In der breiten Spannweite der Themen, die im Rahmen des Workshops ,,PMx-Quelleniden-
tifizierung: Ergebnisse als Grundlage fiir MaBnahmenpléne* behandelt wurde, zeigte(n) sich

- ein differenzierteres und zum Teil klareres Bild zur Ist-Situation und zu den Quellen
und Quellbeitrdgen von PM;,

- dass Ergebnisse von Quellenzuordnungen basierend auf Bulkanalysen zu einer
Uberschétzung des Erdkrustenbeitrages fiihren kdnnen,

- erste Ansétze der Quellenzuordnung der partikelgebundenen Kohlenstoffverbindungen

- die Beitrdge verschiedener Quellen und Quellgruppen zu PM,, fiir untersuchte
Standorte verschiedener Standorttypen,

- dass insbesondere Nitrat und Ammonium ,Leitsubstanzen* fiir Tage mit
Grenzwertliberschreitungen waren,

- dass der ,Ferntransport® an Tagen mit Grenzwertiiberschreitungen sich im
allgemeinen auf einen Umkreis von einigen hundert Kilometern bezieht,

- dass eine Kombination lokaler und ,liberregionaler Quellen - mit variierenden
Verhéltnissen — zu den Tagesgrenzwertiiberschreitungen fiihrt,

- die Moglichkeit der Kopplung von Riickwértstrajektorien mit PM,o-Inhaltsstoffen zur
Identifizierung von Quellregionen,

- in Modellsimulationen insbesondere die Folge-Effekte von MaBnahmen in Bezug auf
Partikelbildung und —transport,

- die Potentiale von Modellen und Simulationen in der Abschidtzung moglicher
MaBnahmen, sowohl im klein- als auch groBskaligen Bereich,

- dass die Diskussion um die zukiinftige Generation von Luftreinhaltestandards (PM,y,
PM, s, PM,, ultrafeine Partikel) und Grenzwerte nicht abgeschlossen ist,

- dass MaBnahmenplanungen eine  Reduktion der Exposition  grofBerer
Bevolkerungsgruppen beriicksichtigen und nicht nur auf ,,Hot-Spots* fokussiert sein
sollten,

- dass MaBnahmenplanungen mdglichst — unter Beriicksichtigung toxikologischer
Bewertungen - die kritischen Quellen im Blick haben sollten,
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- die groBe Effektivititsspannweite einzelner lokaler MaBnahmen im Bereich der
Verkehrslenkung und Emissionsminderung,

- dass Ansitze und Wege der MaBBnahmenplanung und der politischen Umsetzung auf
lokaler, nationaler und européischer Ebene miteinander koordiniert werden miissen.

Trotz dieser in den letzten Jahren gewonnenen neuen Erkenntnisse, wurden wesentliche
Bereiche und Themen identifiziert, die noch zu Unsicherheiten in der Planung und
Umsetzung von Mallnahmen fiihren. Diese sind:

- Unsicherheiten in den Beitrdgen durch sekundédre und Aufwirbelungspartikel aus dem
Straenverkehr,

- Unsicherheit in der Zuordnung des ,,Ferntransportes® zu Quellregionen und somit im
Handlungsrahmen in der MaBBnahmenplanung,

- eine Unsicherheit in den Handlungsspielrdumen auf lokaler/regionaler und
tiberregionaler Ebene,

- eine grofle Bandbreite und Unsicherheit in der Differenzierung der Anteile aus lokalen
und iiberregionalen Quellen an Tagen mit Tagesgrenzwertiiberschreitungen,

- Probleme der Quellenzuordnung spezifisch fiir Tage mit Grenzwertiiberschreitungen,

- Unsicherheiten im Bereich der Genauigkeit, in der Vergleichbarkeit und in den
Anwendungsbereichen von verschiedenen Quellenzuordnungsmethoden,

- Fragen in Hinblick auf die riumliche und zeitliche Ubertragbarkeit der Ergebnisse, da
die meisten Ergebnisse sich auf wenige Standorte und zumeist auf 2003 £ 0,5 Jahre
beziehen,

- Unsicherheiten in  Emissionskatastern und deren Qualitdt, da einige
Quellenzuordnungsmethoden und computergestiitzte Modelle auf diese Kataster
zuriickgreifen,

- Notwendigkeit der Modellvalidierung und die Verwendung von Modellen in der
MaBnahmenplanung,

- Eine fehlende Ubersicht mdglicher MaBnahmen und deren Bewertung vor dem
Hintergrund der verschiedenen Ebenen in der Entwicklung von MaBBnahmenplénen.

Das Programmkomitee
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A Hintergrund

A.1 Gesundheitseffekte durch Schwebstaub

J. Schneider (WHO)

-Seite 1-
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Gesundheitseffekte dur ch Schwebestaub

Dr. Jurgen Schneider
Weltgesundheitsorganisation (WHO)
Luftqualitat und Gesundheit
Européisches Zentrum fur Umwelt und Gesundheit
Bonn, Deutschland
http://www.euro.who.int/air

1 Einleitung

In den letzten Jahrzehnten ist es in etlichen européischen Landern auf Grund von
weitreichenden Emissionsreduktionsmal3nahmen zu einer signifikanten Abnahme der
Luftbelastung gekommen. Nichtsdestotrotz legt eine grofRe Anzahl von einschl&gigen
Studien nahe, dass durch die Exposition gegenlber Luftschadstoffen immer noch mit
erheblichen Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit zu rechnen ist.

Es gibt eine ganze Reihe von gesundheitlichen Auswirkungen, die von Luftschadstoffen
verursacht werden koénnen. Diese reichen von milden, subklinischen Effekten auf die
Atemwege Uber eine Verstérkung von Symptomen und Spitalseinweisungen bis hin zu
Todesfélen. Oft ist die Haufigkeit des Auftretens in einer bestimmten Population negativ
mit der Schwere der Effekte korreliert. Dies ist schematisch in Abbildung 1 dargestellt.

Abbildung 1. Schematische Dar stellung der Schwer e und Haufigkeit der durch L uftschadstoffe
verursachten Gesundheitseffekte
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In den letzten Jahren sind insbesondere die Gesundheitsauswirkungen durch die
Exposition gegentiber Schwebestaub und seinen Komponenten in den Mittelpunkt des
Interesses geriickt.

2 Die Rolle der WHO in der Europaischen
Luftreinhaltepolitik

Die Weltgesundheitsorganisation (WHO) hat in den letzten Jahren die Auswirkungen
diverser Umwelteinflisse auf die menschliche Gesundheit systematisch untersucht und
bewertet. Vom Européischen Zentrum fir Umwelt und Gesundheit der WHO wurden die
Zusammenhange von Luftverunreinigungen und Gesundheit regelméfdig einer genauen
Prifung unterzogen und darauf aufbauend Luftqualitétsleitlinien (, Air Quality Guidelines
for Europe’) erstmals 1987 verdffentlicht (WHO, 1987). Eine zweite, in wesentlichen
Punkten Uberarbeitete Ausgabe wurde 2000 publiziert (WHO, 2000). Das Ziel dieser
,Leitlinien’ ist nicht nur eine kompakte Zusammenfassung des Wissens Uber die Effekte
von Luftschadstoffen; sie erlauben auch eine objektive Bewertung der Luftqualitét und
dienen der Ableitung von regulatorischen Mal3nahmen zur Verbesserung der Luftqualitét.

So basieren — zum Teil rechtlich bindende - Immissionsgrenzwerte der Européischen
Gemeinschaft sowie Regelungen diverser nationaler Institutionen auf den von der WHO
verdffentlicnten Leitlinien. Die numerischen Werte der derzeitigen EU-
Immissionsgrenzwerte  fir  Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid, Blei  (Richtlinie
1999/30/EG), Kohlenmonoxid (2000/69/EC) und Ozon (2002/3/EC) entsprechen jenen
der aktuellen WHO Luftqualitétsleitlinien.

Allerdings sind seit der Herausgabe der zweiten Ausgabe der WHO Luftqualitétseitlinien
unzahlige neue Studien zum Thema Luftqualitdt und Gesundheit veréffentlicht worden.
Diese neuen Erkenntnisse machten eine erneute Bewertung des Themenbereichs
notwendig.

Folglich hat sich das Européische Zentrum fir Umwelt und Gesundheit der WHO in
einer Vereinbarung mit der Européischen Kommission im Jahr 2001 verpflichtet, einen
systematischen, unabhangigen und auf wissenschaftlichen Kriterien basierenden Review
Uber , Gesundheitsaspekte der AuRenluftqualitdt in Europa durchzufihren. Der Zeitpunkt
und der Inhalt des Reviews sind keineswegs zufallig gewéhlt; das Européische Parlament
und der Rat haben im Jahr 2002 das sechste Umweltaktionsprogramm beschlossen
(Entscheidung No 1600/2002/EC). Dieses Programm nennt Umwelt, Gesundheit und
Lebensqualitét a's eine der wichtigsten Umweltprioritéten der Gemeinschaft. Zudem wird
in Artikel 7, der Ziele und vorrangige Aktionsbereiche fir Umwelt, Gesundheit und
Lebensqualitét enthalt, folgendes angefihrt:

,Zur Verwirklichung der Zielsetzungen ... sind folgende Ziele anzustreben, wobei die
einschlagigen Normen, Leitlinien und Programme der Weltgesundheitsorganisation
(WHO) zu berticksichtigen sind:
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. Erreichung einer Luftqualitét, die keine erheblichen negativen Auswirkungen auf
die menschliche Gesundheit und die Umwelt hat und keine entsprechenden
Gefahren verursacht.

Somit ist eines der wichtigsten Ziele des Reviews, (europdischen) Entscheidungstrégern
aktuelle, wissenschaftlich fundierte, relevante und objektive Informationen Uber die
Gesundheitsauswirkungen durch Luftschadstoffe zur Verfigung zu stellen. Diese
Informationen sind eine wesentliche Grundlage fur die Entwicklung einer thematischen
Gemeinschaftsstrategie fur die Starkung einer kohdrenten und integrierten Politik zur
Bekdmpfung der Luftverschmutzung im Rahmen des CAFE-Programms (Clean Air for
Europe). In dieser Strategie wird u.a. angegeben werden, welche Mal3nahmen
erforderlich sind, um die in dem 6. Umweltaktionsprogramm dargelegten Ziele zu
erreichen. Die Strategie ist Mitte 2005 dem Europaischen Parlament und dem Rat zu
unterbreiten.

3 Methoden zur Untersuchung der
Gesundheitsauswirkung von Luftschadstoffen

Die Bewertung der Auswirkungen von Luftschadstoffen auf die Gesundheit stellt eine
komplexe Herausforderung dar, da eine Unzahl von unterschiedlichen Studien aus
verschiedenen Disziplinen berticksichtigt werden muss, einschliefdlich: Studien zur
personlichen Exposition; epidemiologische Studien; toxikologische Studien inklusive
Tierversuche, kontrollierte Expositionsexperimente und In-vitro-Studien. Jeder dieser
Ansétze hat seine eigenen Starken und Schwéchen.

In epidemiologischen Studien wird die Korrelation verschiedener medizinischer
Parameter wie etwa die Haufung von Krankenhauseinweisungen oder Todesfallen mit
Umgebungseinflussgréf?en wie etwa der  Schadstoffexposition  bzw.  der
Schadstoffkonzentration untersucht. Derartige Studien sind deshalb von hoher
Aussagekraft, da

e die Exposition der Bevolkerung unter ,realen’ Bedingungen stattfindet;

e sehr grofRe Kollektive erfasst werden konnen, inklusive jener Personen, die
besonders empfindlich auf Luftschadstoffe reagieren. Hierzu zdhlen — abhéngig
von Luftschadstoff und konkreter Auswirkung — Kinder, dltere Personen sowie
durch existierende Krankheiten geschwachte Individuen. Auswirkungen innerhab
dieser Gruppen kdnnen sogar die Gesamteffekte dominieren;

e eine Extrapolation Uber Speziesgrenzen hinweg sowie zu niedrigeren
Expositionskonzentrationen nicht notwendig ist.

Auch konnen die in epidemiologischen Untersuchungen gefundenen Zusammenhénge
zwischen der Schadstoffbelastung und den Auswirkungen unter bestimmten Bedingungen
zur Quantifizierung der Gesundheitsauswirkungen herangezogen werden (WHO, 2001).
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In den letzten Jahren sind die anal ytisch-statistischen Methoden zur DurchfUhrung dieser
Studien wesentlich verbessert worden und erlauben auch eine Detektion von kleinen
Effekten, etwa einer Zunahme der Mortalitét. Allerdings ist die Exposition einzelner
Individuen gegentiber der vermuteten Einflussgréf3e im Detail meist nicht bekannt, und
zudem ist zu berticksichtigen, dass die Personen einer ganzen Relhe verschiedener
Umwelteinfliisse ausgesetzt sind. Je nach Studiendesign sind diese Faktoren genau zu
kontrollieren. Zudem konnen epidemiologische Studien statistische Zusammenhange
aufzeigen, sind aber fir sich alleine genommen i.A. kein ausreichender Beleg fur einen
kausalen Zusammenhang der untersuchten Umwelteinflisse und der beobachteten
Gesundheitseffekte.

Exemplarisch fir die Ergebnisse von epidemiologischen Studien zeigt Abbildung 2
wichtige Ergebnisse einer grof3en Langzeituntersuchung der American Cancer Society
(ACS). In dieser Kohortenstudie wurden tber eine halbe Million erwachsene Amerikaner
tber einen Zeitraum von 8 Jahren (Pope et a., 1995)" und in einer Erweiterung dann tiber
16 Jahre beobachtet (Pope et al., 2002). Dabel wurde fir jene Personen, die in Gebieten
mit einer hoheren Feinstaubbelastung leben, ein erhdhtes Mortalitdisrate gefunden,
insbesondere auf Grund von Herz-Lungenerkrankungen sowie Lungenkrebs. Um die
Effekte durch Feinstaub von jenen anderer moglicher Einflussgréf3en unterscheiden zu
konnen, wurde in den angewandten statistischen Modellen eine Reihe weiterer Faktoren
kontrolliert: Alter; Geschlecht; Rauchgewohnheiten; Bildungsniveau; BMI (body mass
index); Exposition am Arbeitsplatz; Essgewohnheiten (wie etwa Aufnahme von Fett,
Gemise,..). Es ist erwdhnenswert, dass in einer (wesentlich kleineren) europaischen
Kohortenstudie (Hoek et a., 2002) dazu kompatible Ergebnisse gefunden werden
konnten.

Abbildung 2: Zusétzliches relatives Mortalitétsrisiko (RR: relatives Risiko; Cl: Konfidenzintervall)
durch eine Zunahme der Exposition gegeniiber PM 2.5 um 10 pg/m®, nach Pope et al., 2002

Adjusted RR (95%CI

! Diese Arbeit wurde einer extensiven Re-Analyse unterzogen, die die urspriinglichen Ergebnisse im
Wesentlichen bestétigte (Krewski et al., 2000)
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Epidemiologische Studien haben in den letzten Jahren auch deutliche Hinweise auf
Effekte von Schwebestaub auf das Herz-Kreislaufsystem ergeben. Dabel konnte der
Zusammenhang zwischen einer Reihe von relevanten physiologischen Grof3en und der
Schwebestaubbelastung gezeigt werden, u.a. einer verringerten Herzfrequenzvariabilitét,
Erhbéhung der Plasmaviskositdt, Erhdhung des Spiegels C-reaktiven Proteins,
Dysfunktion des Endothels und der Auslésung von Herzinfarkten.

Im Gegensatz dazu dienen toxikologische Untersuchungen, die biologische Plausibilitét
der Schadstoffauswirkungen (oft einzelner Komponenten) zu untermauern oder
abzuschwéchen. Daneben geben sie auch wertvolle Hinweise zur Identifikation der
konkreten Wirkungspfade und Wirkungsmechani smen.

Kontrollierte Expositionsstudien gestatten eine genaue Uberwachung der Exposition und
der Auswirkungen. Allerdings sind die Studien dadurch limitiert, dass aus
offensichtlichen Grinden nur milde, reversible Effekte verursacht werden, und dass meist
gesunde oder nicht Ubermaliig kranke Individuen herangezogen werden (und nicht jene,
bei denen die schwersten Effekte zu erwarten sind). Relativ neu sind Studien mit
konzentriertem Schwebestaub aus der Umgebungsluft (CAP; concentrated ambient
particles).

Tierversuche haben auch den Vorteil, dass eine genaue Uberwachung der Exposition
moglich ist. Zudem konnen hohere Konzentrationen als be  kontrollierten
Expositionsstudien angewandt werden. Problematisch hingegen ist die Ubertragbarkeit
auf den Menschen und die Extrapolation zu niedrigeren Konzentrationen (da die Studien
aus methodischen Griinden Ublicherweise bei Konzentrationen durchgefiihrt werden, die
weit Uber jenen liegen, die heutzutage in der Auf¥enluft in Europa gemessen werden).
Zudem spiegeln diese Versuche oft nicht die in einer Bevolkerung vorhandenen
unterschiedlichen Empfindlichkeiten wider.

Erst in einer Zusammenschau und Synthese dieser verschiedenen Ergebnisse lassen sich
fundierte Aussagen Uber Art und Umfang der Auswirkungen von Luftschadstoffen auf
die Gesundheit gewinnen.

4 Ergebnisse des aktuellen WHO Reviews

Der gegenwartige WHO-Review Uber ,Gesundheitsaspekte der Aulenluftqualitét in
Europa behandelt in erster Linie die Schadstoffe Schwebestaub (Particul ate matter, PM),
Ozon und Stickstoffdioxid. Um sicherzustellen, dass die Ergebnisse des Reviews von
einem maximalen Nutzen fur die nachfolgenden Anwendungen sind, wurden wesentliche
Resultate in Form von kurzen Antworten auf spezifische, Politik-relevante Fragen
formuliert. Zu jeder Antwort wurde eine umfangreichere Begriindung verfasst. Diese
Vorgangsweise unterscheidet sich von jener, die die US EPA gewahlt hat®.

Die Antworten wurden in einem aufwandigen, mehrstufigen Prozess unter Mitwirkung
von etwa 50 international fuhrenden Wissenschaftern abgefasst und einem umfassenden

2 Siehe dazu etwa EPA (2003).
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externen Review unterzogen. Geleitet wurden diese Arbeiten von enem
Wissenschaftlichen Beratungskomitee (, Scientific Advisory Committee’). Details finden
sichin WHO (2003) bzw. auf folgender Webseite: http://www.euro.who.int/air.

Einige der wichtigsten Ergebnisse (WHO, 2003) werden im Folgenden kurz
zusammengefasst:

Die Evidenz Uber einen Zusammenhang der Exposition gegentiber Schwebestaub
und z.T. schwerwiegenden Gesundheitsauswirkungen ist weit stéarker als vor
wenigen Jahren.

PM2.5 ist ein geeigneter Indikator zur Beschreibung der durch PM-Exposition
verursachten Effekte, insbesondere in Bezug auf die Mortalitét sowie Herz-
Kreislauferkrankungen.

Obwohl Feinstaub einen stéarkeren Zusammenhang mit einigen schweren
Gesundheitsauswirkungen zeigt als Grobstaub, gibt es Hinweise, dass auch die
grobe Fraktion (PM10 minus PM25) in Beziehung mit bestimmten
Gesundheitsauswirkungen steht.

Bislang konnte keine Schwellenkonzentration abgeleitet werden, unter der keine
Gefahr fir die Gesundheit besteht.

Bel den Auswirkungen auf die Mortaitdt handelt es sich nicht (nur) um
vorgezogene Sterblichkeit (,Harvesting’).

Esist davon auszugehen, dass Schwebestaub per se fr die Effekte verantwortlich
ist.

Einige Studien zeigen einen Zusammenhang zwischen einer Reduktion der PM-
Belastung und einer Abnahme von Gesundheitseffekten.

Diverse Studien legen nahe, dass besonders folgende PM-Inhaltsstoffe
toxikologisch wirksam sind:

Bestimmte Metalle,

Organische Verbindungen (wie etwa PAKS),
Ultrafeine Partikel und

Endotoxine.

YV VY

Kritische Quellen sind Abgasemissionen des StralRenverkehrs sowie Aerosole aus
der Verfeuerung von festen und fllissigen Brennstoffen.

Diese Uber weite Bereiche qualitativen Aussagen Uber die Auswirkungen von
Luftschadstoffen werden im Rahmen dieses Projekts durch folgende weitere Studien
erganzt:
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e Eine MetaAnalyse von europédischen Zeitreihenstudien wurde durchgefihrt,
deren Ziel die Ableitung von Effektschdtzern fir etwaige quantitative
Abschétzung von Gesundheitsauswirkungen war. Die Resultate werden Anfang
2004 veroffentlicht (WHO, 2004). In Tabelle 1 sind exemplarisch die Ergebnisse
fur den Zusammenhang einer Anderung der taglichen PM 10-Konzentration und
der akuten Sterblichkeit fur verschiedene Todesursachen dargestellt.

Tabelle 1. Zusatziches relatives Mortalitatsrisiko (und 95% Konfidenzintervalle) bei einer Zunahme der
PM10-Konzentration um 10 pg/m?®

Todesursache PM o

Gesamt-Mortaitat 0.6 % (0.4 % - 0.8 %)
Atemwegserkrankungen 1.3%(0.5%- 2.1%)
Kardiovaskulére Mortalitét 0.9% (0.5% - 1.3 %)

e Von Seiten der Europdischen Kommission wurden im spédten Frihjahr 2003
erganzende Fragen an das Europaische Zentrum fur Umwelt und Gesundheit der
WHO Ubermittelt, die sich u.a. mit der Frage der Verlassichkeit der im zuvor
erwahnten Review gefunden Aussagen befassen. Antworten auf diese Fragen
werden voraussichtlich im Méarz 2004 unter dem Titel ,Health aspects of air
pollution - answers to follow up questions from CAFE’ publiziert werden.

Dartber hinaus werden demnéchst die Ergebnisse eins eigenen Reviews Uber die
Auswirkungen von Luftschadstoffen auf die Gesundheit von Kindern vorliegen. Dieser
Review wurde vom Europdischen Zentrum fir Umwelt und Gesundheit der WHO als
spezifischer Beitrag zur 4. Européischen Ministerkonferenz tber Umwelt und Gesundheit
im Juni 2004 in Budapest initiiert. Das Motto dieser Konferenz ist "'The future for our
children’ (siehe dazu auch: http://www.euro.who.int/budapest2004).

5 Konsequenzen fur die Luftreinhaltung

Schwebestaub (PM2.5 und PM 10) ist ein wesentlicher Risikofaktor und eine weiter
gehende Reduktion der Exposition ist somit geboten. Die im 6. Umweltaktionsprogramm
formulierten Ziele liegen noch in weiter Ferne (.. Erreichung einer Luftqualitat, die keine
erheblichen negativen Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit ... hat.. ).

Bel der Ausarbeitung von Mal3nahmenplanen zur Reduktion der PM-Belastung sollte
jedenfalls darauf Bedacht genommen werden, dass jene Quellen, die in dem aktuellen
WHO-Review als ,kritisch’ eingestuft wurden (Abgasemissionen des Strallenverkehrs,
Aerosole aus der Verfeuerung von festen und flussigen Brennstoffen), entsprechend
beriicksichtigt werden.

Es muss auch betont werden, dass die in der Richtlinie 1999/30/EG formulierten
Grenzwerte (Stufe 1 und Stufe 2) KEINE ,no-effect-levels sind, und damit davon



PMx Workshop Jurgen Schneider, WHO

auszugehen ist, dass auch eine Reduktion der PM-Belastung in Gebieten ohne
GrenzwertUberschreitung zu einer Verminderung des Gesundheitsrisikos beitragt. Eine
Einschrankung von Mal3nahmen alleine auf Gebiete mit den hoéchsten Belastungen ist
somit nicht notwendigerweise die effektivste Luftreinhaltepolitik zur Verminderung von
Gesundheitseffekten.

Effektiver aus humanhygienischer Sicht erscheinen somit Strategien, die eine signifikante
Reduktion der Exposition der Gesamtbevélkerung zum Ziel haben®. Dies ist schematisch
in Abbildung 3 dargestellt:

Abbildung 3: Die x-Achse zeigt die PM Konzentration als Jahresmittelwerte, die y-Achse die von der
Exposition betroffene Bevélkerung. Im ,base case’ ist ein kleiner Teil der Bevdlkerung einer
Exposition tiber dem Grenzwert (strichlierte Linie bei 40 pg/m®) ausgesetzt. Im No-exceedance-
Fall treten keine Uber schreitungen des Grenzwerts mehr auf; allerdingsist die Verminderungen
der Auswirkungen - unter der Voraussetzung, dass die Beziehung zwischen der Konzentration
des betrachteten Luftschadstoffs und der Wirkung linear ist - vergleichsweise gering. Deutlich
hohere Verbesserungen wirden sich beim ebenfalls dargestellten General-reduction-Szenario

ergeben.
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3 Siehe dazu auch:; Williamson et al., 2003
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Rechtliche Grundlagen fir nationale Mal3hahmen

Harald Keiter (UBA)

Zusammenfassung

Der Beitrag beschreibt - ausgehend von der Rechtsetzung der Europaischen
Gemeinschaft mit der Rahmenrichtlinie Luftqualitat und ihren Tochterrichtlinien — die
Umsetzung in bundesdeutsches Recht durch die 7. Novelle zum Bundes-
Immissionsschutzgesetz und die Novellierung der 22. Verordnung zum BImSchG. Er
erlautert anschlie3end das Wertekonzept und die Festlegungen fir die Beurteilung der
Luftqualitat beziglich des Schadstoffes PM,o. Danach geht er auf die Gebietseinteilung
und die Belastungssituation des Jahres 2002 ein. Ferner erlautert er Luftreinhalteplane
und Aktionspléane gemal BImSchG. Letztlich gibt er Hinweise auf Uberschreitungs- und
Mal3nahmenplangebiete.



Rahmenrichtlinie Luftqualitat:

Richtlinie 96/62/EG des Rates vom
27.9.1996

Uber die Beurteilung und die Kontrolle der
L uftqualitat

(ABI EG L 296 S. 55)

C 2 FolieRRL Titel (Wiedemann 2002)



Rahmenrichtlinie Luftqualitat
96/62/EG:
Artikel 1

Zlele

Der allgemeine Zweck dieser Richtlinie ist die Festlegung der
Grundsatze fUr eine gemeinsame Strategie mit folgendem
Zid

= Definition und Festlegung von L uftqualitatszielen fur
die Gemeinschaft im Hinblick auf die Vermeidung,
Verhitung oder Verringerung schadlicher Auswirkungen
auf die menschliche Gesundheit und die Umwelt
Insgesamt,

» Beurteilung der Luftqualitéat in den Mitgliedstaaten
anhand einheitlicher M ethoden und Kriterien,

= Verfugbarket von sachdienlichen I nfor mationen Uber
die Luftqualitat und Unterrichtung der Offentlichkeit
hiertber, unter anderem durch Alarmschwellen,

» Erhaltung der Luftqualitét, sofern sie gut ist, und

Verbesserung der Luftqualitat, wenn dies nicht der Fall
ISt.

C 3 Folie RRL Artikel 1 (Wiedemann 2002)



Tochterrichtlinien

1. TRL: Richtlinie 1999/30/EG des Rates vom 22.4.1999 Uber
Grenzwertefur Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid und Stickstoffoxide, Partike

und Bla in der Luft
(ABI. EG L 163 S. 41 - geandert (2001/744/EG) am 17.10.2001, ABI. EG L 278 S. 35

2. TRL: Richtlinie 2000/69/EG des Europaischen Parlaments und des Rates vom
16.11.2000 Uber

Grenzwertefur Benzol und Kohlenmonoxid in der L uft
(ABI.EG2000L 313S.12,2001 L 111 S. 31)

3. TRL: Richtlinie 2002/3/EG des Europaischen Parlaments und des Rates vom
12.2.2002 Uber den

Ozongehalt der L uft
(ABI.EG L 67 S. 14)

C 12 Folie Tochterrichtlinien 2002 (Wiedemann 2002)



Umsetzung der RRL sowieder 1. und 2. TRL in deutsches Recht
durch

> 7. Gesetz zur Anderung des Bundes-lmmissionsschutzgesetzes
(vom 11.9.2002, BGBI. | S. 3622)

» Novelle der Verordnung tiber Immissionswerte flr Schadstoffein
der Luft (22. BImSchV)
(vom 11.9.2002, BGBI. | S. 3626)

darin Ubergangsregeln zur Fortgeltung alter Richtlinien
moglichst genaue Ubertragung der 1. und 2. TRL

keine materiellen nationalen Verscharfungen

Prufpflicht fir Maldhahmen vor Geltung der Grenzwerte

C 9 Folie Umsetzung RRL/1. und 2. TRL in deutsches Recht (Wiedemann 2002)



Luftqualitatswerte der
Rahmenrichtlinie Luftqualitat (96/62/EG)

Grenzwert
Zielwert
Alarmschweélle

Toleranzmarge



22. BImSchV

Stufe 1

Grenzwert fur den
Schutz der
menschlichen
Gesundheit

Grenzwert fur den
Schutz der
menschlichen
Gesundheit

Immissionswerte flr Partikel PM,,

Wert

50 pg/m3 PM,,

gemittelt Gber 24 Stunden,
hochstens 35 Uberschreitungen im
Jahr

ab 1.1.2005

40 ug/m3 PM,,
gemittelt Gber 1 Kalenderjahr
ab 2005

Toleranzmarge

15 pg/m3 2002, in gleichen
Jahresraten zu mindern auf
0 pg/ms3 (2005)

4,8 ng/m2 2002, zu mindern in
gleichen Jahresraten auf
0 pg/m?3 (2005)



RRL/TRL - Gebietsausweisung

§ 9 Abs. 2 und 3 der 22. BImSchV
(Festlegung der Ballungsraume und Einstufung der
Gebiete und Ballungsraume)

(2) Die zustandigen Behorden legen die Ballungsraume
fest. Sie stufen janrlich Gebiete und Ballungsraume wie
folgt ein:

Gebiete und Ballungsraume

1. mit Werten oberhalb der Summe von
|mmissionsgrenzwert und Toleranzmarge;

2. mit Werten oberhalb des Immissionsgrenzwertes
bis einschliefdlich dem Wert aus Summe von
|mmissionsgrenzwert und Toleranzmarge;

3.mit Werten gleich oder unterhalb des
| mmissionsgrenzwertes.

(3) Die Festlegung der Gebiete wird spétestens alle flnf
Jahre nach dem Verfahren der Anlage 1 Abschnitt 11
Uberpruft. Sie wird bei signifikanten Anderungen der
Konzentration der Schadstoffe friher Gberpruft.

C 22 - Gebietsausweisung



Schleswig-Holstein

Bremen

Niedersachsen

Nordrhein-
Westfalen

Hessen

Saarland

Rheinland-Pfalz

Baden-Wirttemberg

Umwelt
Bundes

Amt @&

Fiir Yemsch und Umwele

Gebiete fur PMqg
Stufel

Mecklenburg-Vorpommern

Hamburg

Brandenburg

Berlin

Sachsen

Thiringen
- Bayern
L T -
"-'..L/ Lt

Brandenburg 3 Mecklenburg-VVorpommern | 3
Belin 1 Nordrhein-Westfden 12
Baden-Wirttemberg 8 Rheinland-Pfaz 6
Bayern 5 |Saaland 3
Breme+-Niedersachsen |8 Sachsen 9
Hessen 5 Sachsen Anhdlt 7
Hamburg+ 4 | Thiringen 3
Schleswig-Holgtein




Text des§47 Abs. 1und 2
des Bundes- I mmissionsschutzgesetzes ab 2002

(1) Werden die durch eine Rechtsverordnung nach 8§ 48a Abs.
1 festgel egten Immissionsgrenzwerte einschliefdich
festgelegter Toleranzmargen Uberschritten, hat die zustandige
Behorde einen Luftreinhalteplan aufzustellen, welcher die
erforderlichen Mal3nahmen zur dauerhaften Verminderung von
L uftverunreinigungen festlegt und den Anforderungen der
Rechtsverordnung entspricht.

(2) Besteht die Gefahr, dass die durch eine Rechtsverordnung
nach § 48a Abs. 1 festgel egten |mmissionsgrenzwerte oder
Alarmschwellen Uberschritten werden, hat die zustandige
Behdrde einen Aktionsplan aufzustellen, der festlegt, welche
Mal3nahmen kurzfristig zu ergreifen sind. Die im Aktionsplan
festgel egten Mal3nahmen miissen geeignet sein, die Gefahr der
Uberschreitung der Werte zu verringern oder den Zeitraum,
wahrend dessen die Werte Uberschritten werden, zu verktrzen.
Aktionsplane konnen Tell eines Luftreinhalteplans nach
Absatz 1 sain.

B 18 Text § 47 Absatz 1 und 2 BImSchG ab 2002



Bundes | mmissionsschutzgesetz — BImSchG
8§ 47 Absatz 4

(4) Die Malinahmen sind entsprechend des
Verursacherantells unter Beachtung des Grundsatzes der
Verhdtnismaldigkeit gegen ale Emittenten zu richten, die
zum Uberschreiten der Immissionswerte oder in einem
Untersuchungsgebiet im Sinne des § 44 Abs. 2 zu
sonstigen schadlichen Umweteinwirkungen beitragen.
Werden in Planen nach Absatz 1 oder 2 Maltnahmen im
Stral¥enverkehr erforderlich, snd diese im Einvernenmen
mit den zustandigen Stral3enbau- und
Stral3enverkehrsbehorden festzulegen. Werden

| mmissionswerte hinsichtlich mehrerer Schadstoffe
Uberschritten, ist ein ale Schadstoffe erfassender Plan
aufzustellen. Werden Immissionswerte durch Emissionen
Uberschritten, die aul3erhalb des Plangebiets verursacht
werden, hat in den Fallen der Absétze 1 und 2 auch die
dort zustéandige Behdrde einen Plan aufzustel len.

B 20 - § 47 (4) BImSchG



Malinahmengebiet
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CAFE-WG PM - Aktueller Diskussionsstand

Prof. Dr. Peter Bruckmann,
Landesumweltamt NRW

slnhalte
sEmpfehlungen
mZeitplan
/n@ Landesumweltamt
= Nordrhein-Westfalen
CAFE-WG PM

= Vorsitzende: UK (DEFRA) und D (UBA)
= Mitglieder:
- Vertreter aus 10 Mitgliedstaaten +
Schweiz
-  EU-Kommission, EEA, WHO, Berater
- UNICE
- EEB

= 6 Arbeitstreffen
= 1 Workshop (Stockholm)




CAFE-WG PM

Auftraqg:
= Aktualisierung des 1. PM-Positionspapiers
(1997)

= Entscheidungshilfe fur CAFE (z.B. Zielgrof3en
IAM)

= Material zur Revision 1. Tochter-RL (z.B.
Erreichbarkeit von Grenzwerten)

Neues Positionspapier im Frihjahr 2004

uuuuuuuuuuuuuuu
eeeeeeeeeeeeeeeeeee

Zeitplan

= Positionspapier (FD) 4/2004
= Steering Group 5/2004

= Revision 1. Tochter-RL (Empfehlungen der Kommission)
20047 (nur ,technische® Anpassungen)

s CAFE, thematische Strategie 2005

= ggf. Richtlinienvorschlage der EU 2006/7
= Ggf. Annahme durch Rat, EP 2008/9

= Umsetzung in Mitgliedstaaten ab 20107




Positionspapier, Inhalte

= Empfehlungen der WHO

= Eigenschaften von PM (Chemie, Physik)

= Beurteilungsmethoden (Messung, Modellierung)
= Derzeitige Belastung (2001), Erreichbarkeit

= Emissionen

= Quellenidentifizierung (5 Beispiele)

= Trends, Projektionen

= Minderungsmal3inahmen

= Empfehlungen der PM WG

Empfehlungen der PM-WG

PM-Metrik und ZielgroRen (1)

s PM2.5 wichtigste Metrik
- Grenzwertvorschlage (Startpunkte fir IAM):
12-20 pg/ms3 (Jahresmittel)
~ 35 pg/m3 (90 %, Kurzzeitwert)
- einzuhalten dort, wo relevante Exposition wahr-
scheinlich ist

= Grobe Partikel ebenfalls gesundheitsrelevant
- PM10-Monitoring an ca. 20 % der Messstationen
beibehalten (parallel zu PM2.5)
- PM10-Richtgrenzwerte (Stufe 2, 2. Tochter-RL)
werden Zielwerte




PM2.5-statistics (2001 *);
sites from: Germany, Portugal, Sweden, Spain
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Empfehlungen der PM-WG

PM-Metrik und ZielgréRen (2)

= Argumente gegen PM,, ::
- wenig Wirkungsuntersuchungen
- Aufgabe der PM10-Trends
- PM,,, s musste derzeit in Europa als Differenz
gemessen werden

= Black smoke (Rul3, EC):
WHO: PM aus Verbrennungsprozessen besonders
wirkungsrelevant

Empfehlungen der PM-WG

PM-Metrik und ZielgrofRen (3)
(+) black smoke (EC, Rul3) guter Indikator
(+) grofRRere rAumliche Unterschiede als PM2.5

(-) kein standardisiertes aktuelles
Messverfahren
) EURO HI-VI vvjyd Emission aus Diesel-Kfz stark
reduzieren; Uberwachung einer geeigneten
Metrik (black smoke, Ruf3, EC ...) empfohlen




Empfehlungen der PM-WG

PM-Metrik und Zielgréf3en (4)

= Derzeit Kenntnisstand (Belastungssituation,
Wirkungsuntersuchungen) nicht ausreichend,
PM1.0 oder UFP zu regulieren

s Erganzung des Grenzwertkonzeptes durch
andere Politikinstrumente (z.B.
Emissionsobergrenzen, gap closure)

Weitere Empfehlungen und
Schlussfolgerungen der PM-WG (1) -
Auswahl

= Kontinuierliche Messmethoden vielfach nicht aquivalent
zu (manuellen) Referenzverfahren. EU ,Leitfaden zur
Aquivalenz von Messverfahren® in 2004. Dokumentation
von Korrekturfaktoren notwendig. PM10-
Referenzmethode (CEN) sollte Gberprift werden.
Verbesserte Qualitatssicherung (AQILA).

= Unterschiedlicher ,Stationsmix“ in Mitgliedstaaten
erschwert Vergleichbarkeit. Bessere Beschreibung der
Stationsumgebung. Bessere ,siting criteria“?




Weitere Empfehlungen und
Schlussfolgerungen der PM-WG (2) -
Auswahl

Modellrechnungen unterschatzen vielfach PM,
Verbesserungen E-Kataster erforderlich
Quantifizierung Resuspension

In hot spots PM10 (PM2.5)-Konzentration im Mittel ca.
40 % Uber stadtischem Hintergrund

PM2.5/PM10 ca. 0,66 (0.4 - 0.8)
Wenig Daten fir PM1.0 und UFP. PM1.0/PM10 ~ 0.5
Verstarkte Messungen von PM1.0, UFP, Inhaltsstoffen

uuuuuuuuuuuuuuu
eeeeeeeeeeeeeeeeeee

Weitere Empfehlungen und
Schlussfolgerungen der PM-WG (3) -
Auswahl

PM10-Grenzwert (24 h) strenger als
Jahresgrenzwert (= ~ 30 ug/ms)

Ohne zusatzliche (lokale, regionale) Manahmen
Uberschreitungen des PM10-Grenzwertes (24
h, Stufe 1) an zahlreichen Stationen, vor allem
hot spots, in 2005. Mitgliedstaaten sollten
Schwierigkeit der Einhaltung dokumentieren (in
Luftreinhalteplanen). Verschiebung des Datums
zur Einhaltung? (2005).




Weitere Empfehlungen und
Schlussfolgerungen der PM-WG (4) -
Auswahl

s PM10-Grenzwert (Stufe 1, Jahresmittel) 2005 vielfach
einhaltbar, Probleme in Sid- und Osteuropa.

s PM10-Richtgrenzwerte (Stufe 2) teilweise bereits im
regionalen Hintergrund tberschritten. Hoher Hintergrund
vor allem in Benelux, Nordwest-deutschland,
Norditalien, Osteuropa.

= PM10-Konzentrationen sind seit 1990 generell um ca.
15-20 % zurtickgegangen. Seit 1998 kein erkennbarer
Trend, erhebliche Schwankungen durch Meteorologie.

Weitere Empfehlungen und
Schlussfolgerungen der PM-WG (5) -
Auswahl

= Im kommenden Jahrzehnt Rickgang der
PM10-Emissionen und Konzentrationen
erwartet.

s Weitere Reduktionsmaflihahmen auch auf

européaischer Ebene notwendig (z.B.
Emissionsbegrenzungen mobiler Quellen)




B Messtechnische Untersuchungen zur

Quellenidentifizierung

B.1 Aerosolpartikel in landlichen und urbanen
Gebieten: Quellenidentifizierung durch

Einzelpartikelanalyse

S. Weinbruch, M. Ebert, B. Vester
(TU Darmstadt)
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Aerosolpartikel in landlichen und urbanen Gebieten:

Quellenidentifizierung durch Einzelpartikelanalyse
Stephan Weinbruch, Martin Ebert und Barbara Vester

Technische Universitat Darmstadt, Institut fir Angewandte Geowissenschaften,
Schnittspahnstr.9, 64287 Darmstadt

Quellenidentifizierung wurde in der Vergangenheit praktisch ausschlieRlich auf der
Basis von bulkanalytischen Methoden durchgefiihrt. Demgegentber bietet die
Einzelpartikelanalyse mit der Methodenkombination von hochauflosender
Rasterelektronenmikroskopie (HRSEM), ,Environmental Scanning Electron
Microscopy* (ESEM) und Transmisssionselektronenmikroskopie (TEM) eine Reihe
von Vorteilen:
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Abb.1: Partikelgruppenanzahlanteile auf dem Kleinen Feldberg fur (a) eine schwach
belastete Luftmasse (23.10.1997, Nordanstrémung) und (b) eine stark belastete
Luftmasse (13.08.1997, Nordostanstromung).



1. Es gibt zahlreiche Hinweise in der Literatur, dal® die Anzahl von Partikeln eine
wesentliche GroRe bei der Abschatzung negativer gesundheitlicher
Auswirkungen ist. Deshalb ist eine anzahlbezogene chemische
Charakterisierung des Aerosols unumgénglich. Bulkmethoden hingegen liefern
nur eine Durchschnittszusammensetzung, die von wenigen grof3en Partikeln
dominiert ist.

2. Einzelpartikelanalyse durch Elektronenmikroskopie liefert Informationen, die
zur exakten Quellenidentifizierung unverzichtbar sind. Primdre biologische
Aerosolpartikel  (Pollen, Sporen, Bakterien etc.) sind eine haufige
Aerosolkomponente (siehe Abb.la+b), die bei der Bulkanalyse praktisch
immer bersehen wird. Silikatische und Metalloxidische Flugaschen sind eine
wichtige anthropogene Komponente, die bei bulkanalytischen Verfahren
héaufig falschlicherweise als nattirliche Komponente (Bodenstaub) klassifiziert
wird. In der Elektronenmikroskopie lassen sich hingegen Flugaschen durch
ihre typische Morphologie (Schmelzkugel) einfach von Bodenkomponenten
unterscheiden. RulR aus Verbrennungsprozessen kann ebenfalls aufgrund
seines charakteristischen Aussehens leicht erkannt werden. Er stellt eine
wichtige Komponente verschmutzter Luftmassen dar (Abb. 1b).

3. Der Mischungszustand des atmosphdarischen Aerosols, ein wesentlicher
Parameter bei der Abschatzung gesundheitlicher Auswirkungen, kann nur mit
Hilfe der Elektronenmikroskopie bestimmt werden. Mischpartikel aus
Ammoniumsulfat und RuR (Abb.2) sind in urban-beeinflussten Luftmassen
eine haufig auftretende Komponente.

Abb.2:  TEM-Hellfeldaufnahme eines RufR/Ammoniumsulfat-Mischpartikels
(a = RufReinschlusse; b = Ammoniumsulfat).



Wahrend des LACE98 Feldexperimentes in Lindenberg (stidéstlich von Berlin)
betrug der Anteil dieser Mischpartikel bis zu 60% der Partikelanzahl fur Partikel mit
einem Durchmesser > 0,1 um (siehe Abb. 3).
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Abb.3: Partikelgruppenanzahlanteile in Lindenberg am 10.08.1998.

Bei Inkooperation dieser Partikel im menschlichen Atemtrakt wird Ammonium-
sulfat aufgeldst (Deliquescence) und die unldslichen RuBeinschliisse freigesetzt.
Das Freisetzen dieser unloslicher Partikel ist bei bulkanalytischen Verfahren nicht
vorhersehbar. Pro Mischpartikel werden meist 1 bis 3 RuBagglomerate freigesetzt
(Abb.4).
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Abb.4: Histogramm der Anzahl von Rufagglomeraten, die in einzelnen

Mischpartikeln nachgewiesen wurden.




Die Grolie der freigesetzten RulRagglomerate liegt hierbei meist im Bereich 50 —
200 nm (Abb. 5).
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Abb.5: Durchmesser der in Mischpartikeln gefundenen Ruffagglomerate.

Zusammenfassend ist festzustellen, dass die Einzelpartikelanalyse eine
unverzichtbare Ergédnzung zu den bulkanalytischen Verfahren darstellt.
Malinahmenplane, die ausschlielRlich auf massenbezogenen Daten beruhen, laufen in
Gefahr, der komplexen Natur des atmospharischen Aerosols nicht gerecht zu werden.
Es Dbesteht daher noch ein erheblicher Forschungsbedarf um gutgemeinte
Malinahmen zur Verminderung der Aerosolbelastung nicht in eine falsche Richtung
laufen zu lassen.
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Automatische Einzelpartikelanalyse zur Identifizierung von
Quellgruppen der Staubfraktion > 2,5 um

E. Schultz, Deutscher Wetterdienst, Freiburg
eckart.schultz@dwd.de

1. Einleitung

Als Grobstaub wird die Aerosolfraktion gréf3er 2.5 um Partikeldurchmesser bezeichnet. Das

Verteilungsmaximum der Grobstaubmassenkonzentration tritt standortabhangig zwischen 10

und 30 um auf. Eine idealisierte Darstellung gibt Abb. 1 (Peters et al., 1998). Als natlrliche

Quelle ist in diesem Bereich vor allem die windbedingte Staubaufwirbelung wirksam. Weitere

Quellen Uber Land sind die Emissionen der Pflanzendecke, z.B. Pollen, Sporen und

Pflanzenreste, und anthropogene Grobstaubemissionen. In Kiistennahe kommen

Seesalzpartikel hinzu, die je nach Wetterbedingungen bis weit ins Landesinnere getragen

werden kénnen.
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Abb. 1 Idealisierte Massengrdl3enverteilung des atmosphérischen Aerosols mit den
wichtigsten Quellen und Senken, die zu der trimodalen Verteilung beitragen
(Peters et al., 1998)




Der Grobstaub wird auch von der Gesamtstaubmessung nur teilweise erfasst. Die PM10-
Messung bertcksichtigt schlie3lich nur noch einen geringen Anteil der tatséachlich
auftretenden Grobstaubbelastung. Dadurch wird insbesondere die verkehrsbedingte
Staubaufwirbelung deutlich unterschatzt. Im vorliegenden Beitrag wird ein Verfahren zur
Erfassung des gesamten Grobstaubbereichs von 2,5 pm bis 100 um Partikeldurchmesser
beschrieben und die Ergebnisse einjahriger Messungen in einem Referenz-Messnetz des

Deutschen Wetterdienstes vorgestellt.

2. Methodik

Fur die Grobstaubprobenahme wurde das Sigma-2-Verfahren nach VDI 2119, Blatt 4 (Verein
Deutscher Ingenieure, 1997) eingesetzt. Die Abscheidung der Partikelfraktion erfolgt passiv
durch Sedimentation auf einer kleberbeschichteten Plexiglasfolie im windberuhigten Inneren
des Sigma-2-Gerates (Abb. 2). Die abgeschiedenen Partikel kbnnen einzeln
lichtmikroskopisch untersucht und vermessen werden. Die Einzelpartikelanalyse wird durch
Einsatz eines Bildanalysesystems automatisiert und liefert bei bekannter Abscheideflache
und einem festen Probenahmezeitraum eine grof3enfraktionierte Partikel-
Anzahldepositionsrate. Unter Annahme einer Einheitsdichte und der Kugelform fir die
vermessenen Partikel kann daraus eine gréRenfraktionierte Massendepositionsrate

berechnet werden.

Schutzhaube
(Lufteintritt)

Schutztubus
(Sedimentationsstrecke)

Objekttrager, Haftfolie
(Depositionsflache)

Abb. 2 Schematische Darstellung des Sedimentationssammlers Sigma-2 mit transparenter
Staubhaftfolie (Plexiglas) zur lichtmikroskopischen Einzelpartikelanalyse




Durch Approximation der Depositionsgeschwindigkeit in dem windberuhigten Sigma-2-Geréat
durch die partikelgréRenabhangige Endsinkgeschwindigkeit nach Stokes kann schlief3lich die
grolRenfraktionierte Partikelmassenkonzentration berechnet werden. Vergleichsmessungen
mit Schwebstaubsammlern im GroéfRenbereich von 2,5 bis 10 um Partikeldurchmesser
zeigten eine gute Ubereinstimmung (Scharring et al., 2002).

3. Messungen

Zu Beginn des Jahres 2003 wurde mit Unterstiitzung des Umweltbundesamtes, der
zustandigen Landesamter und —behdrden sowie unter Mithilfe drtlicher Universitatsinstitute
ein Referenz-Messnetz mit Sigma-2-Sammlern an insgesamt 14 Standorten in Deutschland

eingerichtet und eine wochentliche Probenahme jeweils von Freitag bis Freitag durchgefuhrt.

Folgende Standorte wurden ausgewahlt:

(a) Landliche Hintergrundstationen: Westerland, Zingst, Neuglobsow, Schmticke,
Deuselbach, Schauinsland, Hohenpeil3enberg.

(b) Stadtische Hintergrundstationen: Hamburg, Berlin, Duisburg, Erfurt, Minchen.

(c) Verkehrsstandorte: Mainz, Freiburg.

An diesen Standorten wurden im Zeitraum vom 03.01. bis 20.12.2003 fortlaufend
wochentliche Proben auf transparenten Staubhaftfolien gesammelt und anschliel3end per
Post zur mikroskopischen Auswertung an die Abteilung Medizin-Meteorologie des Deutschen
Wetterdienst Freiburg geschickt.

An den Partikelproben wurde jeweils in einem Ausschnitt von 18 x 18 mm? unter Durchlicht-
Hellfeld-Bedingungen bei 20-facher ObjektivvergréRerung eine automatische

Einzelpartikelanalyse vorgenommen (Abb. 3).
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Abb. 3 Atmosphérische Staubprobe einer verkehrsbezogenen Messung mit dem
Sedimentationssammler Sigma-2 und Bildanalysesystem zur automatischen
mikroskopischen Einzelpartikelanalyse




Neben der GréRenbestimmung wurde an jedem Partikel eine Grauwertmessung
durchgefuhrt und die gro3enfraktionierte Massenkonzentration fiir eine transparente und
eine schwarze Partikelkomponente berechnet. Auf dieser Grundlage konnte die

Grol3enverteilung dieser Komponenten bestimmt werden.

4. Ergebnisse

In Abbildung 4 sind die mittleren relativen GréRenverteilungen der Grobstaubkonzentration
im GréRenbereich (2,5 — 100 um) fur eine transparente, mineralische und biologische
Komponente sowie einen schwarzen kohlenstoffhaltigen Anteil dargestellt. Anhand des

Verlaufs der GroRRenverteilung lassen sich vier Gruppen von Standorten zusammenfassen:
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Abb. 4 Mittlere relative MassengréRenverteilungen fir schwarze und transparente Partikel in
Sigma-2 Sedimentationsproben fur die angegebenen Standorte gruppiert nach
unterschiedlichen Reprasentanzen (1) Berg, (2) Land, (3) Stadt, (4) Stral3e
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Bergstationen

Diese Standorte sind charakterisiert durch das Fehlen eines Grobstaub-
Verteilungsmaximums. Beginnend mit dem kleinsten Partikelgrof3enintervall zeigt die
Verteilung sowohl fir den schwarzen wie den transparenten Partikelanteil einen
weitgehend monotonen Abfall im gesamten Grol3enbereich. Zu den Stationen mit dieser

Charakteristik zahlen die Standorte Schmucke, Schauinsland und Hohenpeif3enberg.

Landliche Hintergrundstationen, einschl. Kiistenstationen

Bei diesen Stationen deutet sich bei den transparenten Partikeln ein Grobstaubmaximum
durch eine Verteilungsschulter bei 20 um an. Als Ursache kann verstarkter mineralischer
Partikeleintrag durch die Winderosion des Erdbodens und durch pflanzliche Emissionen,
vor allem in Form von Baumpollen angesehen werden. Diese Pollenarten haben einen
typischen Durchmesser von etwa 20 um. Ein Salzeintrag bleibt bei dieser Verteilung
unbertcksichtigt, da die Salzpartikel bei der Mikroskopie durch eine wassrige Einbettung
der Proben verloren gingen. Die Gréf3enverteilung der schwarzen Partikel ahnelt
weitgehend den Verhaltnissen an den Bergstationen und bestatigt den

Hintergrundcharakter der Messstellen Westerland, Zingst, Neuglobsow und Deuselbach.

Stadtische Hintergrundstationen

Bei der transparenten Partikelkomponente und nochmals verstarkt bei dem schwarzen
Grobstaubanteil wird ein breites Verteilungsmaximum zwischen 5 und 20 um
Partikeldurchmesser sichtbar. Das Auftreten eines isolierten, eigenstandigen
Verteilungsmaximums kann mit der verstarkten Staubentwicklung durch die
Erosionsanfalligkeit versiegelter Flachen im Stadtbereich erklart werden. Hinzu kommt
die Staubaufwirbelung durch den Verkehr. Beide Effekte Uberlagern sich. Die Einwirkung
einer windbedingten Staubaufwirbelung wird in Analogie zu den Verhaltnissen an den
landlichen Stationen durch ein sekundéres Verteilungsmaximum bei 20 um sichtbar. Ein
erstes Maximum zwischen 5 und 15 pum kann auf die Staubresuspension durch den
StralRenverkehr zurtickgefiihrt werden. Das quellnahe Resuspensionsmaximum wie es in
StralRennahe zu finden ist, hat sich durch Verschwinden (Sedimentation) der gréberen
Bestandteile zu kleineren Partikeldurchmessern verschoben. In guter Ubereinstimmung
zeigen die Standorte der Referenzmessstellen in Hamburg - Bundesstral3e, Berlin —
Nansenstral3e, Duisburg — Westender Stral3e , Erfurt — KrampferstralRe und Minchen —

Lothstral3e diese typische GroR3enverteilung des stadtischen Hintergrundes.



(d) Verkehrsstationen
Auffallig bei den unmittelbar vom Straf3enverkehr beeinflussten Stationen ist das
ausgepragte Grobstaubmaximum der schwarzen Partikel oberhalb 20 um. Weniger
ausgepragt, aber an der gleichen Position, befindet sich das Maximum einer
transparenten Partikelkomponente. Sowohl fur das Maximum der transparenten als auch
der schwarzen Partikel kann als Verursacher der StraRenverkehr angenommen werden.
Wahrend der transparente Anteil mit der Resuspension von vorwiegend mineralischen
Staubpartikeln von der StraRendecke erklart werden kann, ist die schwarze Komponente
vorwiegend auf den primaren mechanischen Abrieb der Fahrzeugreifen zurickzufthren.
Ein geringerer Teil geht auf eine sekundare Umlagerung und Wiederaufwirbelung zurtick.
Die mikroskopische Untersuchung zeigt fir den rufZhaltigen Reifenabrieb eine typische
Gestalt in Form kompakter Rdéllchen, die sich morphologisch deutlich von
kohlenstoffhaltigen Verbrennungsprodukten (Ruf3, Aschen) unterscheidet und zur
Partikelerkennung dienen kann. Der Reifenabrieb und die Lage des
Verteilungsmaximums bestatigen die Klassifikation der Referenzmessstellen in Mainz

und Freiburg als unmittelbar vom Verkehr beeinflusste Stationen.

5. Schlussfolgerungen

Die mikroskopische Einzelpartikelanalyse an Grobstaubproben aus einjahrigen Messungen
mit dem Sigma-2-Sammler an Standorten sehr unterschiedlicher Repréasentanz ergab
typische Grolenverteilungen in Abhangigkeit von der Wirksamkeit verschiedener
Quellgruppen. Die auftretenden Verteilungsmaxima konnten (a) naturlichen Quellen, wie der
windbedingten Aufwirbelung von Bodenpartikeln und pflanzlichen Emissionen, z.B. Pollen,
(b) gemischt anthrogen/natirlichen Quellen, wie der Resuspension von Mineralstaub von
Stral3en und anderen versiegelten Flachen in den Stadten sowie (c) dem Reifenabrieb des

Kraftfahrzeugverkehrs zugeordnet werden.

Die Lage und Hohe der Verteilungsmaxima erlauben eine Abschéatzung der Entfernung und
Intensitat der beteiligten Quellen. Anhand dieser Information kénnen die Reprasentanz von
Messstellen tberpruft und Stérungen bzw. Anderungen erkannt werden. Die beteiligten
Quellgruppen kénnen durch die Identifizierung von Tracer-Komponenten direkt
nachgewiesen werden. Besonders markante Beispiele sind der Reifenabrieb als eindeutiger
Indikator des Kraftfahrzeugverkehrs oder pflanzliche Bestandteile, wie Pollen, Sporen,
Zellulosefasern fur einen biologischen Eintrag.
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Antell einzelner Emittenten an der Belastung durch PM 10 in Duisburg

Dieter Gladtke
Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen Wallneyer Str. 6, 45133 Essen

Der Duisburger Norden ist mit 5 Hochdfen, 3 Stahlwerken, einer Kokerei und einer
Sinteranlage das grofte Zentrum der Eisen- und Stahlindustrie in Deutschland. In Tabelle 1
sind die PM10-Konzentrationen in der Umgebung von Anlagen zur Eisen- und
Stahlherstellung in Duisburg zusammengefasst. Es zeigt sich, dass an allen Messstellen
zumindest ein Grenzwert der 1 Tochterrichtlinie der EU [1] Uberschritten ist.

Tabelle 1: PM10-Konzentrationen in der Umgebung der Eisen- und Stahlindustrie in
Duisburg

Station Lage Jahresmittel | Anzahl Tage mit
PM10 pg/m? | PM 10 >50 pg/md
Duisburg Neben Kokerei, Hochdfen und Stahlwerk | 46 128
Bruckhausen | der Fa. Thyssen in Duisburg-Bruckhausen
Duisburg Ostlich der Sinteranlage und der 42
Marxloh Hochéfen in Duisburg-Schwel gern,
(2003) nordostlich des Stahlwerks in Duisburg-
Bruckhausen der Fa. Thyssen
Duisburg Westlich der Kokerel und des Stahlwerks, | 40 82
Huttenheim | stidlich der Hochdfen und der
Sinteranlage der Fa. HKM
Duisburg Ostlich der Kokerei, des Stahlwerks, der |32 53
Ehingen Hochofen und der Sinteranlage der Fa.
HKM

In Duisburg-Bruckhausen wurden 2002 ale Grenzwerte der EU fir PM10, auch unter
Einbeziehung der Toleranzmargen, deutlich Uberschritten:

Jahresmittelwert PM 10: 46 pg/me EU: 40 pg/ms3 + Toleranzmarge 2002: 44,8 pug/mé
» Tageswerte Uber 50 pg/m? pro Jahr: 128 EU: 35 +Toleranzmarge 2002: Tageswerte
Uber 65 pg/m? pro Jahr: 58

Der EU-Richtlinie entsprechend muss ein Mal3nahmenplan zur Verbesserung der Luftqulitét
in der Region aufgestellt werden. Hierfur sind aber zumindest halbquantitative Aussagen Uber
den Anteil einzelner Emittenten an der Belastung notwendig.

Die Emissionen dieser Anlagen sind schwer direkt zu messen, denn nur ein Bruchteil von
ihnen wird Uber gefasste Quellen abgefihrt. Die vorherrschenden diffusen Emissionen sind
aber nur schwer zu messen.

Mit emittentennahen Immissionsmessungen hingegen lasst sich der Beitrag dieser Anlagen
zur PM10-Belastung in der Umgebung zumindest abschétzen, wie hier gezeigt werden soll.

Abschéatzung eines Hintergrundwerts fur PM10
Die Zusammenstellung der Jahresmittelwerte von 2002 der PM 10 Belastung an Messstellen

fur die stadtische Hintergrundbel astung zeigt, wie homogen die stadtischen Hintergrundwerte
far PM 10 im Rhein-Ruhr-Gebiet sind (siehe Abb. 1).



Abb. 1. Hintergrundbel astung in Ballungsgebieten in NRW (2002)

Demnach kann die Hintergrundbelastung fir PM 10 in Duisburg-Nord mit 26 pg/m? geschétzt
werden. Auch in hochgradig durch Staub belasteten Regionen ist demnach mehr as die Hafte
der Staubbelastung auf den urbanen Hintergrund zurtckzufihren.

In verschiedenen Untersuchungen [2], [3] wurde versucht, die Herkunft der
Hintergrundbel astung durch PM 10 in grof3eren Stéadten zu ermitteln. Der Hauptteil der PM 10—
Belastung stammt demnach von weit entfernten Quellen, wie Tabelle 2 zeigt:

Tabelle 2: Herkunft der Hintergrundbel astung durch PM 10 in stadtischen Ballungsgebieten

Quelle PM10 pg/m® | % der Hintergrundbel astung
Naturliche Quellen, z. B. sekundére ca 10 40

Aerosole

Aufwirbelung von Erdkrustenmaterial 2-3 10

Meersalz 2-3 10
StralRenverkehr (Ferntransport) 1-2 7
Straldenverkehr (lokal) 1-2 7

Hausbrand cal 5

Unbekannt, z. B. Wasser, Ferntransport von ca 7 21
industriellen Quellen

Abhangigkeit der PM10 Belastung in Duisburg-Bruckhausen von der Windrichtung

Ist bekannt, in welcher Richtung von einer Messstation aus wichtige Staubquellen liegen,
kann deren Antell an der Staubbelastung mit Hilfe der Abhangigkeit der Staubkonzentration
von der Windrichtung ermittelt werden. In Abb. 2 sind fir die Messstelle Duisburg-
Bruckhausen die Windrichtungssektoren wichtiger Anlagen mit Einfluss auf die Luftqualitét
der Region dargestellt:
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Abb. 1. Windrichtung wichtiger Anlagen bezogen auf Duisburg-Bruckhausen

Die Abhangigkeit der PM10-Konzentration von der Windrichtung (Konzentrationswindrose)
weist auf die Kokerei Bruckhausen im Westen der Messstelle und das Stahlwerk Bruckhausen
im Norden as wichtige Staubquellen hin (vgl. Abb. 3). Aul3erdem werden hohe Staubwerte
bei Wind aus norddstlichen Richtungen ebenfalls auf der Konzentrationswindrose angezeigt.

Abb. 3: Konzentrationswindrose fir PM 10 in Duisburg-Bruckhausen 2002; Bezei chnungen
der Windrichtungssektoren wiein Abb. 2



Diese Ereignisse sind aber fur das Jahresmittel nur wenig bedeutend, da dieses Phanomen nur
an wenigen Tagen auftrat.

Um den Beitrag von Emittenten zur Gesamtbelastung darzustellen, muss also auch
beriicksichtigt werden, wie oft der Wind aus der Richtung einer Anlage weht. Aul3erdem muss
die Hintergrundbel astung berticksichtigt werden.

Deshalb muss zundchst von den wie oben dargestellten Konzentrationen die
Hintergrundbelastung abgezogen werden. Werden dann die Werte mit der relativen
Windrichtungshaufigkeit (diese entspricht bel reprasentativen Messungen der Anzahl der
Messwerte aus ener Windrichtung, getellt durch die Gesamtzahl der Messwerte)
multipliziert, wird die Abhangigkeit der Zusatzbel astung von der Windrichtung (siehe Abb. 4)
dargestellt, auf der die Bedeutung einiger Emittenten fr die Luftbelastung zu erkennen ist.

Abb. 4: Abhangigkeit der Zusatzbel astung von der Windrichtung in Dusburg-Bruckhausen
2002. Bezeichnungen der Windrichtungssektoren wiein Abb. 2

Sie zeigt deutlich die Kokerel und das Stahlwerk der Firma Thyssen-Krupp sowie Anlagen in
Duisburg-Untermeiderich (das Stahlwerk der Firma ISPAT und weitere metallverarbeitende
Betriebe) as Hauptguellen der Staubbel astung auf:

Die Ergebnisse sind in Abb. 5 graphisch dargestellt. :
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Abb. 5: Ursache der Belastung durch PM 10 in Duiburg-Bruckhausen (schematisch). Die rot
gekennzeichneten Zahlen stellen die Zusatzbelastung einzelner Emittentengruppen in pg/ms3
dar.

Notwendige MalRnahmen zur Senkung der Staubbelastung in Duisburg-Nord

Der Hauptanteil der stédtischen Hintergrundbel astung ist auf weit entfernte Quellen, die durch
Ortliche Mal3nahmen nicht zu beeinflussen sind, zurlickzuftihren. Lediglich der lokale
Stral¥enverkehr und Hausbrand sind nichtindustrielle ortsnahe Quellen, sie machen zusammen
weniger as 10 % der PM10-Belastung in Duisburg-Bruckhausen (3 bis 5 %) aus. Um die
Staubbelastung im Duisburger Norden zu senken, missen vor allem bei den industriellen
Quellen wirksame Mal3nahmen zu Emissionsminderung getroffen werden.

Hauptquelle der Staubbelastung in Duisburg-Bruckhausen war 2002 die Kokerei, die im April
2003 geschlossen wurde und durch eine weitaus modernere Anlage in Duisburg-Schwelgern
ersetzt wurde. Dies wirkt sich deutlich auf die Luftqualitét in Duisburg-Bruckhausen aus, wie
Abb 6 zeigt.

Seit Mai 2003 ist die PM10-Konzentration um 8 pg/m3 zurlickgegangen; der Anteil der
PM 10-Belastung aus der Richtung der enemaligen Kokerei und der stidlichen Hochdfen ging
um 3 pg/m3 zuriick. Dass auch die Belastung bei Ost und vor allem Nordostwind um 5 pg/m?
zurlckging deutet darauf hin, dass auch bel dieser Windrichtung von der Kokerel
beeinflusste Luft zur Messstelle geweht wurde. Da die Abgase der Kokerei heifd sind und der
Messpunkt unmittelbar vor der Anlage steht, ist dies aufgrund thermischer Bewegungen
durchaus wahrscheinlich. Auch aufgrund der Staubzusammensetzung mit extrem hohen
Gehalten an Benzo[ a]pyren und relativ hohem Arsengehalt erscheint dies wahrscheinlich.
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Abb. 6: Vergleich der Belastung durch PM 10 in Duisburg-Bruckhausen vor- und nach dem
Ersatz der alten Kokerei Bruckhausen durch die neue Anlage in Duisburg-Schwelgern

Weitere Gebiete mit hohen PM10-Belastungen in Duisburg-Nord

Die Messergebnisse von weiter nordlich gelegenen Stationen in Duisburg zeigen, dass aul3er
der ehemaligen Kokerei auch die anderen Anlagen zur Eisen- und Stahlproduktion grof3e
Staubmengen freisetzen. Auf Duisburg-Bruckhausen wirken sich diese Emissionen nur
verhdtnismaldig gering aus, da der Wind den Staub nur selten von den noérdlich gelegenen
Anlagen in die dortigen Wohngebiete transportiert. Duisburg-Marxloh hingegen liegt
nordostlich des Stahlwerks, der Sinteranlage und zweier grof3er Hochéfen der Firma Thyssen
und somit im direkten Einflussbereich dieser Anlagen. In Abb. 7 ist die Lage weiterer
Messstellen in Duisburg-Nord dargestellt

el

5 W -;u.......-r.

=" Marxloh2

et v T
Bruckhausen

A - o LG

P s, 1
- -~ .. - I
5 ey ks ke
I:ml-""--“'\-"\-‘“..-. -l 5.5%‘1! TE5000

Abb. 7: Lage der Messstellen in Duisburg-Nord



Eine Auswertung der Messergebnisse von September 2002 bis September 2003 an der
Messstelle Duisburg-Marxloh 2 analog dem oben dargestellten Verfahren zeigt, dass dort vor
alem das Stahlwerk Bruckhausen und die Sinteranlage sowie die nordlichen Hochéfen den
groften Anteil an der PM 10-Belastung haben (siehe Abb. 8).

Nordl.
Hochdofen, Thyssen

Sinteranl.: 4 9
Stahlwerk: 5

Erde 2,5
2,5 1 15 15
Salz Heizung  lokal Ferntr.
Verkehr

Abb. 8: Beitrége zur PM 10-Belastung in Duisburg-Marxloh (Sept. 02 bis Sept. 03), Angaben
in pg/ms.

Im gesamten Bereich bis etwa 1 km 6stlich und norddstlich der Anlagen ist von einer
ahnlichen Belastungssituation auszugehen. Selbst in Duisburg-Walsum, ca. 2 km weiter
nordlich betrégt der Anteil der Emissionen der Fa. Thyssen mit 2 bis 3 pg/m3 immer noch 5
bis10% der PM10-Konzentration an der Messstelle. Die Emissionen der Anlagen im
Duisburger Norden wirken sich also weitrdumig aus.

Die Auswertungen der PM10-Konzentration in Abhangigkeit von der Windrichtung in der
Umgebung industrieller Anlagen zeigen:

» Die Abschédzung der Zusatzbelastung einzelner Anlagen gelingt mit akzeptabler
Genauigkeit (ca. 30%)

* Industrielle Quellen verursachen an exponierten Standorten bis zu einem Drittel der
PM10-Belastung

« Uberlagerungen der Emissionen verschiedener Anlagen sind nicht immer aufzulGsen

* Hohe Quellen und Quellen mit Abgasen hoher Temperatur werden unvollkommen
erfasst, wenn die Messstelle ihnen direkt benachbart ist.

Hier kann die Analyse von Staubinhaltsstoffen und die Identifikation von Quellen anhand von
Fingerprints helfen. Folgendermal3en kann vorgegangen werden.

» Zusatzbelastung aus dem Sektor ein Anlage ermitteln
* Normieren auf PM 10 (bedingt auch Gesamtschwebstaub, TSP)



* So ermittelte Fingerprints fur eine Anlage von verschiedenen Messpunkten aus
vergleichen

Zur Zeit ist die Datengrundlage fur PM10-Inhaltsstoffe noch gering, so dass hier nur einige
Ansétze fur Duisburg-Nord auf der Basis von TSP-Daten vorgestel It werden kénnen

* S0 bestehen die von der Hochofen und der Sinteranlage emittierten Staube zu 30 bis
40 % aus Eisen, der Nickelgehalt dieser Emissionen ist um den Faktor 1000 geringer.

* Auch die Staubemissionen aus dem Stahlwerk Bruckhausen sind dhnlich

» DieEmissionen der Kokerei Bruckhausen enthielten 0,6 bis 2 ng/lug Benzo[a] pyren

* Die Emissionen der Firma ISPAT, in der Bleihaltige Automatenstdhle hergestellt
werden, enthalten ca. 1,5 % Blei

Eine sorgfaltige Auswertung der Daten der Inhaltsstoffe des PM 10 kann vermutlich bessere
Ergebnisse liefern
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1. Einleitung

Das Projekt ,Quelenidentifizierung fur die Fendaubfraktion® wurde im Auftrag des nord-
rhen-wesfdischen Umwdtminigeriums (MUNLV) vom Duisburger Inditut fir Energie und
Umwedttechnik (IUTA eV.) in Kooperation mit dem Landesumwetamt NRW (LUA), der
Univerdtéa Duisburg-Essen (Prozesss und Aerosolmesstechnik) sowie der Fa ECOFY'S, Kéln
durchgefthrt. Es fanden umfangreiche Immissonsmessungen an dreéi im Duisburger Raum
liegenden Stationen datt. Abbildung 1 zeigt die regionde Lage der Stationen im Rhen-
Ruhrgebiet. Die Stationen liegen dle am westlichen Rand des Kerngebietes mit der hodchgten
Besedlungs- und Verkehrsdichte.

MUnste_-rIand

NL

Sauerland

Bergisches Land

Abbildung 1:  Lage der Stationen

Die ausgesuchten Stationen befanden sch (@) nahe des Stadtzentrums von Duisburg auf dem
Gdéande der Universtdt Duisburg-Essen, Campus Duisburg (UNI), sowie an den Messdtatio-
nen des Landesumweltamtes in (b) Kadenhausen (KALD, sidwestlich von Duisburg) und (c)
Milhem-Styrum (STYR, nordostlich der Station UNI) (Abbildung 2). Alle Stationen kénnen
aufgrund ihrer Lage ds urbane Hintergrundstationen bezeichnet werden. Insgesamt ist die
Region Duisburg jedoch auch deutlich indudtridl geprégt (inshesondere durch Stahl- und
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Chemiewerke, nicht représentative Auswahl der Indudtriegebiete in Abbildung 2 blau gekemn-
zeichnet).

Bt Rl ||
=3 3 (]

Lage der Stationen und Industriegebiete

Abbildung 2:

Die Messungen efolgten an der Station UNI Uber ein Jahr von Méarz 2002 bis April 2003.
Innerhab dieser Zetspanne wurden zwe Intensv-Messphasen unter Einbeziehung der Satel-
litendtationen im April/Ma sowie Oktober bis Dezember 2002 durchgefiihrt. Wahrend dieser
Intensvphasen efolgten dle diskontinuierlichen Messungen jewells téglich; im Ubrigen Zeit-
raum wurden diskontinuierliche Probenahmen an jedem dritten Tag durchgeftihrt.

Tabelle 1: Bestimmte Messgrofien
Parameter Frequenz KALD UNI STYR

PMig Diskont., Digitel X X X
PMs 5 Diskont., Digitel X (Kleinfilter) X X
PM, Diskont., Digitel X
Impaktor Diskont. X X X
PMjg Kont X (TEOM) X (TEOM) X (3-Staubmeter)
PM, 5 Kont. X (TEOM)
Partikel-Anzahl | Kont. (SMPS) X X X
P.-GréRenvert. | Kont. X (SMPS) | X(SMPS/APS) X (SMPS)
Rul Kont. (Aethalometer) - X
Aerosol-Nitrat | R&P Analysator - X
Meteo-Daten Kont. - X

Die Messparameter und Angaben zu den verwendeten Messmethoden sind in Tabele 1 wie-
dergegeben. Von den Filterproben wurden chemische Andysen durchgefiihrt, die sowohl die
ionischen Haupt- und Nebenbestandtelle ds auch dementaren und organischen Kohlenstoff
umfassten. Wegen der Probenahme auf Quarzfasafiltern war dlerdings eine Bestimmung von
dlikatischen Bedandtellen nicht moglich. Waetere  Spurendement-Konzentrationen  wurden
durch die Probenahme mit enem spezidl kondruierten 3-Stufen-Kaskadenimpaktor (~0,2—
1pum, 1-25 pym, 25-10 um ) und anschliel3ender Andyse mit der Totdreflektierenden Ront-
genfluoreszenzspektrometrie (TXRF) erhdten.
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2. Erste statistische Auswertungen

Im Rahmen dieses Beatrags zum Workshop ,PMx-Qudlenidentifizierung: Ergebnisse ds
Grundlage fir Mainahmenplane® is es nicht moglich, auf ale Aspekte und Ergebnisse des
Messprogramms  einzugehen. Im folgenden werden daher nur wesentliche Resultate bezogen
auf die PM1o- Partikelfraktion vorgestelIt.

2.1. Mittlere Massenkonzentrationen, Grenzwertiiberschreitungen

UNI KALD UNI STYR

S 100 T— Basis: Basis:
g 90 +— 184 Tage 78 Tage
2 80
o)
5 70
2 _
> 60
=
- 50 -
(=]
£ 40 T 1 I
£ 10 |
N
S 20 ‘
~
[
E 0 T T

| W Tage > 50 pg/m3 O Hochrechnung Uberschreitungen |

Abbildung3:  PM1o-Kenndaten der Stationen

Abbildung 3 zeigt fir die 3 Stationen die aus den jeweligen Mesdaten ermittelten mittleren
PM 10-Massenkonzentrationen sowie deren 25% und 75%-Quarntile, die Anzahl der dabel auf-
getretenen Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von 50 pg/m? sowie eine darauf basieren
de Hochrechnung der Uberschreitungshaufigkeit pro Jahr. Die PM;o-Massenkonzentrationen
snd an dlen Sationen sowohl hingchtlich Mittedlwert ds auch Vaianz sshr &hnlich. An dlen
Stationen wurden Grenzwerttiberschreitungen deutlich oberhalb der @b 2005 glltigen Anzahl
von 35 Tagen erhdten. Anhand des Unterschiedes in der Hochrechnung fir die Station UNI
auf der Bass der gesamten verflgbaren 184 Messwerte bzw. der in den Intensivphasen erho-
benen 78 Tagesmittelwerte it zu erkennen, dass die Hochrechnungen fir STYR und KALD
vemutlich eine Uberschétzung dardtellen. Dennoch it unter Beriicksichtigung dieser Uber-
schdtizung eine Uberschreitung der zuldssigen Anzahl an Tagen mit Grenzwertiberschreitun-
gen zu erwarten.

2.2. Mittlere chemische Zusammensetzung

2.2.1. Haupt- und Nebenkomponenten

Fur die Vegleiche der mittleren chemischen Zusammensetzung wurden jewells nur die Tege
der an dlen Stationen smultan erfassten Probenahmen herangezogen.

Der Vergleich in Abbildung 4 zeigt, dass beziiglich der Haupt- und Nebenkomponenten im
Mittel kein wesentlicher Unterschied zwischen den drel Stationen besteht. Nur fir Eisenoxid
ist ein Trend mit steigenden Werten von KALD uber UNI nach STYR zu erkennen.
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Abbildung 4: Mittlere chemische Zusammensetzung von PM;, (Haupt- und Nebenkompo-
nenten)

2.2.2. Spurenkomponenten

KALD 0,36 pg/m?

B PbO
mCr203
mNiO
UNI 0,39 pg/m* |ECdO
B CuO
BbZnO
fHAs203
gTio2
OVv205
EMnO2
[0 Ga203
£Se02
BBr
BRb

B Sr

B Sn02
Ba

STYR 0,46 pg/m?®

Abbildung 5: Mittlere chemische Zusammensetzung der Spurenelemente

Deutlichere Unterschiede zeichnen sich fiir einige der Spurenkomponenten ab (Abbildung 5).
So sind an der Station STYR hohere ZnO-Konzentrationen, in KALD erheblich héhere TiO2-
Werte gefunden worden. An der Station UNI wiederum hatte MnO2 einen hoheren Anteil als
an den Satellitenstationen. Diese Befunde sind als erste Indizien fiir den Einfluss lokaler, zu-
mindest teilweise industriell geprigter Aerosolquellen zu sehen. Die entsprechenden Spuren-
komponenten konnen daher im Verlauf der weiteren Auswertungen als ,, Tracer“-Kompo-
nenten hinsichtlich der Zuordnung moglicher Quellen verwendet werden.
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2.3. Leitkomponenten bel PM1o-Massenzunahme
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Abbildung 6:  Massenkonzentrationssbhdngige  chemische Zusammensetzung (< 30 pg/n®
und > 50 pg/md)

Zur ldentifizierung der Subgtawen, die zu den TagesgrenzwertUberschreitungen betragen,
wurden die chemischen Zusammensstzungen fir die Tage mit PMjo-Massenkonzentrationen
<30 pg/m® und fir Tage oberhab 50 pg/m® separat berechnet (Abbildung 6). Hierbe snd
sehr dhnliche Entwicklungen an dlen dre Stationen zu erkennen, die durch eine deutliche
Zunahme von Ammonium und Nitrat, Abnahme von Natrium und Chlorid sowie anndhernde
Kongtanz des Massenanteils der Gbrigen Komponenten gekennzeichnet sind.

I I S I A O I B
| Hauptkomponenten Nebenkomponenten Spurenkomponenten

3

Verhaltnis Qp. / Q emio)

{1111 PO A A

| MKald OUNI _®STYR |

IS L RS S OGP IS CP 05

Abbildung 7:  Normierte PMo-massenkonzentrationsabhdngige Beitrége der verschiedenen
Inhdtsstoffe fir den Konzentrationsbereich von < 30 pg/m® zu > 50 pg/n?®
fur die drei Standorte

Aufschluss Uber die rdative Zunahme dler Komponenten im Vergleich zu der rdaiven Zu-
nahme der PMjo-Massenkonzentration liefert die in Abbildung 7 gezeigte Dargtdlung. Auch
hier ist das deutlich Uberproportionde Wachstum der Sekundéraerosol-Bestandteile Ammoni-
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um und Nitrat zu erkennen. Dagegen wachsen andere massenbestimmende Komponenten wie
Sulfat und EC,OC in etwa proportionad mit. Uberproportionaes Wachstum ist auch fir enige
Spurenkomponenten (As, V, Mn) zu finden, wahrend die meisen anderen Bestandteile ledig-
lich unterproportiona ansteigen. Dies ist besonders ausgeprégt fir die Seesalzbestandteile Na,
Mg, Chlorid, wobel Natrium ds fagt auschlieldich aus dem Seesalzaerosol stammende Kom-
ponente sogar mit zunehmender PM1o-Massenkonzentration abnimmt. Gleiches ig auch fir
die Station KALD be der Komponente TiO» zu finden, was sch mit der besonderen lokden
Immissionssituation dieser Station erkléren 1&sst, die im folgenden néher betrachtet wird.

2.4. Windrichtungsabhangigkeit der Substanzen

Nachdem mit den vorangegangenen Betrachtungen nunmehr enige spezifische Unterschiede
in der Zusammensstzung von PMyp an den Stationen bzw. an Tagen mit unterschiedlich toher
PM 10-Massenkonzentration herausgearbeitet wurden, wird hier Gberprift, inwiewet die Un
terschiede mit Vorzugswindrichtungen korrelieren und somit ggf. Aufschliisse Uber die raum-
liche Lage der Staubquellen bezogen auf die jewelligen Stationen erhdten werden konnen.

Hierzu wurden die Mittdwerte fir dle Komponenten jewells fir dle Tage mit Wind aus
Nordost bzw. Wind aus Sudwest ermittdt, wobel ds Auswahlkriterium fir die Windrich-
tungszuordnung  jewels en 45° Sektor um die Vebindungdinie der Stationen (vdl.
Abbildung 8) verwendet wurde. Ebenso wurden separat dle Tage gemittdt, die durch Nord
oder Nordwestwind bzw. Siid- oder Siidostwind gekennzeichnet waren.

Durch Differenzbildung der Mittdwerte (Ot -West bzw. Nord —Sid) fur jede Komponente
wurden zwe  Konzentrations-Vektoren in West-Ost- bzw. Sid-Nord-Richtung erhdten, aus
deren Kombination sich der Winkd errechnen |&sst, unter dem die bezogen auf den Inhdts-
goff héher belasteten L uftmassen die jeweilige Station anstromen.

A

II-::-;:.-nnn < W —

Abbildung 8:  Sektoren fir diei nrichtugsandysen

Die 0 erechneten Winkd (die unter Berlickschtigung der Winkelverschiebung der Stations-
Verbindungdinie zur exakten Ost-West-Richtung erechnet wurden) sind in Tabelle 2 wie-
dergegeben und durch entsprechende Pfelle visudisert. Fir den grol@en Tel der PMjo-
Inhdtsstoffe wird ene 6dliche und norddgtliche Vorzugswindrichtung erhdten.  Allerdings
gibt es enige auffédlige Abweichungen. So zeigen die Seesdzbestandtelle ein unenheitliches
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Bild mit deutlich Sidwestlichen Antellen (vor dlem be Na, aber auch zT. ba Mg und Chlo-
rid). Fir Fe, Mn, Cr, Pb, Ni snd die Vorzugsrichtungen an den 3 Stationen zwar Ostlich g
prégt, aer mit unterschiedlichen Nord-Sid-Schwerpunkten (STYR eher sidostlich, UNI
deutlich nordégtlich, KALD klar 6glich). Hier scheinen zumindest fir STYR und UNI unter-
schiedliche Qudlen reevant zu sain. Besonders auffallig and dann noch die Elemente Zink
und Titan. Im Fdle des Zn wes jede Station eine verschiedene Vorzugsichtung auf, die
bem Veglech zwischen KALD und STYR auf ene Qudle zwischen diesen beiden Statio-
nen schlielfen 1&sst. Die Sation UNI hingegen wird offengchtlich von ener nordosilich gele-
genen weiteren Qudle beainflusst.

Tabelle 2: Hauptwindrichtungen der chemischen Inhdtsstoffe

KALD UNI STYR
o~ y'd
Ammonium 60 43 49 /
Nitrat 40| »” 45 » as| &~
A/ (
Sulfat 64 58 56| 4
k
EC 82 69| 4 77| <
oM 87 71 81
Rest 57 44 55
Chlorid 194 274 141
Natrium 225 239 221
Magnesium 144 242 169
Kalium 105 68 83
Calzium 86 47 108
AI203 95 57 66
Fe203 103] sl < | 10l >
<
MnO2 89 26 4 130] ™
- £ -
Cr203 88 18 101
“ +
PbO 70 360 110] ¥
-~ <«
Cu0o ss]l ¥ 69 78
NiO 117 63 141
Zno 127] N 339 \ 214 -~
< « <+
CdOo 84 57 93
<4 <« 4
As203 78 61 68
&~
TiO2 146 R 65 116 >
x e «~
V205 134 71 34

Hindchtlich Titandioxid wiederum war die Station KALD berets ba mehreren Auswertuy
gen aufgefdlen. Die Windrichtungsandyse zeigt nun ene endeutig sidosliche Vorzugsich
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tung fir KALD im Gegensaz zu der ,normden” od- bis nordostlichen an den anderen Stati-
onen. Dieser Befund lasst unmittdbar auf eine deutliche Beanflussung der Station durch das
im Sldosten von KALD befindliche Chemiewerk schlief3en.

Abbildung 9 zeigt das Ergebnis hingchtlich der moglichen Lage der Zinkoxid bzw. Titandi-
oxid-Quellen nochmas anhand der Karte.

.........

Abbildung9:  Quelregionen von Zink und Titan aus der Windrichtungsandyse

2.5. Tagesgange und lokale/regionale Beitrage aus Quellen mit regelmafdigen Akti-
vitaten

Wetere quditative bzw. zumindest sogar hdbquantitative Aufschliisse Uber mogliche Quel-
len fUr erhGhte PM1o-Immissonswerte liefert die Betrachtung der Zetabhdngigket der PMo-
Massenkonzentrationen, insbesondere der ggf. zu beobachtende Tagess bzw. Wochengang.
Dieser wird ausgeprégt durch regdmddg auf- und abschwellende Quelprozesse, die mit un-
terschiedlichen Aktivitéten an den unterschiedlichen Wochentagen zusammenhdngen. In ei-
nem Balungsgebiet wie dem Ruhrgebiet it dabel in erder Linie an den Verkehr zu denken,
der im Laufe der Woche unterschiedlich ausgepragt ist; aber auch die Aktivitét einer Viedzahl
von kleineren Industriebetrieben, die ihre Prozesse belspidsveise an den Wochenenden und
Feiertagen nicht durchlaufen lassen, kdnnen zu einem Wochengang der PMio-Massenkon
zentretionen beitragen.
In Abbildung 10 ist der aus den an der UNI-Station aufgezeichneten TEOM-Daten ermittelte
Tagesgang fur die Wochentage Montag bis Freitag und das Wochenende Samstag/Sonntag
wiedergegeben. Es ig ene Uber den ganzen Tag hindurch deutliche geringere PMio-
Konzentration an den Wochenendtagen im Vergleich zu den Wochentagen zu sehen, und ins-
besondere der vormittagliche Angieg fdlt am Wochenende erheblich geringer aus. Auffalig
is dlerdings, dass in den frihen Morgenstunden (0-6 Uhr) am Wochenende im Durchschnitt
hohere PM1o-Werte gemessen werden ds wochentags. Eine naheliegende Erklarung ist der
erhohte Freizeitverkehr in den Néchten von Freitag auf Samstag und Samstag auf Somnteg.
Zur Ermittlung der Zusatzbdastung durch die an Werktagen ausgeprégten Quelprozesse wird
daher en ,idedigerter Sonntag® mit den Werten der frihen Morgenstunden der Nacht vom
Sonntag auf Montag verwendet. Die Werte fir den ,idediderten Sonntag® liegen geringfigig
unter den Mittelwerten fir das Wochenende (Samstag und Sonntag).
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Abbildung 10:  Mittlerer Tagesgang (TEOM®, Université)

Mit Hilfe dieses ,idedidgerten Sonntags’ wurde die Zusaizbdastung fir jeden Wochentag
ermittelt; das Ergebnis is in Abbildung 11 dargestdlt. Es ergibt sch ein klarer Wochengang
der Zusazbdastung mit niedrigen Werten am Sonntag (bedingt durch den zuvor erwéahnten
Freizeitverkehr), einem Angieg zur Wochenmitte und erneutem Rickgang am Samdtag. Es
ergibt dch dlerdings ene im Vergleich zum Sonntag doch recht hohe Zusatizbelagung fur die
Samgdage. Eine néhere Betrachtung zeigt, dass sich insbesondere in den Zeten der Schulfe-
rien (vor dlem im Sommer) sowie im vierten Quartd Samdage mit deutlich erhdhten PMo-
Massenkonzentrationen finden. Diese durften durch den Ferien-Reiseverkehr sowie den ver-
gérkten Einkaufsverkehr vor den Wehnachtsfeiertagen mitverursacht sein.

dSo MMo ODi @EMi
@DpDo OFr @MSa

10% 1
5% - —
0%

Ganzes Jahr Ferientage 4. Quartal

Abbildung 11. Zusazbdasung relativ zu ,,idedigertem Sonntag*

Ein ebenfdls sehr deutlicher Wochengang ergibt sich auch bei der Andyse der Haufigkeiten
von Tagen mit grenzwertiberschretenden PM1p-Massenkonzentrationen (Abbildung  12).
Hierzu wurden die diskontinuierlichen Filterprobenahmen aus dem Messprojekt mit den an
dar Sation STYR vom Landesumweltamt erhobenen Daten ergénzt. Da nicht fir dle Tage
des Jahres 2002 Werte vorliegen und auch nicht immer an den gleichen Tagen gemessen wur-
den, ergeben dch zwangdéaufig Unterschiede zwischen den beiden Stationen (vgl. insbes.
Donnergag). Insgesamt gesehen zeigt sich aber doch eine Ubereingimmung im  zeitlichen
Trend, der auf eine subgantidle Betaligung der regdmddg variierenden Qudlprozesse auch
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am Auftreten von Uberschreitungen des PM10- Tagesgrenzwertes schlief3en 1 5s<.

=
o

| { OUNIPM10: 184 Tage Nicht gemessen
|| mSTYRUM PM10 (209 Tage) __  bzw. Gerateausfall

f LS

Abbildung 12:  Anzahl der Uberschreitungen pro Wochentag

Anzahl der Tage mit PM10 > 50 ug/m3
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Diese quditaive Andyse moglicher Qudlen fir die PMio-Beastung bildet die Grundlage fir
die im folgenden dargestdite quantitative Zuordnung von Qudlgruppen mit Hilfe der Metho-
den der multivariaten Stetistik, insbesondere der sog. Positiv-Matrix- Fektoriserung (PMF).

3. Faktorenanalysen zur Quellenidentifizierung

3.1. Grundlagen der Positiv-Matrix-Faktorisierung (PMF) und UNMIX

Das Grundprinzip der Faktorenanalyse ist es, baserend auf einer Datenmatrix mit Proben und
deren Inhdtsstoffen die Zusammensstizung und die Bedeutung zugrunddiegender Quelen zu
charakteriseren. Daba werden Qudlmuster mit charakterisischen  Inhdtsstoffen  abgeleitet
und der Antell der Gesamtvarianz bestimmt, der durch die jewelligen Faktoren erklart wird.
Letztlich entsprechen die Faktoren dabel den fir diese Proben relevanten Quelen. Es gibt
ene Viedzahl von Varianten der Faktorenandyse mit unterschiedlichen Algorithmen.
Postiv-Matrix-Faktoriserung (PMF) und UNMIX snd zwe Vefdren, die im Bereich der
Qudlenidentifizierung von Luftschadgtoffen in e@ner Rehe von Zusammenhdngen berets
erfolgreich eingesatzt wurden.

3.1.1. Pogtiv-Matrix-Faktoriserung
PMF igt eine besondere Form der Faktorenanayse, die Uber folgende Charakterigtika verflgt:

Nicht-Negativitét
In der PMF dchergestdlt, dass in den Ergebnismatrizen keine negative Werte auftauchen.
Dies ig fur die Qudlenidentifizierung ein entscheidendes Kriterium, da negative Gehdte von
Inhdtsstoffen und negetive Quelanteile physkdisch unsnnig snd. Be anderen Faktorenana
lysen ig dies Ublicheweise nicht ausgeschlossen. Daher ig die Anwendung anderer Arten
von Faktorenanaysen fir die Quellenidentifizierung nur von begrenztem Nutzen.

Bertickschtigung von Unsicherheiten
Fur die DurchfUhrung der PMF igt es eforderlich, dass fir jeden Wert der Datenmatrix seine
Ungcherheit in Form einer geschéizten , Standardabweichung®  hinterlegt wird. Dies hat den
Vortel, dass damit jeder Wert in seiner Genauigkeit bewertet und so fir die Faktorenbildung
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der relative Einfluss gewichtet werden kann. Dadurch konnen Werte nahe der Nachweisgren
ze bzw. im Bereich der Blindwerte anders ds Messwerte mit hohen Gehaten bewertet wer-
den.

Matrix der Messwerte Quellbeitrage
~— ~
X=FxG

Quellmuster

Abbildung 13:  Ursprungs- und Ergebnismetrizen von PMF
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Abbildung 14:  Struktur der Ursprungsmetrix und der Ergebnismatrizen G und F

Abbildung 13 und Abhildung 14 gdlen den Zusammenhang zwischen Ursprungsmatrix und
den Ergebnismatrizen F (Quelimuster) und G (Quellbeitrége) schematisch dar:

PMF vefugt damit Uber Charakteristika, die fur die Anwendung im Bereich der Luftreinhal-
tung pogtiv zu bewerten snd. Fir eine Reihe von anderen Untersuchungen in den USA und
in Europawurde PMF bereits erfolgreich zur Qudlenidentifizierung von Feinstaub eingesetzt.

3.1.2. UNMIX

UNMIX igt ein anderes Verfahren der Faktorenandyse, dass grundsétzlich zu dhnlichen Zwe-
cken engesstzt wird. B UNMIX ist ebenfalls schergestdlt, dass weitgehend keine negati-
ven Werte in den Ergebnismatrizen auftreten. Be UNMIX ig es nicht moglich, jeden Daten
punkt mit einer Unscherheit zu belegen. Stattdessen erfordert UNMIX, digenigen Daten, die
ds Information einen grol}en Antell Rauschen und wenig Signd benhdten, aus der UNMIX-
Auswertung auszuschlief?en. Dadurch wird schergestdlt, dass die Auswertung nicht von Ar-
tefakten Uberlagert wird.

3.2. Robustheit der Faktorenextraktion und -zuordnung

Fur die Fektorenandyse mittels PMF snd eine Rethe von Kriterien zu eflllen, um diese fir
die geforderte Problemsatdlung sinnvall anwenden zu konnen:
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Abschétzung der Undcherhait
Als ergebnisentscheidend erwies sch die adaquate Wahl der Unsicherheiten. Mit genligend
hohen Unscherheten e'wiesen dch die Ergebnisse ds robust. Be anfangs niedrig gewahlten
Unsicherheiten wurde das PMF-Moddll zu sehr eingeengt und es zeigten sich Artefakte.

Modus der Normierung
Innerhadb von PMF wird zwischen verschiedenen Normierungsmodi unterschieden. Hier it
es moglich, aber nicht eforderlich, die PM-Masse ds Paameter einzubeziehen. Auch kann in
Richtung der Qudlbetrage (G-Matrix) normiert werden. Im Rahmen dieses Vorhabens er-
folgte die Auswertung sowohl mit as auch ohne Masse. Dabel wurde Schergestdlt, dass un
abhangig vom gewahlten Modus dhnliche Ergebnisse erzielt wurden.

Wahl der Anzahl der Faktoren
Be PMF wird die Anzahl der zu extrahierenden Faktoren nicht vorgegeben, sondern kann fre
gewdhit werden. Daba i en Kompromiss zwischen ezidbarer Auflésung der Quelen und
Robustheit zu erziden. In der folgenden Abbildung ist beispidhaft die Ahnlichkeit der Fakto-
ren fUr die Auswertung mit unterschiedlicher Faktorenzahl dargestellt.
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Abbildung 15: Vergleich der Ahnlichkeit von Faktoren fiir unterschiedliche Faktorenzahl

Hier it zu erkennen, dass zwischen den Varianten mit 6 und 7 Faktoren kaum Unterschiede
bestanden. Hier konnten die Faktoren der einen Auswertung direkt einem Faktor der anderen
Andyse zugeordnet werden. Auch waren die Quelbeitrage der einzednen Faktoren weitge-
hend identisch. In der Variante mit 7 Faktoren erschien zusdizlich der Faktor 4, der in der
Vaiante mit 6 Faktoren nicht aufgelést werden konnte. Alle hier abgeleiteten Faktoren komn
ten plausbe bekannten Quellen zugeordnet werden.

Beim Vergleich der Varianten mit 7 und 8 Faktoren fdlt auf, dass 4 Faktoren weitgehend d-
rekt zugeordnet werden konnten, wahrend sich andere Faktoren auftelten bzw. neu verenig
ten. Auch die Vaiante mit 8 Faktoren ergab Faktoren, die weitgehend bekannten Quellen
zugeordnet werden konnten.

Beim Ubergang von 8 auf 9 Faktoren konnten ebenfals einige Fektoren direkt zugeordnet
werden, wahrend sch andere aufsplitteten oder verainigten. Im Unterschied zu den Ubrigen
Vaianten fanden sch hier aber auch unplausble Faktoren, die Qudlen nicht zugeordnet wer-
den konnten.
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Um ene mdglichs weitgehende, aber auch plausble Faktorenauflosung zu erziden, wird im
folgenden die Vaiante mit 8 Faktoren ads Hauptvariante vorgestellt. Fir die algemenen
Schlussfolgerungen werden dlerdings auch die Ubrigen plausblen Varianten berticksichtigt.

3.3. Faktorenzuordnung fur 8 Faktoren
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Abbildung 16: Zusammensetzung der mit PMF erhdtenen Faktoren

Abbildung 16 zeigt eine Uberscht der chemischen Zusammensetzung der mit PMF erhatenen
8 Faktoren. Eine erge Zuordnung dieser Faktoren zu Qudlgruppen efolgte auf Grund dieser
Zusammensetzung. Hierbei war EC Leitsubstanz fir Verbrennungsprozesse, Ca, K, Al, Fe
Latsubgtanzen fur die Erdkruste (aus Winderoson oder Aufwirbeung durch Verkehr), As
Letsubdanz fir Kohlenverbrennung (in Verbindung mit EC) und Na, Mg und Cl Letsub-
dtanzen fir Seesdz.

3.4. Kurzvergleich UNMI X zu PMF

Im Rahmen dieses Vorhabens konnten ebenfadls beispidhaft einzelne UNMIX-Moddlierung
durchgefiihrt werden, um die Anwendbarkeit von UNMIX fir diese Art von Fragestellungen
Zu tegten.

Be den UNMIX-Moddlierungen ewiesen dch ene Rehe von Inhdtsstoffen as erheblich
mit Rauschen Uberlagerte Messwerte. Die TXRF-Messwerte (Spurendemente im  unteren
ng/me-Konzentrationsbereich) konnten daher fur die UNMIX-Moddlierung nicht berticksich
tigt werden. Diese Moddlierung ergab 4 auflosbare Faktoren, die in der folgenden Abbildung
17 dargestelt Sind.
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Abbildung 17:  Quelmuster der UNMIX-Moddlierung mit 4 Faktoren

Die Faktoren zeigten folgende Charakterisika und konnten folgenden Quellen zugeordnet
werden:
Faktor 1: Indudtrie, Erdkruste (Uberdurchschnittliche Mengen Kaium, Calcium, Alu-
minium, Eisen, Ble, Nickd, Cadmium, Kupfer, Zink)
Faktor 2: Meersalz bzw. Holland- Faktor (Uberdurchschnittliche Antelle Natrium,
Magnesium und Chlorid)
Faktor 3: Sekundér (Uberdurchschnittliche Anteille Ammonium, Nitrat und Sulfat)
Faktor 4: Verbrennung, Verkehr, Kohle (Uberdurchschnittliche Antelle organischer
und elementarer Kohlenstoff, aber auch Arsen)
Die Anteile der 4 Quellen an der PM10-Masse and in Tabdlle 3 zusammengefasst.

Tabelle 3: Quéllenantelle nach UNMIX
Source1 | Source2 | Source 3 | Source 4
3,0% 14,0% 48,9% 34,2%

Dabe zeigte sch, dass UNMIX zwar nicht eine so grofie Zahl von Faktoren wie PMF aufl6-
sen konnte, die Ergebnisse aber grundsdizlich dhnlich waren. Die Qudlbeitrdge zeigten &hnli-
che Grofenordnungen. Sekundérbildung und Verbrennung (Verkehr, Kohle) erwiesen sch ds
Hauptqudlen. Mearsdz/Holland sowie Industrie/Erdkruste trugen bis zu 17% zur PMjo-
Masse bal.

4. Detailunter suchungen zu den PM F-Faktoren

Tabdle 4 fasst die Ergebnisse der Quellenzuordnung mittels Positiv-Matrix- Faktoriserung
und weitere Analysen der Faktoren zusammen. Die Zuordnung der Faktoren zu Quellgruppen
erfolgte Uber die Haupt- und Nebenkomponenten der chemischen Zusammensetzung. In der
dritten Spate der Tabelle snd die Hauptquellen bzw. Prozesse dieser Quellgruppen aufge-
fuhrt.
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Tabelle 4: Zusammengtelung der Informationen zu den einzelnen Quellgruppen
Faktor Haupt- Quell- Korrelation zur| Eigen- Kommentar
komponenten Gruppen Basis Station | schaftder
des Faktors Universitét (R?)| Quelle
Styrum Kald.
Sekundér 1 | NOy +NH* (S 82%) Sekundar 0,88 0,93 | Uberregional | Kontinentale
Luftmassen
Sekundar 2 | SO+ NH,* (S 85%) Sekundér 0,90 | 0,85 | Uberregional | Kontinentale
Luftmassen
Seesalz/ Na+Cl- (S 35%) Seesalz/ 0,81 | 0,72 | Uberregional | westliche
Holland OM (S 11%), SQ +NOy (S 16%)| Holland Windrichtung
Verkehr EC+OM+Fe,O; (S 56%) Verkehr (Abgas)|  0.60 0,70 | Lokal bis
SO (s 14%) Uberregional
Verbrennung/ EC+OM+ NH* (S 62%),As(0,05%) | Kohle/Verkehr 0,79 0,72 | Lokal bis
Aufwirbelung| K+Ca+A} O, + Fe,0O, (S 8%) Erosion Uberregional
Erdkruste OM (S 26%) Erosion 0,34 0,38 | Lokal bis
Na+Mg+K+Ca+ AJO, + Fg,O, Uberregional
(S 50%)
Industrie Fe, Q,+Cr+CuO+ZnO+ Industrie 0,30 | 0,18 | Lokal Uni (NW-NO)
TiO, +MnQ, (S 36%) Sty (O-SW)
Kald. (O, SWS)
EC+OM (S 26%)
Zink/Eisen | SO, +NO; (S 33%) Industrie 0,56 0,10 | Lokal Uni (SW-NW)
ZnO+ Fg0; +PbO+Ca (S 15%) Sty. (WSW)
Kald. (NO)

4.1. Korrelationsanalysen der Faktoren zwischen den Stationen
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Abbildung 18: Korrdationen der Massenkonzentrationen der Faktoren zwischen den Statio-

nen
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Abbildung 18 gdlt graphisch die Korreaionen der Massenkonzentrationen der Faktoren
zwischen den Sattditenstandorten STYR und KALD zum Standort UNI dar. Diese Art der
Korrdationsandyse kann ds en Indikator fir die Quellregionen betrachtet werden. Korrelati-
onskoeffizienten nahe 1 und Steigungen um 1 snd en Indikator fir eine Uberregionde Quell-
region und somit ,Ferntransport“. Beispide hierfir snd die Faktoren Sekundar 1 (Ammon-
umnitrat), Sekunddr 2 (Ammoniumsulfat) und Seesdz/Holland. Fir die Faktoren Verkehr,
Verbrennung/Aufwirbdung und Erdkrugte zeigten dch unenhetliche Tendenzen mit zumes
dggnifikenten Korrdaionen Eindeutig lokaden Charakter zeigten die Faktoren Industrie und
Zink/Eisen.

4.2. Windrichtungsabhangigkeit der Faktoren
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Abbildung 19: Windrichtungabhéngigkeit des Zn/Fe-Faktors in Duisburg (Tage ohne Nie-
derschlag)

Alle Faktoren wurden auf ihre Windrichtungsabhangigkeit untersucht. Hierbe zeigten sich
Vorzugswindrichtungen fur die Faktoren Seesdz/Holland, Industrie sowie Zink/Eisen. Der
Seesalz/Holland-Faktor  zeigt deutlich hohere  PMip-Massenkonzentrationen bel westlichen
Winden, was auf die Qudlregion Atlantik schlief3en 1&sst.
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Abbildung 20: Idediserter Verlauf der Windrichtungsabhdngigkeit des Zn/Fe-Faktors
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Abbildung 19 zeigt als Beispiel die Anteile des Zink/Eisen-Faktors an PM;, in Abhéngigkeit
von der Windrichtung fiir alle niederschlagsfreien Messtage sowie den daraus gebildeten idea-
lisierten Verlauf der Windrichtungsabhingigkeit. Abbildung 20 zeigt die idealisierten Verlau-

fe der Windrichtungsabhéngigkeit des Zink/Eisen-Faktors

fiir alle Stationen. Die aus der letz-

ten Abbildung hergeleiteten Vorzugswindrichtungen sind in Abbildung 21 eingetragen und
daraus die Quellregionen abgeleitet worden. Als Quellregionen ergeben sich der Duisburger
Stiden , der Duisburger Norden und ein Quellgebiet im Osten der Station in Miilheim-Styrum.
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Abbildung 21: Quellregionen des Zn/Fe-Faktors

Ahnliche Zuordnungen der Quellgebiete wurden auch fiir den Industriefaktor erstellt. Die
ausgepragtesten Quellregionen fiir diesen Faktor liegen danach im Osten und Siiden der Stati-

on STYR und stidlich der Station KALD.

4.3. Quantitative Beitriige der Quellgruppen
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Abbildung 22: Quantitative Beitrdge der Quellgruppen an PM, in Duisburg
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Abbildung 23: Quantitative Beitrdge der Quellgruppen an PM;( an den drei Standorten

Abbildung 22 zeigt die quantitativen Beitrdge der Quellgruppen an PM; fiir die Station UNI
fiir den gesamten Messzeitraum (163 Tage mit kompletten Datensdtzen) und den Vergleichs-
zeitraum fiir die drei Messstationen (74 Tage mit kompletten Datensétzen). Insgesamt zeigten
sich ein Verkehrsbeitrag von 29%, ein Beitrag der sekundédren Bestandteile aus dem Fern-
transport (NH,", SO42', NOs") von 37%, ein Seesalz/Holland-Beitrag von 10%, ein industriel-
ler Beitrag von 12%, ein Beitrag aus Aufwirbelungsprozessen vom Verkehr bzw. Emissionen
bei der Kohleverbrennung von 7% und ein natiirlicher Beitrag von Erdkrustenbestandteilen
durch Winderosion von 5%. Hierbei ist aber zu beachten, dass die Faktoren die Quellen nicht
zu 100% auflésen, sondern dass ein Teil der genannten Quellgruppen aus anderen Quellen
stammen konnen.

Ein Vergleich der Beitrdge der verschiedenen Quellgruppen zwischen dem gesamten Mess-
zeitraum und dem Vergleichszeitraum fiir die Station UNI zeigt eine sehr gute Ubereinstim-
mung, so dass die entsprechenden, nur fiir den Vergleichszeitraum durchfiihrbaren Quellen-
zuordnungen fiir STYR und KALD wahrscheinlich als reprédsentativ betrachtet werden kon-
nen.

Abbildung 23 zeigt die quantitative Beitrdge der Quellgruppen fiir alle drei Stationen. Insge-
samt zeigt sich ein hoher Grad an Ubereinstimmung zwischen den drei Stationen. Der stei-
gende Anteil des Verkehrs von KALD iiber UNI zu STYR kann auf die entsprechenden Ver-
kehrsdichten und Nihe zu befahrenen StraBlen erkldrt werden. Die hoheren industriellen Bei-
trage in UNI (11%) und STYR (14%) gegeniiber KALD (9%) sind vermutlich auf deren Lage
zu den wichtigsten Quellregion (sowohl Entfernung als auch Richtung) zuriickzufiihren.

4.4. PM, s/PM4-Verhiiltnis der Massenkonzentrationen und Faktoren

Abbildung 24 zeigt die Korrelation zwischen den PM,s- und den PM;p-Massenkonzen-
trationen am Standort UNI. Die Korrelation ist deutlich ausgeprdgt und zeigt eine mittlere
Steigung von 0,75. Der Median der rechnerischen Verhéltnisse betrdgt 0,68.
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Zur Berechnung der PM, s/PMo-Verhiltnisse fiir die verschiedenen Faktoren und zur Uber-
priifung der Robustheit der Faktoren wurde fiir den separaten PM, s-Datensatz ebenfalls eine
Quellenzuordnung mit PMF durchgefiihrt.
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Abbildung 24: Korrelationen der PM; s- und PM,-Massenkonzentrationen

Die Quellenzuordnung fiir PM; s mit PMF konnte 6 Faktoren aufldsen, die wiederum den mit
den PM;o-Werten erhaltenen Faktoren zum groBen Teil zugeordnet werden konnten.
Abbildung 25 zeigt die Ergebnisse der Zuordnung und der Berechnung der entsprechenden
PM, s/PMo-Verhéltnisse.

1.4

'|' @MMedian @ Steigung
RZ

N
N

0.89
| 0. =
R2 0.84

-
o

=]
o]
o
©
w
|
l
i
|
X
4

0.85

o
o
\

PM, s/PM,, der Faktoren
o
~
o
N
(&)}

nichtin = Teil in nicht
0.2 S st i i — PM2.5 — Verkehr — robust -

Abbildung 25: PM, s/PMo-Massenkonzentrationsverhiltnisse der Faktoren

Die Faktoren Sekundir 1, Verkehr, Seesalz/Holland und Zn/Fe konnten in der PM; s-Fraktion
mittels PMF wieder aufgelost werden, wobei der Faktor Verkehr aber in 2 Faktoren, die mit-
einander sehr gut korrelierten, aufgeteilt war (in Abbildung 25 als ein Faktor zusammenge-
fiihrt). Die Faktoren Industrie und Erdkruste wurden in der PM; s-Fraktion nicht wiedergefun-
den und der Sekundér 2 Faktor nicht robust aufgeldst.

Fiir die Faktoren wurden die in Abbildung 25 gezeigten PM, s/PM;(-Verhiltnisse arithmetisch
und tiber Korrelationsanalysen berechnet. Fiir den Sekundir 1 Faktor ergab sich ein Verhélt-
nis von 1,15 (Median) und 1,07 (Steigung). Somit ist dieser Faktor vollstindig der PM; s
Fraktion zuzuordnen, was fiir den Sekundéarfaktor aus Ferntransport auch zu erwarten war.
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Fiir den Faktor Verkehr ist das Verhiltnis variabel und liegt zwischen 0,62 und 0,85. Das
niedrigste Verhéltnis zwischen 0,30 und 0,47 ergibt sich fiir den Seesalzfaktor. Fiir den indus-
triellen Zn/Fe-Faktorergeben sich Verhiltnisse von 0,67 und 0,65. Insgesamt ergeben die be-
rechneten PM; s/PM;o-Verhiltnisse ein plausibles Bild. Es zeigt sich, dass der Zn/Fe-Faktor
einen deutlichen Emissionsanteil < 2,5 um d,. haben muss. Demgegeniiber wurde der Indust-
rie-Faktor in der PM, s-Fraktion nicht aufgelost, was vermutlich auf vorwiegende Emissionen
Grobstaub zuriickzufiihren ist.

4.5. PMp-massenkonzentrationsabhdingige Quellgruppenbeitrige

Abbildung 26 zeigt die PM;p-massenkonzentrationsabhédngigen Beitrdge der Quellgruppen fiir
die Konzentrationsbereiche < 30 pg/m? und > 50 pg/m? fiir die Station UNI. Fiir diesen Ver-
gleich zeigt sich eine deutliche Zunahme des Sekundér 1 Faktors (Ammoniumnitrat) und
Verbrennung/Aufwirbelung-Faktors. Der Sekundir 2 Faktor (Ammoniumsulfat) zeigt eine
leichte Zunahme. Deutliche Abnahmen zeigen sich fiir die Quellgruppen Verkehr und See-
salz/Holland.
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Abbildung 26: PM j-massenkonzentrationsabhéngige Beitrdge der verschiedenen Quell-
gruppen, Beispiel Duisburg

In Abbildung 27 ist die Verdnderung der Beitrdge der Quellgruppen zur PM;o-
Massenkonzentration fiir die drei untersuchten Stationen normiert aufgetragen. Hierbei bedeu-
tet ein Verhdltnis > 1 einen iiberproportionalen Beitrag zur PM;o-Massenkonzentration, ein
Verhiltnis von 1 einen proportionalen Beitrag, Verhiltnisse < 1 unterproportionale Beitrige
sowie negative Verhéltnisse eine Abnahme der absoluten Konzentrationen trotz ansteigender
PM,o-Massenkonzentrationen.

Fiir alle drei Stationen zeigen sich deutlich {iberproportionale Beitrdge fiir die Quellgruppen
Verbrennung/Aufwirbelung, Sekundér 1 und Sekundir 2. Die anderen Faktoren tragen unter-
proportional zu erhdhten PM;p-Massenkonzentrationen bei und der Seesalz/Holland-Faktor ist
sogar negativ. Dies steht in Ubereinstimmung mit dem Resultat, dass eine Erhéhung der
PM,o-Massenkonzentration auf Werte oberhalb des Tagesgrenzwertes mit Vorzugswindrich-
tungen aus Ost/Nordosten verbunden ist.
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5. Zusammenfassung

Die hier vorgestdllten Ergebnisse der Analysen der PM 10-Massenkonzentrationen zeigen:
Da Schwebgtaub im  urbanen Hintergrund i in Bezug auf die PMjo-
Massenkonzentrationen und die massenrdlevanten Inhatsstoffe sehr homogen (hier 3
Stationen Uber ene Digtanz von etwa 16 km).
Im urbanen Hintergrund von Duisburg lag die Haufigkeit der Tagesgrenzwertliber-
schreitung im  untersuchten Zeitraum Uber dem &b 2005 glltigen Grenzwert (22.
BImSchv).
Letsubstanz fir Tage mit Grenzwertlberschreitungen der PM1o-Massenkonzentration
waren die sekundér gebildeten Aerosolbestandteile, insbesondere Ammoniumnitret.
Eine Erhthung der PMio-Massenkonzentration im westlichen Ruhrgebiet insbesonde-
re bei Ost/Nordost Wetterlagen.
Uber die Woche zeigen regemaldig variierende Quelprozesse einen deutlichen Antell
an der PMjo-Massenkonzentration. Deren Einfluss it auch fir die Uberschreitungs-
haufigkelt der Tagesgrerzwerte gegeben.
An den verschiedenen Messorten kann ein Einfluss lokder Quelen (hier Indudtrie)
anhand der Neben und Spurendemente nachgewiesen und zT. die rdative Lage der
Quelen anhand von Windrichtungsanaysen festgestel It werden.
Mitteds PMF konnten 8 Faktoren aufgel 6st und Quellgruppen zugeordnet werden.
Detallandysen und Koppeungen der Faktoren bzw. Quelgruppen mit externen Gro-
[3en (z. B. Windrichtung, Rickwartstrgektorien) zeigten kond stente Ergebnisse.
Fir den Seesdz/Holland-Faktor und die ,lokden* Quelgruppen (Industrie- und
Zink/EisenFaktor) wurden V orzugswindrichtungen identifiziert.
Diee dimmten wetgehend mit denen aus der Windrichtungsandyse einzener Ele-
mente Uberein und somit konnten Qudlgebiete identifiziert werden.
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Ein Vergleich der PMF-Andysen fir PM1o mit ener Andyse fir PM2 5 (separater De-
tensatz) zegte fir 4-5 Fektoren robuste Ergebnisse und snnvolle PM3s/10-
Verhdtnisse.

Konzentrationsabhéngige Untersuchungen der  Qudlbeitrége zeigten Letfaktoren in
folgender Rethenfolge: Sekundér 1™ Verbrennung/Aufwirbelung > Sekundér 2.

Als Beitrége fur die Qudlgruppen im urbanen Hintergrund ergaben sch:

Verkehr 25-30% Verbrennung/A ufwirbelung 6-10%

Sekundar 1 20-30% Sekundéar 2 10-20%

Industrie 3-8% Zn/Fe-Industrie 5-10%

Erdkruste 3-7% Seesalz/Holland 5-10%
Danksagung

Dieses Projekt wurde vom Ministerium fir Umwelt und Naturschutz, Landwirtschaft und
Verbraucherschutz Nordrhein-Westfaen gefordert. Wir danken auch dlen Mitarbeiter/inne/n,
die an der Projektdurchfiihrung beteiligt waren.

7



B.5 LIUG - geforderte Messkampagnen zur
Aufkliarung der Quellzuordnung fiir
grofBenaufgeloste Feinstaubkomponenten in

Sachsen

Th. Gnauk, E. Briiggemann, K. Miiller,
A. Plewka, U. Franck, H. Gerwig, H. Herrmann

(Leibniz Institut fiir Troposphirenforschung,
Umweltforschungszentrum Leipzig-Halle GmbH, Sachsisches

Landesamt fiir Umwelt und Geologie Dresden)

-Seite 78-



LIUG - geforderte Messkampagnen zur
Aufklarung der
Quellenzuordnung fiir groffenaufgeloste
Feinstaubkomponenten in Sachsen

1) Forschungs- und Entwicklungsvorhaben:

Korngrof3endifferenzierte Identifikation der Anteile
verschiedener Quellgruppen an der Feinstaubbelastung

(1999 / 2000)

2) Eigenforschungsprojekt:

KorngroBBendifferenzierte Feintaubbelastung in

Strallennihe in Ballungsgebieten Sachsens
(2003 /2004)

Th. Gnaukl), E. Brﬁggemannl), K. Mﬁllerl), A. Plewkal),
U. Franck”, H. Gerwig” und H. Herrmann"

DL eibniz - Institut fiir Troposphirenforschung e. V., Leipzig
2 Umweltforschungszentrum Leipzig - Halle GmbH
% Sichsisches Landesamt fiir Umwelt und Geologie, Dresden



Einleitung

Aerosole sind allgemein stabile Suspensionen von festen oder, je nach den
thermodynamischen Bedingungen und der chemischen Zusammensetzung der Partikel auch
fliissigen Partikeln in der Gasphase. Der Begriff des Aerosols umfasst dabei grundséitzlich
sowohl die Partikel wie auch die sie umgebende Gasphase. Atmosphérische Partikel werden
oft mit der englischen Abkiirzung PMx (PM fiir ,,particulate matter*) bezeichnet, wobei X die
obere Abscheidungsgrenze als aerodynamischen Partikeldurchmesser in Mikrometern bei der
Probenahme angibt (z.B. PMy).

Atmosphirische Partikel beeinflussen direkt (Absorption und/oder Streuung des Sonnenlichts)
oder indirekt (Einfluss auf die Wolkenbildung und Wolkenmikrophysik als
Wolkenkondensationskerne) die Strahlungsbilanz der Erde und damit das globale
Klimasystem. Das atmospharische Aerosol kann auch signifikante chemische Wirkungen auf
die Zusammensetzung der Gasphase haben und damit auf Eigenschaften wie Oxidations-,
Versauerungs- oder Eutrophierungskapazitit.

Es konnte gezeigt werden, dass der Anstieg der PMo-Konzentration mit einem Anstieg der
Sterblichkeit in der Bevolkerung korreliert ist. Festgestellt wurde auch die Korrelation der
PM, s-Konzentration mit der tdglichen Sterblichkeit und Erkrankungshiufigkeit in urbanen
Zentren. Diese Erkenntnisse veranlassten die Europdische Union zur Festlegung von
Luftqualititsstandards fiir Partikel (European Council Directive 1999/30/EC, 1999). Nach
diesem Standard darf ab 01.01.2005 der PM;o-Grenzwert von 40 pg/m? nicht 6fter als 35 mal
im Jahr an einer Messstelle liberschritten werden.

Kleine Partikel konnen bis tief in die Lunge eindringen. Sie kdnnen deshalb im Vergleich mit
grofleren Teilchen (PM;o-PM,s5) hohere Sterblichkeitsraten verursachen. Die Aufkldrung der
chemischen Zusammensetzung der Partikelfraktion < 2,5 um ist deshalb besonders wichtig.
Weiterhin ist fiir die verantwortlichen Behorden eine moglichst weitgehende
Quellenzuordnung von Interesse, um bei festgestellten Grenzwertiiberschreitungen sinnvolle
emissionsmindernde MafBnahmen durchfiihren zu kénnen.

In dieser Situation beauftragte das Séchsische Landesamt fiir Umwelt und Geologie Dresden
(LfUG) im Jahre 1999 das Institut fiir Troposphédrenforschung in Leipzig (IfT) mit der
Durchfiihrung des unter 1) genannten Forschungs- und Entwicklungsvorhabens. Der
Abschlussbericht wurde im November 2000 verteidigt. Er liefert fiir NW-Sachsen
Quellenzuordnungen auf der Grundlage grofenfraktionierter chemischer Partikelanalysen an
verschieden belasteten Orten zu verschiedenen Jahreszeiten unter Einbeziehung von REM-
Bildern, Trajektorienanalysen und Clusteranalysen. Ein Uberblick iiber die Ergebnisse dieses
Projekts wurde schon von H. Herrmann beim 1. PMy-Workshop gegeben, hier soll noch
einmal genauer auf die Ableitung der Quellenzuordnung fiir die Bestandteile der partikuléren
Kohlenstoff - Fraktion eingegangen werden.

Am Ende wird das unter 2) genannte im Jahre 2003 begonnene und bis Ende 2004 laufende
Eigenforschungsprojekt des LfUG vorgestellt, das in Zusammenarbeit mit dem IfT
durchgefiihrt wird und aufbauend auf den Ergebnissen aus dem ersten Vorhaben durch
erweiterte Probenahme- und Auswertungstechniken zu neuen Erkenntnissen iiber die
Partikelquellen in Sachsen fiihren soll.



Quellenzuordnung von Kohlenstoff-Summenparametern durch die Analyse
groflenaufgeloster Partikelproben von unterschiedlichen Sammelorten zu
verschiedenen Jahreszeiten

Es wird mit diesem Ansatz versucht, aus den OC- und EC-Konzentrationen, die
groBBenaufgeldst auf jeder Impaktorstufe, zu verschiedenen Jahreszeiten und an verschieden
belasteten Standorten bestimmt wurden, die Anteile verschiedener Quellen an der Kohlenstoff
- Fraktion der Partikelmasse zu berechnen. Dieser einfache Weg benétigt keine Unterstiitzung
von Modellrechnungen, Emissionsbestandsaufnahmen oder multivariaten statistischen
Methoden, er bringt lediglich die analytisch erhaltenen OC/EC - Konzentrationen unter
Beachtung einiger plausibler Annahmen miteinander in Verbindung. Die Ergebnisse diirfen
dabei natiirlich nur als erste Ndherung zur groben Orientierung betrachtet werden und kénnen
keineswegs eine detaillierte Analyse unter Einbeziehung aller verfiigbaren Informationen und
mathematischen Methoden ersetzen. Trotzdem ist erstaunlich, wie auf Grund der folgenden
einfachen Operationen verniinftige Resultate erhalten werden.

Die Probenahme wurde nach folgender Strategie durchgefiihrt:

Verschieden belastete Standorte

Urban Stadtrand Hintergrund
Leipzig - City IfT - Dach Station Melpitz
verkehrsreiche Kreuzung Mischgebiet Wiesenfldche
Station L Station I Station M

Saisonal differenzierte Probenahme

Sommer- und Winter - Messkampagnen

Auswabhl typischer Sommer- (warm und trocken) und Wintertage (kalt und
trocken) ohne grofle Luftdruckgegensitze (windstill) zur Minimierung von
Transportprozessen

Grossenaufoeloste Probenahme

24-Stunden - Probenahme mit BERNER - Niederdruck - Impaktoren LPI 80
Cut - Durchmesser 0,05/0,14/0,42/1,2/3,5/10,0 um



Folgende Annahmen wurden als zutreffend betrachtet:

Verkehrsemissionen unterliegen kaum saisonalen Verédnderungen und bleiben im
Jahresverlauf anndhernd konstant.

Partikuldrer Kohlenstoff auf Stufe 1 (Dp = 0,05-0,14 pm) des BERNER - Impaktors an
Station L wird vollstidndig der Verkehrsemission zugeschrieben, das OC/EC -Verhéltnis fiir
reine Verkehrsemission ergibt sich dann an dieser Stelle zu 0,34.

Emissionen aus Industrieanlagen sind im Raum Leipzig und ganz Westsachsen
vernachlédssigbar. Die SchlieBung und Demontage ganzer veralteter und emissionsstarker
Industriezweige  (GieBereien, Maschinenbau, Braunkohlen-Kraftwerke) nach der
Wiedervereinigung hat dazu gefiihrt, dass in Leipzig nur etwa 10000 Industriearbeitsplitze
von ehemals 120000 iibrig geblieben sind. Vorhandene Anlagen sind rekonstruiert, neu
gebaute entsprechen den modernsten Emissionsschutzstandards.

Biogene Emissionen kommen nur im Sommer vor, Emissionen aus dem privaten Hausbrand
nur im Winter. Private Heizungen bestanden meist aus Ofen, die mit Braunkohlenbriketts
gefeuert wurden. Trotz weitgehender Umstellung auf moderne Heizsysteme ist noch ein
gewisser Anteil an Brikettverbrennung {ibrig geblieben, dessen direkte Partikelemission
besonders auf Impaktorstufe 3 sichtbar wird.

Demzufolge setzten sich die Kohlenstoffanteile auf den hoheren Impaktor-Stufen (Stufe 2-4)
zusammen aus:

Winter: OC = gealterte Verkehrsemission und Hausbrand
EC = gealterte Verkehrsemission und Hausbrand
Sommer: OC = gealterte Verkehrsemission und biogene Emission

EC = gealterte Verkehrsemission
- EC (Sommer) = EC (Verkehr)

Bei Riickschliissen von gemessenen Konzentrationen auf Quellstirken muss die
unterschiedliche Mischungsschichthohe (MSH) im Sommer und im Winter beriicksichtigt
werden. Als grobe Néherung kann angenommen werden, dass die MSH im Sommer etwa
doppelt so hoch ist wie im Winter. Eine Emission bestimmter Stirke hat deshalb ein doppelt
so grofles Ausbreitungsvolumen wie im Winter und wird sich also nur mit der halben
Konzentration manifestieren. Bei einem Sommer/Winter - Vergleich muss deshalb auf eine
gleiche MSH normiert werden, um zu sinnvollen Ergebnissen zu gelangen. Auf einfache
Weise wird das durch die Verdoppelung der gefundenen Sommerkonzentrationen erreicht.
Die MSH ist natiirlich hoch variabel, so dass hier leicht groBere Fehler gemacht werden
konnen. Am besten wére eine simultan zur Impaktormessung stattfindende Messung der
MSH, so dass ein verldssliches Sommer/Winter - Verhéltnis an den ausgewihlten Messtagen
verfiigbar ist.

Fiir jede Saison wurde eine Auswahl typischer Messtage getroffen, um die saisonalen
Unterschiede deutlicher zu erkennen. Bevorzugt wurden warme und trockene Sommertage
sowie kalte und trockene Wintertage mit jeweils moglichst geringer Luftstromung, um die
Einfliisse durch Ferntransport als vernachldssigbar ansehen und die gefundenen
Konzentrationen hauptsédchlich lokalen und regionalen Quellen zuschreiben zu kénnen.



Die rechnerische Quellenabschitzung wurde danach folgendermafien
durchgefiihrt:

EC (Verkehr) = EC (Sommer)

Séchsisches Emissionskataster: 90 % der verkehrsbedingten Partikelemissionen
stammen aus Dieselfahrzeugen

= EC (Diesel) = EC (Verkehr) x 0,9 bzw.
= EC (Benzin) = EC (Verkehr) x 0,1

OC (Verkehr) = EC (Verkehr) x OC / EC
—> OC /EC fiir reine Verkehrsemission = 0,34
EC (Hausbrand) = EC (Winter) — EC (Sommer)

OC (Hausbrand) = OC (Winter) — OC (Verkehr)

OC (Biogene Emission) = OC (Sommer) — OC (Verkehr)

Damit sind im Prinzip alle Anteile der Summenparameter OC und EC im Sommer und im
Winter an allen drei Messstandorten groBenaufgelost bestimmbar. Am besten arbeitet das
Verfahren auf der massereichsten Stufe 3, die meist allein die Hélfte der Gesamtpartikelmasse
auf sich vereinigt. Auf den anderen Stufen werden die Fehler groer. Das Auftreten negativer
Werte bei der Subtraktion (vorher verdoppelter) EC-Sommerwerte von EC-Winterwerten
zeigt an, dass das angenommene MSH - Verhéltnis von 2 zwischen Sommer und Winter in
manchen Féllen offenbar nicht erreicht wird und tatséchlich besser gemessen werden sollte.

Berechnungsbeispiel fiir Stufe 3 an realen Messwerten:

Vorhandene Messgroflen: OC/EC - Konzentrationen als Mittelwerte iiber alle ausgewdhlten
Messtage der Sommer- bzw. Winterkampagne

Station L Winter Sommer
oC 1,74 pg/m? 0,75 pg/m?
EC 2,95 pg/m? 1,17 pg/m?
Zusitzliche Angaben:

OC/EC fiir reine Verkehrsemission = 0,34

Normierungsfaktor fiir MSH = 2
= OC (Sommer) = 1,50 png/m?
= EC (Sommer) = 2,34 pg/m?



Daraus ergeben sich durch Einsetzen in die o.g. Beziehungen die aufgefiihrten Anteile.

Ergebnisse als Konzentration [ng/m?] und als TC - Anteil [%]:

Komponente Winter Sommer
ug/m? % pg/m? %

EC (Verkehr) 2.34 50 2,34 61

EC (Hausbrand) 0,61 13

OC (Verkehr) 0,80 17 0,80 21

OC (Hausbrand) 0,94 20

OC (Biogen) 0,70 18

TC 4,69 100 3,84 100

Diese Berechnung ist fiir jede der drei Stationen mdglich. Die Ergebnisse sind als prozentuale
Anteile an der jeweiligen Stufenmasse in der folgenden Tabelle dargestellt.

Stufe 3 Station L: Leipzig (City)| Station I: IfT (Stadtrand) | Station M: Melpitz (Hintergrund)
Sommer Winter Sommer Winter Sommer Winter

TC [ug/m?] 3.84 4.69 2.02 4.34 1.64 3.80

% von TC:

OC (Verkehr) 21 17 16 7 14 6

EC (Verkehr) 61 50 46 22 43 19

OC (Biogen) 18 38 43

OC (Hausbrand) 20 28 28

EC (Hausbrand) 13 43 47

Summen:

TC (Verkehr) 82 67 62 29 57 25

TC(Hausbrand) 33 71 75

OC (Bio) 18 38 43

Total 100 100 100 100 100 100

Diskussion:

Allgemein hebt sich Station L von den beiden anderen Stationen ab, I und M sind einander
dhnlicher. Dies ist auf den iiberragenden Verkehrseinfluss an Station L zuriickzufiihren. An
allen Stationen ist die TC - Konzentration im Winter hoher als im Sommer, die Abstufung ist
immer L > 1> M.

An Station | betrdgt der Verkehrsanteil am TC im Sommer 82% und geht auch im Winter
unter dem Einfluss des Hausbrands nur auf 67% zuriick. Dagegen ist der Hausbrandeinfluss
an den beiden anderen Stationen viel stirker. An Station I verringert sich der TC -
Verkehrsanteil von 62% im Sommer auf 29% im Winter und an Station M von 57% auf 25%.
Dafiir steigt der Hausbrandanteil, der an Station L nur 33% ausmacht, an Station I im Winter
auf 71% und an Station M sogar bis auf 75% des TC - Anteils an der Partikelmasse. Der OC -
Anteil aus biogener Emission steigt im Sommer von 18% an Station L iiber 38% an Station I
bis auf 43% an Station M an.

Daraus geht hervor, dass im Sommer an allen drei Stationen der Verkehrseinfluss liberwiegt
und mehr als die Hélfte der gesamten TC - Konzentration verursacht, wihrend im Winter an
den Stationen I und M der Hausbrandeinfluss iiberwiegt und nur an Station L noch mehr als



die Hélfte der TC - Konzentration auf den Verkehr zuriickgefiihrt werden kann. Strategien zur
Emissionsminderung miissten diese Unterschiede zwischen urbanen und lédndlichen Gebieten
beriicksichtigen, wobei Uberschreitungen der Grenzwerte zuallererst in verkehrsreichen
stadtischen Gebieten im Winter zu befiirchten sind. Biogene Emissionen kdnnen einen
betrichtlichen Anteil an ldndlichen Stationen im Sommer ausmachen, doch ist hier weniger
mit der Gefahr der Grenzwertliberschreitung zu rechnen.

Eigenforschungsprojekt:
KorngroB3endifferenzierte = Feinstaubbelastung in  Straflennihe in
Ballungsgebieten Sachsens (2003/2004)

Dieses Eigenforschungsprojekt des LfUG stellt, aufbauend auf den Ergebnissen des ersten
Forschungs- und Entwicklungsvorhabens zur Quellenidentifizierung in Sachsen, eine
Fortfiihrung der Suche nach relevanten Partikelemissionsquellen in Ballungsrdumen des
Freistaates mit weiter entwickelter Probenahmetechnik unter Einbeziehung moglichst
umfangreicher Daten aus den laufenden Routinemessungen fiir Spurenstoffe in der Luft und
meteorologische Daten dar.
Vorgesehen sind folgende Stationen:

A) Dresden-Neustadt (ca. 45000 Kfz/Tag)

B) Urbane Grundbelastung ca. 300m nordostlich von Station A innerhalb eines

Gewerbe-/Wohngebiets
C) Radebeul-Wahnsdorf ca. 10km nordwestlich von Station A am Stadtrand

Erhoben werden folgende Messparameter:
Massekonzentration der luftgetragenen Partikel im Grofenbereich von 10nm bis 18pum mittels
High-Vol-Sampling (DIGITEL): PM,¢; PM; 5
BERNER-Impaktor: 5 Stufen (0,05-10 pm)
MOUDI/Nano-MOUDI: 13 Stufen (0,01-0,056 um/0,056-18 pm)
Partikelkomponenten:
OC/EC, Schwermetalle, anorganische Ionen, organische Verbindungen (PAK, Alkane)
REM-Analyse ausgewihlter Proben
Routineparameter: BTX, NOy, CO, SO,, Ruf}
Meteorologie: Windparameter, Temperatur, Luftfeuchte, Niederschlag, MSH

Die Probenahmen erfolgen iiber ein Jahr (08/2003-08/2004) verteilt mit eingeschobenen
Intensivmesskampagnen.

Geplante Verfahren zur Quellenzuordnung umfassen:

Receptormodelle:
Multivariate Statistik (Clusteranalysen, Hauptkomponentenanalysen)
CEB (Chemische Elementbilanz)
CMB (Chemische Massenbilanz)

Ausbreitungsbetrachtungen:
Gewichtete Konzentrationen nach Windrichtungsverteilungen
Riickwirtstrajektorien

Die experimentellen Daten werden erhoben durch IfT, TUV, UBG und DWD. Auswertung
und Interpretation der Ergebnisse soll hauptsidchlich beim LfUG liegen. Das Projekt soll Ende
des Jahres 2004 abgeschlossen werden.
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1. Einleitung

Der Grenzwert fir die Anzahl der Uberschreitungen des PMy,-Tagesmittelwertes
(Tagesmittelwerte > 50 pg/m3) wird in Niedersachsen an mehreren Messstellen des
Lufthygienischen Uberwachungssystems Niedersachsen, LUN (iberschritten. Es bedarf
daher fir PMyq einer detaillierteren Betrachtung der méglichen Quellen und Ursachen. Da
sich diese Uberschreitungen nicht nur auf stadtische, verkehrsgepréagte Messstellen
beziehen sondern auch im landlichen Bereich registriert werden, wurde wéahrend des
Zeitraumes April 2002 bis Marz 2003 eine Untersuchung des Feinstaubes initiiert. Sie hatte
zum Ziel, das Aerosolbudget in einem landwirtschaftlich gepragten Gebiet ndher zu
beschreiben und mit dem eines stadtisch gepragten Gebietes zu vergleichen. Dabei sollten
die qualitativen und quantitativen Unterschiede von Feinstaub (PM,o) herausgearbeitet
werden fur

e einen Standort, der durch landwirtschaftliche Aktivitaten, insbesondere Tierhaltung
gepragt wird und

« einen Standort in einem Ballungsgebiet, der hinsichtlich seiner PM,o-Belastung
stadtisch gepragt und somit durch den Kraftfahrzeugverkehr dominiert wird.

Ausgewahlt wurden als reprasentative Standorte die beiden LUN-Messstationen in Bosel
(BLWW) und Hannover (HRSW). Untersucht und verglichen wurden die
Massenkonzentrationen PMyq’ die Inhaltsstoffe und die PartikelgréRenverteilungen fir beide
Stationen. Der Abschlussbericht des Vorhabens liegt vor und kann tber das NLO, Hannover
bezogen werden.

2. Vorgehensweise

Die Feinstaubproben wurden an jedem der beiden Standorte mit jeweils zwei Digitel DHA-
80-Sammlern mit PM;o-Probenahmesystem erfasst. Uber einen Zeitraum von einem Jahr
wurden Tagesproben gezogen. Es wurde somit eine Vegetationsperiode repréasentativ
abgedeckt. Die beiden Sammler an einem Standort wurden mit zwei unterschiedlichen
Filtermaterialien betrieben, um die Erfordernisse der Stoffanalyse beziglich des
Filtermaterials zu erfillen. Zum Einsatz kamen Quarzfaser- und Cellulose-Nitrat-Filter. Die
Massenkonzentrationen wurden flr alle Proben gravimetrisch ermittelt, ergédnzend wurden
diese verglichen mit den Tageswerten aus an beiden Stationen betriebenen Beta-
Staubmetern FH62-IN. Von jedem der vier Sammlern wurde eine ausgewéahlte Probenanzahl
von 100 Filtern hinsichtlich der chemischen Inhaltsstoffe analysiert. Erganzend zu diesen
Arbeiten wurden wahrend zweier Intensivmessphasen von jeweils ca. 14 Tagen
Parallelmessungen mit zwei optischen Partikelzahlern durchgefihrt.



3. Ergebnisse

Massenkonzentrationen: Bei der Gegenuberstellung der Massenkonzentrationen mit den
beiden Filtermaterialien ergaben sich keine signifikanten Unterschiede. Die Verlaufe der
Konzentrationszeitreihen an beiden Stationen waren wahrend des Betrachtungszeitraumes
sehr ahnlich. Die Korrelationen fur die beiden Stationen sind in Abb. 1 dargestellt. Die
gemessenen Jahresmittelwerte wahrend des Messzeitraumes April 2002 bis Méarz 2003
unterscheiden sich um weniger als 5 %. Die Anzahl der Uberschreitungen eines
Tagesmittelwertes PM;, von 50 pg/m? (Grenzwert ab 2005) lag mit 45 in Hannover (HRSW)
und 44 in Bosel (BLWW) deutlich tiber der zulassigen Anzahl von 35 Uberschreitungen im
Jahr.

Der Vergleich mit anderen Stationen in Niedersachsen und in den Niederlanden zeigte
ebenfalls ahnliche Verlaufe der Zeitreihen, wenn sich auch die durchschnittlichen PM.o-
Konzentrationen regional geringfugig unterscheiden. Diese Aussage wird auch unterstutzt
durch die gemessenen Partikelanzahlverteilungen an den beiden Stationen. Dies fuhrt zu
dem Schluss, dass ein wesentlicher Anteil der PMo-Massenkonzentrationen durch
grol3rdumige meteorologische Verhaltnisse bedingt ist. Untermauert wird diese Aussage
durch Vergleich mit der als Hintergrundmessstation angenommenen LUN-Station Jadebusen
in Wilhelmshaven. Der Jahresmittelwert an der Hintergrundmessstation lag bei 26 pg/m?,
wahrend an den beiden betrachteten Stationen in Bosel (BLWW) und Hannover (HRSW)
Werte von 30 pg/m? bzw. 32 pg/m*® gemessen wurden. Zu dhnlichen Aussagen fiihrt auch
das MODMESS-Vorhaben (Nachhaltiges Niedersachsen, Heft 27 (2004), bei dem
modellgestitzte Analysen der PM-Messungen durchgefuhrt wurden. Mit diesen Werten
ergibt sich ein Anteil von ca. 20 % fur die lokalen Quellen in BOsel. Auf diesen Anteil an der
allgemeinen PMo-Belastung kann durch Minderungsmaf3nahmen in der néheren Umgebung
Einfluss genommen werden. Ungefahr 80 % sind nach diesen Abschatzungen im westlichen
Niedersachsen auf Uberregionale Einfliisse zuriickzufiihren.

Vergleich Gravimetrie und Radiometrie: Ein weiterer Themenkreis sind die PMy,-
Aquivalenzmessverfahren mittels kontinuierlich registrierenden Monitoren. Es ergaben sich
aus den Vergleichsmessungen zwischen der Gravimetrie und der Radiometrie
unterschiedliche Bewertungsansatze. Abb. 2 zeigt die Ergebnisse fur die Station Hannover.
Daraus folgt, dass fur PM;o-Messungen zur Analyse der Ursachen von
Grenzwertiiberschreitungen Aquivalenzmessverfahren mit der Referenzmethode
(Filtermessverfahren) zu kalibrieren sind. Trotz der relativ homogenen Partikelverteilungen in
den Untersuchungsgebieten sind die Kalibrierungen auf den jeweiligen Einsatzort bezogen
durchzufihren. Bei der Berichtserstattung Uber die Ergebnisse von PM,,-Messungen
missen das eingesetzte Messverfahren und die gegebenenfalls verwendeten
Korrekturfaktoren angegeben werden.

Inhaltsstoffe: Die Konzentrationsverlaufe fur einige Inhaltsstoffe zeigen ebenfalls zeitlich und
raumlich ahnliche Verlaufe wie die PMy,-Massenkonzentrationen (z.B. EC und NOy); andere
wie z.B. Eisen zeigen deutliche Unterschiede. Mit steigenden PM10-Massenkonzentrationen
steigt der prozentuale Anteil der lonen und von EC an, wohingegen die prozentualen Anteile
von OM, den Erdkrustenelementen Ca+Al, den Seesalzkomponenten Na+Mg sowie der
Metalle abnehmen. Abb. 3 zeigt den Vergleich der chemischen Zusammensetzung zwischen
den beiden Stationen fur Tage mit PM;, Massenkonzentrationen > 50 pg/ms.

Ein Vergleich der Summe der Inhaltsstoffkonzentrationen an beiden Stationen belegt, dass
die Unterschiede der analytisch bestimmbaren Komponenten an der PMo-
Massenkonzentration ca. 15 % ausmachen. Dieser Unterschied kann nur durch Beitrdge aus
Quellen der naheren Umgebung erklart werden. Somit ist der nach dieser Methode
abgeschatzte Beitrag der lokalen Quellen an der mittleren PM;o-Massenkonzentration etwa
15 %. Insgesamt sind die Unterschiede zwischen den Stationen geringer als erwartet. Dies



wird erklart durch den relativ hohen Anteil der Hintergrundkonzentration und der
herrschenden meteorologischen Randbedingungen.

Die Vergleiche der Massenkonzentrationen und der Inhaltsstoffkonzentrationen der
betrachteten Stationen liefern somit als Anteile fur die Quellen der naheren Umgebung Werte
zwischen 15 bis 20 %. Mit beiden Verfahren ergeben sich vergleichbare Aussagen zu den
Quellenanteilen und damit zu den moglichen Minderungspotentialen in dem naheren Umfeld.

4. Fazit

Ein detaillierter Vergleich der chemischen Zusammensetzung von PM,o an den beiden
Standorten zeigte erhéhte NO3', NH," und CI" Konzentrationen fiir den Standort Bosel, sowie
erhdhte Werte fir EC, Erdkrustenelemente und Metalle fir den Standort Hannover auf dem
Dach des NLO-Gebaudes. Die Differenzen zwischen den Stationen kdnnen auf die lokalen
Emittenten zurtickgefihrt werden. Im Jahresmittel liegen die Konzentrationen an Nitrat und
Ammonium in Bosel etwa 3 pg/ms3 hoher als in Hannover und die Konzentrationen von EC,
OC und Metallen etwa 4,5 pg/m? in Hannover héher als in Bosel.

Die Unterschiede zwischen den beiden betrachteten Stationen sowohl bei den PMo-
Massenkonzentrationen als auch bei den Inhaltsstoffen sind geringer als erwartet. Ein Grund
dafir ist der grofRe Anteil der groRraumigen Hintergrundkonzentrationen, welche die PMy,-
Belastungen pragen. Basierend auf Vergleichen der PM;q Massenkonzentrationen und der
chemischen Zusammensetzungen betrégt der Anteil der Hintergrundbelastung im
Jahresmittel etwa 80-85 % in Hannover und Bosel.

Leitsubstanzen, die deutlich zu erh6hten PM,o,-Massenkonzentrationen (> 50 pg/m3)
beitrugen waren insbesondere NO3', NH," und EC. An Tagen mit erhéhten PMy,-
Massenkonzentrationen liegen die Massenanteile der lonen (NOyg', S0,7, NH,") bei 54%
(Bdsel) und 42% (Hannover). Auch hier zeigt sich der lokale Einfluss der Emissionen an
NH," fur Bosel recht deutlich.

Mit Blick auf zukUnftige MalRnahmenplanungen zur Reduktion der PM,o-Belastung sollte der
Beitrag der groRRraumigen Belastung starker in die Uberlegungen mit einbezogen werden.
Der Einfluss allein durch lokale Malinahmen wird - aul3er an den Hot Spots des
Stral3enverkehrs - nur bedingt zu signifikanten Minderungen fihren. Da insbesondere die
Konzentrationen der sekundaren Partikelbestandteile (SO42', NOjs, NH,") an den Tagen mit
erhohten PMj,-Massenkonzentrationen ansteigen, ist zu prifen, in wie weit Uberregionale
Minderungen der Emissionen von Vorlaufersubstanzen wie z.B. Ammoniak mdglich sind.
Das westliche Niedersachsen wird nicht durch einzelne, stark emittierende industrielle
Quellen sondern durch eine Vielzahl relativ kleiner Quellen, den Anlagen zur Haltung und
Aufzucht von Tieren, gepragt. Damit sind auch flachendeckende lokale Mafinahmen zur
Minderung der Emissionen von Vorlauferstoffen des Feinstaubes notwendig.



FEINSTAUBBELASTUNG IN DER GOTTINGER STRASSE UND IM
LANDLICHEN RAUM

KORRELATION DIGITEL PM10 HANNOVER und BOSEL
APRIL 2002 - MARZ 2003
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Vergleich DIGITEL von BLWW und HRSW

Klasse Anzahl Mittel BLWW Mittel HRSW
Hg/me pg/me
0-29 221/203 19,3 19,5
30-50 98/112 37,5 37,5
51 - 140 45/47 70,0 71,4
0-140 364/362 30,4 31,8

Abb. 1: Vergleich der Digitel-Messungen in Bdsel und Hannover



Abb. 2a: HRSW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN

Klasse Anzahl Mittel DIG Mittel FH Faktor

Hg/m? Hg/m? Hg/m?

0-20 103 16 11 1,41
21-30 95 25 18 1,35
31-40 67 35 28 1,28
41 - 60 44 49 41 1,21
61 - 140 28 82 69 1,19
0- 140 337 32 25 1,28

Abb. 2b: HRSW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN (FH mit Faktor 1,3)

Klasse Anzahl Mittel DIG Mittel FH U, Urel
pg/md pg/m? pg/m? pg/ms3 %
0-20 103 16 14 3,2 20,8
21-30 95 25 24 3,9 15,6
31-40 67 35 36 4,1 11,7
41 - 60 44 49 53 51 10,4
61 - 140 28 82 90 7,1 8,6
0- 140 337 32 33 4,3 13,4
40 - 140 78 60 65 5,7 9,5
Klasse: Konzentrationsklasse Feinstaub
Anzahl: Anzahl zeitgleicher Tagesmittelwerte Digitel und FH62-IN
Mittel DIG: Mittelwert der Tagesmittelwerte Digitel in der Konzentrationsklasse
Mittel FH: Mittelwert der Tagesmittelwerte FH62 in der Konzentrationsklasse
Faktor: Mittel DIG / Mittel FH
U absolute Messunsicherheit

Urel: relative Messunsicherheit



Bosel, = 50 pg'n?®

Hannowver, = 50 pgm®

Fe:0y Mell Rest Rest
AOu0 % 3% 13.7% EC Mao 23.6%
cg O 10,1% .
. . 1,5% 11,4%
My 0,75 18 4% Aly0q OM
0.1% o 0,8% 18,8%
P
0,7% ) -
- : ; b ) ;'f
MH. ] 0,7%
126% ) My SRS
LTS ) 0,1%
50,2 ND?j NHJ\SOF MOy
19.1% 2.3% 01%  36% 17,8% 15,2%
FILTER BLWW HRSW
Mittlere Uberregio. Regionale  JMW | Uberregio. Regionale  JMW
PM10- Belastung Belastung Belastung Belastung
Belastung Hg/ms3 Hg/ms3 Hg/ms3 Hg/ms3 Hg/ms Hg/ms
PM10 35,1 4,1 39 35,1 5,9 41
89,6 % 10,4 % 100 % 85,7 % 14,4 % 100 %
N03 3,7 2,3 377
NH,4 2,4 1,0 2,4
SO, 7,1 0,0 7,1
Cl 0,2 0,8 0,2
EC 3,1 3,1 0,7
OM 8,6 8,6 1.2
Fe 0,4 0,4 0,6
Al,Na,K,Mg,Ca 1,8 1,8 0,3
Rest 8,0 8,0 3,1

Abb. 3: Chemische Zusammensetzung des Feinstaubs in Bdsel und Hannover
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1 EINLEITUNG

In der Gottinger Stral3e in Hannover werden derzeit die zulassigen Grenzwerte fur PM10
deutlich Uberschritten. Es ist davon auszugehen, dass - ohne Minderungsmal3nahmen —
auch 2005 und spéater Grenzwertiberschreitungen zum Schutz der menschlichen Gesund-
heit zu erwarten sind. Zur Vorbereitung von damit notwendigen MalRnahmepléanen nach EU
Richtlinie ist es erforderlich, die verursachenden Quellen und Prozesse fir den Ursprung der
Grenzwertliberschreitungen der Partikel PM10 detailliert zu ermitteln

Im Auftrag des Niedersachsischen Landesamtes fiir Okologie (NLO) wurde eine Studie mit
dem Ziel erstellt, die Entstehungsmechanismen der Feinstaubimmissionen im Stral3enraum
der Géttinger StralRe in Hannover naher zu untersuchen und den Anteil des Verkehrs an den
PM10-Gesamtimmissionen im Strallenraum zu quantifizieren. Teilergebnisse aus diesem
Projekt werden hier vorgestellt. Der Gesamtbericht (siehe Bachlin et al., 2003) steht im Inter-
net unter http://www.lohmeyer.de/Literatur bzw. in Kirze unter www.nloe.de zur Verfigung

und liegt auf CD vor. Sie kann beim NLO angefordert werden.

2 UNTERSUCHUNGSGEBIET UND ORTLICHE VERHALTNISSE

Das Untersuchungsgebiet liegt im Stidwesten von Hannover im Stadtteil Linden. Das Areal
wird westlich der Goéttinger Stral3e geprégt durch frihere Industriegebdude, die in den letzten
Jahren zurtick gebaut wurden. Es haben sich Baumarkte und Speditionen mit gro3en Frei-
und Parkplatzflachen angesiedelt. Der 6stliche Teil der Géttinger Stral3e ist gepragt durch
stadtische 4-6 stockige Bebauung.

Auf dem Dach des Gebaudes des NLO in der Géttinger Strae in einer Hohe von ca. 35 m
befindet sich die Messstation HRSW des Liifthygienischen Uberwachungssystems Nieder-
sachsen (LUN). Hier werden kontinuierlich meteorologische Parameter, u. a. Windrichtung
und Windgeschwindigkeit sowie die Feinstaubkonzentration PM10 und gasférmige Schad-
stoffkomponenten in Uberdachhohe erfasst. HRSW kann als eine Messstation charakterisiert
werden, die den allgemeinen stadtischen Hintergrund repréasentiert. Im direkt angrenzenden
StralRenraum und in der naheren Umgebung befinden sich weitere Messstationen, die als
Verkehrsstationen zu charakterisieren sind (siehe Abb. 1).
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Abb. 1: Géttinger Stralle, Hannover

Erweitertes Untersuchungsgebiet Flache ca. 2 km x 2 km
(2duBeres Quadrat)

Kernbereich, Flache 1 km x 1 km (gestrichelt umrandet)




Die Gottinger Strale ist eine stark befahrene 4-spurige Ein-/Ausfallstraf3e in Hannover. In
der StraRe sind vor dem Geb&ude des NLO Induktionsschleifen in allen vier Fahrspuren ein-
gelassen. Die Induktionsschleifen registrieren die passierenden Fahrzeuge.

Die groRRraumigen Windverhaltnisse im Untersuchungsgebiet sind gepragt durch einen ho-
hen prozentualen Anteil von Anstromungen aus einem westlichen bis nordwestlichen Sektor
mit haufig hohen Windgeschwindigkeiten. Windrichtungen aus Ost werden hingegen domi-
niert von niedrigeren Windgeschwindigkeiten. Die mittlere Windgeschwindigkeit in Uberdach-
hohe fur den Zeitraum von Januar 2002 bis Dezember 2002 betragt 3.8 m/s.

3 VORGEHENSWEISE UND METHODEN

Bei der Bearbeitung der Fragestellung wurden verschiedene Methoden angewandt. Einer-
seits wurden umfangreiche Messungen der PM10-Belastung an der Uberdachstation
(HRSW) und den StraRenmessstationen vorgenommen und ergdnzt durch Messungen der
Partikelanzahlverteilung sowie Analysen der Inhaltsstoffe. Andererseits wurden Simulationen
durchgefihrt in Form der Modellierung der PM10-Emission mit anschlieRender Ausbreitungs-
modellierung. Erganzend erfolgten Betrachtungen anhand einer Rezeptormodellierung. Der
vorliegende Beitrag beschrankt sich auf die Darstellung der Emissionsmodellierung, wobei
hier die Staubbeladung der Géttinger Stral3e ndher betrachtet wurde, und die Ergebnisse der
Ausbreitungsmodellierung.

3.1 Emissionsmodellierung

Die PM,-Emissionen in einer verkehrsreichen Strafenschlucht setzen sich zusammen aus
den direkten Auspuffabgasen, der Aufwirbelung des Stra3enstaubes (z. B. Abrieb von Stra-
Ren-, Brems-, Kupplungsbelag sowie Reifenabrieb) sowie aus den Beitrdgen, die von aul3en
in den Strallenraum eingetragen werden (siehe Lohmeyer und Diring, 2001). Der derzeit
verwendete Ansatz fur die kfz-bedingte PM10-Emissionsmodellierung lautet:

EPMlO —a - k-sL052.\ 214, (1 -05 r) (1)
E = Emissionsfaktor [g/(km Fzg)]
a = Korrekturfaktor [g/(km Fzg)]
k = Basisemissionsfaktor der EPA = 0.18 g/km
sL = PM75-Fraktion der Staubbeladung (0.2 g/m?)
W = mittleres Gewicht der Fahrzeugflotte
r = Anteil der Regentage
W (PKW) =1.1t W (INfz) =1.9t W (sNfz) =9t

PKW-Ant. =80.4 % INfz-Ant. =11.6 % sNfz-Ant. =8 %



Der in Gl. 1 verwendete Parameter sL stellt die PM75-Fraktion der Staubbeladung der Stra-

3e dar. Dieser Parameter wurde am Beispiel der Gottinger Stral3e naher untersucht.
3.2 Erganzende Messungen - StraRenabsaugungen

Zur Ermittlung des verfugbaren Staubbelages wurden an insgesamt vier Terminen Straf3en-
absaugungen vorgenommen und daraus die PM75- und PM10-Anteile sowie die Inhaltsstoffe
bestimmt. Die Emissionsanteile aus den Auspuffabgasen kdnnen ber eine Emissionsmodel-
lierung auf der Basis vorhandener Verkehrszahlen und entsprechender Emissionsfaktoren
(UBA, 1999) beschrieben werden.

Die Strallenabsaugungen lieferten fur die Gottinger Stral3e im Vergleich zu anderen Unter-
suchungen hohe Staubbeladungswerte. Obgleich es sich hier um einen neuwertigen (Fertig-
stellung 1999) StralRenbelag handelt, ergaben sich ahnlich hohe Werte wie fur Stral3en mit
beschadigten Oberflachen. In Abb. 2 sind die Staubbeladungen PM75 der abgesaugten
StralBenoberflachen nach dem derzeitigen Emissionsansatz fir die Gottinger StralRe
(0.2 g/m?) im Vergleich zu den Messergebnissen aus Hannover, Berlin und Leipzig darge-
stellt. In Leipzig handelte es sich dabei um eine vergleichsweise alte, teils beschadigte und
ausgeflickte StraRenoberflache.

Die hohen Beladungen in der Goéttinger Straf3e kdnnen teilweise auf die vergleichsweise ho-
hen LKW-Anteile zuriickzufihren sein, die fur einen starkeren Abrieb der StralRenoberflache
sorgen. Allerdings sind die LKW-Anteile nicht so hoch, dass hiermit die hohen Werte alleine
begriindbar waren. Ergénzend zu den Stral3enflachen wurden auch die seitlichen Rinnen
abgesaugt. Hier waren die PM10-Beladungen bis um den Faktor 100 héher als auf den Stra-
Renflachen.

Es ist davon auszugehen, dass sich der StralRenstaub aus verschiedenen Quellen zusam-
mensetzt. Hierzu gehoéren das Strallenmaterial selbst, das infolge Abrieb sich an der Stra-
Renoberflache ablagert, Material aus dem Griinstreifen an der westlichen StraRenseite, so-
wie Anteile durch nahe Emissionsquellen (Verkehr — Fahrzeugabrieb (Bremsen, Katalysator,
Reifen) und Auspuff, Materialabtrag von nahen Geb&uden), Verschleppung (durch ver-
schmutzte Fahrzeuge) und der Uberregionale Eintrag. Die Fraktionen PM10 und PM75-10
des abgesaugten Stralenstaubs wurden hinsichtlich der Zusammensetzung ihrer Elemente
mittels Rontgenfluoreszensanalyse RFA analysiert. Neben den Absaugungen wurden auch
mehrere Strallenmaterialproben sowie eine Probe aus dem seitlichen Grinstreifen entnom-
men und analysiert.

Die Stral3enstaubinhaltsstoffe zeigen zum Teil untereinander d&hnliche Verhaltnisse wie das
StralRenmaterial selbst. Die Inhaltsstoffe des Erdmaterials schlagen weniger durch.
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Abb. 2: Vergleich der PM75-Beladung verschiedener Strafl3en in Hannover,
Berlin und Leipzig

3.3 Ausbreitungsmodellierung

Fir die Ausbreitungsmodellierung wurde die Gottinger StraRe und die ndhere Umgebung
detailliert mit einem numerischen Stromungs- und Ausbreitungsmodell abgebildet. Im Kern-
bereich des Untersuchungsgebietes von ca. 1000 m x 1000 m erfolgte die detaillierte Be-
ricksichtigung der Bebauung, fir die Simulation wurde das Modell MISKAM eingesetzt. Im
aulleren Bereich mit ca. 2000 m x 2000 m wurden die wesentlichen StralRenemissionen de-
tailliert modelliert und daraus mit dem Modell PROKAS die Einflisse dieser Stral3en auf den
Kernbereich beriicksichtigt. Uberlagert wurde diesen Berechnungen die groRraumige Vorbe-
lastung, die aus den gemessenen Werten an der Uberdachstation HRSW ermittelt wurde.

Die PM10-Emissionen wurden mit dem in Gl. (1) gezeigten Emissionsansatz bestimmt und
mit Hilfe des Ausbreitungsmodells die Immissionen berechnet. Im Kernbereich des fiur die
Ausbreitungsmodellierung bericksichtigten Gebietes wurden die einzelnen Gebaude detail-
liert berticksichtigt. Abb. 3 zeigt eine perspektivische Darstellung aller im Modell berlcksich-
tigten Gebaude.

Die Stromungsfelder im Untersuchungsgebiet fur die verschiedenen Anstromrichtungen wur-
den fur die Rechengitterboxen berechnet und mit den punktuellen Messungen in Natur im
Stral3enraum verglichen. Die Ausbreitungsrechnungen wurden fur den Monat April 2002 und
fur den Zeitraum Januar-August 2002 durchgefiihrt. Da die PM10-Emissionsmodellierung
angesichts vieler Einflussfaktoren verglichen mit den Emissionsmodellierungsansatzen fir
andere Schadstoffe eher als weniger belastbar angesehen wird, erfolgten die Ausbreitungs-




rechnungen sowohl fir PM10 als auch fir den bzgl. der Emissionsmodellierung als belastba-
rer angenommene Schadstoff NO,. Fur beide Stoffe wurden Ausbreitungsrechnungen durch-
gefuihrt. Die Ergebnisse dieser Berechnungen sind fir beide Schadstoffe jeweils fir die bei-
den Betrachtungszeitraume April 2002 bzw. Januar bis August 2002 und fir alle Messstellen
im StraBenraum auf den gemessenen Immissionswert normiert in Abb. 4 dargestellt. Wah-
rend sich fir NOy kleine Abweichungen ergaben und eher eine leichte Unterschatzung vor-
liegt, ergaben sich fur PM10 durchweg Uberschétzungen bis zu 45 %. Dies weist darauf hin,
dass die PM10-Emissionsmodellierung in der vorliegenden Form die tatsachlichen Werte
eher Uberschatzt.

Abb. 3: Perspektivische Darstellung der Bebauung im Untersuchungs-
gebiet mit Blick nach Norden




60%

DPM10 April 2002

50% EPM10 Jan.-Aug. 2002
ONOx April 2002

40%

1 —| ONOx Jan.-Aug. 2002
30%

20%
10% | | I
0% ; ; ; ;
HF‘*ViI—I HRV1 HRV2 HRV3 HRV4
-10%

-20%

-30% S

(GB Modell - Messung)/Messung

-40%

-50%

-60%
Messstation

Abb. 4: Abweichungen zwischen berechneter Gesamtbelastung und Immis-
sionswert in Bezug zum Immissionsmesswert fur die Stoffe PM10
und NO, an den StraRenmessstationen HRVS, HRV1, HRV2, HRV3
in der Goéttinger Stral3e und der Station HRV4 in einer Seitenstral3e

3.4 Sensitivitatsanalyse

Aus der Sensitivitatsbetrachtung der einzelnen Parameter aufgrund des Emissionsmodellie-
rungsansatzes aus Gl. (1) lasst sich erkennen, dass insbesondere die Staubbeladung der
Stral3e und vor allen Dingen der LKW-Anteil sowie die mittlere LKW-Masse sensitive Grof3en
darstellen. Das heilt, kleine Anderungen in den Eingangsdaten dieser Parameter, bewirken
groRe Anderungen im Ergebnis. Ein groRRes Problem stellt die Bestimmung der Staubbela-
dung dar, weil hier eine Messung durch StraRenabsaugung verglichen mit den Standardwer-
ten sehr unterschiedliche Werte liefern kann. Bei der Absaugung selbst wurde ausdricklich
Wert auf ein weitgehend vergleichbares Verfahren gelegt. Weniger ins Gewicht fallt der An-
teil der Regentage sowie die mittlere Masse leichter Nutzfahrzeuge. Die LKW-Anteile und die
mittlere LKW-Masse zeigen den grofiten Einfluss und sind deshalb moglichst exakt zu erfas-
sen.

Sowohl die EPA-Formel als auch die innerhalb dieser Studie genutzte korrigierte EPA-
Formel berlcksichtigen nicht die Abhangigkeit der PM10-Emission von der Fahrzeugge-
schwindigkeit. Es ist jedoch zu erwarten, dass es bei Fahrzeugen mit groRerer Fahrge-
schwindigkeit zu einer starkeren Emission in Form von aufgewirbelter Staubbeladung kommt
als bei Fahrzeugen mit geringerer Fahrgeschwindigkeit. Es erscheint notwendig, dass bei
einer Uberarbeitung der EPA-Formel auch die mittlere Fahrgeschwindigkeit beriicksichtigt




wird, um bei der Fragestellung nach Emissionsminderungsmaflinahmen auch auf die Sensiti-
vitat der PM10-Emission auf die Fahrgeschwindigkeit eingehen zu kénnen.

4 MASSNAHMEN

Aufbauend auf den zuvor ausgefiihrten Betrachtungen wurde eine Ursachenanalyse durch-
gefuhrt und diskutiert. Diese liefert die Grundlagen zur Erstellung eines MaRnahmenplanes
zur Reduzierung der PM10-Immissionen im Bereich der Goéttinger Stral3e als typisches Bei-
spiel fur ein stadtisches Quartier. Als wesentliche Emissionseinfliisse ergaben sich:

Verkehrsaufkommen

Fahrweise der Fahrzeuge
Zusammensetzung der Fahrzeugflotte
auspuffbedingte Emissionsfaktoren sowie

nicht auspuffbedingte Emissionsfaktoren

In der Studie von Béchlin et al. (2003) wurden allgemeine Minderungsmalinahmen zu vorge-
nannten Themenfeldern diskutiert, unterschieden nach den Quelltermen auspuffbedingte
Emissionen und nichtauspuffbedingte Emissionen. Dabei wurde fir beide Terme jeweils un-
terschieden zwischen zukinftigen Verringerungen der Emissionsfaktoren entsprechend dem
Stand der Technik aus heutiger Sicht und darlber hinaus gehende MalRnahmen. Diese Min-
derungsmalRnahmen wurden diskutiert und fir eine Anwendung in der Géttinger Stral3e be-
urteilt. Es gibt bzgl. der Quantifizierung der Wirkungen solcher Minderungsmafinahmen bis-
her aber kaum belastbare Informationen.

Als erfolgversprechende Malinahmen, anlehnend an den LAI-Bericht ,Malihahmenplanung”
(LAI, 2001), ergaben sich fur die Goéttinger Stral3e die Einflihrung von Verkehrsleit- oder Ma-
nagementsystemen bzw. gebietsbezogene Verkehrsverbote und —beschrankungen. Die Ver-
stetigung des Verkehrsflusses auch in Zusammenhang mit Geschwindigkeitsbeschrankun-
gen wurde andiskutiert, die Auswirkungen kénnen aber derzeit in diesem Projekt nicht quan-
tifiziert werden.

5 FAZIT

Zusammenfassend kénnen aufgrund der durchgefihrten Untersuchung und basierend auf
den im Untersuchungszeitraum erfassten Messergebnissen fur die Goéttinger Straf3e folgende
Aussagen getroffen werden:



Die PM10-Immissionen in der Goéttinger Stra3e werden mit einem Anteil von 30 — 40 %
durch den Verkehr in der Gottinger Stral3e verursacht. Dies konnte sowohl mit den Aus-
breitungsrechnungen als auch mit der Rezeptormodellierung ermittelt werden. Der grof3-
raumige Hintergrund liefert einen Beitrag von ca. 45 — 55 %, der lokale Anteil aus dem
Raum Hannover liegt bei ca. 15 %.

Die PM10-Verkehrsemissionen resultieren zu ca. 20 % aus den Auspuffabgasen und zu
ca. 80 % aus Kfz-bedingtem Abrieb, Verschleppung und dem aufgewirbelten Strafl3en-
staub (siehe Abb. 5).

Der Stral3enstaub wiederum resultiert zu max. 2/3 aus Straenabrieb. Ein Minimalwert
konnte hierfiir nicht angegeben werden. Der Rest ist bedingt durch Reifen-, Kupplungs-
und Bremsabrieb der durchfahrenden Fahrzeuge sowie durch sonstige Verschmutzungen
(Schmutz durch Reifen, Abwehung von Ladungen etc.). Die hohen Anteile der LKW am
Verkehr liefern einen wesentlichen Beitrag zu den hohen PM10-Immissionswerten. Ande-
re dominante Quellen aul3er dem Verkehr konnten nicht ausgemacht werden.

Ferntra
Strass
Stadt

Reifen
Kupplung
Bremsabg

Abb. 5: Anteile der PM10 Herkunft in der Gottinger Stral3e
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Submikrone Partikel und PMx an einem Hot Spot:
Stadtautobahn Berlin

Dieter Bake, Umweltbundesamt Berlin

(IUTA, Workshop PMx-Quellenidentifizierung, Duisburg 2004)

Die Messstelle des Umweltbundesamtes an der Stadtautobahn Berlin ist seit 1996 in Betrieb.
Sie gehdrt aber nicht zum Messnetz des Umweltbundesamtes, sondern wird fir Vergleichs-
messungen im Hinblick auf eine Standardisierung genutzt . Hier wurden u.a. die CEN-Ver-
gleichsmessungen fiir PM, s durchgefuhrt. Seit 2001 werden Untersuchungen tber ultrafeine
Partikel (UFP) mit Hilfe eines ,,Scanning Mobility Particle Sizer* (SMPS) vorgenommen. Die
Abb. 1 gibt ndhere Hinweise Uber die Messstelle. Ihre Lage westlich der Stadtautobahn ist
wohl nicht ideal unter Berlcksichtigung der tiblichen Westwinde. Aber die mehrjéhrigen
Messungen der Windrichtung an der Messstelle selbst zeigen haufige NNW- bzw. SO-Winde.

Lageplan der Messstelle Stadtautobahn Berlin
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« Stadtautobahn: 6 Fahrspuren + Auf- und Abfahrt

« Ca. 150.000 Kfz / 24 h; Lkw-Anteil ca. 10-15 %

« Messcontainer ca. 4 m vom Fahrbahnrand und ca. 4 m oberhalb
Einfluss durch Autobahn bei Wind aus NNW bis O

« Ansaugung der Probeluft durch Edelstahlrohr (& 100mm) mit 2 m/s;
Isokinetische Luftzufiihrung zum SMPS mit 1 L/min

* Messzeitraum Sept. 2001 — Sept. 2002; 1 h - Messwerte

Abb. 1: Lageplan und Beschreibung der Messstelle an der Stadtautobahn Berlin

Die starke Abhéngigkeit der Partikelanzahlkonzentrationen von der Windrichtung
verdeutlichen Abb. 2 und Abb. 3.

Partikelanzahlkonzentrationen in Abhangigkeit von der Windrichtung
(gemittelt Montag bis Freitag)
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Abb. 2: Einfluss der Windrichtung auf die Konzentration der UFP



Prozentuale Konzentrationen in Abhangigkeit von der Windrichtung
Berlin Stadtautobahn
N
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Abb. 3: Windrichtungsabhéngigkeit von UFP (10-30nm), PM;, und PM,5

In Abb. 3 ist erkennbar, dass ultrafeine Partikel (hier nur dargestellt der GroRenbereich von
10-30 nm, in dem die hdchsten Partikelanzahlen auftreten) starker von der Verkehrsquelle
beeinflusst werden als PM;o und PMs.

Die Abb. 4 zeigt den typischen Tagesgang der Partikelanzahlkonzentration (gemittelt aus
allen 1h-Werten) bezogen auf 0 Uhr. Der Anstieg zwischen 4 und 8 Uhr geht wohl parallel
mit dem zunehmenden Kfz-Verkehr (morgendliche ,,rush-hour). Zwischen 16 und 20 Uhr
zeigt die Kurve einen Sattel (abendliche ,,rush-hour®).

Tagesgang der prozentualen Partikelanzahlkonzentration
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Abb. 4: Tagesgang der Partikelanzahlkonzentration (bezogen auf 0 Uhr = 100 %)

So wie der Tagesgang vom Kfz-Verkehr beeinflusst wird, so ist auch beim Wochengang des-
sen Einfluss erkennbar. Die Abb. 5 stellt die nach GroRenklassen aufgeteilten Partikelanzahl-
konzentrationen dar, und zwar relativ bezogen auf die gemittelten Ergebnisse der Sonntage,
weil an diesem Wochentag die geringsten Konzentrationen gemessen wurden.



Prozentuale Partikelanzahlkonzentration in Abhangigkeit vom Wochentag
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Abb. 5: Wochengang der relativen Partikelanzahlkonzentrationen unterteilt in GréRenklassen
(bezogen auf Sonntag = 100 %)

Alle PartikelgroRen haben von Montag bis Sonnabend héhere Konzentrationswerte gegeniiber
Sonntag, aber besonders die Partikel von 10-50 nm zeigen von Montag bis Freitag einen ho-
hen Anstieg bis ber 200 % gegeniiber Sonntag. Aus den Abb. 4 und 5 I&sst sich also der
Schluss ziehen, dass der Kfz-Verkehr die Hauptquelle flr ultrafeine Partikel ist. Die absoluten
Partikelanzahlkonzentrationen in Partikel/cm? als 1h-Mittelwerte zeigt die Tab. 1. Der gemes-
sene PartikelgroRenbereich umfasste Partikel von 8 — 280 nm.

Anzahl der Arithmetischer Median 98%-Wert Maximal-Wert
1h-Werte Mittelwert
Partikel/cm3 Partikel/cm3 Partikel/cm3 Partikel/cm3
7164 29.000 20.000 111.000 258.000

Tab. 1: Ergebnisse der Partikelanzahlkonzentrationen an der Stadtautobahn Berlin

Wie schon erwadhnt wurden bzw. werden regelmaRig, wenn auch in verschiedener Intensitét,
an der Messstelle PM1o- und PM, 5-Messungen vorgenommen. Wéhrend der einjahrigen
Messperiode fiir die Partikel ergaben sich insgesamt 98 parallele 24 h-Messungen. Die 1h-
Werte der Partikelanzahlkonzentrationen wurden entsprechend zu 24h-Werten zusammen
gefasst. Die PMyo- bzw. PM; s-Messungen wurden als manuelle gravimetrische Probenahmen
durchgefuhrt und fanden deshalb auch nur jeweils von Montag bis Freitag statt. Somit sind
diese Vergleiche nur représentativ fir diese Wochentage.

Dargestellt sind in der Abb. 6 die Minimum-, Maximum- und einzelne Perzentilwerte. Die
linke Ordinate gibt die Massenkonzentrationen in pug/m? fir PMyo, PM, 5 und Partikelmassen-




konzentration an, die rechte die Partikelanzahlkonzentration in 103 Partikel/cm3. Die Umrech-
nung der Partikelanzahlkonzentrationen in Partikelmassenkonzentrationen erfolgte gréf3ense-
lektiv unter der Annahme kugelfoérmiger Partikel und einer Partikeldichte von 1,5 g/cmé.
Auffallend ist in Abb. 6 der fast gleichartige Verlauf aller vier MessgréRen. Zumindest beim
Median (0,5 Perzentil) zeigt sich, dass die PM, s-Konzentration zur Hélfte von der Partikel-
massenkonzentration (Partikel von 8-280 nm) bestimmt wird. Des weiteren kann man beim
Median erkennen, dass in etwa 20 pg/m3 PM; 5 einer Partikelanzahlkonzentration von 20.000
Partikeln/cms3 entsprechen.

Die zusatzlich angegebenen Korrelationskoeffizienten zwischen PM-Werten und Partikelan-
zahl bzw. —masse sind alle gréRer als 0,5, was auf eine funktionale Abhangigkeit schlie3en
lasst.

PM10; PM2,5; Partikelanzahl- und -massenkonzentration
(98 parallele 24h-Messungen; Sept.2001-Sept.2002; Stadtautobahn Berlin)
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Abb. 6: Vergleich von parallelen PM- und Partikelmessungen

Die Quellenidentifizierung ist also bei den ultrafeinen Partikeln anscheinend eindeutig. Unter
der Annahme, dass die Quelle, hier also der Kfz-Verkehr, als einziger Emittent fir ultrafeine
Partikel anzusehen ist und somit immer gleiche Immissionssituationen auftreten hinsichtlich
der PartikelgroRenverteilung, mussten die Partikelanzahlkonzentration und die Partikelmas-
senkonzentration einen parallelen Verlauf zeigen, da dann immer gleiche Umrechnungsbedin-
gungen gegeben sind.

Die Abb. 7 zeigt nun aber, dass im zeitlichen Verlauf (Monatsmittelwerte) zwischen Anzahl-
und Massenkonzentration Unterschiede auftreten kénnen. Demnach muss noch eine weitere
Partikelspezies mit einer anderen GrolRenverteilung auftreten. Der dargestellte zeitliche Ver-
lauf Gber die Monate l&sst den Schluss zu, dass in der Vegetationsperiode zusatzliche Partikel
auftreten, die somit die vom Kfz-Verkehr beeinflusste Partikelgrofienverteilung verandern
und die Partikelmassenkonzentrationen anwachsen lassen. Durch die Betrachtung der
einzelnen PartikelgroRenklassen konnte festgestellt werden, dass hauptséachlich Partikel in der
GroRe von 20-100 nm an diesem Effekt beteiligt sind.



Messtelle Berlin, Stadtautobahn
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Abb. 7: Vergleich zwischen Partikelanzahl- und Partikelmassenkonzentration

Zusammenfassung

In einer einjahrigen Messreihe wurden an der Messstelle Stadtautobahn Berlin Untersuchun-
gen Uber das Vorkommen von ultrafeinen Partikeln durchgefihrt. Durch windrichtungsabhan-
gige Betrachtungen und zeitliche Aufschlusselung der Partikelanzahlkonzentrationen mit
Hilfe von Tages- und Wochengangen l&sst sich der Einfluss des Kfz-Verkehrs auf die Immis-
sionssituation der ultrafeinen Partikeln belegen.

Der Vergleich zwischen Partikelanzahl- und -massenkonzentration gibt Hinweise darauf, dass
sich Verschiebungen in der PartikelgréRenverteilung und damit der Partikelmassenkonzentra-
tion ergeben konnen durch Partikel, die nicht dem Kfz-Verkehr entstammen.
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PM - Qudlenidentifizierung, Duisburg, 22.-23.01.2004

Queéllenzuordnung anhand aktueller Immissions- und

Emissionsdaten in Berlin
A. John, T. Kuhlbusch
(IUTA eV., Duisburg)
und
M. Lutz
(Senatsverwatung fur Stadtentwicklung, Berlin)

Einlatung

Im Zeitraum vom 15/09/01 bis 15/09/02 wurden im Rahmen des Projektes "Ursachenanayse
von Fengaub(PM10)-Immissonen in Belin af der Bads von Messungen der
Staubinhatsstoffe am Stadfrand, in der Innengtadt und in einer Stralenschlucht” an 4 Berliner
Stationen Messungen der PM10 Massen und Inhdtsstoffkonzentrationen durchgefiihrt. Die
untersuchten Standorte waren Frankfurter Allee ("MC174"; Verkehr), Nansenstral’e ("MC42",
sadt. Hintergrund), Marienfelde und Buch ("MC27' bzw. "MC77", Stadtrand). Spéter
wurden noch die Beliner Sation Frohnauer Turm  ("FT", Hohe 324m Uber Grund,
Hintergrund, ab 18/10/01) sowie die beiden Brandenburger Stationen Paulinenaue ("PA",
regionder Hintergrund, ab 04/01/02) und Hasenholz ("HH", regionder Hintergrund, &b
08/02/02) ins Messprogramm aufgenommen. Zusdizlich danden lber den  gesamten
Messzeitraum die  PM10-Massenkonzentrationen der  UBA-Stationen  Wadhof  und
Neuglobsow ("WH" bzw. "NG", Hintergrund) zur Verfligung. Abbildung 1 zeigt die Lage der
Messstandorte.
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Abbildung 1: Lage der Messstandorte
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PM - Qudlenidentifizierung, Duisburg, 22.-23.01.2004

PM 10-M assenkonzentr ationen

Die PM10-Massenkonzentrationsbestimmung  efolgte an dlen genannten Stationen mit  Hilfe
der manuelen Fltrie'sammler Digitd DHA 80. Abbildung 2 zegt die PM10-Mittedwerte im
Messzeitraum 15/09/01-15/09/02 (FT erst ab 18/10/01, PA ab 04/01/02, HH ab 08/02/02) und
die Anzahl an Uberschreitungen des Tagesmittelwertes von 50 pg/me pro Jahr. An keiner der
untersuchten Stationen wurde der Jahresgrenzwert von 40 pg/m@  Uberschritten. Mit 55
Uberschreitungen des Tagesmittelwertes liegt die Verkehrsstation MC174 iber den maximal
erlaubten 35 Uberschreitungen pro Jahr (guiltig ab 2005).

40 Uberschreitungen TMW__
35 55
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w5 25
£ 14* 15 =
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Abbildung 2: Mittelwerte PM10 und Anzahl der Tage > 50 pg/m3 / Jahr
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Abbildung 3: Zusammenhang zwischen Jahresmittelwert und Anzahl Uberschreitungen Tagesmittelwert
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Abbildung 3 zeigt den Zusammenhang zwischen dem Jahresmittdwert und der Anzahl an
Uberschreitungen des Tagesmittelwertes. Fir die untersuchten Stationen ergibt sich, dass bei
einem Jahresmittelwert von 29 pug/m® mit 35 Uberschreitungen des Tagesmittelwertes von
50 pg/me zu rechnen i<

Windrichtungsanalysen

zagt die Abhangigkeit zwischen Windrichtung und PM10-Massenkonzentration am Beispie
der d&dtischen Hintergrundstation MC42. Die linke Grafik  (Tagesmittelwerte  der
Windrichtung) zeigt das Vorherrschen insbesondere von (Sld)West- und, weniger ausgeprégt,
von Ogwinden. In der rechten Grafik sand die mittleren PM10-Konzentrationen fir die 10°-
Windrichtungssektoren dargestdlt. In diesr Art der Darstdlung snd dle Windrichtungen

gleichermaien gewichtet, so dass auch Messungen hoher Massenkonzentrationen aus nicht

bevorzugten Windrichtungen zu ekennen snd. Hier zeigen sSch die  hochgen
Konzentrationen bel Os- und Sidostwind. Diese Wetterlagen sind  bedeutsam  beziiglich
Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes. Hinsichtlich des Beitrages zum Jahresmittdlwert ist
dagegen die Windrichtungsverteilung mit zu berlickschtigen. In der unteren Grafik it daher
die PM10-Konzentration mit der Windrichtungshéufigkeit gewichtet und normiert. Diese
Windrose zeigt, dass im Jahresdurchschnitt Sldwestwind- und Ostwind-Wetterlagen den
grolten Betrag zur PM10-Immissonsdtuation ligfern, mit  geringeren  Betréggen  be
Sidostwind-Wetterlagen. Damit ergibt sch im Verglech zur Windrichtungsvertelung ene
deutlich d&kere Gewichtung der  Osgwindwetterlagen  hingchtlich  der PM10-
Immissonsbelastung.

Konzentrations-
verteilung
ungewichtet

Konzentrationsverteilung
gewichtet 180

Abbildung 4: Abhangigkeit zwischen Windrichtung und PM10-Massenkonzentration (M C42)
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Mittlere Zusammensetzung PM10 08/02/02-15/09/02
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Abbildung 5: Mittlere chemische Zusammensetzung an den einzelnen Stationstypen

Abbildung 5 zegt die mittlere chemische Zusammensstzung von PM10 fur die enzenen
Saiongtypen. Dabel wird deutlich, dass beispidsweise dementarer Kohlenstoff von 5% im
Hintergrundaerosol bis auf 13% an der Verkehrsstation angteigt, bel ebenfals ansteigenden
aboluten  Konzentrationen. Bel  Cdcium ds  Erdkrusenbestandtell  zeigt sch  vom
Hintergrund zur gédtischen Station nur en leichter Angtieg des prozentuden Antels, an der
Verkehrsstation dagegen wieder eine deutliche Zunahme. Auch der nicht andyserte Rest hat
an gé&dtischer und Verkehrsstation eine hohere Bedeutung ds an den anderen Stationen. Die
sekundéren Inhdtsstoffe Nitrat, Sulfat und Ammonium nehmen zwar absolut auch zu, rdaiv
geschen nimmt ihr Antell an PM10 dagegen vom Hintergrund zu den stérker anthropogen
bel asteten Stationen hin ab.

Vergleich unterschiedlicher PM 10-M assenkonzentr ationsber eiche

Zur Beantwortung der Frage, weche Inhdtsstoffe insbesondere zu hohen PM10-
Massenkonzentrationen  beitragen, wird die chemische Zusammensstzung unterschiedlicher
Konzentrationsbereiche betrachtet. In Abbildung 6 @ i zunéchs die mittlere chemische
Zusammensetzung  (absolute  Konzentrationen) fir den gesamten Messzeitraum  dargestellt.
Anschlief?end sind die Daten in die Tage mit Massenkonzentrationen <30 pg/ms, 30-50 pg/md
sowie >50 ug/m® aufgeteilt. Abbildung 6 b) zegt die mittlere Zusammensetzung (relativ) fr
den  Konzentrationsbereich <30 pug/m3.  Daneben  ig¢  die  Zusammensetzung  der
Massenkonzentrationszuwéchse von <30 nach 30-50 pg/m? sowie von 30-50 nach >50 pg/m?®
dargesdlt. Gleche Antele der Inhdtsstoffe bedeuten dabei  einen  proportionaen
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Massenkonzentrationszuwachs, hothere  Anteile enen Uberproportionden  Zuwachs. Der
Veglech der niedrigegn Massenkonzentrationen mit  dem  Angieg nach  mittleren
Konzentrationen zeigt ein relaiv proportiondes Wachdum der Inhatsstoffe, mit Ausnahme
der Seesdzkomponenten Natrium, Magnesum und Chlorid, deren Konzentrationen sogar
abnehmen. Deutlich unterschiedlich ist der Ubergang zu hohen Massenkonzentrationen, der
durch die Zunshme der sekunddren Inhdtsstoffe Nitrat, Sulfaa und  Ammonium
gekennzeichnet ist, bel ener rdativen Abnahme der Kohlengtofffraktionen EC und OM sowie
des nicht andyserten Restes.

a) b)
120% [ ‘
|EIOM HEC ONO3- O0S042- ONH4+ ECI,Na,Mg 0K ,Ca ORest |
07 MC 42 PM10 15/09/01-15/09/02 100%
60 4
- '
] 80%
50 /v
= —>
2 ! -
60%
§1 E (0} e
30 c
g © — Pl
20 % 40%
< — T
I B . ==
0/ -
N - | e H
—>
gesamt (357) <30pg/m3  30-50pg/m3  >50pg/m?3 l
(254) (84) (19) 0% .
< 30 pg/ms3 <30 nach 30-50 30-50 nach > 50
Hg/m? Hg/m?

-20%

Abbildung 6: Mittlere chemische Zusammensetzung (MC42) fir a) unterschiedliche
Konzentrationsbereiche sowie b) Konzentrationszuwéchse von <30 nach 30-50 pg/m? und 30-50 nach >50
pug/m?

Bem Veglech dler untersuchten Stationen ergibt Sich, dass insbesondere Nitrat enen
Uberproportionden Beitrag zum Angieg der PM10-Massenkonzentration liefert, gefolgt von
Ammonium und Sulfst. Elementarer Kohlensioff, Cacium und Kdium sowie der nicht
andysete Res zeigen in ewa enen proportionden Angieg, wobe hier gewisse
Unterschiede fir die enzdnen Sandorttypen zu verzeichnen snd. Bem  organischen
Kohlengoff findet sch mest en unterproportionder Andieg, und die Seesdz-Elemente
Natrium, Chlorid und Magnesium sind sogar neggtiv.

Abbildung 7 zegt nochmds die Windrichtungsvertellung, diesmd aufgetalt in die 3
Konzentrationsbereiche  <30ug/m3, 30-50pug/m® und >50pg/nme. Die Grafik zeigt, dass be
niedrigen Massenkonzentrationen  westliche  Windrichtungen vorherrschen. Be mittleren
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Konzentrationen ist die Vorzugswindrichtung Ost bzw. Sidost, und be hohen PM10-

Konzentrationen kommt der Wind vorzugsweise aus Osten.

Konzentrationsbereiche B<30 ug/ime

0 O>50ug/m3
? 030-50pg/m3

180

Abbildung 7: Windrichtungsverteilung fir 3 PM 10-K onzentrationsbereiche

Episodenanalysen

In Abbildung 8 ist die Zeitrethe der PM10-Massenkonzentration fir alle Stationen dargestdlt,
fir den Zetraum 10/03/02 bis 10/04/02. Die Grafik zeigt den padlden Velauf der
Massenkonzentrationen  fuir  die  unterschiedlichen Standorte, mit  den  geringsten

Konzentrationen fur die Hintergrunddationen und dSufenweissm  Angieg Uber regionden
Hintergrund, Stadtrand, stadt. Hintergrund hin zur Verkehrsstation.
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Abbildung 8: Zeitreihe PM10 aller Stationen, Marz-April 2002
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Abbildung 9 zeigt bespidhaft die 3-Tage Rickwaértstrgjektorien fur den 24/03/02, den Tag
mit den niedriggen PM10-Konzentrationen, und fir den 31/03/02, den Tag mit den hdchsten
Konzentrationen. Wéhrend der eadee Fdl ene typische Stuation flir niedrige
Immissonsbelastungen dargdlt, ist der zweite Fal mit recht langen Rickwéartstrgektorien
eher untypisch fir hohe Massenkonzentrationen. Im Mittel verkiirzt sch die Trajektorienlénge
(72h) von 2712 km auf 905 km bei Betrachtung der PM10-Konzentrationsbereiche <30 pg/m?
bzw. >50 pg/m? fur die Verkehrsstation bzw. von 2563 km auf 718 km an der st&dtischen
Hintergrunddation. Deutlich wird an dem Beisiid der Einfluss maitimer bzw. kontinentaler
Luftmassen auf die Immissonsstuation.

3d Rudesartstrddonen - Heobachtungsor : Frankdurer
Starts worn 24 03 300 mit 2 Shuncenmarken

2d Rickwairistrasktanen - Beooachiurgsart - Frankfurer
Starts vom 31022002 mi 3 Shndenmaren

Abbildung 9: 72-Stunden Rickw értstrajektorien fir die Tage 24/03/02 und 31/03/02

Betrachtet man die Tage mit Massenkonzentrationen >50 pg/ms3, so standen fir dle Stationen
103 Messtage mit kompletter chemischer Andytik der Inhdtsstoffe zur Vefigung. Mit Hilfe
von Ahnlichkeitsanalysen lassen sich diese Tage mit Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes
in unterschiedliche Episodentypen eintellen. % diessr Tage waren an der Stadtstation durch
sekundére lonen geprégt, ein knappes Vietd waren Mischtypen aus sekundéren lonen mit
Calcium und dem Rest bzw. EC. Ein Tag war durch Cacium und den "Rest" ds Indikator fir
Aufwirbdungsprozesse  charakterisiert, und eine wetere Grenzwertiiberschreitung  entstand
durch das Silvesterfeuerwerk. Teilt man den sekundéren Episodentyp weiter auf, so entfallen
etwa 40% auf Nitrat-geprégte Episoden, 30 % auf Sulfa-geprégte Episoden, und weitere
30 % auf Tage, an denen sowohl Nitrat d's auch Sulfat erhdht sind.

Betrachtet man die Vetdlung der PM10-Massenkonzentrationen >50ug/m®  auf die
Wochentage, so l&sst dch fir die st&dtische Hintergrundstation MC42 kein Wochengang
ekennen, dea die Tagesgrenzwertlberschreitungen auf lokale anthropogene Aktivitéten
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zurUckfuhren lief?e. Auch fir die Verkehrsstation MC174 ergibt sich noch kein ausgeprégter
Wochengang. Klammet man dagegen den regionden und Uberegionden Einfluss durch
Differenzbildung MC174-MC42 aus, 0 ergibt sich ein durch den lokaen Verkehrsbetrag
geprégtes Bild mit den niedrigten Werten am Wochenende und deutlich hoherer  Anzahl
wahrend der Woche.

12

Omc420Omc174 BMC174-MC42 .

5

=
o
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I

Anzahl Tage Uberschreitungen
»

N
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Abbildung 10: Verteilung der Tagesgrenzwertiiberschreitungen auf die Wochentage

Queéllenzuor dnung nach dem Ansatz L enschow et al. (2001)
In ihrem Ansatz gehen Lenschow e d. (2001) von dem Betrag unterschiedlicher
Qudlregionen zur PM10-Immissonsstuation an einem besimmten "Hot Spot* aus. An der
Verkehrsstation handelt es dch dabe be den durchschnittlich 33pg/m® zu 49% um
Hintergrundaerosol, 11 % Betrag aus dem regionden Hintergrund und 9 % Beitrag der
Stadtrandgebiete. Weitere 8 % sind stédtischer Beitrag, und 23 % kommen schlieldich von der
lokden Qudle "Vekehr" hinzu. Fir ene detallietere Betrachtung der Betrége der
Qudlregionen zu PM10 enschliefdlich der chemischen Inhdtsstoffe lassen sch  die
Stationstypen "Hintergrund"

Verkehr (FT, Frohnauer Turm),
S042- " Stadtt” (MC42, Stadt.
S’SZ_’ Hintergrund) und "Verkehr"
1,7% (MC174) heranziehen (dehe

EC

5 9% Abbildung 11).

Abbildung 11: Beitrdge der
Na,Mg,Cl ’ einzelnen Quellregionen zu PM 10

Stadt S042- / NO3- EC 118

1,6% 3,9% 3,5%
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Betrachtet man die am Messpunkt bestimmte PM10-Konzentration, so liefert bespiesveise
der dementare Kohlengtoff im Mittd nur 28% Beitrag dazu aus dem Hintergrund, aber
3,5 % aus dem Stadtbereich und 5,9 % aus der lokden Qudle "Verkehr".

Im Unterschied dazu stammt das sekundére Sulfat zu 10,2 % aus dem Hintergrund und nur zu
1,6 % und 0,9 % aus "sé&dtischen” bzw. "lokden™ Qudlen.

Etwas adweichend schaut das Bild beim sekunddren Nitrat aus, (5,1%, 3,9%, 1,7 % fir
Hintergrund, Stadt, VVerkelr), bel dem die lokaen Batrége nicht zu vernachl&ssigen sind.

Abbildung 12 fasst die Betrage der enzdnen Qudlregionen zu PM10 nochmas zusammen.
Die Grdfik differenziet nach den Inhdtsstoffen, die wie die Seesdzkomponenten Natrium
und Magnesum oder das sekundée Sulfat hauptsichlich aus dem Hintergrund stammen,
wohingegen der nicht andyderte Rest, Cdcium und dementarer Kohlenstoff hauptséchlich

aus der lokaen Qudle "Verkehr" kommen.

|I Hintergrund M Stadt IlVerkehr |

Verteilung PM10

Abbildung 12: Beitrége der einzelnen Quellregionen zu PM 10 bzw. Inhaltsstoffen

Ordnet man die in Abbildung 11 gezegten Immissonsbatrége mit Hilfe von regionden und
lokden Emissonskatastern den enzelnen Quelgruppen zu (Berticksichtigung sowohl von
priméen ds auch sekundéren Partikeln), so ergibt sch das in Abbildung 13 gezeigte Bild. So
trigt bepidsveise der Veker Uber Auspuffemissonen zu 7% Uber das
Hintergrundaerosol, zu 9% Uber den Sédtischen und zu weteren 11 % Uber den lokaen
Antell zur PM10-Konzentration an der Verkehrsstation bel. Die durch die Qudle "Verkehr"
Uber Aufwirbdung und Abrieb erzeugten Partikel gehdren eher zur Grobstaubfraktion und
haben daher insbesondere lokaen Einfluss (15% Beitrag Verkehrsstation), ihre Bedeutung
nimmt jedoch mit zunehmender Didanz vom Messort &b (6% Stadt, 1% Hintergrund).
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Wéhrend Indudtrie und Heiz-/Kraftwerke noch 14% bzw. 9% im Hintergrundaerosol
ausmachen, reduziert sich deren Beitrag im Stadtbereich auf jeweils 1 %.

Verkehr Str.-Verkehr Hint .
Aufw.+Abrieb % Intergrun

15% Aufw.+Abrieb
1%

Industrie
14%

Str.-Verkehr
11%

Heiz-/Kraftwerke
9%

Ubrige
7%

Hausbrand

3%

Hausbrand
5%

Heiz-/Kraftwerke Landwirtschaft
1% Industrie 4%
1% Aufw.+Abrieb brige
Stadt 6% Str.-Verkehr 7%
9%

Ubrige: Losemittel, mobile Maschinen, Millverbrennung, Sonstige

Abbildung 13: Beitrége der einzelnen Quellgruppen zu PM 10, gegliedert nach Quellregion

Mullverbrennung
mobile Maschinen 1%

Sonstige
3%

7%

Losemitte Str.-Verkehr
Landwirtschaft 4% 28%
4%
Hausbrand
8%
Heiz-/Kraftwerke
9%
Aufw.+Abrieb
Industrie 21%

15%

Abbildung 14: Beitrége der einzelnen Quellgruppen zu PM 10 (gesamt)

Abbildung 14 fast die Betrégge der Qudlgruppen aus den enzenen Quelregionen
zusammen. Damit ergibt sich fir die an der Verkehrsstation MC174 gemessenen 33 pg/m?
PM10 en Betrag des Vekehrs von insgesamt knapp der Hafte (49 %), der sch aus
Auspuffemissonen (28 %) und Aufwirbeung/Abrieb (21 %) zusammensetzt.
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Zusammenfassung

Die PM10-Massenkonzentrations- und  Inhdtsstoffbetimmungen  an unterschiedlichen
Standorten in Berlin und Brandenburg Uber den Messzeitraum eines Jahres (Sept. 2001-Sept.
2002) haben gezeigt, dass

an keiner der Stationen der Jahresgrenzwert von 40 pg/me Gberschritten wurde

an der Vekehrsstation der Tagesgrenzwet von 50 pg/m® héufiger ds 35 md

Uberschritten wurde

bei enem Mittdwet von 29 ug/m® mit den maxima erlaubten 35 Uberschreitungen

des Tagesgrenzwertes zu rechnen ist.
Andysen der Tage mit Grenzwertlberschreitungen haben ergeben, dass

Odliche Windrichtungen enen Uberproportionden Betrag zu den Tagen mit hohen

Massenkonzentrationen lieferten

L eitsubstanzen hoher Massenkonzentrationen Nitrat, Ammonium und Sulfat waren

¥, der Tage mit Tagegrenzwertiberschreitungen dem Episodenyp "sekunda™

zugeordnet werden konnten, der sch in die Untertypen “"Nitrat" (40 %), "Sulfat”

(30 %) und "Nitrat/Sulfat" (30 %) auftellen liefd
For Minderungsmalinahmen bedeutet dies, dass insbesondere die Vorlaufersubstanzen
Stickoxide,  Ammoniak  und  Schwefddioxid  gesenkt  werden missen,  um
Grenzwertlberschreitungen zu redwzieren. Neben diesen eher regionden bis Uberregionden
Mal3nahmen bietet jedoch auch der lokale Verkehr Ansitize zur PM10-Minderung, da gerade
hier das "Fass zum Uberlaufen" gebracht wird, d.h. an diesen "Hot Spots' der Grenzwert
Uberschritten wird (Sehe Wochengang der Tagesgrenzwertiiberschreitungen).
Fur die untersuchte Verkehrsdtation ergab die Andyse nach Qudlregionen, dass 49 % der
PM10-Immissonsbelastung  durch  Hintergrundaerosol  verursacht  wird, 27%  durch
sadtischen Beitrag und 26 % durch die lokade Quele "Verkehr". Be der Betrachtung nach
Emittentengruppen resultierte fUr die untersuchte Station ein Gesamtbeitrag des Verkehrs von
49 %. Waetere wichtige Quellen snd Industrie und Kraftwerke (24 %) sowie Hausbrand
(8%). Minderungsmadnahmen, die an diesen Quelen ansatzen, konnen sowohl die
"Grundbdastung”, dh. den Jahresmittedwert senken, ds auch die Anzahl der
Tagesgrenzwertiiberschreitungen reduzieren.
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Feinstaubquellen in Rheinland-Pfalz

T. Kuhlbusch, A. John, O. Romazanowa, S. Top
(IUTA e.V))

und
M. Weissenmayer
(Landesamt fiir Umweltschutz und Gewerbeaufsicht, Rheinland-Pfalz)

Einleitung

Im Zeitraum vom 28.3.2002 bis 26.3.2003 wurden an vier Standorten in Rheinland-Pfalz
PMo-Massenkonzentrationsbestimmungen und chemische Inhaltsstoffanalysen durchgefiihrt.
Die untersuchten Standorte waren Pfalzerwald-Hortenkopf (Hintergrund), Mainz-Goetheplatz
(stadtischer Hintergrund), Koblenz-Zentralplatz (Verkehrsstation) und Ludwigshafen-
Mundenheim (industriell und verkehrsbeeinflusste Station, stidtisch)(Abbildung 1). Ziel die-
ser Messkampagne war die Identifizierung und Quantifizierung der Quellen von PM;.

Rheinland-Pfalz

Abbildung 1: Lage der Messstandorte

Als Datengrundlage standen die Messwerte aus dem Zentralen Immissionsmessnetz Rhein-
land-Pfalz - ZIMEN iiber den gesamten Messzeitraum zur Verfiigung. PM,o-Massenkonzen-
trationen wurden online mit den FH-62 IR (1 Stunde Zeitauflosung) und manuell mit Digitel
DHA 80 (24 Stunden Probenahme) bestimmt. Die mit dem manuellem Verfahren belegten
Filter wurden chemisch auf Partikelinhaltsstoffe analysiert.

Basierend auf den online und manuell bestimmten PM;o-Massenkonzentrationen ergaben sich
die in Tabelle 1 und Abbildung 2 aufgefiihrten Kennwerte. Die Kenndaten der online Mess-
werte beruhen auf FH-62 IR Werten, die mit einem Faktor 1,3 multipliziert wurden. Tabelle 1
zeigt keine Uberschreitung des Jahresgrenzwertes von PM;g (40 ug/m?) an den vier Messsta-
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tionen. Die Station in Ludwigshafen-Mundenheim zeigt eine Uberschreitung der Tages-
grenzwerte fiir die online und die manuell bestimmten PM;o-Massenkonzentrationen
(> 50 pg/m? nicht haufiger als 35-mal zu tiberschreiten). Die Station Koblenz zeigt fiir die
online Messwerte mit 1.3 als Korrekturfaktor 44 Uberschreitungen des Grenzwertes pro Jahr.
Auf Grund von Korrelationsuntersuchungen der online-Werte mit den Werten des Digitel
DHA 80 kann aber davon ausgegangen werden, dass der Korrekturfaktor von 1.3 in Koblenz
zu hoch ist und die mit dem manuellen Verfahren bestimmte Uberschreitungshiufigkeit von
29 Tagen im Jahr richtig ist. Somit ist zu vermuten, dass nur in Ludwigshafen-Mundenheim
der ab 2005 (ohne Toleranzmargen) geltende Tagesgrenzwert fiir PM liberschritten wird.

Tabelle 1: PM,p-Kennwerte fiir den Zeitraum der Messkampagne
Ludwigshafen| Koblenz Mainz | Hortenkopf

Filter pug/m? pg/m? pg/m? pg/m?3
Mittelwert 31.6 28.0 251 16.1
Uberschr./Jahr* 47 29 20 3
Online
Mittelwert 28.8 33.0 28.0 16.2
Uberschr./Jahr* 37 44 34 2

* hochgerechnet auf 365 Tage
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Abbildung 2: Kenndaten der Stationen (basierend auf Filterwerten)

Windrichtungsanalysen

Die Windrichtungsanalysen fiir die PM;o-Massenkonzentrationen (1 Stunden Mittelwerte)
zeigten fiir den Hortenkopf keine ausgeprigte Vorzugswindrichtung. Fiir die Mainzer Station
zeigte sich eine Vorzugswindrichtung fiir PM( aus silid-Ostlicher Richtung (Stadtzentrum
Mainz) und nicht so ausgepriagt aus nord-westlicher Richtung (Industriechafen und Industrie-
gebiet). Eine ausgeprdgte Vorzugswindrichtung fiir PM; in Ludwigshafen sind Winde aus
Osten. In dieser Richtung liegt ein grofleres Industriegebiet. Eine zweite Vorzugwindrichtung
fiir PM)o in Ludwigshafen liegt im Nordwesten. In dieser Richtung liegt eine groBere Eisen-
bahnstation und weiter entfernt Industriegebiete. In Koblenz liegen die Vorzugswindrichtun-
gen im Siidosten und im Norden. Die letztere Windrichtung liegt in Richtung Industriehafen.
Die Hauptvorzugswindrichtung fiir PM;, Siidosten kann keinem spezifischen Gebiet zugeord-
net werden und ist vielleicht auf den lokalen Verkehr zuriickzufiihren.
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Chemische Zusammensetzung
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Abbildung 3: Mittlere chemische Zusammensetzung der PMo-Partikelfraktion an den vier
Messstandorten

Abbildung 3 gibt eine Ubersicht der mittleren chemischen Zusammensetzung von PM;, an
den untersuchten Stationen in Rheinland-Pfalz. Insgesamt zeigt sich ein plausibles Bild. Die
Anteile der Kohlenstofffraktionen (EC+OM) steigen von der Hintergrundstation (Hortenkopf)
zur Verkehrsstation (Koblenz) von 24% auf 34% mit den stidtischen Stationen Mainz und
Ludwigshafen bei 28%. Der Anteil der sekundéren Partikelbestandteile (SO42', NO;3;™ und
NH,") ist am hochsten an der Hintergrundstation (41%) mit abnehmenden Anteilen bei stei-
gender mittlerer PM,p-Massenkonzentrationen iiber Mainz, Koblenz nach Ludwigshafen. Die
fiir Seesalz typischen Inhaltsstoffe Na, CI' und Mg haben Anteile von 6% am Hortenkopf und
4% an den stadtischen Stationen. Eisen und die Mineralstaubelemente Ca, Al, K haben hohere
PM;o-Anteile in den stiadtischen Gebieten. Hierbei sind die relativ hohen Anteile dieser Ele-
mente in Ludwigshafen trotz geringerem Verkehranteil auffillig.

Ein Vergleich der chemischen Zusammensetzungen von PM;, mit Messwerten anderer Stati-
onen in Deutschland und der Schweiz zeigte, dass die untersuchten Stationen eine vergleich-
bare chemische Zusammensetzung innerhalb ihres Standorttypus (Hintergrund, stidtischer
Hintergrund, Verkehrsstation) aufweisen, wenn auch im unteren Konzentrationsbereich.

PM;,-Massenkonzentrationsabhingige chemische Zusammensetzung

Die chemische Zusammensetzung wurde flir drei PM,o-Massenkonzentrationsbereiche be-
rechnet (< 30 pg/m?, 30-50 pg/m3, > 50 ug/m?*) um zu untersuchen welche Inhaltsstoffe spezi-
fisch zu erhohten PM,o-Massenkonzentrationen beitragen. Abbildung 4 zeigt diese chemische
Zusammensetzung fiir die Konzentrationsbereiche < 30 pg/m? und > 50 pg/m? fiir Ludwigs-
hafen. Die deutlichste Zunahme an PM;y-Massenanteilen von 7,7% auf 16,4% ist fiir Nitrat zu
erkennen. Fiir die meisten anderen gemessenen Inhaltsstoffe (auBer Ammonium) sinken die
prozentualen Anteile.
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H 3
Ludwigshafen, < 30 pg/m* Ludwigshafen, > 50 pg/m
Rest Rest EC
26.2% EC 31.9% 6.8%
S MeO 11.2% bM
0.30% oM S MeO 16.8%
Fe203 20.43% 0.28% S -PAK
3.1% S PAK Fe2Q3 0 012%
AI203 £3e; 0016%  2.8% : e
2.8% mECSesisy . aas y
39 Al203 2
Ca $3K  Nos- 1.5% / | NO3-
1.8% 7 Y T 3337 16.4%
K == SO42- Ca S042-
0'83 e o\ g N 124% 1.6% 0.7% M4NH4I11'6%
g /Na - F- - 6.8% PM,,=21,246,2 Mg : +
0.5% 2.6%0.6% 2.8% 10 0.3% 0%?’&0.2% 1%@) 7.1% PM,,=71,5¢22,1

Abbildung 4: Konzentrationsabhidngige chemische Zusammensetzung (Bsp. Ludwigshafen)

Abbildung 5 zeigt die normierten Elementkonzentrationsverhiltnisse zwischen den Konzen-
trationsbereichen < 30 pg/m? und > 50 pg/m? fiir die vier untersuchten Stationen. Aus dieser
Abbildung wird deutlich, dass die massenrelevanten Verbindungen Nitrat und Ammonium
deutlich tiberproportional zum Massenkonzentrationsanstieg beitragen.
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Abbildung 5: Normierte konzentrationsabhéngige Elementverhiltnisse

Prozentual sind Nitrat, Ammonium und Sulfat (36%-61%), EC+OM (15-23%), der nicht ana-
lysierte Rest (15-36%) und die Summe von Ca, Al, Fe und MeO (0.6%-5,5%) die wichtigsten
Inhaltsstoffe, die zum Anstieg der Massenkonzentration von < 30 pg/m?® auf > 50 pg/m? bei-
tragen. Aufgeteilt nach den Messstationen erkldren die Ionen 61% des PMjy-
Massenkonzentrationsanstieges am Hortenkopf, aber nur 36% in Ludwigshafen. Dafiir erkla-
ren in Ludwigshafen die Summe von Ca, Al, Fe und £MeO 5,5% und der Rest 36% und da-
mit deutlich mehr als an den anderen Stationen. Insgesamt zeigt diese Untersuchung, dass in
Ludwigshafen die Elemente Mg, Ca, Al, Fe und XMeO sowie der Rest, der u.a. Si02 enthilt,
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zu den erhohten Massenkonzentrationen beitragen. In Koblenz (Verkehrsstation) sind insbe-
sondere die Inhaltsstoffe PbO, Cr,O3, Mn,O5; und ZnO erhoht.

Riickwirtstrajektorien

Zur Untersuchung in wie weit meteorologische Bedingungen die erhéhten PM,o-
Massenkonzentrationen beeinflussen, wurden die Entfernung der Riickwértstrajektorien zur
Messstation fiir die drei untersuchten Konzentrationsbereiche berechnet (Trajektorien berech-
net von Herrn Reimer, FU Berlin). Eine Betrachtung der Entfernung der Luftmassen zeigt
eine mittlere Verkiirzung der Distanz zur Messstelle auf 69%, 42% und 31% fiir 24 Stunden,
48 Stunden und 72 Stunden vor der Messung fiir das Verhéltnis der Distanzen (mittlere Dis-
tanz PM;o > 50 pg/m?/ mittlere Distanz PM;¢ < 30 pg/m?). Allgemein zeigte sich, dass hohere
PM,o-Massenkonzentrationen mit kiirzeren Riickwértstrajektorien korrelieren. Dieser Riick-
gang der Trajektorienldnge ist ein Mal} fiir die Mischung der Mischungsschicht mit hoheren
Luftschichten und der Verweilzeit der Luftmassen in der Mischungsschicht. Kiirzere Trajek-
torien bedeuten stabilere Luftmassen d.h. geringere Durchmischung der Luftmassen, was zu
einer ,,Anreicherung® von Luftschadstoffen fiihrt. Denselben Effekt hat auch die hohere Ver-
weilzeit der Luftmassen in der Mischungsschicht. Diese Verdnderung in den Transportvor-
gingen der Luftmassen hat Bedeutung fiir die rdumliche Zuordnung der Quellen. Kiirzere
Riickwirtstrajektorien fithren dazu, dass das Hauptquellgebiet der Luftschadstoffe eher im
,haheren Gebiet zur Messstation liegen im Vergleich zu Zeitrdumen mit ldngeren Riick-
wartstrajektorien.
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Abbildung 6: Mittlere Entfernung der Riickwirtstrajektorien wéahrend der letzten 48 Stun-
den bzw. 72 Stunden in Abhéngigkeit von der PM;o-Massenkonzentration.

Dieses verdeutlicht Abbildung 6, die die Entfernung der Luftmassen von der Messstelle in
Abhéngigkeit der PM,p-Massenkonzentration darstellt. Bei PM;p-Massenkonzentration < 30
pg/m? waren die Luftmassen 48 Stunden vor der Messung im Mittel 1000 km von der Mess-
stelle entfernt, bei Konzentrationen > 50 pg/m?* nur 500 km. Selbst 72 Stunden vor der Mes-
sung waren die Luftmassen bei PM;p-Massenkonzentration > 50 pg/m? nur 800 km von der
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Messstelle entfernt und somit néher an der Messstelle als im Fall der niedrigen Massenkon-
zentration 48 Stunden vorher.

Vergleich der chemischen Zusammensetzung zwischen den Stationen

Zur Identifizierung der wesentlichen Inhaltsstoffe, die zu erhohten PM;,-Massen-
konzentrationen in den stddtischen Bereichen fiihren, wurden die Inhaltsstoffkonzentrations-
verhéltnisse der stidtischen Stationen zu denen am Hortenkopf berechnet. Wesentliche Anrei-
cherungen (Anstieg der prozentualen PMo-Anteile) wurden an allen stddtischen Stationen fiir
EC, OM, K, Fe, Cr, Mn, Cu und Zn gefunden, alles Elemente und Verbindungen die dem
Verkehr oder der Emission von Mineralstaub zugeordnet werden konnen. Stationsspezifisch
zeigten sich Anreicherungen von Ca und Al (Mineralstaub) fiir Ludwigshafen, As, Pb und Cd
(Glashiitte fiir As) fiir Mainz und Ni (Verkehr) fiir Koblenz.

Quellenzuordnung nach Lenschow et al. (2001)

Die quantitativen Beitrdge der verschiedenen Quellregionen (Hintergrund, Stadt, Lokal) wur-
den nach einem Ansatz von Lenschow et al. (2001) berechnet. Die Beitrdge aus dem Hinter-
grund erklérten nach diesem Ansatz 60% (Koblenz) und 54% (Ludwigshafen). Der stidtische
Beitrag wurde mit 26% (Koblenz) und 23% (Ludwigshafen) berechnet. Der lokale Betrag zu
PM;, war in Ludwigshafen (23%) deutlich hoher als in Koblenz (14%). Insgesamt liegen die
Beitrdge der verschiedenen Regionen in dem Bereich, der auch fiir andere Stddte in Europa
bestimmt wurde.
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Abbildung 7: Vergleich der Zuordnung der Quellregionen nach dem Ansatz von Lenschow
et al (2001)

Eine separate Auswertung der Zuordnung der Quellregionen nach dem Ansatz von Lenschow
et al (2001) wurde fiir zwei Datengruppen durchgefiihrt, um spezifisch die Verdnderung der
Beitridge der Quellregionen an Tagen mit erhohten PM,p-Massenkonzentrationen zu untersu-
chen. Hierzu wurde das 1. Quartal 2003 und alle Tage mit PM,o-Massenkonzentrationen > 45
pg/m* in Ludwigshafen analysiert. Diese Analyse zeigte relativ gleichbleibende Anteile der
Quellregionen an PM;. Fiir Koblenz zeigte sich fiir die Tage > 45 pg/m? ein erhdhter Beitrag
aus dem Hintergrund (70%) und fiir Ludwigshafen ein erhohter lokaler Beitrag (31%).
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Basierend auf der Berechnung der Anteile der verschiedenen Quellregionen an PM;( und den
chemischen Inhaltstoffen wurde mit Hilfe von Emissionskatastern eine Quellgruppenzuord-
nung durchgefiihrt.

Abbildung 8 und Abbildung 9 zeigen die Ergebnisse der Quellenzuordnung. In Abbildung 8
sind die Quellgruppen entsprechend den Quellregionen farblich gekennzeichnet: Schwarz =
Hintergrund, Blau = stddtischer Hintergrund, Rot = lokal). Anhand dieser Abbildung ist zu
erkennen, dass in Ludwigshafen etwa 17% der PM;o-Massenkonzentration im Jahresmittel auf
lokale industrielle Quellen zuriickzufiihren ist. Der lokale Beitrag in Koblenz ist mit 14% auf
den Verkehr zuriickzufiihren.
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Abbildung 8: Quellenzuordnung fiir Ludwigshafen und Koblenz
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Abbildung 9: Ergebnis der Quellenzuordnung nach Emittentengruppen gesamt

In Abbildung 9 sind die Quellen nur nach Quellgruppen aufgetragen. Die wichtigsten identifi-
zierten Emittentengruppen sind der StraBenverkehr (ca. 36% Koblenz, ca. 28% Ludwigsha-
fen), Industrielle Prozesse (ca. 16% Koblenz, ca. 26% Ludwigshafen), Heizkraftwerke (14-
16%) und kleine Heizungsanlagen (8-10%). Signifikante Differenzen in der Quellenzuord-
nung zwischen den drei betrachteten Datengruppen untereinander konnen nicht festgestellt
werden. Es zeigt sich, wie aus den vorherigen Analysen zu erwarten war, dass der Verkehr an
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der Station Koblenz einen hoheren Beitrag hat als in Ludwigshafen, in Ludwigshafen aber
deutlich héhere Beitrdge aus industriellen Prozessen zu den PM;p-Massenkonzentrationen
beitragen als in Koblenz.

Quellbeitrige aus lokalen/stadtischen Quellen mit regelméflicer Quellaktivitit

Ein separater Ansatz zur Berechnung der lokalen/regionalen Beitrdge (etwa 30 km Umkreis
zur Messstation) kann iiber die Tagesgénge der PM;o-Massenkonzentrationen erfolgen (Kuhl-
busch et al., 2001). Hierbei wird der Anteil der Emittenten mit regelméBig wiederkehrender
Emissionsaktivitidt an PM,o berechnet. Tabelle 2 gibt eine Ubersicht der Ergebnisse dieser
Methode.

Tabelle 2: lokale/regionale Quellbeitrage (Mittelwerte)
Mainz Koblenz |Ludwigshafen
Wochentage 15.3% 21.4% 23.8%
Median 13.8% 19.2% 22.1%
Samstag 11.1% 17.7% 14.5%
Sonntag 5.1% 5.2% 3.8%
Wochenmittel 13.2% 18.6% 19.6%

Die Berechnung der lokalen Beitrdge nach Lenschow et al. (2001) ergab 14% fiir Koblenz
und 23% fiir Ludwigshafen. Ein Vergleich der Ergebnisse zeigt fiir Koblenz einen um etwa
5% hoheren lokalen Beitrag berechnet aus Tagesgdngen. Im Ansatz nach Lenschow et al.
(2001) wird hierbei nur der lokale Beitrag betrachtet, wobei die Berechnung basierend auf den
Tagesgingen auch das gesamte stiddtische Gebiet von Koblenz mit einbezieht, wodurch der
Unterschied erkldrt werden kann. Fiir Ludwigshafen liegen die Beitrdge relativ dhnlich. Eine
Erklarung hierfiir ist der wesentliche lokale Beitrag in Ludwigshafen durch Mineralstaub oder
Erze, der keine regelméfige Emissionsaktivitit aufweist.

Wochengang der Tagesgrenzwertiiberschreitungen
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Abbildung 10: Wochengang der Tagesgrenzwertiiberschreitungen

Abbildung 10 zeigt den Wochengang der Tagesgrenzwertiiberschreitungen. Anhand dieser
Abbildung ist fiir die vier untersuchten Stationen zu erkennen, dass die meisten Tagesgrenz-
wertiiberschreitungen an den Wochentagen zwischen Dienstag und Freitag auftreten. Dieser

130



PMx-Quellenidentifizierung, Duisburg, 22.-23.01.2004

Wochengang deutet auf den anthropogenen Einfluss hin, u.a. StraBenverkehr und industrielle
Prozesse.

Natiirliche Quellen

Basierend auf dem Ansatz der konstanten chemischen Zusammensetzung von Seesalz und
Erdkrustenelementen (Mineralstaub) wurden die Anteile dieser Quellgruppen separat fiir die
Stationen berechnet. Es ergaben sich im Mittel Beitrdge von etwa 1 pg/m?* an Seesalz und
2-3 pg/m?* an Mineralstaub (ansteigend vom Hortenkopf iiber Mainz zu Koblenz) und 4,7
pg/m* Mineralstaub fiir Ludwigshafen. Letzteres und ein nicht erklédrter Rest an Fe und Ca
deuten auf eine wesentliche Quelle von Mineral- oder Erzstaub in der Ndhe der Messstation in
Ludwigshafen hin. Prozentual liegt der PM,o-Anteil von Mineralstaub bei 12% und von See-
salz bei 6% an der stiddtischen Verkehrsstation Koblenz. Nach dem Ansatz von Lenschow et
al. (2001) liegen die natiirlichen Beitrdge bei 2 pg/m?® fiir die Station Koblenz. Nach der Be-
rechnung iiber die Inhaltsstoffe liegen die natiirlichen Beitrdge bei 1 pg/m? Seesalz plus 2
pg/m* Mineralstaub (natiirlich) plus 1 pg/m*® Mineralstaub (aus Verkehr). Somit liegt der na-
tiirliche Beitrag nach beiden Ansitzen in einem dhnlichen Bereich.

Zusammenfassung

Die Untersuchungen der PM;o-Massenkonzentrationen und deren chemischer Inhaltsstoffe an
vier Stationen in Rheinland-Pfalz zeigten, dass an einer Station (Ludwigshafen, industriell-
und verkehrsgeprigt) vermutlich die erlaubte Uberschreitungsanzahl des Tagesgrenzwertes
fiir PM,o (22. BImSchV) iiberschritten wird. Ein Vergleich der chemischen Inhaltstoffe zwi-
schen den Stationen zeigte spezifische Unterschiede mit z. B. erhéhten EC, Cu und Fe Kon-
zentrationen in Koblenz (Verkehrsstation), erhohten Ca, Al und Fe Konzentrationen in Lud-
wigshafen (stddtische Station, industriell- und verkehrsgeprdgt) und As in Mainz (stddtische
Hintergrundstation).
Eine Zuordnung der PM;o-Massenkonzentrationen nach Quellregionen ergab 50-60% Beitré-
ge aus dem Hintergrund, 15-25% Beitridge aus dem stiddtischen Hintergrund und 13-30% loka-
le Beitrdge. Der hochste lokale Beitrag wurde hier fiir Ludwigshafen bestimmt.
Untersuchungen der Beitrdge der Quellregionen zu spezifischen Inhaltsstoffen zeigten insbe-
sondere lokale Beitrdge der Inhaltsstoffe EC, Cu, Cr, Mn, Zn und Fe fiir Koblenz und Ca, Cer,
Cu, Al, Mn, Mg und Fe fiir Ludwigshafen.
Eine Quellenzuordnung nach Lenschow et al. (2001) ergab fiir die lokalen Quellen 14% Ver-
kehrsbeitrag fiir Koblenz und 5% Verkehrs-, 13% Industrie- und 4% Heiz- und Kraftwerks-
beitrdge in Ludwigshafen. Unabhédngig von der Quellregion betrugen die Beitrdge aus dem
StraBBenverkehr (ca. 36% Koblenz, ca. 28% Ludwigshafen), aus industriellen Prozessen (ca.
16% Koblenz, ca. 26% Ludwigshafen). Kein signifikanter Unterschied zwischen Koblenz und
Ludwigshafen ist fiir die Emissionsbeitrdge aus Heizkraftwerken (14-16%) und aus kleinen
Heizungsanlagen (8-10%) festzustellen.
Berechnungen der Quellbeitrdge aus lokalen/stadtischen Quellen mit regelméBiger Quellakti-
vitdt ergaben 13% fiir Mainz, 19% fiir Koblenz und 20% fiir Ludwigshafen. Diese Beitrige
liegen im dhnlichen Bereich, wie die der Quellregionsbetrachtung nach Lenschow et al.
(2001).
Eine spezifische Betrachtung der Ergebnisse im Hinblick auf Tagesgrenzwertiiber-
schreitungen zeigt, dass

- die Uberschreitungen hauptsichlich von Dienstag bis Freitag auftreten,

131



PMx-Quellenidentifizierung, Duisburg, 22.-23.01.2004

- die Riickwirtstrajektorien eine deutlich kiirze Distanz zum Messstandort aufweisen,

- an Tagen mit Grenzwertiiberschreitungen die lokalen Beitrdge erhoht sind.
Diese Ergebnisse zeigen die Bedeutung lokaler Quellen fiir die Tagesgrenzwert-
iiberschreitungen auf. Andererseits sind die Leitsubstanzen fiir erhohte PM;o-
Massenkonzentrationen (Nitrat und Ammonium) eher nicht lokalen Quellen zuzuordnen.
Daher ist davon auszugehen, dass sowohl ,,Ferntransport™ (Umkreis etwa 500 km) als auch
lokale Quellen zu den Uberschreitungen der Tagesgrenzwerte in den untersuchten stidtischen
Gebieten fiithren.
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Einfihrung. Neben der allgemeinen Tatsache, dass verkehrsnah der Anteil der gréberen Schweb-
staubfraktionen gegeniiber den feineren generell zunimmt, gibt es weitergehende Mdglichkeiten zur
Identifizierung von Quellen tiber kombinierte KorngréRen- und Inhaltsanalysenvergleiche. In
diesem Beitrag werden Ergebnisse von Messprojekten vorgestellt, die zur Identifizierung verkehrs-
spezifischer Parameter geeignet sind:

. ein- bis zweiwdchige Immissionsmessungen® verschiedener PM-Fraktionen (TSP, PM;o, PM s,
PM;) an drei verkehrsnahen Punkten Minchens (am Portal und in der Mitte des
Brudermihltunnels, Luise-Kiesselbach-Platz) in den Jahren 2000 und 2001

. einjahrige Immissionsmessungen? der PM-Fraktionen PM;o, PM, 5, PM; an emittentenspezifisch
beeinflussten Standorten im Stadtgebiet Augsburgs von Mérz 2002 bis Februar 2003.

Quellenidentifikation Kfz-Verkehr. Aufgrund der meist guten standortspezifischen Korrelation
der Fraktionen kann die Quelle Verkehr allgemein ber vergleichsweise niedrige
Fraktionsverhaltnisse im Bereich von 0,6 fir PM, s/PMi bzw. 0,4 bis 0,5 fur PM1/PMy identifiziert
werden (Abb. 1).

Fraktionsverhaltnisse Gravimetrie

10

0,8

0,6 1 @PM2,5/ PM10
0.4 - mPM1/PM10

0,2 1

0,0 - T T T T T
VER IND GEW WOH-I WOH-R MIS

! Rabl, P., Zischka, M.: F+E-Vorhaben ,,Messung von kfz-bedingten Edelmetall-Immissionen in verkehrsnahen
Bereichen (MEDIV)* und ,, Tunnel-Immissionsmessungen zur Bewertung kfz-spezifischer Emissionen (TIBE)*;
Abschlussbericht, Augsburg 2004 (in VVorbereitung)

% Rabl, P., Palme, F.: F+E-Vorhaben ,,Fein- und Feinststaube im stadtischen Raum (FESIS)*; Abschlussbericht,
Augsburg 2004 (in VVorbereitung)
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Fraktionsverhaltnisse Gravimetrie

1,0
0.8 mPM2,5/ PM10
0,6 mPM1/PM10
0,4
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Luise- Brudermuihltunnel Brudermuhltunnel

Kiesselbach- Portal Mitte
Platz

Abb. 1: Emittentenspezifische Fraktionsverhaltnisse

Eine fraktionsspezifische Standortkorrelation der Augsburger Messstellen® zeigt dabei eine
vergleichsweise hohe Korrelation der verkehrsnahen Immission mit anderen Emittentengruppen,
was auf einen gemeinsamen Hintergrundanteil schlieBen lasst (Abb. 2). Die Korrelation wird dabei
durch die hohen Konzentrationswerte dominiert und nimmt mit fallender PartikelgroRe ab. Nimmt
man das stadtische Randgebiet als reprasentativ flr den stadtischen Hintergrund an, kann aus diesen
Messungen flr die betrachteten Standorte abgeleitet werden, dass die industrienahen Anteile zu
etwa 10 % und der Verkehr zu etwa 30 % zur PM1,-Gesamtbelastung beitragen.

Standortkorrelation PMyg
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% 6 emittentenspezifische Standorte: Verkehr (VER), Industrie (IND), Gewerbe (GEW), Wohngebiet innerstadtisch
(WOH-I) und Stadtrand (WOH-R), Mischeinflisse (MIS)
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Standortkorrelation PM4
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Abb. 2: Fraktionsabhangige Standortkorrelation der Emittentengruppen Verkehr (VER),
Industrie (IND) und Wohngebiet/Standrand (WOH-R) in Augsburg

Die Anteile von EC im Schwebstaub (Abb. 3) zeigen an den Minchner Standorten allgemein die
typische Zunahme mit steigender Verkehrsndhe (geringerer Hintergrundanteil), bei kleineren
Fraktionen (dominierender Abgasanteil) und an Werktagen (héherer Schwerlastanteil). Die
entsprechenden Fraktionsverhaltnisse lagen bei hoher Verkehrsnéghe (in Tunnelmitte) bei 0,9 fur
PM;s/PMyg bzw. 0,8 flir PM1/PMyq (Abb. 4).

Anteil EC
0,3
0,2 mPM10
WPM2,5

0,1+ OoPM1L
0,0

Brudermiihl- Brudermiihl- Brudermhl- Brudermhl-

tunnel Portal tunnel Mitte tunnel Portal tunnel Mitte

(werktags) (werktags) (Wochenende) (Wochenende)

Abb. 3: Fraktions- und wochentagsspezifische EC-Anteile im Schwebstaub
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Abb. 4: Fraktionsverhaltnisse EC
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Die Zusammenhdnge zwischen einzelnen und mehreren Staub-Inhaltsstoffen ermdglichen
weitergehende Zuordnungen auf die Quelle StraRenverkehr. Hier wird in der Regel von bekannten
Verknipfungen ausgegangen und geprift, ob sie sich im Staub wiederfinden, wie z.B. bei den
Metallen Platin, Palladium und Rhodium aus Katalysatoren (Abb. 5).

Pt/Pd Rh/Pd
800 ~—— y=09x+9490__ 250 1 y = 0,31x + 25,07
R?=0,85 200 | R%=0,85
_ 600 —,
[=% 2 150 A
2 / £
g @ 100 / 74
200 .o "
.
0 T T T ’
0 200 400 600 800 0 ‘ ‘ ‘
0 200 400 600 800
Pt ppb Pd ppb

Abb. 5: Mittlere Massekonzentrationsverhéltnisse von Katalysatormetallen im
Schwebstaub (TSP, PMy,, PM; 5 und PM;) von drei verkehrsnahen Messstellen in
Minchen (2000, 2001)

Anteil des Bremsabriebs. In Bremsbeldgen ist nach eigenen Analysen* und Literaturangaben®
Antimon, Chrom, Kupfer, Eisen und Blei in Konzentrationen von jeweils mehr als 1 % in
Bremsbel&gen enthalten. Bei der genannten Messreihe ergab sich zudem ein einigermalen guter
Zusammenhang der Blei- und Antimon-Immissionskonzentrationen und der Verkehrsstarke (Abb.
6). Aus dem Antimonanteil des PM;o-Staubes und der analytisch gestiitzten Annahme, dass
Antimon im Mittel zu 2 % in Bremsbel&gen vorliegt und ausschliel3lich von diesen stammt, ergibt
sich ein Bremsabrieb- Anteil von 7-10 % im PM1o-Staub des Strallentunnels und etwa 3 % im
Abflussbereich der StraRenkreuzung (Luise-Kiesselbach-Platz).

Pb, Sb in TSP und DTV
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Abb. 6: Abhangigkeiten von Metall-Immissionen in TSP von der Verkehrsstarke

* Bayerisches Landesamt fiir Umweltschutz, Ref. Z5: Analysenauftrag Nr. 030001, 2002

® Ondov, J.M., Zoller, W.H., Gordon, G.E.: ,, Trace Element Emissions on Aerosols from Motor Vehicles”; Environm.
Sci. Technol. 16, 318-328 (1982)
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Anteil des Reifenabriebs. Mit Hilfe der Kenntnis, dass Abgas-EC-(Diesel)-Partikel Gberwiegend
aerodynamische Durchmesser < 1 um aufweisen®, konnte anhand der Messungen am Portal und der
Mitte des Brudermuhltunnels aus der Differenz der EC-Konzentrationen in PMjo und PM; grob auf
den Anteil des Reifenabriebs am Feinstaub geschlossen werden’. Dabei kénnen etwa 16 % des
Kohlenstoffanteils in PM;, auf Reifenabrieb zuriickgefuhrt werden. Bei einem mittleren
Kohlenstoffgehalt von Reifen® von ca. 30 % entsprachen diese Verhaltnisse im Tunnel
Reifenabriebsanteilen an Werktagen um 14 % und an Wochenenden um 11 % des PMo-
Feinstaubes.

Anteil der Diesel-Emissionen. Der Anteil der Diesel-Kfz an Abgas-burtigen PMyo-Partikeln lasst
sich grob folgendermalen abschétzen: Aus den Ergebnissen der erwdhnten Messkampagne im
Minchener Stadttunnel konnten aus den Verkehrsstarken (ca. 50.000 Kfz/Tag, Lkw-Anteil
durchschnittlich p = 8 %) und den Konzentrationsdifferenzen zwischen Tunnelmitte und
Tunneleingang PMy,- und Rul3-Emissionsfaktoren fir Pkw und Lkw abgeleitet werden. Diese
betrugen bei PMy, fir Pkw 17 mg/km, bei Lkw 193 mg/km, bei EC fir Pkw 9 mg/km, fir Lkw

56 mg/km.

Bei einem Lkw-Anteil von durchschnittlich 8 % enthalten die PM3o-Rul3-Gesamtemissionen von
Pkw etwa 50 % RuB, die von Lkw etwa 30 %. Fir das Kfz-Emissionsmodellierungs-Programm
Mobilev® ist aus einer Literaturrecherche ein ungefihres EC/Partikel-Verhaltnis in Dieselabgasen
bei Pkw von 0,6 und bei Lkw von 0,4 abgleitet worden. Die etwas geringeren Verhéltnisse aus
unseren Messungen erklaren sich daher, dass es sich im Ergebnis um die Summe der Stiube aus
dem Motor und anderen Quellen, wie Reifenabrieb, Bremsen und Aufwirbelung handelt.

Geht man von einem Dieselanteil bei Pkw und leichten Nutzfahrzeugen von rund 30 % sowie der
Annahme aus, dass die messbaren Abgas-burtigen Partikel ausschliellich von diesen Diesel-Kfz
stammen (die Partikelemissionen von Ottomotoren liegen ca. 4 Grélenordnungen unter denen von
Dieselmotoren®®) und dass gemaR obiger Betrachtung etwa 84 % des in PM1, gemessenen
elementaren Kohlenstoffs aus Dieselmotorabgas und 16 % aus Reifen stammen, so errechnen sich
mit den EC/Partikel-Verhaltnissen nach Mobilev (s.0.) PMjo-Abgas-Emissionsfaktoren fir die
Diesel-Pkw und leichten Nutzfahrzeuge von etwa 42 mg/km, fir die Lkw von 118 mg/km. Zum
Vergleich: Das HBEFA weist fiir das Jahreskollektiv 2001 fiir den auf die untersuchte StraRe
anwendbaren Fahrmodus ,,Innerort-HauptverkehrsstraRe > 50 km/h* (Vpitei= 58,4 km/h) ohne
Berlcksichtigung der leichten Steigung der Stral3e von 0,7 % mittlere Partikelemissionen bei
Diesel-Pkw von ca. 70 mg/km und bei schweren Nutzfahrzeugen von 224 mg/km aus. Partikel-

® Drechsler, S.: ,,Ermittlung von Art und Umfang der Partikelemissionen von Dieselmotoren®; Bericht der Landesanstalt
fur Umweltschutz Baden-Wirttemberg, 1999

" A. Rauterberg-Wulf: ,,Beitrag des Reifen- und Bremsabriebs zur RuBimmission an StraBen®; Fortschrittberichte VDI,
Reihe 15: Umwelttechnik, Nr. 202 (1999)

& Umweltbundesamt: ,,Die Belastung der Umwelt durch Reifenabrieb®; Umwelt 6, 292 (1998)

° FIGE GmbH: ,,MaRnahmen orientiertes Berechnungsinstrumentarium fiir die lokalen Schadstoffemissionen des
Kraftfahrzeugverkehrs*; Forschungsvorhaben 105 06 044 im Auftrag des Umweltbundesamtes; Herzogenrath 1996
10 A Study of the Number, Size & Mass of Diesel and Gasoline Vehicles under Steady State and European Driving
Cycle Conditions”; Concawe Report 98/51 (1998)

1 INFRAS AG: Handbuch der Emissionsfaktoren des Straenverkehrs 1980-2020, Version 1.2; Hrsg.
Umweltbundesamt, Berlin 1998
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Emissionen in &hnlicher GrélRenordnung waren auch im Rahmen eines im LfU durchgefuhrten
F+E-Vorhabens bei Fahrversuchen mit einem Mittelklasse-Diesel-Pkw und einem 9t-Bus unter
verschiedenen Geschwindigkeitsregimes festgestellt worden®? (bei unterschiedlicher Fahrweise um
50 km/h: 49-74 mg/km beim Pkw, 84-158 mg/km beim Lkw).

Das Verhaltnis des Abgas-burtigen PM;, zwischen Diesel-Pkw und Lkw im vermessenen Tunnel
betragt 57 % zu 43 %, d.h. die Motorabgase von Diesel-Pkw+Leichte Nfz und Lkw tragen etwa
gleich zur PMyo-Emission bei.

Die Differenzen zu den aus den Messungen abgeleiteten PM;o-Gesamtemissionsfaktoren betragen
fur Lkw etwa 40 %, fiir Pkw etwa 26 % (Gesamtverkehr: 27 %) und sind den Quellen Bremsabrieb,
Reifenabrieb und Aufwirbelung zuzuordnen.

Die bisher getroffene Feststellung, dass die Aufwirbelung auf Stadtstral’en ein Mehrfaches der
Abgasemissionen betragen kann®® und insbesondere die Anwendung der modifizierten EPA-Formel
fur Staubaufwirbelung und StraBenabrieb™ muss deshalb kritisch hinterfragt werden.

2 Rabl, P., Deimer, R., Ottmiiller, B., Gartner, H.: ,,Auswirkungen von verkehrsbezogenen MaRnahmen auf die
Emissionen von Partikeln, Benzol und Stickstoffdioxid®, Tatigkeitsbericht 2002 des Bayerischen Landesamtes fiir
Umweltschutz, Augsburg 2002

¥ Niederséchsisches Landesamt fiir Okologie: ,,Feinstaub- und Schadstoffoelastungen in der Géttinger StraRe
Hannover*; Kurzbericht in der Reihe ,,Nachhaltiges Niedersachsen* Nr. 24, Hannover 2003

¥ Lohmeyer, A., During, I.: ,Validierung von PM,g-Immissionsberechnungen im Nahbereich von StraRen und
Quantifizierung der Feinstaubbildung von Stralen®; Projekt 2286/C; Auftraggeber: Senatsverwaltung fur
Stadtentwicklung, Berlin und Séchsisches Landesamt fiir Umwelt und Geologie, Dresden, Bericht Juni 2001
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’ Abteilung Umwelt- und Anlagentechnik
- Luftgutetberwachung

Untersuchung der PM10-Zusammensetzung zur Identifizierung des
Hauptverursachers - Zwischenbericht

Elisabeth Danninger, Wolfgang Mayrhofer, Giinter Minniberger (Amt der Oberdsterreichischen
Landesregierung, Linz)

PM10-Messungen

In Oberdsterreich wird derzeit an 14 Messstellen PM10 gemessen, davon an 4 Stellen gravimetrisch,
sonst iiberwiegend mit TEOM-Geridten. Im Jahr 2003 wurden sowohl im Ballungsraum Linz als auch
auBBerhalb so viele PM10-Tagesmittelwerte tiber 50 pg/m? registriert, dass auf Grund der Gesetzeslage
eine Statuserhebung zur Ermittlung der Hauptverursacher und die Erstellung eines
MaBnahmenkatalogs erforderlich ist. Die Uberschreitungen traten iiberwiegend in den ersten 3
Monaten des Jahres auf.

PM10-TMWs in Oberosterreich
l 1. Janner bis 31. Dezember 2003
l
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Abbildung 1: PM10-Tagesmittelwerte 2003, alle Stationen

(Stationen im

Ballungsraum blau, i

Alpenvorland rot, im Bergland griin)

Um aus der Staubzusammensetzung Riickschliisse auf die Quellen zu ziehen, wurde der PM10-Staub
an 4 Standorten mit unterschiedlicher Emittentencharakteristik mittels High-Volume-Sampler téglich

gesammelt und analysiert.

Lage Siedlungsstruktur Entfernung Verkehr Entf. Punktemittenten
Linz-Neue | Zentrum des Stadt mit 200000 EW, | Strae 20 m (JDTV Eisen- und Stahlindustrie
Welt Ballungsraums Westlich der Station 30000, SV 10 -15 %), |300 m, Chemische
Wohngebiet, dstlich Eisenbahn 50 m Industrie 500m
Industriegeldnde
Steyregg |Rand des Landwirtschaft, Strae 300 m horizontal, | Eisen- und Stahlindustrie
Ballungsraums Einzelhduser 100 m tiefer 1000 m, Chemische
(JDTV 19000, SV 8%) |Industric 1000m
Wels Alpenvorland Stadt mit 50000 EW, Strae 50 m (JDTV Klein- und Mittelbetriebe
Zentrum (Schule, 20000, SV 15%)
Krankenhaus)
Enns- Alpenvorland Autobahn, Autobahn 5 m keine
Kristein Landwirtschaft (JDTV 60000, 20% SV)

Tabelle 1: Messstellen

Untersuchung der PM10-Zusammensetzung/Danninger/20.01.04
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Derzeit liegen die Ergebnisse der Wagung bis Jahresende, die Analysen der Ionen und Schwermetalle
bis Anfang September vor.

Von den 4 Stationen liegen 2 im Ballungsraum Linz im Einfluss der Schwerindustrie. Die eine (Linz-
Neue Welt) liegt zusitzlich nahe einer starkbefahrenen Strafle und Bahnlinie und einem gemischten
Wohn- und Gewerbegebiet, die andere (Steyregg) hat so gut wie keine lokalen Emissionsquellen.

Von den beiden Stationen auflerhalb des Ballungsraums ist die eine (Enns-Kristein) unmittelbar
verkehrsnah situiert und die Autobahn ist auch der einzige Nahemittent. Die andere (Wels) ist dhnlich
wie Linz-Neue Welt in einem gemischten Wohn- und Gewerbegebiet situiert, nur ohne
Schwerindustrie.

lonenchromatographische Analysen
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Abbildung 2: Zusammensetzung der PM10-Tagesproben in Steyregg
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Abbildung 3 : Zusammensetzung der PM10-Tagesproben in Wels

Das Uberraschendste an den Ergebnissen der ionenchromatographischen Analyse war einerseits die
groBBe Ahnlichkeit zwischen den Messstellen und andererseits der hohe Gehalt, insbesondere von
Nitrat, in den ersten Monaten des Jahres.

An einzelnen Tagen wurden Nitratgehalte von bis 50 pg/m3 errreicht, was bedeutet, dass allein das in
der Luft vorhandene Nitrat schon nahezu eine Grenzwertiiberschreitung verursachte. Ab Mai fehlte
dagegen Nitrat praktisch vollig.

Der Ammoniumgehalt sank gleichzeitig mit dem Nitratgehalt in der warmen Jahreszeit ab,
verschwand aber nicht vollig, sondern ging lediglich auf etwa die Halfte zurtick.

Der Sulfatgehalt schien dagegen keinen Jahresgang aufzuweisen, sank aber deutlich bei Regenfallen.

Untersuchung der PM10-Zusammensetzung/Danninger/20.01.04 Seite 2 von 6
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Der Ursache fiir die hohen Nitratwerte muss noch nachgegangen werden. Falls es sich um ein
groBBraumiges Phdnomen handelt, miissten in den benachbarten Bundeslindern Salzburg und
Niederosterreich, aber auch in Bayern, &dhnlich hohe Konzentrationen aufgetreten sein. In dem Fall
sind vor allem die Stickoxidemissionen aus dem Verkehr als Hauptquelle verantwortlich zu machen.

PM10 und Nitrat im PM10
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PM10 Stationsmittel (ng/m3) == Nitrat Linz ng/m3 == Nitrat Wels ng/m3
—— Nitrat Steyregg ng/m3 —— Nitrat Enns ng/m3

Abbildung 4: Nitrat an den 4 Messstellen und PM10 als Mittel aller Stationen

Die Ursache fiir das plotzliche Verschwinden des Nitrats diirfte jedenfalls mit den meteorologischen
Verhéltnissen zu tun haben. Der Winter dauerte 2003 sehr lange und noch im April gab es einen
Kilteeinbruch mit Schnee und kréftigem Frost. Danach wurde es aber iibergangslos Sommer.
Innerhalb weniger Tage kletterten die Temperaturen auf bis zu 30° .
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Abbildung S: Lufttemperatur Tagessmittelwert und Tagesmaximum

Gleichzeitig mit dem Temperaturanstieg ging auch der Nitratgehalt zuriick, und zwar schon ab einem
Tagesmaximum von 20°C, und war bei 30°C praktisch verschwunden.

Indessen gab es gerade wihrend dieses verfrithten Sommereinbruchs noch einzelne Tage mit erhdhter
Staubbelastung, und zwar den 30. April und den 7. und 8. Mai. An diesen Tagen war der Staub vollig
anders zusammengesetzt als in den Monaten zuvor und enthielt kaum lonen. Da die Trajektorien
direkt aus Nordafrika kamen, diirfte hier eine Fernverfrachtung von Saharastaub mitgespielt haben.

Im Mittel iiber den bisherigen Messzeitraum Mitte Janner bis Anfang September 2003 bestanden die
Staubproben zu ca. 1/3 aus den Ionen Nitrat, Sulfat und Ammonium.

Betrachtet man nur die Tage mit PM10 iiber 50 ug/m3, so waren es in Linz 40%, in Steyregg 47% und
Wels 49%, also fast die Hilfte des Staubs bestand aus sekundiren Ionen.

Dieses Ergebnis ist deshalb iiberraschend, weil bereits in den Jahren zuvor &hnliche Analysen
durchgefiihrt wurden — allerdings in geringerem Ausmafl - und damals im Ballungsraum der
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Ionengehalt des Staubs an belasteten Tagen eher geringer war als im Durchschnitt. Auflerhalb des
Ballungsraums waren die relativen Ionengehalte an belasteten Tagen auch damals dhnlich hoch, Tage
mit hohen PM10-Konzentrationen waren aber sehr viel seltener als 2003.

Steyregg Jan-Sep NH4 Steyregg >50

8% 2003
Nitrat

13%

NH4 Steyregg >100
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Abbildung 6: Staubzusammensetzung in Steyregg 2003, alle Tage und Tage iiber 50 bzw. 100 ug/m3 PM10
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Abbildung 7: Staubzusammensetzung in Steyregg 2002 (Tage iiber 50 ug/m3 und iiber 100 ug/m3)

Daraus wurde bisher der Schluss gezogen, dass die sekundiren Salze, die sich aus Gasen gebildet und
groflrdumig fernverfrachtet haben, zwar zu Basisbelastung erheblich beitragen, aber bei Episoden mit
hohen PM10-Konzentrationen gegeniiber lokalen Quellen eine untergeordnete Rolle spielen.

Die Ergebnisse von 2003 zeigen aber, dass es sinnvoll sein kann, den Schwerpunkt der Anstrengungen
in Richtung Stickoxidminderung zu legen. Europaweit effektive Mallnahmen bei den in der NEC-
Richtlinie geregelten Gasen konnen einen wesentlichen Fortschritt auch zur Losung des
Partikelproblems bewirken.

Analysen mit ICP-MS

Wihrend der Ionengehalt an allen Stationen sehr dhnlich war, zeigten sich bei den Schwermetallen
differenziertere Profile.

In den folgenden Grafiken sind die relativen Gehalte in mg/kg PM10 dargestellt. Die Verldufe wurden
durch die Bildung von gleitenden Mittelwerten tiber 7 Tage gegléttet. In den Diagrammen sind
gleichzeitig Temperatur, Windgeschwindigkeit und Niederschlag ebenfalls in geglatteter Form
dargestellt. Neben den Stationsnamen ist in Klammer der Gesamtmittelwert angezeigt.

Schwermetalle wie Eisen, Mangan, Zink und Cadmium waren in Linz und Steyregg gegeniiber den
Standorten ohne Schwerindustrie angereichert. Das traf auch auf Blei zu, dessen Hauptquelle
zumindest hier nicht mehr wie frither der Verkehr ist.
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Pb Analysenwerte der Einzelproben - Zusammensetzung in mg/kg
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Abbildung 8: Blei im PM10 (gleitende 7-Tagemittelwerte in mg/kg)

Umgekehrt scheint es beim Kupfer zu sein. Der Staub der verkehrsfernen Station Steyregg enthélt
nicht einmal halb soviel Kupfer wie der der verkehrsnahen Stationen.

Cu Analysenwerte der Einzelproben - Zusammensetzung in mg/kg
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Abbildung 9: Kupfer im PM10 (gleitende 7-Tagesmittelwerte in mg/kg)

Der Gehalt im PM10 an Aluminium und Magnesium scheint dagegen mit der Temperatur zu steigen.
Ein Teil dieses Effekts kommt durch das Verschwinden des Nitrats bei hohen Temperaturen zustande.
Aber auch wenn man den Gehalt auf das nitratfreie PM10 bezieht, war er im Janner und Februar
geringer als spater. Moglicherweise hat die Schneedecke die Aufwirbelung von Erde verhindert.

Al Analysenwerte der Einzelproben - Zusammensetzung in mg/kg PM10 ohne Nitrat
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Abbildung 10: Aluminium im PM10 (gleitende 7-Tagemittelwerte in mg/kg)
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Bei den hier dargestellten Daten handelt es sich erst um Zwischenergebnisse. Nicht nur, dass der
Messzeitraum noch unvollstidndig ist, es ist auch der groBe Bereich von Inhaltsstoffen, der in den
Diagrammen als ,,Rest™ bezeichnet ist, noch nicht untersucht. Dabei handelt es sich um so wichtige
Bestandteile wie den organischen, anorganischen und elementaren Kohlenstoff sowie einen GroBteil
der Mineralbestandteile.

Auch wurden die Daten bisher nur optisch kontrolliert. Mit Hilfe eines Rechenmodells lassen sich
vermutlich weitere nicht so augenfillige Zusammenhénge aufklaren.
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Verianderungen der Luftbelastung in Ostdeutschland

Die politische Umwilzung im Ostblock brachte grundsitzliche Anderungen der politischen,
okonomischen und sozialen Verhiltnisse in Ostdeutschland mit sich. Die Schlieung
industrieller GroBbetriebe und die Ablosung der heimischen Kohle als Hauptenergietridger
durch Erdgas fiihrten bereits kurz nach der deutschen Wiedervereinigung zu einem deutlichen
Abfall der SO,-, NOx- und TSP-Konzentrationen (TSP = total suspended particles,
Schwebstaub) in Ostdeutschland. So beobachtete man in Erfurt in dem Zeitraum 1991-1998
einen Riickgang der Jahresmittelwerte der TSP-Konzentration um 58 %, der PMj;s
Konzentration um 74 % und der SO, Konzentration um 91 % (Ebelt et al., 2001). Allerdings
hat die Partikelanzahlkonzentration der Partikel zwischen 10 und 30 nm im selben Zeitraum
um 115 % zugenommen. Es zeigte sich, dass gravierende Verdnderungen in der
PartikelgroBenverteilung stattgefunden haben (das Verhéltnis der ultrafeinen Partikel zu TSP
ist um 500 % angestiegen). Diese Beobachtungen aus Erfurt wurden auch in Sachsen-Anhalt
reproduziert (Pitz et al. 2001). Dies deutet darauf hin, dass diese Verdnderungen des
Umweltaerosols auch fiir andere Gebiete Ostdeutschlands auBler Erfurt charakteristisch sind.
Es wurde postuliert, dass die drastische Reduktion groferer Partikel in den letzten Jahren dazu
gefiihrt hat, dass der frither sehr effektive scavangig effect (Auffangen von ultrafeinen
Partikeln durch feine und grobe Partikel) heute wegfillt (Kreyling et al., 2003).

Diese Verdnderungen werden bei der Betrachtung des zeitlichen Trends der Partikelanzahl-
und Massekonzentration in Erfurt deutlich (Abb 1). Wahrend die PM; s Massekonzentration
in den 90er Jahren deutlich abfiel (von 82 pg/m® im Winter 1991/92 auf 21 pg/m’ im Winter
2000/2001), stieg die Partikelanzahlkonzentration der ultrafeinen Partikel (0.01-0.10 um) im
Winter 1995/96 zunichst auf 23 400 cm™ an, und blieb seit dem Winter 1998/99 bei ca.
15 000 Partikel /cm” in etwa stabil.

Die Anderung des mittleren Tagesprofils der Partikelanzahlkonzentration im GréBenbereich
10-30 nm macht die Zunahme dieser Partikelfraktion in den letzten Jahren deutlicher (Abb.
2). Diese Zunahme ist fiir die Wochentage starker ausgeprégt als fiir das Wochenende.

Der Tagesgang der Partikelanzahlkonzentrationen an Werktagen, mit einem starken Anstieg
zwischen 7.00 und 10.00 Uhr (der am Wochenende nicht zu beobachten ist) stiitzt die
Hypothese, dass der Kfz-Verkehr eine der Hauptquellen von ultrafeinen Partikeln darstellt.

Quellenidentifizierung fiir das stadtische Aerosol in Erfurt

Seit September 1995 wurde in Erfurt eine Messstation durch die GSF kontinuierlich
betrieben, die die groBenspezifische Anzahl- und Massekonzentrationen von Partikeln,
gasformige Luftschadstoffe sowie meteorologische Parameter bestimmt (Wichmann et al.,



2000, Cyrys et al., 2003). Von September 1997 an, wurden an dieser Station Partikel auf
einem neunstufigen Berner Impaktor gesammelt. AnschlieBend wurde die elementare
Zusammensetzung der Partikel im GroBenbereich zwischen 0,05-1,62 um (5 Stufen des
Berner Impaktors) durch PIXE (proton induced x-ray emission) bestimmt.

Dieser Datensatz bietet die Mdglichkeit, eine Quellenzuordnung des Umweltaerosols in Erfurt
vorzunehmen, um anschlieBend die Wirkung der einzelnen Partikelquellen auf die Mortalitét
zu untersuchen. So wurde in einer Pilotstudie fiir den Zeitraum September 1997 bis Dezember
1998 eine Quellenzuordnung fiir das stidtische Aerosol in Erfurt vorgenommen und der
Einfluss der einzelnen Quellen auf die taglichen Sterbezahlen untersucht.

Zur Quellenzuordnung wurden die Daten zur Elementarzusammensetzung der Partikel sowie
weitere Parameter in verschiedenen faktorenanalytischen Modellen untersucht. Ferner wurde
eine Procrustes-Rotation der Faktoren, mit aus der Literatur entnommenen Zielelementen,
durchgefiihrt (Stolzel et al., 2004). Die Zeitreihen der tdglichen Faktoren-Koeffizienten
dienten als MaB fiir die tdglichen Schadstoffkonzentrationen der einzelnen Quellen.

Als Indikatoren flir Erdkrustenmaterial wurden Aluminium, Silizium und Titan ausgewahlt.
Zink und Blei dienten als Verkehrsindikatoren. Der von den Elementen gebildete Faktor war
auBerdem hoch mit der Anzahlkonzentration ultrafeiner Partikel sowie Kohlenmonoxid,
Stickstoffmonoxid und Stickstoffdioxid korreliert. Als weitere Verbrennungsindikatoren
dienten Schwefel, Nickel und Vanadium. Die Massekonzentrationen feiner Partikel waren mit
diesem Faktor korreliert (Abb. 3). Diese drei Faktoren erkldrten 38%, 21% und 26% der
Varianz. Ahnliche Faktoren wurden gefunden, wenn man die Elementzusammensetzung
separat flir die einzelnen Stufen analysiert.

Gesundheitliche Wirkung von feinen und ultrafeinen Partikeln - Kurzzeiteffekte

Epidemiologische Studien zur Kurzzeiteffekten der Partikel untersuchen, ob hohe
Partikelkonzentrationen am selben Tag oder mit einigen Tagen Verzdgerung mit einem
Anstieg der Morbiditit oder Mortalitit in der Bevdlkerung assoziiert sind. Es wird
iibereinstimmend berichtet, dass bei den derzeit vorkommenden Aullenluftkonzentrationen
inhalierbarer Partikel (PM;y, aerodynamischer Durchmesser kleiner als 10 pm)
Kurzzeitwirkungen zu beobachten sind, z.B. erhohte Sterblichkeitsraten, Verschlechterung
von Symptomen bei Asthmatikern und Patienten mit chronischen Atemwegserkrankungen
und eine Zunahme des Medikamentenverbrauchs bei diesen Patienten (Dockery and Pope,
1994; Brunekreef et al., 1995, WHO 2000). Dariiber hinaus haben zahlreiche Studien auch
Auswirkungen von Partikeln auf das Herz-Kreislauf-System aufgezeigt. (Seaton et al., 1995,
Peters et al.,, 1997a, Peters et al., 2001). Es zeigte sich, dass diese Gesundheitseffekte
insbesondere auf die feine Partikelmasse (PM,;s) zurlickzufiihren sind (Dockery et al., 1992;
Schwartz et al., 1996, Wichmann et al., 2000). Neuere Studien zeigen ferner, dass ultrafeine
Partikel (mit einem aerodynamischen Durchmesser < 100 nm) zusétzliche Gesundheitseffekte
verursachen konnen (Peters et al., 1997b, Penttinen et al., 1998, Wichmann et al., 2000, Ibald
et al., 2002).

Auch bei der in Erfurt durchgefiihrten Studie ,Partikelformige Luftverunreinigungen und
tagliche Mortalitdt’ (Wichmann et al., 2000) wurden Assoziationen zwischen der Mortalitét
und der Partikelanzahl- und Partikelmassekonzentration in den verschiedenen Grofenklassen
beobachtet (Abb. 4). Betrachtet man den zeitlichen Zusammenhang zwischen
Partikelexposition und auftretenden Effekten, dann sind die sofortigen Effekte (0 oder 1 Tag
Verzogerung) eher mit feinen Partikeln, und um 4 Tage verzdgerte Effekte mit ultrafeinen
Partikeln assoziiert.



Quellenspezifische Wirkung von Partikeln auf die Mortalitit

Weltweit wurde bisher in epidemiologischen Studien iiberwiegend die Massekonzentration als
Indikator fiir die Partikelbelastung verwendet, viel seltener die Anzahlkonzentration oder
Daten liber die chemische Zusammensetzung der Partikel. In einer Studie von Laden et al.
(2000) wurden Daten zur Elementzusammensetzung der feinen Partikel (PM,s) verwendet,
um gesundheitliche Effekte quellenspezifischer Partikel zu studieren. Die Autoren konnten
zeigen, dass ein Anstieg von PM; s aus mobilen Quellen und aus der Kohleverbrennung zu
einem Anstieg der Mortalitdt fiihrt, dagegen war der Anstieg von PM,s aus dem
Erdkrustenmaterial mit dem Anstieg der Mortalitét nicht assoziiert.

Ahnliche Analyse wurde auch fiir die im Erfurter Aerosol gefunden Faktoren durchgefiihrt.
Ihre Assoziationen mit der Mortalitdt wurden in Regressionsrechnungen untersucht, in denen
fiir Trend, Saison, Wochentag und meteorologische Einfliisse adjustiert wurde. Die
Ergebnisse sind in der Tabelle 1 exemplarisch dargestellt (fiir die Berner Impaktor Stufen 3, 4
und 5 und zusammengefasst fiir die Stufen 1-5). Erhohte Konzentrationen von aus der
Verbrennung stammenden Partikeln der Stufen 4 und 5 waren grenzwertig signifikant mit
einer um 5 % bzw. um 3,5 % erhohten Anzahl der tiglichen Sterbefille assoziiert (»p<0,10).

Tabelle 1: Relative Risiken und Konfidenzintervalle der Regression der tdglichen Mortalitit
auf die tdglichen Konzentrationen der Partikelquellen von Stufe 3 (0.19-0.40 um), Stufe 4
(0.40-0.80 pm), Stufe 5 (0.80-1.62 pm) und Stufe 1-5 (0.05-1.62 pm), Erfurt, September 1997
— Dezember 1998 (nach Stolzel et al., 2004)

Faktor 1 Faktor 2 Faktor 3
(Verkehr) (Erdkrustenmaterial) (Verbrennung)

Stufe RR 95% CI p RR 95% CI P RR 95%Cl P

3 1,007 0,940-1,078 0,84 0,986 0,936-1,039 0,60 1,037 0,981-1,097 0,20
4 1,001 0,949-1,055 0,97 0,981 0,936-1,028 0,41 1,049 0,996-1,104 0,07
5 1,013 0,960-1,068 0,63 1,004 0,943-1,069 0,90 1,035 0,998-1,073 0,06

Ito5 0,986 0,936-1,040 0,61 0,978 0,925-1,033 0,42 1,028 0,977-1,081 0,29

Es ergaben sich somit Hinweise auf Assoziationen von Partikeln aus Verbrennungsprozessen
mit der Mortalitit. Die vorliegenden Ergebnisse reichen jedoch nicht aus, um klare Aussagen
zu treffen. Hierzu ist es erforderlich, umfangreichere Zeitreihenstudien mit Ilédngeren
Beobachtungszeitraumen durchzufiihren.

Fiihrt eine verbesserte Luftqualitit zu einer Abschwichung der gesundheitlichen
Wirkung von Luftschadstoffen?

Heinrich et al. (2003) =zeigten, mittels wiederholter Querschnittsuntersuchungen zur
Atemwegsgesundheit bei Kindern aus den drei Orten Bitterfeld, Hettstedt und Zerbst, dass die
Verbesserung der Luftqualitit in dieser Region von fallenden Haufigkeiten nicht allergischer
Atemwegserkrankungen und —Symptome begleitet war (Abb. 5). Diese Ergebnisse weisen auf
Langzeitwirkungen von Luftschadstoffen auf die Gesundheit von Kindern und sind zusétzlich
ein Indiz fir die Kausalitit der gesundheitsschiddigenden Wirkung von partikelférmigen
Luftschadstoffen.

Die Effekte einer verbesserten Luftqualitit im Bereich der Kurzzeitwirkungen wurden bisher
noch nicht nachgewiesen. So wird an unserem Institut seit Mérz 2003 eine neue Studie



‘Verbesserte Luftqualitit und deren Einfluss auf die Epidemiologie der Kurzzeiteffekte in
Erfurt, Ostdeutschland’ durchgefiihrt. Diese Studie soll im Hinblick auf die Verdnderung der
Partikelbelastung in Erfurt seit 1991:

1. die Auswirkungen der AuBenkonzentrationen von PMj,, PM;,s und der
PartikelgroBenverteilung auf die tédgliche Sterblichkeitsrate fiir die Zeitperiode
zwischen September 1991 und Mérz 1992 und zwischen September 1995 und Mérz
2002 vergleichen.

2. testen, ob die Auswirkung der PartikelgroBenverteilung auf das relative Risiko der
taglichen Mortalitdt unveréndert {iber die ganze Studie bleibt (ungeachtet der sich
andernden Partikelkonzentrationen).

3. testen, ob die Verdnderungen der Konzentrationen von gasférmigen Luftschadstoffen
sowie die Verdanderungen der Emissionen das relative Risiko von PM;o, PM, s und
ultrafeinen Partikeln auf die Mortalitit beeinflussen.
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Abbildung 1: 9-Jahres Trend der PM,s Massekonzentration (blaue Balken) und der
ultrafeinen Partikelanzahlkonzentration (gelbe Balken) in Erfurt, Winter 1991/92 bis
2000/2001 (nach Cyrys et al., 2002).
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Abbildung 2: Der mittlere Tagesprofil der Partikelanzahlkonzentration im GréBenbereich 10-
30 nm fiir den Winter 1991/92 vs. Winter 2000/01 (Oktober — Mirz) in Erfurt an
Wochentagen und am Wochenende (Samstag und Sonntag).
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Abbildung 3: Faktoren der Elementarzusammensetzung von Partikeln aus Stufe 1-5 (0.05-
1.65 pum) und zusédtzlicher Luftschadstoffe, Procrustes-Rotation, drei Faktoren. UP =
Anzahlkonzentration der ultrafeinen Partikel 10-100 nm, FP = Massekonzentration der feinen
Partikel (PM2.5) (nach Stdlzel, 2004).

1 Faktor 1: Verkehr

Si Al TI Ca Cr Mg Na Fe K MnNi V Cu Co Sc Zn Br Pb S CONONO,SO,UP FP

E Faktor 2: Erdkrustenmaterial

o | . ||
Si Al TI Ca Cr Mg Na Fe K Mn Ni V Cu Co Sc ZnBr Pb S CONO NO,SO,UP FP

1 Faktor 3: Verbrennung

Zé || il

Si Al TI Ca Cr Mg Na Fe K Mn Ni V Cu Co Sc Zn Br Pb S CO NO NO,SO,UP FP




Abbildung 4: Kurzzeitwirkungen: Auswirkungen der verschiedenen Grofenklassen der
ultrafeinen (UP) und feinen (FP) Partikel auf die tdgliche Sterblichkeit in Erfurt 1995 bis
1998. Die UP sind durch Anzahlkonzentration, die FP durch Massekonzentration
charakterisiert. Die Verzogerung der Effekte in Tagen (/ags) zwischen Partikelkonzentration
und Sterblichkeit werden unten angegeben (nach Stolzel et al., 2003)
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Abbildung 5: Regionsspezifische, alters- und geschlechtsadjustierte Pravalenz der Bronchitis
(Lebenszeitpriavalenz) bei 5- bis 14-jdhrigen Kindern, untersucht in den Jahren 1992 bis 1993
(o, n=2138), 1995-1996 (A, n=2354) und 1998-1999 (m, n=1893) im Vergleich mit
Jahresmittelwerten von SO, (rot) und TSP (blau) zwei Jahre vor den Surveys (modifiziert

nach Heinrich et al., 2002).
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PM-Quellenidentifizierung mittels Impaktormessungen

Jurgen Miller

Umweltbundesamt, Aul3enstelle Langen
Paul-Ehrlich-Str. 29, 63225 Langen

1 Einfuhrung

Die groRenfraktionierte Schwebstaubsammlung erfolgt mittels mehrstufiger Impaktoren. Mittels
Wagung und Analyse der einzelnen GréRenfraktionen wird die KorngroRenverteilung von

Gesamtstaub sowie organischer und anorganischer Inhaltsstoffe ermittelt.

Im Nahbereich von Emissionsquellen (z.B. Kfz-Abgase, Stralenstaubaufwirbelung, Kraftwerke,
Zementwerke, Wohnquartiere, Ackerstaubaufwirbelung) konnen deren charakteristische
KorngroéRenprofile ermittelt werden, wobei es sich hier Gberwiegend um ,Priméraerosole” handelt.
Im Verlauf der luftgetragenen Wanderung wird der Schwebstaub zusatzlich mit

~>ekundaraerosolen” angereichert, die aus Vorlaufergasen gebildet werden.

Die in der Immission gemessenen Korngrof3enverteilungen ergeben sich aus dem Beitrag vieler
verschiedener Quellen. Die Emissionsraten und die Immissionskonzentrationen sind ber die
Verweilzeit miteinander verknipft. Die Verweilzeit einer luftgetragenen Substanz h&ngt von ihren
physikalisch-chemischen Eigenschaften und den meteorologischen Randbedingungen ab. Aus den
Immissionskonzentrationen kann rickwirkend auf die GroRe der Quellbeitrage geschlossen

werden.

2 Methodik und Formeln

Im stationdren Gleichgewicht (,steady state*) eines in die Auf3enluft gelangten Stoffes wird im
Mittel gleichviel abgebaut wie nachgeliefert. Produktion und Abbau des Stoffes halten sich die

Waage, so dass die Konzentrationen, Uber mehrere Tage gemittelt, weitgehend konstant bleiben.



Im stationaren Gleichgewicht gilt die Beziehung:

E, = Emissionsrate des atmosphérischen Stoffes, meist verursacht durch mehrere Quellen

(Angabe allgemein in Tonnen pro Jahr)

m; = atmospharische Masse des betrachteten Stoffes

T. = mittlere atmosphérische Verweilzeit dieses Stoffes

Far m, gilt:

(2) m; =G m’/0

Hierbei ist ¢; die Immissionskonzentration des betrachteten Stoffes und V, das atmosphérische
Reaktionsvolumen, das sich Uber die Flache erstreckt, Uber der die durchschnittliche

Immissionskonzentration ermittelt wird.

V, setzt sich aus der betrachteten Landflache F, und der Mischungsschichthéhe H, zusammen. In

die Gleichungen (1) und (2) eingesetzt, ergibt sich:

Die Trockenverweilzeit T eines Schwebstaubinhaltsstoffes kann mit Kenntnis von dessen

idry
.Mittlerem Massendurchmesser (MMD)“ errechnet werden. Der MMD; wird mit Hilfe eines
Impaktors bestimmt, dessen gesammelte Schwebstaubmasse gréRenfraktioniert analysiert wird.

Es gilt die Beziehung (15):

@ 1 _V, dMmD [ d, B
Ty 2H, O d, FMMD, 5

Unter mitteleuropaischen Bedingungen haben die Konstanten folgende jahrlichen Mittelwerte:

V,=01 cm/s; H, =1000 m; d, =05um



Die Gesamtverweilzeit T; wird durch Addition der Nassverweilzeit T;,,, zu T;,, ermittelt:

iwet idry

(B) T =Ty tT

iwet

Unter mitteleuropaischen Bedingungen betragt 7 ca. 6 Tage. Dies bedeutet, dass mittels

iwet
»JAusregnung” durch Wolken und ,Auswaschen“ durch Niederschlag der Schwebstaub der

Aulenluft durchschnittlich alle 6 Tage abgebaut wird.

Durch langjahrige Immissionsmessungen wurde gefunden, dass sich der MMD; eines im
Schwebstaub enthaltenen Stoffes als Funktion seines spezifischen Dampfdruckes ps darstellen

lasst:

6) MMD, = —do%Ig% +1E

d, =05um; p, =10°Pa; p, <1Pa

Mit Hilfe des Schmelz- und Siedepunktes kann ps auch fir schwerfliichtige anorganische
Verbindungen, die die Hauptmasse des luftgetragenen Schwebstaubes sind, néherungsweise

errechnet werden:

LN

0

T
7 < IgT
(7 g ¢S 19

T. +T
p, =10%Pa; T, =-F > B: ¢ =substanzspezifischer Faktor

m

T,T:, Tz =AuBenlufttemperatur sowie Schmelz- und Siedepunkt in Kelvin.

Der substanzspezifische Faktor schwankt zwischen 3 und 4. Mit Anwendung des Mittelwertes von

3,5 kann schon eine gute Naherung von c erzielt werden.

In Tab. 1 sind errechnete Werte fir die MMD’s von anorganischen Schwebstaubinhaltsstoffen

angegeben.



3 Ergebnisse und Diskussion

GroRenfraktionierte Impaktoranalysen mittels AAS, ICP-MS, PIXE, IC, HPLC und GC-MS wurden
im Verlauf der letzten drei Jahrzehnte an Messorten unterschiedlicher Luftqualitéat durchgefihrt —
insbesondere an landlichen (rural) und stadtischen (urban) Messorten sowie im Bereich von
Hauptverkehrsstral3en. Hierbei stellte sich heraus, dass sich trotz deutlicher Unterschiede in den
Absolutkonzentrationen die relativen Korngréf3enverteilungen der Schwebstaubinhaltsstoffe
nahezu gleichbleibend verhielten (13, 14). Jedem Inhaltsstoff kann ein charakteristischer MMD

zugeordnet werden.

Die in Tab. 1 errechneten MMD’s vieler anorganischer Verbindungen und einiger PAH-
Verbindungen mit Hilfe der Gleichungen (6) und (7) entsprechen den Untersuchungsergebnissen,

die mit den genannten unterschiedlichen Analysenmethoden erzielt wurden.

Der Schwebstaub der AuRenluft kann entsprechend seiner Entstehungsgeschichte in Primarstaub
(emittiert von Verbrennungsquellen (V) und sonstigen Quellen (S)) sowie Sekundéarstaub, der von

Vorlaufergasen gebildet wird, unterteilt werden.

Nahezu alle Partikel des Akkumulationsbereiches (Partikeldurchmesser zwischen 0,1 und 2,5 pm),
die ca. 50 % zur Gesamtschwebstaubmasse beitragen, sind eine Mischung aus Priméarstaub und
Sekundarstaub. In Tab. 2a und 2b sind die Primar- und Sekundéaranteile des PMy,- und PM;s-
Staubes in ruraler Luft dargestellt. Die Hauptmasse wird vom Sekundarstaub verursacht (ca. 60 %
fur PMyo und ca. 70 % fur PM,s). Fast die gesamte Sekundarstaubmasse ist in Partikeln unterhalb

2,5 um Durchmesser angereichert.

Der Priméarstaub aus Verbrennungsquellen (Autos, Hausbrand, Kraftwerke, Industrieanlagen) ist

anthropogen, nur ein Bruchteil wird nattrlichen Wald- oder Grasbranden zugeordnet.

Der Primarstaub sonstiger Quellen entstammt hauptsachlich aus Staubaufwirbelungen von der
Erdoberflache (Straf3en, Felder, Walder) und Umschuttungen. Es handelt sich hierbei Uberwiegend
um Grobstaub, der in Partikeldurchmessern oberhalb 2,5 um angesiedelt ist. Die PMo-Anteile sind

halftig anthropogen und natirlich. Im Falle von PM, s Uberwiegt der anthropogene Anteil.

Der Sekundarstaub besteht Uberwiegend aus Sulfat-, Nitrat- und Ammonium-lonen, die als
partikulare Folgeprodukte aus den Vorlaufergasen SO,, NO, und NHj, die gréf3tenteils aus

anthropogenen Quellen stammen, gebildet werden.



Das hochlésliche basische Ammoniak (NHs) wird durch Reaktion mit Schwefel- und Salpetersaure
in Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat Oberfdhrt. Sulfat und Nitrat konkurrieren um das
vorhandene Ammonium. Weil Nitrat bei AuRenlufttemperatur semivolatil ist, neutralisiert
Ammonium mehr Sulfat als Nitrat. Falls die Sulfatkonzentration ausreichend hoch ist, wird das
Uberschussnitrat gezwungen als Salpetersaure in die Gasphase zu gehen. Je weniger Sulfat
vorhanden ist, desto mehr Nitrat kann in die Aerosolphase transferiert werden. Das Sulfat spielt
deshalb trotz enormer Abnahme der SO,-Emissionen noch eine dominante Rolle bei der
Sekundarstaubmasse. Die PMig-Masse und die Sulfatmasse haben im Konzentrationstrend der
letzten Jahrzehnte ein konstantes Verhaltnis, wie an der Messstelle Schauinsland (Schwarzwald)

gemessen wurde.

Ein Teil des Sekundarstaubes ist auch organischer Natur. Aus aromatischen Vorlaufergasen
(Benzol, Toluol, Xylol) entstehen durch atmosphérische Oxidation mit OH, Oz und NO;

Reaktionsprodukte niedrigen Dampfdruckes, die in die Partikelphase kondensieren.

Ein Teil wird auch aus natirlichen Kohlenwasserstoffen wie Monoterpene (CioHi6) und Isopren

(CsHs) gebildet, die von Baumen und sonstigen Pflanzen ausgediinstet werden.

Die als Sekundarstaub entstandenen Produkte, wie aliphatische Nitrate, Carbon- und
Dicarbonséuren, kénnen jedoch auch als Primarstaub aus Verbrennungsmotoren stammen, so

dass deren Quellzuordnung erschwert wird.

Ein Teil des organischen Materials ist auch Primarstaub, der aus biogenen Quellen stammt (ca.
4 % der PMyp-Masse). Es handelt sich hierbei um Pflanzenstreu und Mikroorganismen (Pollen,

Sporen, Viren, Bakterien).

Elementarer Kohlenstoff (EC), entstanden als kleinste Rul3teilchen aus Verbrennungsquellen, ist in
der PM,s-Masse gebunden und unterliegt ubiquitdrer Ausbreitung. Ein geringer Anteil im

Grobstaubbereich entsteht auch durch Reifenabrieb.

Metalloxide aus Verbrennungsprozessen sind in Flugasche und Kfz-Abgasen enthalten. Teilweise
gelangen sie auch durch Resuspension in die Au3enluft. Mineralien entstammen gréitenteils der
Erdkruste, entstehen durch Winderosion, und ihre Feinstaubanteile kdnnen uUber weite
Entfernungen transportiert werden. Durchschnittlich wird auch in Deutschland einmal im Jahr eine
Saharastaubeindringung beobachtet. Zuletzt im Februar 2002, als an der Messstelle Schauinsland
ein PMy,-Tageswert von 100 pg/m® gemessen wurde. Hauptbestandteile des weit transportierten
Saharastaubes sind Haematit (a-Fe,Oj), Calcit (CaCOs3) und Silikate. Haematit bewirkt die

charakteristische Gelbfarbung.



Tab. 1:Errechnete ,Mittlere Massendurchmesser (MMD)“ von Schwebstaubinhaltsstoffen

MMD (um) Schwebstaubinhaltsstoffe
0,1-0,2 H,SO,, SbBr,
0,2-0,4 NH;NO;
0,4-0,6 AICls, Cr(VI)Os, FeCl; KHSO,, TINO3, BbF
0,6-0,8 CHR, BkF, BaP, BeP
0,8-1,0 NaNOg, U;0g, PER, BghiP, DahA
10-1,2 As,03, COR
1,2-1,4 As,S;, Cd(met.), PtO,, ZnCl,
14-1,6 KNOg, TICI
1,6-1,8 PbO
1,8-2,0 NH.CI, (NH4),SO4, PbCl,, PbBr,
2,0-2.2 CdCl,
22-24 AlF3, CuCly, Sbh,S3, ThCl,
2,4-26 CoCl,, KOH, Sr(NOs),
""" 26-3,0  |CuCl, Fe;0s, MnCl, MnSO,, Pb(met.), PdCl,, TLO; |
3,0-3,5 Al(SO,)3, KCI, MgCl,, Na,CO3, NaCl, NiS
35-4,0 CaCO;, CaS0,, K,CO3, Na,0O, Na,S0,, PdS, RuO,, V,0s
40-45 CaCl,, CdSQ,, CdS, CoS0,, K;S0,, LaCl,, NiCl,, PbSQO,4,SrCl,
45-50 CrCl;, MgSQ,, PbS, RhO
50-5,5 CdO, Cu0, Fe,Sio,
5,5—6,0 CuO, Cu(met.)
6,0-6,5
6,5-7,0 Fe304, La(met.), Mn3O,4, Ni(met.), SrSO,
70-75 Fe(met.), SiO,, TiO,
7,5-8,0 AI20; - 3Si02, CoO, MnOs, Ti(met.)
8,0-8,5 NiO, Pd(met.), Ti,O3
8,5-9,0 Al,O3, Cr,03, SrO, VO, ZnO
9,0-95 Rh(met.)
9,5-10,0 CaO, Pt (met.)
10,0-10,5 LazO3
10,5-11,0 Ir(met.), Ru(met.)
11,0-11,5
115-12,0 ThO,
12,0-12,5 MgO, UO,




Tab. 2a: Ruraler PMy,-Feinstaub in Deutschland; Priméarstaubanteile aus Verbrennungsquellen
(V) und sonstigen Quellen (S), Sekundarstaubanteile; anthropogene und natirliche

Anteile
. Anteile
PM;p-rural Staubart und Anteil .
anthropogen naturlich
Jahresmittelwert Primarstaub (V) 20 % 19 % 1%
2001: Priméarstaub (S) 20 % 10 % 10 %
13 pg/m?® Sekundéarstaub 60 % 50 % 10 %
100 % 9% | 21%

Tab. 2b: Ruraler PM, s-Feinstaub in Deutschland; Primérstaubanteile aus Verbrennungsquellen
(V) und sonstigen Quellen (S), Sekundéarstaubanteile; anthropogene und natrliche

Anteile
PM,s-rural Staubart und Anteil Antelle
anthropogen naturlich
Jahresmittelwert Primarstaub (V) 23 % 22 % 1%
2001: Primarstaub (S) 7% 4% 3%
11 pg/m® Sekundarstaub 70 % 54 % 12 %
100 % 84% | 16%
Tab. 2c¢: Rurale Feinstaubinhaltsstoffe in PMyo und PM; 5
Inhaltsstoffe PMi, PM; 5
Masse (Jahresmittel) 13 pg/m?® 11 pg/m®
‘Sulfat-lonenso, [ 20% | 2%
Nitrat-lonen NOj3’ 15 % 15 %
Ammonium-lonen NH," 12 % 14 %
Chlorid-lonen CI 2% 2%
Metall-lonen: Na*, K*, Ca®*, Mg 6 % 5 %
‘Organischer Kohlenstoff (OC) | 4% | 6%
Elementarer Kohlenstoff (EC) 9% 10 %
'Metalloxide, Mineralien [ 5% [ 5%
‘Wasser und Sonstiges | °% | 1%
100 % 100 %
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Smogkammer-Untersuchungen der Bildung von sekundéaren Partikeln
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E-mail: cornelius.zetzsch@uni-bayreuth.de

Zum sekundaren Aerosol tragen auf3er den Ammoniumsalzen u.a. die Oxidationsprodukte
der Nichtmethan-Kohlenwasserstoffe bei, darunter biogene Terpene und anthropogene
Verkehrsemissionen und industrielle Emissionen aus Raffinerien, Kohleverarbeitung und
Verwendung von Losemitteln. Im EU-Projekt MOST (Multiphase Chemistry of Oxygenated
Species in the Troposphere) werden moderne, zumeist mit Wasser unbegrenzt mischbare
Lésungsmittel auf ihre atmospharischen Transformationsprozesse untersucht. Um Anschluss
an frihere Untersuchungen verschiedener Autoren (s. Lehrbuch von Seinfeld und Pandis,
1998) zu gewinnen, wurde zunéchst der Aromat Toluol untersucht.

Dafur wurden (noch am Fraunhofer-Institut ITEM in Hannover) Gemische von Toluol (0,2 und
1 ppm) und Methylnitrit (0,1 bis zu 500 ppm) in Teflonsécken (ca. 600 I) mit einem
Sonnensimulator (bestehend aus 16 Solarien-Leuchtstoffrohren, Osram Eversun Super, 80
W) bei Raumtemperatur bestrahlt. Dabei wird die Partikelbildung mit einem differentiellen
Mobilitatsanalysator (im Eigenbau modifiziert durch automatisiertes rasches Scannen im
Durchmesserbereich bis 1 um) mit nachgeschaltetem Kondensationskernzahler verfolgt. Zur
Bestimmung der OH-Radikalkonzentration wurden Spuren von n-Pentan und als
Verdunnungsstandard Perfluorhexan beigemischt, und die Konzentration wird im 20-
Minutenrhythmus durch Gaschromatographie mit automatisierter Kryo-Anreicherung
bestimmt. Mit Hilfe der bekannten OH-Geschwindigkeitskonstanten wird aus der Abnahme
der Kohlenwasserstoffe der zeitliche Verlauf der OH-Konzentration berechnet. Je nach
Methylnitrit-Konzentration variiert die Anfangskonzentration von OH zwischen 1 x 10° und 4
x10° Molekiile/cm?®, bis zu drei GréRenordnungen héher als Tageswerte in der Troposphére
und verursacht einen entsprechenden Zeitraffer-Effekt der Umsetzung. Zugleich bilden
photochemische Reaktionszyklen Ozon bis zu einigen ppm, deutlich héher als typische
troposphérische Werte.

Beginnend mit homogener Nukleation bilden sich im Submikrometerbereich rasch
anwachsende log-Normalverteilungen aus, deren Standardabweichung sehr gering ist (1,2-
1,4) und deren mittlere Durchmesser (anfangs 20-100 nm, am Ende es Experiments 130-230
nm) mit steigender OH-Konzentration monoton steigen. Anzahldichten bis zu 2 x 10° cm™
kommen als Nukleationsspitzen anfangs vor. Die Partikelausbeuten aus diesen
Experimenten sind an Aerosolmasse deutlich hoher als bekannte Literaturdaten.
Berticksichtigt man die kirzlich von anderen Autoren (Wirtz et al., CEAM, Valencia, s.
http://most.univ-lyon1.fr) bestimmte Dichte solcher Partikel von 1,4 g/cm?, so ergibt sich nach
einem anfangs linearen Anstieg bis [OH]=10° cm™ ein Grenzwert der Aerosolmasse von
mehr als 70% des eingesetzten Toluols. Es ist wahrscheinlich, dass dieser hohe Wert
aufgrund des hohen OH-Niveaus auch die Aerosolausbeute samtlicher Sekundéarprodukte
des Abbaus von Toluol mit enthélt und nicht nur Produkte der Reaktion von OH sondern
auch von Ozon, NO, und HNO3; mit Zwischenprodukten umfasst.

Experimente mit Vinylethern und anderen modernen Lésungsmitteln werden demnéachst in
der neuen Aerosol-Smogkammereinrichtung (Glas und Teflonfolie, bis 3 m® und kiihlbar auf
—28°C) in Bayreuth beginnen.
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1 Einleitung

Die Grofenverteilungen fur Anzahl- Oberfldchen- und Massendichten sowie die chemische
Zusammensetzung von Feinstaub, die an einer bestimmten Stelle gemessen werden, werden
bestimmt durch die direkten Emissionen von Partikeln, die Partikelneubildung aus
Vorlaufersubstanzen, durch heterogene Reaktionen, durch physikalische Vorgange wie
Koagulation oder Sedimentation und durch Transportvorgange in der Atmosphédre. Méchte
man einen Zusammenhang zwischen Emisson und Immisson herstellen, ist es daher
unbedingt erforderlich, die zuvor erwshnten atmosphérischen Prozesse in die Uberlegungen
hinsichtlich emissonsmindernder Mal3nahmen mit einzubeziehen und deren Bedeutung
raumlich und zeitlich aufgelost zu quantifizieren. Da der Zustand der Atmosphére auf
verschiedenen Zeitskalen erhebliche Schwankungen aufweist, die die Immissionen oftmals in
gleicher GroRenordnung modifizieren, wie dies durch Anderungen in den Emissionen
hervorgerufen wird, stellen numerische Simulationsmodelle, die die relevanten Prozesse in
adaguater Weise berlcksichtigen, ein wichtiges Werkzeug bei der Bewertung von
Minderungsmal3nahmen dar.

Die wesentlichen Ziele, die mit der Modellierung verfolgt werden, sind:
1. die Quantifizierung der beteiligten Prozesse,
2. die Quantifizierung des Einflusses der partikelférmigen L uftbeimengungen auf den
physikalischen und chemischen Zustand der Atmosphére,
3. die Quantifizierung des anthropogenen Beitrages zur Gesamtbel astung,
4. die Prognose des raumlichen und zeitlichen Verhaltens partikelférmiger
L uftbeimengungen analog zur téglichen Wettervorhersage.

Ahnlich wie auf dem Gebiet der Messung von luftgetragenem Feinstaub gibt es allerdings
auch auf dem Gebiet der Modellierung des atmosphérischen Aerosols noch erheblichen
Forschungsbedarf.

Mit dem Moddlsysem KAMM/DRAIS, welches dem aktuellen Stand des Wissens
entspricht, wird in der hier vorgestellten Anwendung der Frage nachgegangen, welchen
Einfluss die Emissionen von Ammoniak auf die Vertellung des Feinstaubes und dessen



chemische Zusammensetzung haben. Zu diesem Zweck wurde ein typischer Wintertag

smuliert.
Im Folgenden wird ein Uberblick tiber das Modellsystem KAMM/DRAIS (Vogel et al., 1995)
gegeben, mit dem diese Simulationen durchgeftihrt wurden.

2 Das Modellsystem KAMM/DRAIS

Meteorology R Transport
'KAMM' 'DRAIS' ]
> H
L Chemistry
Radiation 'RADM2 (modified)'
'synoptic scale' _STAR 4
observation CRadEn Aerosols
prediction t 'MADESsoot'
SVAT — Bi p —
VEG3D Deposition logenic emissions
J §
Terrain height Landuse data Anthropogenic emissions

Abbildung 1: Das Modellsystem KAMM/DRAIS

Die Abbildung 1 zeigt den schematischen Aufbau des Moddllsystems KAMM/DRAIS. Das
Modell kommt hauptsachlich in der regionalen Skala zum Einsatz. Typische Gebietsgrofien
haben eine horizontale Ausdehnung von 200x200 km?. Die horizontalen Maschenweiten
betragen bei der hier vorgestellten Modellanwendung 4 km. In der Vertikalen arbeitet das
Modell mit 25 Schichten. In Bodennéhe betragt die vertikale Auflésung 20 m, am Oberrand
des Modédlls, der in 8 km Ho6he liegt, betrégt die vertikale Maschenweite 400 m. Die
verwendeten Zeitschritte bewegen sich im  Sekundenbereich. Alle Modellteile werden
synchron bearbeitet.

Die Behandlung der Aerosole erfolgt mit dem Modell MADEsoot (Riemer et a., 2003). Bei
MADEsoot handelt es sich um en sogenanntes modales Modell, das heilit die
Partikelverteilungen werden durch sechs Log-Normalverteilungen beschrieben. Es basiert auf
Arbeiten von Ackermann et al. (1998) und Schell et a. (2001) und wurde um die Behandlung
von Russ in interner und externer Mischung erweitert (Riemer et a., 2003). Die
Partikelneubildung durch Nukleation von Schwefelsduredampf wird in stark vereinfachter und
parametrisierter Form behandelt. Bis auf den Dieselrul3 werden die Bestandteile der Partikel
(Nitrat, Sulfat, Ammonium, organisches Material) stets als intern gemischt behandelt.



Diesalruld ist, wenn er emittiert wird, zunéchst extern gemischt, kann jedoch durch
Koagulation und Aufkondensieren von Schwefelsduredampf in die interne Mischung Uber-
gefihrt werden.

3 Eingabedaten und M odeller gebnisse

Wichtige Eingabegréfien fur die Modelsimulationen sind die anthropogenen Emissionen. Die
Abbildung 2 zeigt fur das Simulationsgebiet, welches grofe Teile von Baden-Wirttemberg,
Telle der Nordschweiz, des Elsasses sowie von Reinland-Pfalz und dem Saarland abdeckt, die
horizontale Verteilung der Emissionen von SO,, NOy, NH3 und Ruf3 zum Zeitpunkt 8 Uhr.

Abbildung 2: Horizontal verteilungen der anthropogenen Emissionen von SO,, NOy, NH3 und
Ruz um 8 Uhr (von links oben nach rechts unten). (Quelle: B. Wickert, T. Pregger, R.
Friedrich, IER, Universitét Stuttgart)

Man erkennt die unterschiedlichen Emissionsstrukturen fur die einzelnen Komponenten.
Wahrend SO, hauptséchlich in den Ballungszentren emittiert wird, erkennt man in den



Emissionsverteilungen von NOyx und Ruf3 die Hauptverkehrswege a's wichtige Emittenten. Im
Gegensatz hierzu finden die NH3; Emissionen im tberwiegend im landlichen Raum statt.
Zusétzlich werden die Emissionen von anthropogenen und biogenen Kohlenwasserstoffen
sowie biogene NO Emissionen beriicksichtigt.
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Abbildung 3: Simuliertes Windfeld in 20 m Uber Grund um 14:00 Uhr.

Wesentlich fur die Ausbreitung von gas- und partikelférmigen Luftbeimengungen ist die
Kenntnis des Windfeldes. Die Abbildung 3 zeigt fur den betrachteten Wintertag exemplarisch
das bodennahe Windfeld. Wahrend in der ungestorten htheren Atmosphére stidwestliche
Anstromungsverhdtnisse vorliegen, wird das Windfeld in der Grenzschicht durch die
topographischen Gegebenheiten modifiziert. Insbesondere im Rheintal erkennt man die
Kanalisierung der Stromung. In Hangndhe machen sich thermische Sekundérzirkulationen
bemerkbar.

Die Abbildung 4 zeigt die smulierte Horizontalverteilung der trockenen Gesamtmassen-
dichte. Hohe Massendichten treten im Rheintal sowie in und im Lee der Ballungsgebiete auf.

Die maximalen Massendichten betragen in etwa 30 ng m”.

4 Auswirkungen der Reduktion der NH3 Emissionen

Ausgehend von dem oben beschriebenen Referenzlauf wurde ein weiterer Modelllauf
durchgefuhrt, bel dem unter Beibehaltung der meteorologischen Situation und der Ubrigen



EingabegrofRen flachendeckend die NHz; Emissionen um 50 % reduziert wurden. In der
Abbildung 5 ist der Riickgang der Massendichte dargestellt, der mit dieser Reduktion der
Emissionen einhergeht. Der maximale Riickgang der Massendichte betragt in etwa 8 mg m>,
Es fallt auf, dass die starksten Rickgange der Massendichte nicht unbedingt in den Gebieten
anzutreffen ist, in denen im Ausgangsfall die hochsten Konzentrationen aufgetreten sind. So
ist zum Beispid im Rheintal der Riickgang in vielen Gebieten recht gering. Dies und weitere
detaillierte Auswertungen, auf die hier nicht eingegangen wird, haben gezeigt, dass dieses mit
der nichtlinearen Aerosolchemie zusammenhangt. Prinzipiell lassen sich  Gebiete
unterscheiden, in denen ein Ammoniak Uberschuss vorhanden ist und solche, in denen ein

Ammoniak Defizit vorliegt.
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Abbildung 4: Simulierte Horizontal verteilung der trockenen Massendichte in 20 m tber
Grund um 14 Uhr.

Die Abbildung 6 fasst die Ergebnisse der beiden Simulationen in Form von
Gebietsmittelwerten zusammen. Bezogen auf den Ausgangsfall zeigt sich, dass fur den
betrachteten Wintertag Nitrat den grofdten Anteil an der trockenen Gesamtmasse hat, gefolgt



von Ammonium und Sulfat. Eine Reduktion der NH3 Emissionen um 50 % fuhrt zu einem
Rickgang der mittleren trockenen Massendichte um 24 %. Zwar geht auch der mittlere
Ammonium Gehalt des Aerosols um 26 % zurtick, die Abnahme der mittleren Massendichte
wird jedoch hauptsachlich durch den Riickgang des Nitratgehaltes bewirkt.

200

Karlsruhe

150
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Abbildung 5: Riickgang der trockenen Massendichte bel einer Reduktion der NH; Emissionen
um 50 %.

5 Zusammenfassung

Mittels numerischer Simulation wurde die Auswirkung einer Reduktion der NH3 Emissionen
un 50 % auf die Konzentrationsvertellung von Feinstaub fir den Sldwesten der
Bundesrepublik am Beispiel enes typischen Wintertages untersucht. Die berechneten
Massendichten und deren Zusammensetzung liegen im Bereich dessen, was durch
Messungen, die alerdings nicht fir das Gebiet von Baden-W(rttemberg vorliegen, gefunden
wurde. Die Reduktion der Ammoniak Emissionen um 50 % fihrte zu einem Rickgang der
Massendichten im Mittel um 24 %. Die rdumliche Verteilung des Riickgangs wird zum einen
durch die Vertellung der Emissonen zum anderen aber auch durch die nichtlineare
heterogene Chemie bestimmt. Der starkste Riickgang der Massendichte findet nicht unbedingt
dort stett, wo die hdochsten Ammoniak Konzentrationen zu finden sind. Entscheidend ist



vielmehr ob man sich in einem Ammoniak Uberséttigten Bereich oder in einem Ammoniak
unterséttigten Bereich befindet. Neben dem Riickgang des Ammoniums reduziert sich auch
der Nitratgehalt der Partikel. Der Riickgang des Nitratgehaltes der Partikel bestimmt sogar im
Wesentlichen den Rickgang der Gesamtmassendichte. Die mittlere Massendichte von
Ammonium geht dabei nur um 24 % zurtick, obwohl die NH3; Emissionen um 50 % reduziert
wurden. All dies zeigt, zum einen die komplexen Zusammenhange zwischen den Emissionen
dem atmosphéarischen Transport und den nichtlinearen heterogenen Reaktionen, zum anderen
die Notwendigkeit des Einsatizes numerischen Simulationsmodelle bei der Bewertung von
effizienten Emiss onsminderungsmal3nahmen.

N
o
1

B Ausgangsfall
Bl N\H,-Reduktion

N
n O ®
IIIIIIIIIIIIIII

=
N
'

10 2

Massendichte in ng m-3

Summe SO,> NH,* NO; Russ Org

Abbildung 6: Mittlere Gesamtmassendichte und Anteile einzelner Komponenten gemittelt
Uber das gesamte Simulationsgebiet in 20 m Uber Grund um 14 Uhr fr die betrachteten Félle.

Es soll aber auch nicht unerwahnt bleiben, dass es noch immer einen Mangel an geeigneten
Messungen gibt. Zwar liegen in der Zwischenzeit fur ausgewahlte Standorte hochwertige
Messergebnisse vor, wie sie auch im Rahmen dieses Workshops vorgestellt wurden. Dennoch
reichen diese Messungen fur eine Validierung der Modelle noch immer nicht aus.
Abschliefend sai noch darauf hingewiesen, dass die hier vorgestellten Simulationen die
Bedeutung der Emissionen aus der Landwirtschaft fur die Feinstaubbelastung aufzeigen.
Gleichzeitig werfen sie die Frage auf wie genau diese Emissionen bekannt sind.



6 Literatur

Ackermann, 1.J.,, H. Hass, M. Memmesheimer, A. Ebel, F.S. Binkowski, U. Shankar, Modal
aerosol dynamics model for Europe: development and first applications, Atmospheric Env.,
32, 17, 2981-3000, 1998.

Riemer N., H. Vogel, B. Vogel, F. Fiedler, (2003), Modelling aerosols on the mesoscale-g
Treatment of soot aerosol and its radiative effects, J. Geophys. Res, 109, 4601,
doi:10.1029/2003JD003448

Schell, B., 1.J. Ackermann, H. Hass, F.S. Binkowski, A. Ebel, Modeling the formation of
secondary organic aerosol within a comprehensive air quality model system, accepted for
publication in J. Geophys. Res., 2001.

Vogd, B., F. Fiedler, H. Voge, Influence of topography and biogenic volatile organic
compounds emission in the state of Baden-Wirttemberg on ozone concentrations during
episodes of high air temperatures, J. Geophys. Res., 100, 22907-22928, 1995.



C.2 Modellgestiitzte Bilanzierung von Eintrag und

Export von Aerosolen im Berliner Raum

A. Kerschbaumer (FU Berlin)

-Seite 178-



Modellgestutzte Bilanzierung von Eintrag und Export von Aerosolen im Berliner Raum

Andreas Kerschbaumer

Institut fir Meteorologie, Freie Universitat Berlin
Carl-Heinrich-Becker-Weg 6-10 D-12165 Berlin
kerschba@zedat.fu-berlin.de

Einleitung

Die Ursachen und das Ausmal} der Luftverschmutzung einer Region durch Schadstoffe beruhen auf dem komplexen
Zusammenspiel verschiedener Prozesse. Die Emission so genannter Primérstoffe (aus der Industrie, dem Verkehr
und den privaten Haushalten) fihrt in Quellndhe durch Akkumulation und Deposition zu Umweltbelastungen.
Schadstoffe, die sich in der Atmosphéare befinden, werden mit dem Wind horizontal transportiert (Advektion). So
wird ein Teil der Emissionen aus dem Quellgebiet heraus transportiert und kann in einer weit von dem
Emissionsgebiet entfernten Region zur Luftverschmutzung beitragen. Durch chemische Reaktionen werden aus den
emittierten Vorlaufersubstanzen andere, vielfach auch gesundheitsgefahrdende Sekundarstoffe gebildet.
Vertikaltransporte durch den Wind und kleinrdumige Turbulenz sind fur eine vertikale Umverteilung der Schadstoffe
in der Troposphare verantwortlich. Dadurch kénnen sich Primar- und Sekundarstoffe aus dem Bereich der Planetaren
Grenzschicht (PBL: Planetary Boundary Layer, Mischungsschicht) in héhere Schichten ausbreiten, es konnen aber
auch Substanzen, die in eine Region hinein advehiert oder chemisch gebildet wurden, aus grof3en Hohen in die
bodennahen Schichten transportiert werden. Turbulente Transportfliisse fihren dazu, dass sich Schadstoffe auf dem
Boden, der Vegetation und Gebduden ablagern (trockene Deposition); durch Bindung an Hydrometeoren, hingegen,
werden Schadstoffe durch nasse Deposition aus der Atmosphére entfernt.

Diese Prozesse zusammen bestimmen die Konzentrations- und Depositionsverteilung von Luftschadstoffen in einer
Region. Die zeitliche Anderung der Konzentration C eines Schadstoffes am Ort (x, y, z) lasst sich durch eine
vereinfachte, nur auf die Prozesse bezogene Bilanzgleichung beschreiben.

oC(x,Y,2)
ot

Die lokalzeitliche Anderung der Konzentration einer Spezies wird bestimmt durch

verschiedene Produktions- (P) und Verlustprozesse (L) in Form von horizontaler und vertikaler

Advektion (ADV), horizontalem und vertikalem turbulenten Transport (TRB), Emission (E), Deposition (D) und
chemischer Umwandlung (CH).

Durch die Ldsung der Gleichung an jedem Punkt einer Region (und zu verschiedenen Zeiten), erhdlt man eine
regionale Konzentrationsverteilung, die die tatsachliche Belastung und deren zeitliche Anderung beschreiben. Diese
Verteilungen lassen aber keinen Riickschluss auf die Ursachen der Belastung zu.

Um festzustellen, welchen Anteil die Einzelprozesse Emission, Advektion, turbulenter Transport, Deposition und
chemische Umwandlung an der Schadstoffbelastung haben, ist es notwendig, diese Komponenten des
Schadstoffhaushaltes durch eine Massenbilanzanalyse getrennt zu quantifizieren. Eine derartige Analyse lasst sich
sowohl lokal als auch regional durchfihren. Mit lokalen Massenbilanzen kénnen nur fur einen bestimmten Ort
Aussagen Uber die Beitrdge der Einzelprozesse zur Gesamtbilanz gemacht werden. Rickschliisse auf eine ganze
Region sind nur bei homogenen Verhéltnissen zuldssig, die allerdings in der Realitét nicht vorliegen (Panitz, 1999).
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Abb. 1 Schematische Darstellung der Massenbilanzierung



Ziel dieser Analyse ist es, in einer Episodenstudie Massenbilanzen aus den mit dem chemischen Transportmodell
REM_CALGRID (Stern, 2003) erzeugten Daten zu berechnen.

Das Untersuchungsgebiet umfasst den gesamten Berliner Raum. Dabei wurde darauf geachtet, den stadtischen
Bereich vom landlichen Umland getrennt zu erfassen. Das Gebiet umfasst eine Flache von ca. 40 x 40 km?, wahrend
die vertikale Ausbreitung die gesamte modellierte untere Troposphére bis 2500 m (ber Grund einbezieht. Als
Episode wurde der Januar 2002 gewahlt.
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Abb. 2: Links: GroBraumiges Rechengitter tber Nord- und Mitteleuropa mit einer Maschenweite von ca. 25x25 km?;
Rechts: Ausschnitt aus dem hoch aufgelosten Rechengebiet (Maschenweite: ca. 4x4 km?): Deutschland; gelb
hervorgehoben das Gebiet, fur das die Massenbilanzierung durchgefiihrt wurde

Modelbeschreibung REM_Calgrid

Das chemische Transportmodell REM_CALGRID wird mit meteorologischen Feldern angetrieben, die an der FU-
Berlin tber ein Interpolationsschema erstellt werden.

Im Modell REM_CALGRID erfolgt eine numerische Lésung der dreidimensionalen Advektions-
Diffusionsgleichung in der folgenden Form:

£+v[ e, —kov(tc) ]=0
ot p

mit C; der Massenkonzentration eines Spezies i, V dem Windvektorfeld, K dem Diffusionstensor, und p der
atmospharischen Dichte. Die numerische Losung der horizontalen Transportterme erfolgt mit einer
Weiterentwicklung des flusserhaltenden Walcek-Verfahrens (Walcek, 2000). Der vertikale Transport der Schadstoffe
wird hingegen mit einem von Yamartino (2003) weiterentwickelten Verfahren behandelt

Wiéhrend die Gasphasenchemie mit dem Carbon Bond-1V-Mechanismus (Carter, 1990, 1996) berechnet wird, soll
unser Augenmerk mehr auf die Aerosole gelenkt werden, die sich im Untersuchungsgebiet wiederfinden.

Das in REM_CALGRID integrierte Aerosolmodul ist ein so genanntes Gleichgewichtsmodul, das heif3t es wird
immer von einem thermodynamischen Gleichgewichtszustand zwischen der Aerosol- und der Gasphase
ausgegangen. Dynamische Prozesse, die zur GrofRendnderung von Aerosolen beitragen, wie die Koagulation und die
Kondensation, werden nicht betrachtet. Dieses Aerosolmodul, das lediglich die anorganischen Sulphat-, Nitrat- und
Ammoniumaerosole betrachtet, ist ein Teil des komplexeren MADE-Aerosolmoduls, das in EURAD verwendet wird
(Ackermann et al., 1995, 1998). Das Modul wurde in einer von Schaap (2000) leicht verbesserten Version von der
TNO Ubernommen. Im Folgenden wird kurz die Funktionsweise des Moduls beschrieben. Details koénnen in Schaap
(2000) gefunden werden.

Die Bildung sekundérer Aerosole wird durch chemische Reaktionen in der Gasphase ausgeldst. Eine wichtige
Aerosolquelle ist die Neutralisierung von gasformiger Schwefelsaure und Salpetersdure durch Ammoniak. Dabei
entstehen Ammoniumbisulphat- und Ammoniumnitrataerosole. Konzentrationen und Phasenzustand der Aerosole
sind dabei eine Funktion der Konzentrationen der Reaktionspartner, der Feuchte und der Temperatur. Die in dem
Modul (und der Gasphasenchemie) behandelten Aerosolprozesse sind:




Schwefelséure- bzw. Sulfatbildung:
H,SO, entsteht aus der Oxidationskette des Schwefeldioxids initiiert durch das OH-Radikal:
OH +S0O; + O, + H,0 — H,SO, + HO, (1)

Wegen seines niedrigen Dampfdrucks ist die Gasphasenkonzentration H,SO, sehr niedrig. Die gebildete
Schwefelséure kondensiert sofort oder reagiert mit einer Base. Nahezu das gesamte oxidierte Schwefeldioxid wird
dadurch zu Sulfataerosol. Das leicht losliche SO, oxidiert auch in Wolkenwasser. Die in den Wolkentrépfchen
ablaufenden Nassphasenreaktionen tragen wesentlich zu den Sulfatkonzentrationen bei. Die dominierenden
Nassphasenoxidationsmittel sind die in der Gasphase gebildeten Peroxide und Ozon sowie O, in der Gegenwart der
Katalysatoren Eisen und Mangan. Die Entstehung von Sulfat aus der Oxidation des Schwefeldioxids mit dem OH-
Radikal wird im Gasphasenmechanismus simuliert. Die Nassphasenreaktionen werden in REM_CALGRID nicht
explizit modelliert sondern durch eine simple Reaktion erster Ordnung parametrisiert.

Aerosolchemie

Wie schon ausgefiihrt beruht das Aerosolmodul auf der Annahme eines thermodynamischen Gleichgewichts
zwischen Gasphase und Aerosolphase ohne Beriicksichtigung der GroRenverteilung der Aerosole. Folgende
Reaktionen werden beriicksichtigt:

NH; + H,SO, - NH4HSO, (s, aq) (2)
2 NH; + H,SO, — (NH4)2$O4 (S, aq) (3)
(Index s: fester Phasenzustand, Index aq: fllissiger Phasenzustand)

Ammoniak reagiert mit der Schwefelsdure. In diesem Reaktionsschritt wird Sulfataerosol gebildet. Diese Reaktion
ist irreversibel, d.h. das an das Sulfat gebundene Ammoniak verbleibt in der Aerosolphase. Wird das gesamte zur
Verfugung stehende Ammoniak in den Reaktionen (2) und (3) verbraucht, ist die Aerosolbildung in dem Modul
beendet. Bleibt noch Ammoniak (brig, kommt es zu folgender Gleichgewichtsreaktion zwischen Ammoniak und
Salpetersaure wodurch das Nitrataerosol gebildet wird:

NH; + HNO3 <> NH;NO; (S, aq) (4)

Reaktion (4) ist reversibel, d. h. das Ammoniak kann wieder freigesetzt werden und damit fur weitere Reaktionen zur
Verfugung stehen. Das Uberschussammoniak wird freies Ammoniak genannt, da es nicht irreversibel an das
Sulfataerosol gebunden ist. Den obigen Gleichungen kann man entnehmen, dass das Nitrataerosol nur gebildet
werden kann, falls das Verhaltnis Ammoniak/Sulfat groRer als zwei ist.

Ob es uberhaupt zur Nitratbildung kommt und ob und wie viel Ammoniak dann wieder freigesetzt werden kann,
héngt von der Gleichgewichtskonstante der Reaktion (4) ab, die eine Funktion der Feuchte und der Temperatur ist.
Ein weiterer wichtiger Parameter ist der Luftfeuchtewert RHy (Relative Humidity of deliquescense), bei dem das
Aerosol seine Phase wechselt (flissig oder fest).

Im Aerosolmodul werden damit grundséatzlich zwei Zustédnde unterschieden:
a. Verhéltnis von Ammoniak zu Sulfat grofier zwei
b. Verhéltnis von Ammoniak zu Sulfat kleiner zwei

Im Zustand a) ist das gesamte Sulfat in (NH,),SO, (s, ag) gebunden. Das Uberschussammoniak und die
Salpetersdure stehen im Gleichgewicht mit dem Ammoniumnitrat NH4NO; (s, aq).

Im Zustand b) steht nicht genug Ammoniak zur Verfligung, um die gesamte Schwefelsdure zu neutralisieren. Die
Nassphase der Aerosole ist daher sauer. Es wird kein Ammoniumnitrat gebildet wodurch die
Salpetersdurekonzentration in der Gasphase hoher sein wird als im Zustand a). Dieser Effekt wird noch verstérkt, da
HNO; bei niedrigeren pH-Werten schlechter 16slich ist.

Eine detaillierte Diskussion der beiden Zusténde einschlieBlich der Anwendung des Moduls in einem Boxmodell
kann in Schaap (2000) gefunden werden.



Die sekundaren Aerosole stellen nur einen Teil des PM10, das alle Partikel mit einem Durchmesser von weniger als
10 pm umfasst, unabhéngig von deren chemischen Zusammensetzung, deren Entstehungsgeschichte oder deren
Ursprung. Da die Aerosolbehandlung in REM_CALGRID relativ einfach gehandhabt wird und viele der chemischen
und physikalischen Prozesse vernachléassigt werden massen, um den Charakter eines operationell einsetzbaren Lang-
fristmodells nicht zu verlieren, setzt sich PM10 im Modell nur aus relativ wenigen Spezies zusammen. Die
Emissionsdatenbasis liefert die priméren PM10-Emissionen aufgeteilt in zwei Kategorien, PM10 gesamt und Partikel
mit einem Durchmesser kleiner 2.5 um (PM2.5). Diese Emissionen werden den beiden Modellspezies PMCOyim =
PM10 — PM2.5 und PM25i, = PM2.5 zugeordnet.

Der photochemische Gasphasenmechanismus enthalt die Gasphasenoxidation des Schwefeldioxids zu Schwefelséure
einschliellich einer einfachen Parametrisierung der Nassphasenoxidation.

Das Aerosolmodul behandelt die thermodynamischen Gleichgewichtsreaktionen der Sulfat-, Nitrat- und
Ammoniumaerosolkomponenten SO, NOsz;, NH,; in Abhéngigkeit von Temperatur, Feuchte und den
Gasphasenkonzentrationen von Salpetersdure, Schwefelsdure und Ammoniak.

Damit setzt sich das PM10 insgesamt aus 5 Komponenten zusammen:
PM10 = PM25 im +PMCOpim +SO4 (A)+NO3 (A)+NH, (A)

Sekundare organische Aerosole (SOA), die durch die Kondensation von Kohlenwasserstoffoxidationsprodukten
biogenen und anthropogenen Ursprungs entstehen, werden in der gegenwartigen Modellversion nicht betrachtet.

Alle PM10-Komponenten werden transportiert und unterliegen der nassen und trockenen Deposition. Durch die
Aerosolbehandlung erhoht sich die Anzahl der zeitabhdngig behandelten Spezies um die 5 neuen Partikel-Spezies
PM25 yim , PMCOpim, SO4(A), NO3 (A), NH4(A) sowie um das Ammoniak.

Schadstoffe werden auf dem Boden deponiert oder Uber Regen ausgewaschen. Weiters koénnen hydrophile
Schadstoffe im Wolkenwasser gebunden werden. Diesen Tatsachen tragt REM_CALGRID in den trockenen und
nassen Depositionsmodulen Rechnung. Die somit berechnete Entfernung von Schadstoffen geht dann in die
Bilanzrechnung ein.



Grof3- und kleinrdumige Anwendung des chemischen Transportmodells REM_Calgrid
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Abb. 3 REM_Calgrid Simulationen: Januar Monatsmittel: a) groRraumig: PM25; b) kleinrdumig: PM25
¢) groRraumig: Organischer Kohenstoff; d) kleinrdumig: Organischer Kohlenstoff; e) groraumig: Sulfat;
f) kleinrdumig: Sulfat

REM_Calgrid wurde zur Bestimmung der Luftqualitét in einer europaweiten Raumskala in einer Auflésung von ca.
25x25 km2 und in der urbanen Raumskala (Ballungsgebiet) in einer Auflésung von ca. 4x4 km2 verwendet (Abb.



2). Die aus dem groRrdumigen Modell berechnete Hintergrundbelastung wurde als Randbedingung fiir die urbane
Skala verwendet (,,one-way-nesting“).
Wie in Abb. 3 zu sehen sind durch die hoch aufgeldste Simulation lokale Effekte bei priméren Aerosolkomponenten
(Abb. 3 a im Vergleich zu Abb. 3 b) sehr viel deutlicher erkennbar als bei sekundar gebildeten Aerosolen (Abb. 3 e
im Vergleich zu Abb. 3 f). Im Modell wird organischer Kohlenstoff als Priméaraerosol behandelt. Daraus ist zu
schlieRen, dass auch das in REM_Calgrid simulierte OC einen erhdhten Lokaleffekt aufweist.
Aus der Betrachtung der Effekte der unterschiedlichen Maschenbreite der Modellanwendungen lassen sich
ph&nomenologisch die folgenden Schliisse ziehen

e Priméraerosole sind viel stirker von lokalen Emittenten bestimmt

e  Sekundaraerosole werden weniger von lokalen Emissionscharakteristika beeinflusst und scheinen anderen

Ph&nomenen zu unterliegen.

Wiéhrend sich groraumig sowohl bei PM2.5 als auch bei Organischem Kohlenstoff im Monatsmittel (Januar 2002)
deutlich erhdhte Konzentrationen mit Ballungsgebieten in Verbindung bringen lassen, wie beispielsweise mit dem
GrolRraum Paris, der Poebene in Norditalien mit dem Industriezentrum um Mailand und dem Ruhrgebiet im Westen
Deutschlands, lasst sich bei der Sulfatverteilung nur ein absolutes rdumliches Maximum in der Poebene erkennen.
Sulfat weil3t im Monatsmittel einen abfallenden Sud-Ost — Nord-West Gradienten auf.
Wéhrend der Berliner Raum in der grofSraumigen REM_Calgrid Anwendung wenig in Erscheinung tritt, &ndert sich
dies bei der Berechnung der primédren Aerosole in dem hoch aufgelGsten Gitter. Hier tritt ein starker Stadt-Land-
Effekt sowohl bei PM2.5 als auch bei OC auf. Bemerkenswert ist der Unterschied zur Sulfatsimulation im hoch
aufgeldsten Rechengitter. Der Stadt-Land-Gradient scheint nicht dominierend zu sein. Weiters ist die grofRraumige
Struktur des Stid-Ost — Nord-West Gradienten fast unveréndert beibehalten.
Ziel der Budgetanalyse ist es nun, Giber Massenbilanzen Schliisse auf die zu Grunde liegenden Prozesse zu ziehen.
Dabei wird zum einen der gesamte Massenaustausch im Monat Januar im oben beschriebenen Kontrollvolumen tber
Berlin betrachtet, zum anderen werden die Massen differenziert nach den zu Grunde liegenden Prozessen einzeln
analysiert.

Massenbilanzbetrachtungen

In Abb. 4 wird in der linken Grafik der Gesamtmassenaustausch der einzelnen Aerosolkomponenten im Monat
Januar dargestellt. Im Untersuchungsgebiet Giber dem GroRraum Berlin werden ca. 0.6 Tonnen grobkdrniges Aerosol
abgebaut und ca. 2 Tonnen feines Aerosol angehauft; ca. 2 Tonnen elementarer und organischer Kohlenstoff werden
im Stadtgebiet abgebaut; auch sekunddre Aerosolkomponenten wie Sulfate, Nitrate und Ammonium werden
abgebaut.

Diese Massenbilanz lasst Berlin als Aerosolpartikelquelle erscheinen. Dass dies aber nicht immer der Fall ist, und
dass dies weiter untersucht werden muss, beweisen die zwei weiteren Grafiken in Abb. 4. Wéhrend im Februar der
Trend der Aerosolquelle weiter vorhélt, weilt die Massenbilanz im Marz ein umgekehrtes Erscheinungsbild auf.

Januar Februar Marz

—
—

o
o
o

<

5
at
<o

—

TIM'n_‘natI
i
]
M nn

I

EC

[TIM anatl

o

n%[j

0cC

oarse
itrate

L E:1 g -

Nitrate

P M

S |ph|a!°‘
Sufphate

<
<

PM COEISED

i

E

0
Ammon J-T-b
PMlicodrse
Ammonju
PM
Ammijnium

[Finakini [OFina-nit [Finakhn

Abb. 4: Monatsmassenbilanz der Aerosolkomponenten; aus REM_Calgrid

Im Marz erscheint der Grofsraum Berlin als Quelle an feinem Aerosol, aber als Senke an groben Aerosolteilchen und
vor allem als Senke an sekunddrem anorganischen Aerosolkomponenten.



Genauere Betrachtungen dieser Phdnomene miussen noch angestellt werden. Griinde kénnen in unterschiedlich
haufig auftretenden Wetterlagen liegen oder aber in Transportprozessen gesucht werden, die nun exemplarisch fiir
den Monat Januar naher analysiert werden. Hierfir wurden die Massenanderungen in den in REM_Calgrid
modellierten Prozessen einzeln summiert.
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Abb. 5: Massenbilanz Januar 2002, aufgeteilt auf die untersuchten Prozesse und die Aerosolkomponenten

In Abb. 5 werden die Massenanderungen der Aerosolkomponenten im Monat Januar 2002 nach modellierten
Prozessen aufgespaltet. Die globale Anderung (Final — Initl) gibt die schon in Abb. 4 dargestellte Gesamtmasse aller
Aerosolkomponenten wieder. Diese Gesamtmassenanderung fiigt sich wie folgt zusammen:

e Chemische Produktion/Verlust (chemprod): Nur Sulfate werden wie in den oben beschriebenen
chemischen Prozessen aufgebaut. Sowohl die priméren als auch die Gbrigen sekundaren Aerosole werden in
diesem Modul nicht behandelt.

e Produktion/Verlust im Aerosolmodul (aerprod): hier werden Ammonium und Nitrat aus den
Vorlauferstoffen NH; bzw. NO, gebildet.

e Im horizontalen Advektionsmodul (horiz. adv) werden alle Stoffe in unterschiedlichem Ausmaf
»produziert” bzw. ,,abgebaut”. Dies hangt von der Wirksamkeit anderer Prozesse ab, wie beispielsweise
nasser und trockener Deposition.

e Auch die vertikale Advektion (vert. adv), die Advektion (adv. topgain) bzw. die Diffusion (dif. topgain)
durch den Oberrand des Modellgebietes sowie die horizontale (hor.diff) und vertikale (vert.diff) Diffusion
im Modellgebiet betreffen alle Schadstoffe.

e Im Emissionsmodul (emimass) werden die Massenanderungen durch die Emission der priméren Aerosole
summiert.

e  Massenverluste durch trocken (dry.dep) und nasse (wet.dep) Deposition

Wie aus Abb. 5 ersichtlich ist, wird die gesamte Massenénderung durch die Anderungen in den einzelnen Prozessen
im grofRen und ganzen kompensiert. Dabei ist der grofte ,,Produzent” die Emission und der bedeutendste
»Konsument“ die horizontale Advektion. Im Berliner GroBraum werden vor allem primdre grobkoérnige
Aerosolpartikel (PM coarse) emittiert. Mit tiber 700 Tonnen Massendifferenz im Monat Januar tragen diese Teilchen
wesentlich zur Akkumulation an Gesamtaerosol bei. Der Abbaumechanismus durch die horizontale Advektion ist
dementsprechend hoch. Mehr als 500 Tonnen werden durch diesen Prozess aus dem Kontrollvolumen in das
umliegende Gebiet transportiert. Werden nun auch die tGbrigen mindernden Prozesse dazu gezahlt, ergibt sich das
oben beschriebene Gesamtbudget an groben Aerosol. Weit interessanter sind die Bilanzrechnungen fir sekundére
Aerosolkomponenten. Sulfate beispielsweise werden sowohl durch die Gasphasenchemie angeh&uft, als auch als
Emissionen direkt in das Kontrollgebiet eingespeist. Die gesamte Massendifferenz im Monat Januar belduft sich
demnach auf ca. 100 T pro Monat. Abbauend wirken dagegen wieder die horizontale Advektion, der Verlust durch
die Modellobergrenze, sowie die nasse Deposition. Durch diese Prozesse werden aus dem Kontrollvolumen im
Januar ca. 104 Tonnen entfernt. Die Gesamtbilanz ist wiederum fast neutral.
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Abb. 6: Massenbilanz Januar 2002, aufgeteilt auf die untersuchten Prozesse und die Aerosolkomponenten in der
modellierten Bodenschicht.
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Abb. 7: Massenbilanz Januar 2002, aufgeteilt auf die untersuchten Prozesse und die Aerosolkomponenten in der gesamten
Mischungsschicht.
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Abb. 8 Massenbilanz Januar 2002, aufgeteilt auf die untersuchten Prozesse und die Aerosolkomponenten oberhalb der
Mischungsschicht bis zur Modellobergrenze.




Die Analyse der Prozesse in den einzelnen Transportregionen (Abb. 6 — Abb. 8) ergibt nun folgendes
differenzierteres Bild. Wéhrend in der Bodenschicht (Abb. 6) (50 m (ber Grund) vor allem durch die vertikale
Diffusion primare Schadstoffe in hdhere Schichten transportiert werden, spielt in dieser Schicht die horizontale
Advektion eine viel geringere Rolle. Die Massenbilanz zwischen Emission und vertikaler Diffusion fuhrt zu einer
nahezu vollkommenen Aufhebung der Gesamtmassendnderung in dieser Schicht. Sekundére anorganische
Aerosolkomponenten geben einen sehr geringen Anteil am Gesamthaushalt in der Bodenschicht. Die in das
Kontrollvolumen eingespeisten Suflatemissionen treten zum Grossteil nicht in dieser Schicht auf, sondern werden
Uber Punktquellen in hohere Schichten verteilt. Weiters werden Sulfate nicht in Bodennéhe in der Gasphase
angehduft. Auch Nitrate und Ammonium zeigen kaum Produktionserscheinungen in der Aerosolbildungsphase.

In der gesamten Mischungsschicht (Abb. 7) vergroRern sich die Anteile an der Massenbilanz durch die Emission
erheblich. Die horizontale Advektion nimmt gegeniliber der vertikalen Diffusion zu, wobei nun auch der nassen
Deposition eine wichtigere Rolle zukommt. Auffallend ist, dass durch vertikale Advektionsbewegungen die
Massenbilanz fiir die Mischungsschicht negativ ausfallt, und die Masse in héhere Schichten transportiert wird. In der
Mischungsschicht wird auch eine Differenzierung zwischen Primédraerosol und Sekundéraerosol im horizontalen
Advektionsprozess sichtbar. Wahrend primare Aerosolkomponenten (grobe und feine Aerosole, elementarer und
organischer Kohlenstoff) sich im Kontrollvolumen advektiv anh&ufen, bauen sich sekunddre Aerosolkomponenten
ab; vor allem Nitrate werden horizontal aus dieser Schicht in das Umland transportiert. Die Gesamtbilanz in der
Mischungsschicht ist positiv, das hei3t, Schadstoffe wurden im Monat Januar in dieser Region angehduft. Wiederum
ist zu bemerken, dass dem Gesamtmassenaustausch durch die Massendnderungen in den einzelnen Prozesse
anndhernd die Waage gehalten wird. Die anorganischen Aerosolkomponenten werden durch den vertikalen
Austausch prozentual starker in hohere Schichten transportiert als primdre Staubteilchen. In Abb. 8 wird die
Massenbilanz in der Luftschicht tber der Mischungsschicht im Kontrollvolumen (ber dem Berliner Grofiraum
analysiert. Auffallend ist die verstarkte Aktivitdt in der Aerosolbildungsphase fiir die anorganischen Komponenten.
Sie ist fir Nitrat der wichtigste Anh&dufmechanismus. Durch die horizontale Advektion wird weniger Primérmasse
aus dem Kontrollvolumen in das Umland transportiert als in der Mischungsschicht; auch werden nun
Sekundaraerosole einheitlich im Kontrollvolumen angehduft. Durch vertikale Advektion wird Masse aus dem
unterhalb liegenden Luftpaket in diese weniger durchmischte Luftschicht gebracht, es wird aber prozentual weniger
in die freie Atmosphére Uber der Modelobergrenze abgegeben. Weiters ist auffallend, dass die nasse Deposition in
dieser Schicht der nassen Deposition in der Mischungsschicht gleichbedeutend ist. Dies hat sicherlich mit der
Wolkenparametrisierung im Model REM_Calgrid zu tun, die Uber die Feuchte der Atmosphare gesteuert wird. Die
Gesamtbilanz oberhalb der Mischungsschicht im Kontrollvolumen im Modellzeitraum Januar ist negativ, das heift,
Masse sammelt sich in dieser Schicht an.

Zusammenfassung

Es wurde eine Massenbilanzierung der Aerosolkomponenten (ber dem Berliner GroRraum gemacht. Das chemische
Transportmodell REM_Calgrid lieferte dafiir die notwendigen Daten und die Beschreibung der Transport- und
Depositionsprozesse.

Eine Gesamtbudgetierung der Masseneintrdge im Berliner Stadtgebiet ergibt eine im Vergleich zu den in den
einzelnen Prozessen verteilten Massen nahezu neutrale Bilanz aller Aerosolkomponenten. Die Prozesse, die
wesentlich zu einer Anh&ufung beziehungsweise Abbau der Schadstoffe beitragen, sind vor allem die Emissionen
und die horizontale Advektion. Die vertikale Diffusion spielt nur eine Rolle im Verteilen der Schadstoffe von der
Bodenschicht in die Mischungsschicht. Die vertikale Advektion verteilt im wesentlichen die Aerosolmassen
zwischen der Mischungsschicht und der darlber liegenden Atmosphéare. Die nasse Deposition ist fur Aerosole ein
weitaus wichtigerer Abbaumechanismus als die trockene Deposition. Die horizontale Diffusion ist GréRenordnungen
kleiner als die Ubrigen Transportprozesse. Die chemische Produktion ist verantwortlich fiir die Anhdufung von
Sulfaten im Kontrollvolumen. Die Aerosolphasenproduktion der sekundéren anorganischen Aerosolkomponenten ist
in der Atmosphare oberhalb der Mischungsschicht ein bedeutender Faktor bei der Anhdufung von Nitraten und
Ammonium im Kontrollvolumen.

Ein wichtiger néchster Schritt in der Massenbilanzierung ist eine Aufspaltung der Prozessanalysen in Abhédngigkeit
von unterschiedlich hohen Konzentrationen. Es ist wichtig zu untersuchen, in wie weit Transportprozesse zu
erhohten Schadstoffkonzentrationen beitragen.
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Source/Receptor-Analyse fiur Aerosolmessreihen und Modell-
rechnungen auf der Basis von Trajektorien,
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Einleitung

In der 1. Tocherrichtlinie (99/30/EG) zur Rahmenrichtlinie Luftqualitat (96/69/EG) sind im
Juli 1999 neue, verscharfte Grenzwerte unter anderem fur Feinstaub (PM10) eingeflhrt
worden.

Wenn diese PM10- Grenzwerte o6rtlich wiederholt Uberschritten werden, besteht die
Verpflichtung, MalRnahmen zu ergreifen, damit die Feinstaubemissionen so reduziert
werden, dass die Grenzwerte zuklnftig nicht Uberschritten werden. Neben der
Messung und Beurteilung der PM10-Belastung ist auch eine Aussage uber die
Ursachen von Grenzwertlberschreitungen notwendig. So besteht die Verpflichtung eine
Analyse des Ursprungs der Feinstaube, inklusive der dafur verantwortlichen wichtigsten
Emissionsquellen durchzufuhren.

Ziel des Projekts HOVERT besteht darin, die Transporte von Feinstaub (PM10) im
Berliner Raum zu charakterisieren und den Eintrag durch Ferntransporte quantitativ fur
den Projektzeitraum September 2001 bis September 2002 zu bestimmen.

Die Teilnehmer sind:
- Freie Universitat Berlin, Institute fir Meteorologie
- BTU Cottbus, Lehrstuhl fur Luftchemie
- Elight Laser Systems GmbH
- Freie Universitat Berlin, Experimentalphysik
- LUA Berlin mit einer umfangreichen, eigenen Messkampagne

Im Vordergrund stehen die Untersuchung von Transportprozessen von Ozon und PM10
in der Region Berlin. Dabei werden modellbasierte Source/Receptor — Beziehungen
gesucht, was mit einer Validierung des chemischen Transportmodells REM/Calgrid
einhergeht.

Ein wichtiges Anliegen ist die Unterstitzung der Berliner Umweltbehdrde in Hinsicht auf
die Malnahmenplanung.

In diesem Beitrag werden entsprechend friheren Auswertungen zu
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grenzuberschreitenden Schadstoff-Transporten z.B. im Erzgebirgsraum Trajektorien
verwendet, die auf der Basis einer numerischen Windfeldanalyse berechnet werden.

Die meteorologische Datenbasis ist wesentlich durch Daten des Deutschen
Wetterdienstes gegeben.

Messdaten

Vom Sept. 2001 bis Sept. 2002 wurden umfangreiche Messungen im Berliner Raum
durchgefuhrt. Zusatzlich zu den Montitoringstationen der Lander Berlin, Brandenburg
und vom Umweltbundesamt wurden an 10 Beobachtungsorten (2 urbane, 2 suburbane,
5 landliche, 1 Turm) spezielle Messungen durchgefuhrt.

Zur PM10 und PM2,5-Messung wurden High-Volume Sampler eingerichtet und
mindestens taglich gravimetrisch ausgewertet. Diese Proben wurden daruber hinaus auf
anorganische lonen untersucht, wie Sulphat, Nitrat, Chloride, Ammonium, Sodium,
Calcium und Magnesium. Dartber hinaus wurde der Gehalt an elementarem
Kohlenstoff und auch der Anteil organischen Kohlenstoffs bestimmt.

In einer weiteren Auswertung sind die Konzentrationen fur eine Reihe von Metallen
bestimmt worden.

Die chemischen Analysen wurden durch die BTU Cottbus, TU Berlin und die
Landesumweltamter Berlin und Brandenburg durchgefihrt und von der IUTA
ausgewertet.

Die Konzentrationen wurden fir PM10 stindlich und fir alle anderen Spezies als
Tageswerte bestimmt.

Trajektorienbestimmung

Die groRraumigen Analysen meteorologischer Felder Uber Mitteleuropa werden mit
einem diagnostischen Analysesystem erstellt. Fur kleinrdumige Analysen (Gitterweite
ca. 2km) wird zusatzlich optional ein Teil des meteorologische Aufbereitungsmodell
CALMET, das von der Firma Sigma Res. in den USA im Auftrag der kalifornischen
Umweltbehdrde entwickelt wurde (Scire et al.,1990), verwendet. Dabei kdnnen mit Hilfe
von Strémungsadaptationsalgorithmen alle Windfelder im orographisch gegliederten
Gelande angepasst werden.

Gegenuber einem prognostisch-numerischen Modellierungsansatz hat diese
diagnostische Methode den Vorteil, dass sie sich wesentlich auf vorhandene
meteorologische Messungen stutzt und daher eine unmittelbare Diskussion lokaler
Wetterphanomene in Verbindung mit den Immissionsmessungen erlaubt.

FUr die Analyse und Verfolgung von Schadstoffen und chemischen Beimengungen in
der Atmosphare und deren Wirkung wird an eine Trajektorienbestimmung angeknUpft,
die fur verschiedene Falle angewendet wurde (Reimer 2003, 2001, Reimer et.al. 1996).
Die Berechnungen finden auf raum- und zeitabhangigen isentropen Flachen statt, wobei
in der planetarischen Grenzschicht ein Ubergang zu einer orographieabhangigen
Koordinatenflache erfolgt.

In der freien Atmosphare werden mehrere Verfahren kombiniert. Drei verschiedene
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Berechnungen des Verlagerungsvektors werden vorgenommen:

e Uber ein dynamisches Windwegberechnungsverfahren unter Verwendung der
Langrange’schen Bewegungsgleichung,

e Ubereinen rein kinematisch gewonnenen Verlagerungsvektor, der durch Iteration im
Windfeld bestimmt wird,

e und Uuber einen Verlagerungsvektor, der sich unter der Annahme einer
verschwindenden, horizontalen Beschleunigung ergibt.

Mit den Endpunkten der drei Verlagerungsvektoren ergibt sich eine Losungsflache, in
der der Ort optimaler Energiekonsistenz berechnet wird, indem die horizontale
Energiegleichung iterativ in der Flache gepruft wird. Diese Prozedur wird fur jeden
Zeitschritt durchgeflhrt. Der Zeitschritt flr diese Berechnungen betragt 10 Minuten.

In der planetarischen Grenzschicht wird nur die kinematische Methode verwendet, da
bei Trajektorien die Verwendung turbulenter Reibungsansatze problematisch ist und
z.Zt. die Verwendung der beobachteten, bodennahen Winde im Vordergrund steht.
Um einen besseren Eindruck Uber die vertikale Schichtung in der bodennahen
Atmosphare zu erhalten, werden in diesen Untersuchungen an jedem Ort zwei
Trajektorien gestartet:

e eine, die strikt entlang der Bodenflache berechnet wird und

e eine, die dreidimensional die Entwicklung der Grenzschicht und der Verhaltnisse in
der freien Atmosphare berucksichtigt.

Fur festgelegte Startorte werden vorwarts und rickwarts alle 10 Minuten Trajektorien
gestartet, um eine statistisch relevante Zahl fur die Auswertung zu erhalten. Auf3erdem
wird dadurch die starke Variabilitat in Zeit und Raum transparent. Auf eine
Berucksichtigung turbulenter Ansatze in Form der Monte-Carlo-Methode wurde
verzichtet, da z.Zt. nur sehr wenig gemessene Informationen z.B. Uber die lokale,
vertikale Stabilitat in der betrachteten Region vorliegen.

Im Folgenden werden 3D-Trajektorien verwendet.



Trajektorien und Einflussmatritzen

Die Windrichtung am Immissionsort ermoglicht keine genaue Zuordnung zu
Quellregionen, daher ist die Betrachtung mit 3D-Trajektorien sinnvoll.

Es wurden durchgehend fur den Untersuchungszeitraum Ruckwartstrajektorien an der
jeweiligen Station im 10-Minutenabstand gestartet. Fir den Untersuchungszeitraum
wurde eine maximale Laufzeit von 3 Tagen ausgewertet, wobei die ersten beiden Tage
wesentlich waren. Da Anteile von Aerosolen Uber gréliere Strecken transportiert
werden konnen, wurde zunachst eine langere Laufzeit betrachtet, auch wenn die
Unsicherheit zunimmt und die Verdunnung unbestimmt ist. Die Auswertung der
Bodenkontakte entlang der Ruickwartstrajektorien wurde mit Interpolation durchgefuhrt .
Die Laufzeit wurde nicht weiter aufgeschlusselt.

Erwartungsgemall weist die 3d-Variante in der Regel erheblich geringere
Bodenkontakte auf als die Bodentrajektorien. Beide haben ihre eigene Fehlerhaftigkeit,
3-d Trajektorien zum Teil durch die Ungewissheit der realen Vertikalbewegungen und
die Bodentrajektorien entsprechend der Annahme bodenparalleler Stromung. Fir die
nachfolgenden Statistiken werden nur die Auswertungen aus den 3D-Trajektorien
dargestellt, da sie ein realistischeres Feld der raumlichen Bezlge ergeben.

FUr Mitteleuropa wurde ein Raster von ca. 1 km? Maschenweite aufgespannt. Fur dieses
Raster und einem Hoéhenintervall von 0 bis 50m Uber Grund und/oder unterhalb der
Mischungsschichthohe wurden die 3D-Trajektorien auf Treffer abgefragt. Dabei war
eine weitere Interpolation auf Sekundenintervalle notwendig, um eine bessere
Zeitauflosung fur die direkte Abfrage im Sinne eines Integrals zu erhalten. Die 3D-
Trajektorien sind je nach Temperaturstruktur und Tageszeit nur zeitweise mit der
Bodenschicht in Kontakt, so dass sich eine unterschiedliche raumliche Trefferhaufigkeit
ergibt.

Daraus ergibt sich fur den jeweiligen Zeitraum eine Bodenkontaktmatrix, die
witterungsabhangig ist und flur jede Station eine eigene Form aufweist. In der Abb. 1 ist
fur die Station Berlin-Neukdlln diese Trajektoriendichten als ,HITS" fir das Winterquartal
dargestellt. Im Detail sind die Rasterinformationen in Perzentilen dargestellt, wobei die
gesamte Matrix betrachtet wird. Die Maximalwerte geben die haufigste Verbindung
zwischen dem Beobachtungsort und dem jeweiligen Rasterpunkt. Je nach
Hauptwindrichtung ergibt sich eine anisotrope Struktur, die mit einer rdumlichen
Kovarianzfunktion verwandt ist.

Die jeweilige Bezugsstation ist als Stern besonders hervorgehoben.

Aus den Zeitreihen der chemischen Parameter wird jeder Trajektorie, stundlich der
entsprechende Messwert zugeordnet und bei Kontakt mit einem Bodenraster jeweils
direkt aufsummiert. Daraus ergibt sich eine Konzentrationssumme, die eine Wichtung
des Trajektorienkontaktes mit der Immissionsstarke und des Kontakthaufigkeit
verbindet. Aus den Kontaktsummen und den Summen von PM10 wird eine jeweils
mittlere Konzentration flr jedes 1km?2-Einheit bestimmt, die unabhangig von der
Trefferhaufigkeit ist. Diese Konzentrationen sind nur dann hoch, wenn haufige
Trajektorienkontakte und hohe Immissionswerte zusammentreffen.
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integraler Kontakt innerhalb 1km#*50m,
Einflussmatrix gewichtet mit PM10-Beobachtungen
3d Ruckwartstrajektorien flr Okt — Dez 2001.

In Abb. 2 wird diese mittlere Konzentration von Berlin-Neukdlln aus gesehen fur das
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Winterquartal dargestellt.

Fiar die beobachteten PM10-Konzentrationen in Berlin-Neukolin ergeben sich sehr
konzentrierte Transporte aus sudostlicher Richtung von Kattowitz her, die Berlin mit
Konzentrationen uber 52 pg/m? im Mittel erreichen.

Durch die Bildung der Immissionssummen in Abhangigkeit von Trajektorienbahnen
konnen potentielle Quellregionen und Einflusszonen hervorgehoben werden, da mit der
Entfernung vom jeweiligen Messort die Summenwerte nur hoch sein kdnnen, wenn
entsprechend viele Trajektorienkontakte im Bodenraster gezahlt wurden.

Die zugeordneten Konzentrationen in der Nahe der Startorte sind generell hoch, da die
Trajektorien im direkten Umkreis des Startpunktes naturlich einen relativ kleines Areal
mit Bodenkontakten durchlaufen. In Stationsnahe muss daher nicht unbedingt eine
Quelle existieren.

Quellregionen konnen entlang der Trajektorien liegen und nur in der gemittelten
Betrachtung ist es moglich auf Schwerpunkte zu schliel3en, da bei einer wiederholt
auftretenden Quelle ein entsprechend hoher Summenwert im Laufe der jeweils 3
Monate auftreten muss. Die Betrachtung einmaliger Emissionen ist hier nicht vorrangig
und nur moglich, wenn sie in dem entsprechenden Zeitraum nicht Gberlagert werden.
Dissipative Prozesse sind nicht bericksichtigt.

Die individuellen Kontaktmatrizen geben ein genaueres Stromungsmuster wieder, aber
nur im Einzelfall, unter Kenntniss der Emissionskataster, eine direkte Quellzuordnung.

mean quantile sum of observed concentrations f km®
11 marked stations - 02.10.2001 - 01.01.2002 { 3d backward trajectories
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Abb. 3 integraler Kontakt innerhalb 1km#*50m
Einflussmatrix gewichtet mit PM10-Beobachtungen
3d Ruckwartstrajektorien flr Okt — Dez 2001.
Verbindet man aber mehrere Stationsmatrizen, so ergeben sich durch Uberlagerung
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gemeinsame Quellregionen. Um eine Vergleichbarkeit zu gewahrleisten, wurden hier
nicht die Konzentrationen addiert, sondern die raumlichen Perzentilwerte jeder
Konzentrationsmatrix verwendet. Dieser Quantilenvergleich ermdglicht unterschiedlich
beeinflusste Stationen miteinander zu verbinden.

Abb. 3 zeigt eine Kombination der Einflussmatrizen der verschiedenen Messstationen.
Dabei zeigt sich auch hier, dass im 4. Quartal 2001 eine recht stabile Stdoststréomung
bestand, die alle Stationen beeinflusste. Jedoch zeigen sich hier auch andere
gemeinsame Quellregionen sudlich und 6stlich der Stadt, die jedoch zu diesem
Zeitabschnitt mit geringeren Konzentrationswerten von PM10 in Neukdlln verbunden
waren.

Diese Matrizen sind stark witterungs- und ortsabhangig und jede chemische Spezies hat
eine eigene Gewichtung. Daher wandelt sich im Jahr die Transportbeeinflussung Berlin
zusammen mit der Abfolge von Grol3wetterlagen.

Als zusatzliches Beispiel ist in Abb. 4 noch die Einflussmatrix fur Sulphat gegeben. Die
Summendarstellung weist auf Quellen im oberschlesischen Industrierevier hin, wobei
die Modellrechnungen zeigten, dass Sulphat auch innerhalb Wolkenluft auf dem
Transport nach Berlin gebildet wurde.

mean guantile sum of observed concentrations f km®
9 marked stations - 02.10.2001 - 01.01.2002 f 3d backward trajectories
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Modellvergleich

Ein zusatzlicher Projektpunkt besteht in der Validierung des chemischen
Transportmodells REM/Calgrid, das fur Bilanzuntersuchungen und Emissions-
szenarienrechnungen verwendet wird.

Neben dem Ilokalen Messvergleich konnen auch die Einflussmatrizen mit
Beobachtungen und mit Pseudobeobachtungen aus den Modellldufen verglichen
werden. Dadurch wird neben dem lokalen Vergleich auch das entsprechende
Transportmuster abgefragt und die raumliche Beziehung untersucht.

Da die Modellrechnungen mit den meteorologischen Felder angetrieben werden, die
auch fur die Trajektorienkonstruktion verwendet werden, ist bei diesem Vergleich nur die
Immissionsseite unterschiedlich.

Die Modelldateien werden auf die Beobachtungsorte hin interpoliert und die gleiche
Prozedur wie bei den Messreihen durchgefiihrt. Die Differenzen der Matrizen sind
Uberwiegen den chemischen Prozessen und den Emissionen zuzuordnen.

Im Vergleich, hier nicht dargestellt, ergaben sich teilweise Hinweise fur
Modellverbesserungen. So wurde der oben erwahnte Sufphateintrag zu gering
modelliert, was sich auf die zu generalisierte Wolken- und Feuchtedarstellung in den
meteorologischen Feldern zurtickflhren lie. Durch eine verfeinerte Wolkenstruktur
wurden die modellierten Suphatkonzentrationen in Neukolin verbessert.

Ein anderer Aspekt ergab sich in der lokalen Gewichtung der Emissionen. Anhand der
NO2-Konzentrationen in Berlin zeigte sich, dass die lokalen NOx-Emissionen in
Bodennahe zu stark angereichert wurden, gegeniiber dem Transport von Aul3en. Eine
bessere vertikale Diskretisierung fiihrte zu einer Ubereinstimmung der Modelldaten mit
den Beobachtungen.

Die Erweiterung des Modellvergleich durch die rdumliche Dimension erwies sich als
sinnvoll.

Zusammenfassung und Ausblick

Mit einer Trajektorienauswertung wurden und werden PM10- und andere
Aerosolkonzentrationen im Berliner Raum untersucht.

Die Ursachen fur das Schadstoffaufkommen der Region sind vielfaltiger Natur. Lokale
Emissionen der Primarstoffe, Ferntransport von Vorlauferstoffen oberhalb der
Mischungsschichthdhe, horizontale und vertikale Berliner Raum sind von Bedeutung.
Mit einem feinen Raster von 1x1km wurden fur die 10 Messorte die Transportmuster
untersucht.

Aus den Untersuchungen folgt:

- Fur die Beobachtungsorte ergeben sich sehr unterschiedliche Einflussgebiete, die
stark witterungsabhangig sind.

- Durch den Vergleich der Belastungsmuster der einzelnen Beobachtungsorte und
Regionen kénnen Rickschlisse auf die Beeinflussung durch Ferntransporte gezogen
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werden.

- Uber die immissionsgewichteten Transportmatrizen kénnen Einflussgebiet mit
Herantransport hoher Konzentrationen von Schadstoffen identifiziert werden.

- Die Verbindung von trajektoriengestutzter Datenanalyse und dem entsprechenden
Vorgehen mit Modellergebnissen eroffnet eine erweitere Validierungsmaoglichkeit.

Anzustreben ware eine weitere Verdichtung der meteorologischen Messungen, die auch
die vertikale Schichtung besser auflosen sollte. Eine verbesserte Datenlage ware auch
fur die Betrachtung dissipativer Prozesse entlang der Trajektorien notwendig.

Eine Zuordnung zu Emissionskatastern ist moglich und durch die Modelanwendung
gegeben.
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Einleitung

Die rasante technische Entwicklung der letzten Jahre ermoglicht es, komplexe Modelle, die
meteorologische und chemische Prozesse in der Atmosphére beschreiben, zur Vorhersage der
Luftqualitdt und zur Berechnung der Auswirkung von EmissionsminderungsmafB3nahmen
einzusetzen. Die Anwendung dieser Modellsysteme umfassen dabei nicht nur Zeitraume von
einigen Tagen, sondern eine Zeitspanne von mehreren Jahren. Diese Modelle wurden im
Rahmen nationaler und internationaler Forschungsprogramme (AF0O2000:
Atmosphédrenforschungsprogramm 2000 des BMBF; www.afo2000.de; EUROTRAC
(Builtjes et al., 2003) teilweise seit Jahrzehnten entwickelt und mit Messungen iiberpriift. In
der Vergangenheit wurden diese Modellsysteme bereits erfolgreich zur Berechnung von
Ozonepisoden eingesetzt. Sie wurden in den letzten Jahren jedoch auch im Bereich der
Aerosoldynamik und —chemie erheblich weiterentwickelt und erfassen neben der Ausbreitung
und Deposition primdr emittierter Partikel auch die Bildung sekundirer Aerosole aus
gasformigen Vorldufersubstanzen. In diesem Beitrag wird auf das EURAD-Modellsystem
(,,Européisches Ausbreitungs- und Depositionsmodell) eingegangen und
Anwendungsbeispiele zur Berechnung vom atmosphérischen Partikeln und deren Quellen
gezeigt.

Das EURAD-Modell

Das EURAD-Modellsystem behandelt die Bildung, den Transport und die Deposition
atmosphérischer Spurenstoffe auf der lokalen, regionalen und hemisphérischen Skala. Eine
typische Modellkonfiguration ist in Abbildung 1 gezeigt. Mit dem Modell werden sowohl
gas- wie partikelformige Spurenstoffe. Die chemischen Umwandlungen in der Gasphase
werden mit dem RADM2- oder RACM-Mechanismus (Stockwell et al., 1997) behandelt, die
Partikeldynamik und Chemie wird mit Aerosolmodul MADE-SORGAM numerisch simuliert
(Schell et al.,, 2001). Damit ist das Modellsystem auch in der Lage die Umwandlung
gasformiger Vorldufersubstanzen in sekundér gebildete Partikelmasse zu beschreiben.

Neben der Konzentration der Schadstoffe in der Luft werden auch trockene und nasse
Deposition berechnet. Neben dem chemischen Zustand der Atmosphdre werden auch
meteorologische Felder (Strahlung, Feuchte, Niederschlag, Wind und Turbulenzparameter)
bereitgestellt. Die Berechnung dieser Felder erfolgt iiber das mesoskalige meteorologische
Modell MMS5.

Typische bendtigte Eingabeparameter sind Landnutzung und Topographie sowie die
Emissionswerte, die flichendeckend fiir das gesamte behandelte Gebiet mit einer geeigneten
zeitlichen (1 Stunde) und stofflichen Auflésung vorhanden sein miissen. Typische
Ausgabewerte des Modells sind bei den gasféormigen Stoffen: NO, NO,, SO,, NH3, O3, HNOs,
H,0,, HO,, OH, NOs, N,Os, PAN, Isopren, o-pinene, B-limonene, Aromaten, Alkane,
Alkene, Carbonyle, Formaldehyd, hohere Aldehyde und organische Sauren. Fiir das



atmosphirische Aerosol steht PM (beispielsweise PM;o, PM, 5. PM)), die Teilchenzahldichte,
Oberfldche und chemische Zusammensetzung zur Verfligung (Nitrat (NO;’); Ammonium
(NH,"); Sulfat (SO4%); sekundir gebildet organische Komponenten). Die Werte liegen in der
Regel mit stiindlicher Auflosung fiir alle Hohenschichten vom Boden bis zur Tropopause (ca.
15 km) vor.

Das EURAD-Modellsystem kann sowohl zur kurzfristigen Spurenstoffprognose (,,chemische
Wettervorhersage, www.eurad.uni-koeln.de ) wie zur Luftreinhalteplanung eingesetzt
werden. Durch die Erhdhung der Rechengeschwindigkeit (Parallelisierung, Rechnerverbiinde)
konnen mittlerweile auch auf PC-Basis Modellrechnungen {iber die Dauer von einem oder
mehreren Jahren durchgefiihrt werden. Mit geeigneten Emissionsszenarien konnen damit auch
im Sinne der EU-Rahmenrichtlinie 96/62 und ihrer Tochterrichtlinien (beispielsweise 99/30)
Beitrdge zur MaBinahmenplanung und Quellenidentifizierung geleistet werden. Beispiele fiir
solche Einsatzmoglichkeiten eines komplexen Chemie-Transport-Modells werden vorgestellt.
Dabei steht das Bundesland Nordrhein-Westfalen im Mittelpunkt der Untersuchungen,
Ferntransporte auf der europdischen Skala werden jedoch durch das so genannte
Nestungverfahren beriicksichtigt (siche Abbildung 1 und 2).
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Abbildung 1: Die Nestung-Konfiguration des EURAD-Modellsystems fiir Anwendungen auf
ein ausgewdhltes Modellgebiet innerhalb Europas. Die Nestung erlaubt die Berlicksichtigung
von Ferntransporten von Spurenstoffen durch atmosphérische Windsysteme innerhalb
Europas. Damit kann der Einfluss von Ferntransporten auf kleinrdumige Regionen erfasst
werden. In dem hier dargestellten Beispiel, das fiir Jahresrechnungen fiir das Gebiet
Nordrhein-Westfalens verwendet wird, erfolgt die Nestung iiber mehrere Nestebenen.
Europaweit betridgt die horizontale Maschenweite 125 km, fiir NRW 5 km. Fiir ausgewéhlte
Gebiete (N3) sind auch Rechungen mit 1 km Maschenweite moglich. In der Vertikalen
erstreckt sich das Modellgebiet vom Boden bis zu Tropopause (ca. 15 km Hohe).



Ergebnisse

Als Beispiele fiir Rechnungen fiir ein ganzes Jahr werden Ergebnisse fiir die Jahre 1997 und
2002 gezeigt, die in den vom Landesumweltamt NRW (LUA-NRW) geforderten Vorhaben
ANABEL (Friese et al., 2002) und APART (Friese et al., 2003) gewonnen werden konnten.
Episoden mit sehr hohen PM-Konzentrationen treten hdufig in der Zeit von Ende September
bis Mitte Médrz auf. Ein Beispiel dafiir zeigt Abbildung 2, die zugleich die Nestung-
Konfiguration nochmals illustriert. Typischerweise treten derart hohe PM-Konzentrationen in
stabilen Hochdruckgebieten auf. Im Winterhalbjahr begiinstigen mehrere Faktoren die
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Abbildung 2: Beispiel fiir sehr hohe PM;¢-Konzentrationen wihrend eines ausgewéhlten
Zeitpunktes. Europaweit (NO, 125 km) werden groBflichig hohe PM,,-Konzentrationen
erreicht, die im Bereich eines stabilen Hochdruckgebietes iiber Mitteleuropa auftreten. Auch
NRW ist in diesen Bereich mit hohen PM,o-Werten eingebettet (nach Friese et al., 2002).



Anreicherung von primir emittierten Partikeln, aber vor allem auch diejenige von
gasformigen Vorlauferstoffen (NHj;, NOy, SO,, Kohlenwasserstoffe), aus denen sich
sekunddre Aerosole bilden konnen. Im Winterhalbjahr sind die meteorologischen
Bedingungen fiir die Bildung von Nitrat und Ammonium bei niedrigen Temperaturen und
hohen relativen Feuchten besonders giinstig. Besonders wichtig ist auch die geringe vertikale
Durchmischung, die sich bei Hochdrucklagen besonders im Winterhalbjahr einstellt.
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Abbildung 3: Vergleich der Emissionsraten und Konzentrationen von PMj, und NOy
wihrend der Hochdruckepisode Ende September 1997. Die rdumliche Struktur der
Emissionsraten spiegelt sich bei den Stickoxiden wesentlich deutlicher wieder als bei PM,y.
Dessen Konzentrationen werden neben primdren Quellen durch sekundire Partikelbildung
beeinflusst (nach Friese et al., 2002).



Abbildung 3 zeigt einen Vergleich zwischen den rdumlichen Strukturen der Emissionsraten
bei Stickoxiden und Partikeln wéhrend der Hochdrucklage Ende September 1997. Bei
windschwachen, austauscharmen Wetterlagen wird die rdumliche Struktur der Stickoxid-
Konzentration deutlich von den Emissionsraten (Ballungszentren, Punktquellen, Strassen)
geprigt, wihrend sich bei der PM-Konzentration neben dem Einfluss der primiren Quellen
auch der Beitrag der sekundér aus gasformigen Vorldufern gebildeten Aerosole zeigt.

Abbildung 4 zeigt die Ergebnisse der Modellrechnung fiir das Jahr 1997 fiir das gesamte Jahr.

Beispielhaft sind der berechnete Mittelwert der NOx-Konzentration und die Anzahl der Tage
mit einer Uberschreitung des Grenzwertes fiir das Tagesmittel von 50 pg/m’ dargestellt.
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Abbildung 4: Jahresmittelwert der NOy-Konzentration und Anzahl der Tage mit einer
Uberschreitung des Grenzwertes bei Tagesmittelwerten fiir PM10. Ab dem Jahr 2005 darf ein
Tagesmittelwert von 50 ug/m’® nicht mehr hiufiger als 35mal im Kalenderjahr iiberschritten
werden. Der NOy-Grenzwert (Jahresmittel) von 30 pg/m’ zum Schutz der Vegetation soll
bereits ab dem Jahr 2001 eingehalten werden (nach Friese et al., 2002).

Einen Eindruck der Modellergebnisse mit den Messungen geben die Abbildungen 5a.b.
Abbildung 5a zeigt fiir das dritte Quartal des Jahres 1997 (1.7. — 30.09.) den zeitlichen
Verlauf der maximalen PM-Konzentration (auf der Basis stiindlicher Werte) gemittelt {iber
alle Stationen des LUQS (TEMES) Mess-Netzes des LUA-NRW. Der Anstieg der PM-Werte
Ende September ist sowohl in den Messungen wie in den Ergebnissen der Modellrechnung
gut zu erkennen. Generell zeigen die Ergebnisse der Modellrechnungen fiir das N2-Gebiet
(NRW) jedoch eine Unterschitzung der Partikelmasse (Tagesmaximum). Dies mag auf
fehlende Quellen im Emissionskataster zuriickzufiihren sein, die Vergleichbarkeit zwischen
Messung und Modellergebnis im Hinblick auf PM,, ist jedoch auch dadurch eingeschrinkt,
dass die PM;p-Messungen aus Schwebstaub (TSP)-Messungen iiber einen standardisierten
konstanten Faktor gewonnen wurden (PM;o = 0 0.83*TSP), der nicht immer korrekt sein mag.
Aullerdem spielt die horizontale und vertikale Auflésung des Modells eine Rolle (5 km bzw.
ca. 40 m Dicke der untersten Modellschicht).
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Abbildung b5a: Zeitreihenvergleich beobachteter und gemessener Werte der tdglichen
maximalen PM-Konzentrationen (auf der Basis von Stundenwerten) im dritten Quartal des
Jahres 1997. Die gemessenen Werte sind ein Mittelwert aller LUQS (friiher TEMES) Mess-
Stationen des LUA-NRW (aus Friese et al., 2002). Die schwarze Kurve zeigt die
Beobachtungen, die farbigen Kurven die Modellergebnisse fiir die verschiedenen
Modellgebiete mit unterschiedlicher horizontaler Auflosung: NO (Europa, 125 km) , N1
Mitteleuropa, 25 km) und N2 (NRW, 5 km).
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Abbildung 5b: Vergleich von Messungen mit Modellergebnissen der N2-Rechnung fiir NRW
fiir das Jahr 1997. Gemessene Tagesmittelwerte von LUQS-Stationen des LUA-NRW (aus
Friese et al., 2002). Die Farben reprédsentieren unterschiedliche Jahreszeiten. Die hohen Werte
traten im Herbst (Sep. — Nov.) auf, teilweise wéihrend der Episode Ende September 1997. Sie
werden durch die Modellrechnung gut wiedergegeben. Es ist zu beachten, dass PM;, =
0.83*TSP angenommen wurde, da lediglich TSP-Messungen vorlagen. Vor allem im Sommer
werden die Werte unterschétzt.



Als Streudiagramm werden die Tagesmittelwerte der gemessenen PM-Masse an den LUQS
(TEMES)-Stationen des LUA-NRW in Abbildung 5b mit den berechneten Werten fiir das N2-
Gebiet verglichen. Die berechneten Tagesmittelwerte stimmen meist gut mit den gemessenen
Werten iiberein. Im Sommer liegt die berechnete PM-Masse allerdings niedriger als die
beobachteten Werte. Mdgliche Griinde konnten die windgetriebene Aufwirbelung von Staub
oder eine zu niedrige Bildungsrate sekundérer organischer Partikel sein.

Um den Einfluss des Ferntransportes besser abschitzen zu konnen, wurde fiir die Episode
Ende September 1997 in einer Modellrechnung angenommen, dass in NRW keine
anthropogenen Emissionen auftreten (noNRW). Die Ergebnisse dieser Rechnung sind
beispielhaft in Abbildung 6 gezeigt. Abbildung 7 zeigt die Auswirkungen des Szenarios
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Abbildung 6: Emissionsszenario fiir NRW. Es wurde angenommen, dass in NRW keine
anthropogenen Emissionen auftreten. Die Abbildung zeigt die Ergebnisse dieser Rechnung fiir
PM;y zu Beginn der herbstlichen PM-Episode Ende September 1997. Die Ergebnisse der
Modellrechnung fiir den Basislauf mit unveridnderten Emissionen sind links dargestellt,
diejenigen fiir den Szenario-Lauf in der Mitte, die Differenz rechts. Wihrend der Nacht
(29.09.97, 00 UTC, oben) ist die vorherrschende Windrichtung noch Siidost, das mittlere Bild
zeigt, dass im Rheintal auch ohne anthropogene Emissionen in NRW noch erhohte
Konzentrationen auftreten konnen. Die hochsten Minderungen in der Nacht treten in den
Niederlanden, die zu diesem Zeitpunkt in der ,,Abluftfahne* von NRW liegen, auf. Bis zum
Abend (29.09.1997, 18 UTC) dreht der Wind auf Stidwest, in Grenznidhe zu den Niederlanden
treten auch dann hohe Werte (iiber 100 pg/m’) auf, wenn angenommen wird, dass es keine
anthropogenen Emissionen in NRW gibt. Die hochsten PM-Minderungen treten in der Rhein-
Ruhr-Schiene und im Bereich der ,,NRW-Abluftfahne im Grenzbereich NRW,



Niedersachsen und Hessen auf. Dieses Beispiel zeigt, dass Ferntransport einen deutlichen
Beitrag zu PM-Werten iiber 50 pg/m’, teilweise sogar iiber 100 pg/m’ liefern konnen.

An der LUQS-Station Koln-Chorweiler fiir Stickoxide und PM;o. Der Effekt des
Emissionsszenarios auf die stark von primadren Emissionen gepriagte Stickoxid-Konzentration
ist wesentlich deutlicher als bei den PMp-Konzentrationen. Die geringe Abnahme von PM10
durch die angenommene Emissionsreduktion liegt an dem grofBen Einfluss von
Ferntransporten und den wéhrend des Transportes gebildeten Sekundérpartikeln (Nitrat,
Ammonium, Sulfat). PM;,, Nitrat und Ammonium sind fiir eine neuere Modellrechnung fiir
das Jahr 2002 in Abbildung 8 dargestellt (Friese et al., 2003). Dort ist der hochste
Tagesmittelwert von PM;, Nitrat und Ammonium fiir das Jahr 2002 (Modellrechnung fiir das
FuE-Vorhaben APART, Friese et al., 2003) dargestellt. Es zeigt sich deutlich, dass sekundir
gebildetes Nitrat und Ammonium wiahrend Episoden mit hohen PM-Konzentrationen einen
groflen Anteil zur PM-Masse liefern kann.
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Abbildung 7: Stickoxid- und PM-Konzentration an der LUQS Station K6ln-Chorweiler fiir
die Woche vom 27.09. — 02.10.1997. Schwarz: Beobachtete Werte (PM ;¢ = 0.83*TSP), Griin:
Basislauf, Rot: keine anthropogenen Emissionen in NRW (noNRW) (nach Friese et al.,
2003.PM reagiert deutlich weniger als die Stickoxide auf die Emissionsminderung. Dies lésst
vermuten, dass der Anteil des Ferntransports an der PM-Masse wihrend dieser Episode eine
wichtige Rolle spielt. Die dadurch verursachte Partikelbelastung ist vermutlich weitgehend
auf sekundér gebildete Partikel zuriickzufiihren.
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Abbildung 8: Hochster Tagesmittelwert von PM;o, Nitrat und Ammonium fiir eine
Modellrechnung fiir das Jahr 2002. Die hochsten Werte fiir PM liegen bei 125 — 150 pg/m’,
diejenigen fiir Nitrat und Ammonium bei 70 - 80 pg/m’ bzw. 25 - 30 pg/m’ (siche auch Friese
et al., 2003). Dies zeigt, dass bei Episoden mit hoher PM-Belastung hiufig ein groBer Anteil
auf sekundir gebildetes Ammoniumnitrat entfillt (sieche auch Friese et al., 2003; FuE-
Vorhaben APART des LUA-NRW).

Zusammenfassung, Schlussfolgerungen und Ausblick

Das EURAD-Modellsystem wurde zur Simulation atmosphérischer Partikel {iber Europa und
Nordrhein-Westfalen angewendet. Die Rechnungen konnten fiir ein ganzes Jahr mit Nestung
nach NRW durchgefiihrt werden. Die Nestung erlaubt die Beriicksichtigung von
Ferntransporten atmosphérischer Spurenstoffe. Die Ergebnisse der Modellrechnungen zeigen
einen deutlichen Beitrag des Ferntransports zur Partikelmasse in NRW wéhrend Episoden mit
hoher PM-Konzentration. Neuere Rechnungen und Auswertungen deuten darauthin, dass ein
relativ groBer Anteil der PM-Masse in Episoden, in denen hohe PM-Massen auftreten, durch
sekundir gebildetes Nitrat, Ammonium und Sulfat zuriickzufiihren ist. Die meteorologischen
Bedingungen, die hohe PM-Konzentrationen und eine hohe Bildungsrate sekundérer
anorganischer Partikel begiinstigen, sind durch austauscharme Wetterlagen wéhrend
herbstlicher und winterlicher Hochdrucklagen gekennzeichnet. Die Modellrechnungen lassen
sich auch mit einer Auflésung von 1 km in urbane Regionen erweitern. Weitere zukiinftige
Entwicklungen zielen auf die stirkere Einbindung von Daten aus vorhandenen Mess-Netzen
und von Satelliten durch Methoden der variationellen vierdimensionalen Datenassimilation
(Elbern und Schmitt, 2001; Elbern, 2002) sowie eine damit Erweiterung auf die
hemisphérische Skala um die Hintergrundbelastung noch besser erfassen zu konnen
(Feldmann et al., 2002).
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Zusammenfassung

Im Jahre 2001 wurden an drei Stellen in Sachsen-Anhalt Uberschreitungen der
zugelassenen Anzahl von 35 Tagen flr den Tagesgrenzwert von PM10 in einem Fall
auch inklusive der  gultigen

Toleranzmarge gemalf EU-

Luftqualitatsrichtlinie gemessen

(siehe Abbildung 1). Diese

Messpunkte lagen alle im Nah-

bereich von Strallen mit Bebauung.

Eine Analyse des Zustande-

kommens dieser Uberschreitungen

bestatigte die Annahme, dass der

StralRenverkehr einen nicht zu

vernachlassigenden Anteil an den

hohen PM10-Konzentrationen hatte. JnitienbergfVerkeh
Daraus folgernd bestand die

Aufgabe, eine Prognose flr den .}
Zustand in 2005 zu erstellen und L
verkehrliche  Mallnahmen  anzu- Halleiverkenr
geben und deren Wirkung in Hinblick

auf eine Reduzierung der Uber-

schreitungen zu berechnen.

.AscherSIeben

Zur Prognose der Schadstoff-
belastung im Jahre 2005 wurden das

Modellsystem IMMIS®™" und das

Programm LASAT angewendet. Abbildung 1: Lage der Messorte mit Uberschreitungen

Die Abschatzungen der Ver-

kehrsemissionen von PM10 basiert auf dem aktuellen Handbuch fur Verkehrs-
emissionen (HBEFA Version 1.2) und dem Ansatz von During/Lohmeyer zur
Bestimmung der Nichtauspuffemissionen des Strallenverkehrs. Die Bestimmung des
Uberregionalen Hintergrunds erfolgte auf der Basis des landesweiten Messnetzes
und Emissionskatasters mit dem System FLADIS.

Die Qualitat der mit den Modellsystemen bestimmten Ergebnisse konnte anhand der
vorliegenden Messungen aus dem Jahre 2001 gepruft werden. Zusatzlich wird ein
Vergleich von Modellwerten mit Messungen fiur die Frankfurter Allee/Berlin
prasentiert.



Aufgabenstellung

Die im vorliegenden Beitrag beschriebenen Arbeiten und Ergebnisse sind Teil eines
Gesamtprojekts mit dem Titel "Durchfihrung von Grundsatzuntersuchungen fur die
Aufstellung  von  Luftreinhalte- und  Aktionsplanen nach  der EU-
Luftqualitatsrahmenrichtlinie 96/62/EG in Verbindung mit der 1. Tochterrichtlinie
99/30/EG" welches von IVU Umwelt GmbH im Auftrag des Ministerium fur
Landwirtschaft und Umwelt, Sachsen-Anhalt zur Zeit durchgefihrt wird.

Die Durchfuhrung der Grundsatzuntersuchungen gliedert sich dabei in drei
Hauptaufgaben:
= Analyse des Zustandekommens von Uberschreitungen des PM10
Tagesmittelwert von 50 yg/m?
* Prognose der zu erwartenden Belastung im Jahre 2005
= Entwicklung von Malinahmen und Empfehlungen

Im prasentierten Vortrag wird der Einsatz von Modellen bei der Ursachenanalyse und
in der Anwendung bei Prognosen beschrieben.

Modellierung

Im Gesamtprojekt wurden neben den Ausbreitungsrechnungen und Modellierungen
der Verkehrsbelastungen zusatzlich noch Trajektorien bestimmt und die raumliche
Verteilung der PM10 Konzentrationen in Sachsen-Anhalt mit dem System FLADIS
untersucht.

Trajektorien

Fir eine Auswahl der Tage an denen der PMyy, Konzentrationswert von 50 pg/m?3
Uberschritten wird, wurden Ruckwartstrajektorien fur die Messorte von der FU-Berlin
erstellt. Diese Trajektorien wurden zur einfacheren Interpretation in einem geogra-
phischen Informationssystem (GIS ArcView) als quasi 3-dimensionale Objekte
dargestellt.
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Abbildung 2: Ruckwartstrajektorien fur Aschersleben fiir 6 Uhr (rosa), 12 Uhr, 18 Uhr und 24
Uhr (von hell- nach dunkelblau) fiir den 5. Januar 2001



Raumliche Analyse mit FLADIS

Die raumliche Analyse wurde mit dem System FLADIS durchgefihrt. Dabei wurden
fur die Tage mit Spitzenwerten der PM10-Belastung an den drei Messorten eine
flachenhafte Darstellung flr das gesamte Bundesland ermittelt. Bei der raumlichen
Analyse fallt auf, das an einigen Tagen keine grolraumigen hohen Belastungen
auftreten. Die Grenzwertliberschreitungen mussen also lokale Ursachen haben. An
anderen ,Spitzentagen®, liegen die hohen Konzentrationen in einem grélieren
raumlichen Bereich.
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Abbildung 3: Flachenhafte Darstellung der landesweiten PM10-Situation an Tagen, an denen
Spitzenkonzentrationen an mindestens einer der drei blau gekennzeichneten Stationen
auftraten.

Ausbreitungsmodellierung

Mit Hilfe eines Ausbreitungsmodell (IMMIS oder LASAT) kdénnen die einzelnen
Verursacher identifiziert und Prognosen erstellt werden . Dazu ist es notwendig, ein
moglichst genaues Abbild der Emissionsstruktur im naheren Umfeld des
Immissionsortes zu haben. Die Emissionsdaten, die nicht vom StralRenverkehr
stammen, wurden aus aktuellen Emissionskatastern Ubernommen. FUr den
Strallenverkehr wurden Verkehrsdaten aus Umlegungen und Zahldaten verwendet.
Auf dieser Basis wurden mit dem Modell IMMIS®™ die verkehrsbedingten Emissionen
inkl. der "Nicht-Auspuff-PM4o" Emissionen berechnet. Als Ausbreitungsmodell kam
das System IMMIS™™® der IVU Umwelt mit den Modulen IMMIS™" zur Hintergrund-
bestimmung und IMMIS®?® als StraBenmodell zum Einsatz.

Zusatzlich wurde das Ausbreitungsmodell LASAT eingesetzt. LASAT ist das
Ausgangsmodell des aktuellen TA-Luft-Modells AUSTAL2000. Das Modell LASAT
wurde sowohl flr den regionalen Bereich wie auch flr den Strallenraum eingesetzt.

Fir die Modellierung wurden meteorologische Zeitreihen des DWD (AKTerm)
verwendet.



Vergleich Modell-Messung

Zu den folgenden Darstellungen der Ist-Situationen in Halle und in Aschersleben ist
noch eine analoge Auswertung fur eine Untersuchung der Frankfurter Allee in Berlin
erganzend hinzugefugt worden.

Beispiel Berlin, Frankfurter Allee

Im Rahmen des Projekts ,Ursachenanalyse PM10“ wurden im Auftrag des Berliner
Senats Ausbreitungsrechnungen fur die urbane und lokale Skala durchgefuhrt.
Speziell wurden Straflenraumrechnungen fir die Frankfurter Allee durchgefihrt, an
der fur den Zeitraum Oktober 2001 bis September 2002 Messungen vorlagen.

Die Frankfurter Allee ist eine sechsspurige Stralte mit einem DTV von ca. 30000
Kfz/Tag und einem Anteil an schweren Lkw von 3,4 %. Die Stralle ist anndhernd
geschlossen bebaut. Die Modellierung erfolgte mit dem IMMIS""*®-System. Die
Hintergrundbelastung wurde an Hand von Messungen am Berliner Stadtrand in
Stundenauflésung berechnet.

100
90 -
gol 9:0%
70

60

50 -

Messung

40 ————& o
*

30 A

\£3
20 hd
10 |
0 73.3 % 0.0 %
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Modell
Abbildung 4: Vergleich der gemessenen und modellierten Tagesmittelwerte von PM10 fiir die
Frankfurter Allee im Zeitraum 10/01 bis 09/02

Der Mittelwert der Messung auf der Basis von 221 Tagesmittelwerten betrug
39,8 ug/m®. Das Modell unterschatzte diesen Wert mit einem Mittelwert von
35,5 yg/m®* um knapp 11 %. Eine Regressionsanalyse ergibt einen sehr guten
Erklarungswert von 91 %, wobei man dabei berlcksichtigen muss, dass der Anteil
des regionalen Hintergrunds von Quellen aufl3erhalb des Stadtgebiets bei 63 % lag
und der Anteil der Stral3e selbst bei 25.5 %.

Bei einem Vergleich der Erklarung der Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von
50 ug/m? zeigt sich, dass das Modell in 17.6 % der Falle eine Uberschreitung richtig
und in 73.3 % der Falle eine Unterschreitung richtig angibt. Nur in 9 % der Falle wird
keine Uberschreitung berechnet, in denen Messungen eine Uberschreitung
anzeigen.



Ist-Situation Halle

Der Messort der Station Halle/Verkehr liegt an einer Bundesstra’e mit einem DTV
von knapp 40 000 Kfz/Tag und einem Anteil schweren Lkw von 6.3 %.
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Abbildung 5: Foto (links) und 3D-Stadtmodell (rechts) der Situation um die Messstelle Halle
Verkehr

Die Ausbreitungsrechnungen wurden mit dem IMMIS-System durchgefuhrt. Die
Hintergrundbelastung wurde abgeschatzt, in dem die Messungen an einer
stadtischen Hintergrundstation mit den Modellwerten des regionalen Modells
IMMIS™ fiir diese Station stundenweise verglichen wurden.
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Abbildung 6: Vergleich der gemessenen und modellierten Tagesmittelwerte von PM10 fiir die
Station Halle/Verkehr 2001

Messung (in pg/m?)

Der Mittelwert der Messung auf der Basis von 365 Tagesmittelwerten betrug
34.3 yg/m®. Das Modell berechnet einen Mittelwert von 38,4 ug/m3. Eine
Regressionsanalyse ergibt einen guten Erklarungswert von 63 %. Der Anteil des
regionalen Hintergrunds von Quellen auRerhalb des Stadtgebiets liegt bei 59 % und
der Anteil der StralRe selbst bei 32 %.



Bei einem Vergleich der Erklarung der Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von
50 yg/m? zeigt sich, dass das Modell in 9.9 % der Félle eine Uberschreitung richtig
und in 77.8 % der Falle eine Unterschreitung richtig angibt. Die Anzahl der durch das
Modell nicht angezeigten Uberschreitungen (4.4 %) zu den falsch angezeigten
Uberschreitungen (7.9 %) halt sich anndhernd die Waage, so dass die Gesamtzahl
von angezeigten Uberschreitungen mit 62 der Anzahl der gemessen mit 52 sehr
ahnlich ist.

Ist-Situation Aschersleben

Aschersleben ist im Gegensatz zu Berlin und Halle eine Kleinstadt. Der zu
untersuchende StralRenabschnitt ist verkehrlich mit einem DTV von 13 400 Kfz/Tag
eher gering belastet, aber daflir weist der Stralenabschnitt einen sehr hohen Lkw-
Anteil von 10 % auf.
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Abbildung 7: Foto (links) und 3D-Stadtmodell (rechts) der Situation um die Messstelle
Aschersleben

Fur die Station in Aschersleben sind Modellrechnungen mit dem IMMIS-System und
mit LASAT durchgefihrt worden.

Vergleich IMMIS

Die Anwendung des IMMIS-Systems flhrt zu folgenden Vergleichsdaten. Der
Mittelwert der Messung auf der Basis von 304 Tagesmittelwerten betrug 46.3 pg/m3.
Das Modell Uberschatzt diesen Wert mit einen Mittelwert von 55.9 yg/m?® um 21 %.
Eine Regressionsanalyse ergibt einen Erklarungswert von 38 %. Der Anteil des
regionalen Hintergrunds von Quellen auRerhalb des Stadtgebiets liegt bei 52 % und
der Anteil der Stral3e selbst bei 46 %.

Bei einem Vergleich der Erklarung der Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von
50 pug/m? zeigt sich, dass das Modell in 31.6 % der Falle eine Uberschreitung richtig
und in 37.2 % der Falle eine Unterschreitung richtig angibt. Die Anzahl der durch das
Modell nicht angezeigten Uberschreitungen (5.9 %) ist kleiner als die falsch
angezeigten Uberschreitungen (25.3 %), was sich auch in der Gesamtzahl von
angezeigten Uberschreitungen mit 201 zur Anzahl der gemessen mit 114
wiederspiegelt.
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Abbildung 8: Vergleich der mit IMMIS berechneten Tagesmittelwerte von PM10 mit
gemessenen Konzentrationen in Aschersleben im Jahr 2001.

Vergleich LASAT

Die Anwendung von LASAT fuhrt zu folgenden Vergleichsdaten. Der Mittelwert der
Messung auf der Basis von 304 Tagesmittelwerten betrug 46.3 pg/m3. Das Modell
Uberschatzt diesen Wert mit einen Mittelwert von 49.7 uyg/m®* um 7 %. Eine
Regressionsanalyse ergibt einen Erklarungswert von 35 %. Der Anteil des regionalen
Hintergrunds von Quellen aul3erhalb des Stadtgebiets liegt bei 58 % und der Anteil
der Stral3e selbst bei 37 %.

Bei einem Vergleich der Erklarung der Uberschreitungen des Tagesgrenzwertes von
50 ug/m? zeigt sich, dass das Modell in 26.3 % der Falle eine Uberschreitung richtig
und in 45.1 % der Falle eine Unterschreitung richtig angibt. Die Anzahl der durch das
Modell nicht angezeigten Uberschreitungen (11.2 %) ist etwas kleiner als die falsch
angezeigten Uberschreitungen (17.4 %), was sich auch in der Gesamtzahl von
angezeigten Uberschreitungen mit 152 zur Anzahl der gemessen mit 114
wiederspiegelt.

Ein Vergleich zu den Ergebnissen des IMMIS-Systems zeigt, dass nur kleinere
Unterschiede in den angegebenen Parametern auftreten. So liegt der
Jahresmittelwert bei LASAT dichter an den Messungen wahrend der Erklarungswert
bei einer Regression beim IMMIS-System leicht besser ist als bei LASAT. Auf Grund
des deutlich geringeren Aufbereitungs- und Rechenaufwand werden die folgenden
Auswertungen nur mit dem IMMIS-System durchgefihrt.
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Abbildung 9: Vergleich der mit LASAT berechneten Tagesmittelwerte von PM10 mit
gemessenen Konzentrationen in Aschersleben im Jahr 2001.
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Teiluntersuchung November 2001

Nach Angaben der Stadt Aschersleben fanden an zwei Tagen Anfang November
umfangreiche Abrissarbeiten in der Nahe der Messstelle statt, an die sich langer
andauernde Abtransporte von Schutt anschlossen. Modelltechnisch wurde versucht
diesen Umstand abzubilden, in dem man fur den November die Staubbeladung der
Strale von 0.2 g/m? auf 0.4 g/m? verdoppelt hat. Das Ergebnis dieser Erhéhung ist,
dass sich der Modellmittelwert im November von 53.0 ug/m*® auf 64.7 ug/m? erhoht,
wahrend die Messungen einen Mittelwert von 61.6 pug/m?® aufweisen. Nach einer
Regressionsanalyse bleibt der Erklarungswert dabei aber gleich mit 21 % bzw. 19 %.

Der Anteil der StralRenemissionen an der Gesamtbelastung steigt von 51 % ohne
erhodhte Staubbeladung auf 59 % mit der erhéhten Staubbeladung.
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Abbildung 10: Vergleich der mit IMMIS berechneten Tagesmittelwerte von PM10 mit
gemessenen Konzentrationen in Aschersleben fiir den November 2001; links ohne und rechts
mit Beriicksichtigung von abrissbedingten Emissionen.



Prognosen und MaRnahmenplanung in Aschersleben
(vorlaufig)

Fir das Bezugsjahr 2005 wurden fur Aschersleben Prognosen der
Verkehrsbelastungen mit dem Verkehrsumlegungsmodell VISUM berechnet. Dabei
wurden die verschiedenen bereits genehmigten Strallenbaumalnahmen nach den
geplanten Fertigstellungsterminen getrennt bericksichtigt. In der Planungsstufe 1
wird eine Ortsumgehung bis 2005 fertiggestellt. In der Planungsstufe 2 soll eine
Stadtkerntangente entstehen, die in einer weiteren Ausbauplanung noch durch
weitere innerstadtische Umbauten erganzt werden soll. Die Anderungen in der
Verkehrsfuhrung flhren in allen Fallen 2zu deutlichen Senkungen der
Verkehrsbelastung und des Lkw-Anteils.

Neben diesen baulichen MalBnahmen wurden durch die Emissionsberechnung die
Anderungen in der Fahrzeugflotte berucksichtigt, wie sie sich laut HBEFA bis 2005
ergeben sollen.

Als zusatzliche Mallinahmen wurden die Verdrangungseffekte durch die Einfihrung
einer Tempo 30-Zone und eines Lkw-Fahrverbot untersucht.

In der folgenden Tabelle sind die Anderungen in der Verkehrsbelastung und die
daraus resultierenden Anderungen in der Immissionsbelastung aufgelistet. In den
grau hinterlegten Spalten sind die jeweiligen Werte mit der sich aus der Ist-Situation
abgeleiteten Uberschatzung korrigiert worden.

Tabelle 1: Ergebnisse der Prognoserechnungen der Verkehrsumlegungen und
Ausbreitungsrechnungen fiir Aschersleben (vorlaufig)

DTV Anteil Anzahl US | Anzahl kor. JMW JMW kor. m.
schwere Lkw | 50 pug/m® | mit Messung| (ug/m?®) | Mess. (png/m?)

(Messung 2001) 114 153% 46.3 111%
Ist-Situation 2001 13400 10% 201 114 55.9 46.3
Planungsstufe 1/ 10765 7% 102 58 44 1 36.5
Umfahrung 2005
Planungsstufe 1 mit Tempo 7052 7% 71 40 39.4 32.6
30
Planungsstufe 2/ 9105 7% 88 50 42.0 34.8
Stadtkerntangente 2007
Weitere Ausbauplanung ab 7936 7% 78 44 40.6 33.6
2007
Weitere Ausbauplanung ab 7936 3% 54 31 36.6 30.3
2007 mit Lkw-Fahrverbot




Schlussbemerkungen

Folgende Schlussbemerkungen lassen sich aus vorhergehenden Ausfuhrungen
ableiten:

= Der Vergleich zwischen Modellwerten und Messwerten zeigt, dass Modelle die
reale Situation gut abbilden.

= Ein Vergleich der Anwendung von verschiedenen Modellen (IMMIS, LASAT)
fuhrt bei gleichen Eingangsdaten zu ahnlichen Ergebnissen.

= Der Anteil der direkten Emissionen einer Stral3e an den in der Stralde
gemessenen Immissionen liegt im Jahresmittel zwischen 25% und gut 40%
kann aber in speziellen Situation auf bis zu 59 % gehen (starke Stralen-
verschmutzung).

= Das Zusammenspiel von Verkehrsumlegungsmodellen und Ausbreitungs-
modellen erlaubt sachgerechte Prognosen der zukinftigen Belastung.
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Minderung diffuser Staubemissionen in einem Edelstahlwerk

Auswirkungen auf die Luftbelastung

Karl-Josef Geueke, Dieter Gladke, Wilfried Kiichen, Harmut Niesenhaus, Sylke Termath

Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen, Essen

1. Einleitung

In Edelstahlwerken wird mit flissigen Metallen in teilweise offenen Apparaturen bei
Temperaturen von bis zu 1700°C gearbeitet. Dabei werden Metallrauche freigesetzt, die
maglichst vollstandig abgesaugt werden missen, da sie ansonsten in die Produktionshallen
entweichen und aus Offnungen wie Dachreitern, Fenstern und Tiren in Freie gelangen. Im
Folgenden wird beschrieben, wie in einem Edelstahlwerk durch eine verbesserte Absaugung
diffuse Staubemissionen reduziert wurden und wie sich diese MalRnahme auf die Luftqualitat

in der Umgebung auswirkt.

2. Edelstahlproduktion

Die Edelstahlherstellung erfolgt im Wesentlichen in drei Schritten (Abbildung 1):

Schrott legiert u. unlegiert
Chrom, Nickel

UHP-Ofen AOD-Konverter ¥ Pfannen-

Ftrameer Os Np Ar ofen
> ' ,
O2 | e]
—— | e
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Abb. 1: Edelstahlproduktion.



Einschmelzen. Im Elektrolichtbogenofen, einem UHP-Ofen wird aus Edelstahlschraott,
unlegiertem Schrott, Kalk, Reduktionsmitteln und Legierungselementen die Vormetallcharge

geschmolzen.

Frischen und Legieren. Das Vormetall wird aus der Abstichpfanne zum Frischen in AOD
(Argon-Oxygen-Decarburization)-Konverter umgefullt. Dann wird eine Sauerstoff-Argon-
Mischung in den Konverter eingeblasen. Dadurch wird die Schmelze entkohlt. Zur
Feineinstellung der Legierung wird die Schmelze mittels Abstichpfanne in den Pfannenofen
Uberfuhrt. Dort wird das je nach Edelstahlqualitét erforderliche Chrom-Nickel-Eisen-
Verhaltnis durch Zusatz von Legierungszuschlagen eingestellt. Der Nickelgehalt von
austenitischem Edelstahl betragt ca. 8 %, ferritischer Edelstahl enthalt deutlich weniger

Nickel. AnschlielBend wird durch Zugabe von Argongas die Schmelze homogenisiert.

Giel3en. Die fertige Schmelze wird in die Stranggief3anlage beférdert und zu Brammen

vergossen, die dann im Walzwerk weiterverarbeitet werden.

3. MaRnahmen zur Emissionsminderung

Untersuchungen in Stahlwerken legen den Schluss nahe, dass ein grof3er Teil der
Staubemission aus der diffus entweichenden Hallenabluft herrtihrt /1/. Die Emissionen
konnen demnach durch eine intensivierte Absaugung moglichst nahe am Ort der Entstehung

und nachfolgender effizienter Reinigung gemindert werden.

Im hier untersuchten Edelstahlwerk wurde die Absaugung im Bereich der AOD-Konverter
verbessert. Schliel3lich entsteht beim Frischen viel Rauch, der aus metallhaltigen Stauben
besteht. Der grofite Teil des Rauches wurde zwar von je her mit Absaugeinrichtungen
erfasst und in den Hauptabgasstrom gefihrt, aber beim Umflllen gelangen Emissionen in
die Konverterhalle, die aufgrund der Thermik durch die Dachéffnungen ungereinigt ins Freie
entweichen. Deshalb wurden die Ansaughauben tGber den Konvertern vergrof3ert und
hinsichtlich ihrer Anordnung und Saugleistung optimiert. Damit kann betrachtlich mehr
staubbeladene Abluft angesaugt und der Gasreinigung zugefuihrt werden. Die
Nassventuriwascher, die daftir bislang verwendet wurden, wurden im Zuge der Malihahme

durch ein noch leistungsfahigeres Gewebefilter ersetzt.



4. Messung der diffusen Emissionen aus dem Dach der Konverterhalle vor und nach

Durchfihrung der Mallnahme

Methodisches. Um die Auswirkung der verbesserten Ablufterfassung zu quantifizieren, hat
das Landesumweltamt Nordrhein-Westfalen (LUA) den TUV Siiddeutschland mit Messungen
an den Dachoffnungen der Konverterhalle vor und nach dem Umbau beauftragt. Ziel war es,
jeweils die Gesamtstaubemission und den Feinstaubanteil PM 10, der aus den
Dachéffnungen entweicht, zu ermitteln. Die Staubproben, die bei den Untersuchungen
gewonnen wurden, sind im LUA auf ihren Chrom- und Nickelgehalt analysiert worden. Ziel
dieser Untersuchungen war die Klarung der Frage, ob mit der neuen Ablufterfassung

insbesondere die mit Chrom- und Nickel belasteten Staube besser erfasst werden.

Messtechnik. Die Hallenéffnungen, die moglicherweise Quellen fur diffuse Emissionen sind,
wurden vermessen. Dazu wurden jeweils die Austrittsflache, die Abgastemperatur und -
feuchte, sowie die Gesamtstaub- und PM 10-Konzentration bestimmt. Folgende Verfahren

kamen zum Einsatz:

Tabelle 1

Ubersicht tiber MessgréRen und Verfahren

MessgrolRe Verfahren

Abgasgeschwindigkeit Fligelrad-Anamometer, Fa. Lambrecht

Durchmesser: 110 mm

Abgastemperatur Ni-CrNi-Elemente

Gesamtstaub gemalf VDI-Richtlinie 2463 BI. 7

Staubanteil < 10pm (PM 10) gemal VDI-Richtlinie 2465 BI. 1

Chromgehalt Druckaufschluss mit Salpeterséure, Chlorsédure und

Flusssaure, nachfolgend Flammen-AAS

Nickelgehalt Druckaufschluss mit Salpetersaure, Chlorséaure und

Flusssaure, nachfolgend Flammen- bzw. Graphitrohr-AAS

Repréasentativitat und die Aussagekraft der Messwerte. Die Emissionen, die infolge des
Konverterbetriebs aus dem Hallendach entweichen, kénnen im Verlaufe eines Tages recht

unterschiedlich sein, da der Konverterbetrieb selbst diskontinuierlich erfolgt. Beim Ablauf der




Bereich Uber Konverter 1

Bereich Uber Konverter 2
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Abb. 2: Schematische Darstellung der Offnungen im Dach der Konverterhalle (Draufsicht): AusmaR der
Gesamtstaubemissionen vor (oben) und nach Inbetriebnahme der verbesserten Ablufterfassung (unten).



Betriebsvorgange Umfillen — Frischen — Umflllen kommt es zu Emissionsspitzen und
weniger emissionsintensiven Zustanden. Um nun einen Uberblick (iber das AusmaR der
Emissionen zu erhalten, wurden im Verlaufe eines Betriebstages je Messpunkt sechs
Messungen und Probennahmen durchgefiihrt. Die dabei erhaltenen Werte bilden die
Grundgesamtheit fur Mittelwerte, die die Emissionen flr einen Betriebstag charakterisieren
sollen. Beispielsweise schwanken die Einzelwerte, die an einem Tag an fur einen Punkt
ermittelt wurden, mit einer Standardabweichung von 15 % im Fall von Gesamtstaub und
Chromgehalt bzw. 21 % beim Nickelgehalt um den Mittelwert. Aufgrund der Schwankungen
sind die Werte flr Abschatzungen und tendenzielle Aussagen eher geeignet, als flr exakte

Frachtberechnungen.

Ergebnisse. Die Emissionssituation in Bezug auf Gesamtstaub vor und nach dem Umbau ist
in der Abbildung 2 dargestellt. Die schematische, halbquantitative Darstellung zeigt das
Hallendach aus der Draufsicht und die Offnungen, aus denen Staub austritt. Das Ausmaf3
der Staubemission ist farblich gekennzeichnet. Wenn man die Frachten aus den einzelnen
Quellen aufsummiert und die Ergebnisse flir mehrere Betriebstage heranzieht, ergibt sich
das in der Abbildung 3 dargestellte Bild: Im Mittel wurde nach dem Umbau nur noch die
Halfte derjenigen Staubfracht freigesetzt, welche vorher gemessen wurde. Der Anteil an
PM10 betrug sowohl vor als auch nach Umbau der Absaugung im Mittel 70 % /2/. Der vor
dem Umbau im Bereich der Konverter diffus freigesetzte Staub, enthielt im Mittel 4,3 Gew.-%
Chrom und je nach produzierter Edelstahlqualitat 0,1-1,3 Gew.-% Nickel. Nach der
Inbetriebnahme der verbesserten Ablufterfassung enthielt dieser Staub nur noch halb so viel
Chrom (ca. 2 Gew.-%) und Nickel (0,1-0,6 Gew.-%). Dieses Messergebnis macht deutlich,
dass die hoher belasteten Metallrauche mit den neuen Einrichtungen offenbar besser erfasst
und abgesaugt werden. Der Staub, der jetzt noch aus den Dachoffnungen entweicht, ist
weniger mit Chrom und Nickel belastet als vorher. Moglicherweise stammt er aus anderen

betrieblichen Vorgangen, als dem Frischen.
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Abb. 3: Auswirkung der verbesserten Ablufterfassung auf das Ausmald der Staubemission aus dem
Dach der Konverterhalle - Emissionsniveau fiir Gesamtstaub vor und nach Durchfiihrung der
MalRnahme



5. Effekt der Minderungsmalinahme auf das Ausmald der diffusen Emissionen aus dem
Dach der Konverterhalle

Durch die verbesserte Ablufterfassung wurden die diffuse Staubemissionen beim
Konverterbetrieb deutlich gemindert. Das bestaigen die Messungen. Der Riickgang belauft
sich im vorliegenden Fall auf etwa 50 % der urspriinglichen Fracht. Insbesondere die hoher
mit Chrom und Nickel belasteten Rauche und Staube, welche unmittelbar tber dem
Konverter austreten, werden mit der neuen Erfassungsanlagen besser als vorher abgesaugt.
Der Uber Dach freigesetzte Staub ist unabhangig vom Grad der Ablufterfassung
Uberwiegend Feinstaub der Fraktion PM 10.

6. Auswirkung auf die Emissionsbilanz des Edelstahlwerkes

Um die Auswirkung der Mal3nahme auf die Emissionsbilanz des Edelstahlwekes zu
beschreiben, werden im Folgenden die weiteren zum Werk gehdrigen Betriebseinheiten
UVP-Ofen, Bunker, Pfannenwirtschaft, Brennschneidmaschine und die abgesaugte Gber den
Kamin abgeleitete Abluft aus dem AOD-Konverterbereich mit einbezogen. Die weiteren
Emissionsdaten, die dieser Betrachtung zu Grunde liegen, beruhen auf Messungen im Fall
der gefassten Quellen und auf Schatzungen im Fall der diffusen Emissionen aus dem UHP-
Bereich. Es ergibt sich folgendes Bild (Abbildung 4):

Emission / t/a 4000
120
Stauib
1007 Minderung 3000 A Chrom
80 — Minderung
1
50 | 5 2000 1
2
40 A
1000 - .
< 3 Nickel
20 Minderung
i_r—
0- 0 2

Abb. 4: Emissionsminderung im Edelstahlwerk aufgrund der verbesserten Ablufterfassung im Bereich
der AOD-Konverter (1). Die Emissionen aus den Bereichen Bunker, Pfannenofen, Brennschneide-
maschine (2) und dem UHP-Ofen (3) blieben unveréndert. Die Emissionen aus dem UHP-Ofen (3)
sind groRtenteils diffus und die angegebenen Massenstrome sind geschétzt.



Aus der Abbildung 4 ist abzuleiten, dass mit der verbesserten Ablufterfassung im AOD-
Bereich fur das gesamte Edelstahlwerk die Staubemissionen um ca. 20 %, die
Chromemissionen um ca. 45 % und die Nickelemissionen um ca. 30-40 % zurtickgehen.
Diese Aussage ergibt sich allerdings aus einer Bilanz, bei der ein grof3er Anteil der
Emissionen nur geschétzt werden konnte. Die diffus freigesetzten chrom- und nickelhaltigen
Staube aus dem UHP-Bereich machen nach Schatzung nahezu die Halfte der
Gesamtemissionen des Werkes vor Durchfuihrung der Minderungsmalfinahme aus. Sollte
entgegen der Schatzung sogar noch mehr Staub aus dem UHP-Bereich freigesetzt werden,
wirde die Verbesserung im Bereich der AOD-Konverter in der Emissionsbilanz weniger stark
zu Buche schlagen. Umgekehrt hatte eine Uberschatzung der UHP-Emissionen zur Folge,

dass mit der Mal3hahme eine noch deutlichere relative Emissionsminderung erreicht wurde.

7. Auswirkung der Minderungsmafnahme auf die Luftbelastung in der Umgebung

In Hauptwindrichtung des Edelstahlwerkes befand sich in ca. 1 km Entfernung eine
Immissionsmefstation des LUA. Dort wurde u.a. die TSP-, PM 10, Chrom- und
Nickelkonzentration in der Umgebungsluft gemessen. Messungen liegen flr einen Zeitraum
von finf Monaten vor und 17 Monaten nach Inbetriebnahme der neuen Ablufterfassung und
Abreinigung vor. Die Immissionswerte zeigen an, ob und in welcher Hohe die
Emissionsminderung im Edelstahlwerk Auswirkungen auf die Qualitat der Umgebungsluft
hat.

Tabelle 2
Konzentrationswerte in der Umgebungsluft,

gemessen in ca. 1 km Entfernung in Hauptwindrichtung des Edelstahlwerks

Vor Nach

Durchfiihrung der MaRhahme Durchfihrung der MaRhahme

Anzahl Minimal- | Maximal- | Mittel- |Anzahl Minimal- | Maximal- | Mittel-

Werte wert wert wert Werte wert wert wert
TSP Hg/mé |62 21 110 44 191 6 136 47
PM 10 |pg/m3 |- - - -- 176 8 74 30
Chrom |ng/m3 |62 1 544 101 a7 1 612 95
Nickel [ng/m3 |62 1 252 28 188 0,4 293 28




Die Tagemittelwerte fur die einzelnen Komponenten aus beiden Messperioden wurden in der
Tabelle 2 zu Mittelwerten zusammengefasst. In der Zeit vor dem Umbau wurde die PM 10-
Konzentration in der Umgebungsluft noch nicht gemessen. Deshalb stehen fur PM 10 nur
Werte fur die Zeit nach dem Umbau zur Verfligung. Aus dem Immissionswerten sind

zunachst zwei Aussagen abzuleiten:

1. Am Messort wurden bereits vor und auch nach Durchfiihrung der
Minderungsmafinahme TSP- und PM 10-Werte gemessen, die darauf hindeuten,
dass die maf3geblichen Immissionswerte der 22. BImSchV /3/ eingehalten sind.

2. In der Umgebungsluft hat sich die TSP-, Chrom- und Nickekonzentration trotz der

Emissionsminderung im Edelstahlwerk nahezu nicht verandert.

Diese beiden Befunde sind tUberraschend. Zunéchst einmal ist hervorzuheben, dass in der
Umgebung des Edelstahlwerkes vergleichsweise niedrige TSP- und PM 10-Konzentrationen
vorherrschen, obwohl allein vom Werk Staub in der Gréenordnung von 80 Tonnen jahrlich,
vermutlich Gberwiegend PM 10 freigesetzt werden. Wenn man aber dazu eine
Ausbreitungsrechnung durchfiihrt, ergibt sich, dass die durch das Edelstahlwerk verursachte
Zusatzbelastung am Messort weniger als 1 pug TSP /ms3 betragt /4/. In Bezug auf die
stahlwerkstypischen Staubinhaltsstoffe Chrom und Nickel wére aufgrund der
Emissionsminderung zu erwarten gewesen, dass deren Konzentration abnimmt. Ein
derartiger Effekt konnte aber anhand der Mittelwerte fur die Immissionskonzentration nicht
nachvollzogen werden. Deshalb wurden im n&chsten Schritt nur Chrom- und
Nickelimmissionswerte ausgewertet, die bei Wind aus Richtung des Stahlwerkes gemessen
wurden (Abbildung 5).
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Abb. 5: Immissionskonzentration fir die edelstahlwerkstypischen Staubinhaltsstoffe Chrom und Nickel bei Winden
aus Richtung des Edelstahlwerkes. Die gestrichelte Linie ---- zeigt den Zeitpunkt des Inkrafttretens der
Minderungsmafnahme an.



Auch aus der windrichtungseingeschrankten Auswertung ist kein Effekt der
Minderungsmafinahme auf die Konzentration von Chrom und Nickel in der Umgebungsluft

erkennbar.

8. Schlussfolgerung

Offenbar wird die Immissionssituation am Messpunkt durch andere Emissionsquellen, als
den AOD-Bereich gepragt. Wirden die Emissionen aus dem Konverterbetrieb eine
dominierende Rolle spielen, hatte sich die nachgewiesene Emissionsminderung auf die

Luftbelastung in der Umgebung auswirken muissen.

Zitate

11/ D. Gladke, H. Hartmann, K. Rauchfuss, S. Termath, M. Thomzik: ,Chrom- und
Nickelimmissionen in der Umgebung von Stahlwerken®, LUA-Jahresbericht 2001,
Landeumweltamt Nordrhein-Westfalen.

12/ Bericht tiber Messungen TUV Siiddeutschland im Autrag des LUA .

13/ Zweiundzwanzigste Verordnung zzur Durchfiihrung des Bundes-
Immissionsschutzgesetzes (Verordnung uber Immissionswerte fir Schadstoffe in der
Luft — 22. BimSchV) vom 11. September 2002 (BGBI. | S. 3626) — (BGBI. 11l 2129-8-
22-1) -

14/ U. Hartmann: Personliche Mitteilung.
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PMx-Quellenidentifizierung Ergebnisse als Grundlage fur Manahmenpléne -
Erfahrungen und Probleme bei der Malinahmenplanung

Dr.-Ing. Wolfgang Volkhausen, ThyssenKrupp Stahl AG

Uber das EU-Recht wurde mit PM 10 in das deutsche Recht ein neuer Beurteilungsmafstab eingefiihrt,
der in etwa dem Schwebstaub entspricht. Der Grenzwert zum Schutz der menschlichen Gesundheit
wurde dabei im Jahresmittel um den etwa Faktor 3 abgesenkt, im Tagesmittel sogar um den Faktor 5.

Den Immissionsgrenzwerten fur PM 10 liegen Empfehlungen der WHO zugrunde. Es Gberrascht nicht,
dass ein Wirkungsbezug von PM 10 am ehesten in den Megastadten Asiens und Siidamerika
hergestellt werden konnte. Hier herrschen heute Bedingungen vor, die zumindest der jlingeren
Generation in Deutschland vollig unbekannt ist. In Peking werden z.B. Jahresmittelwerte von um 300 pg
PM 10 je m3, mit Tageswerten von z.T. Gber 1.000 pg/m? ermittelt. Dass dort Manahmenplane zum
Gesundheitsschutz dringend geboten sind, ist unbestritten. Bei uns in Deutschland, wo man zu recht
von Luftqualitdt sprechen kann, ist das von Humanmedizinern unterstellte Geféhrdungspotential
weniger nachvollziehbar. Malinahmenpléne sollten sich daher auch, wenn nicht maf3geblich, am
Grundsatz der Verh&ltnismalRigkeit orientieren. Dieser Aspekt sollte nicht unterschatzt werden, wenn
man bedenkt, dass im Zuge der Globalisierung Standortentscheidungen nicht an Landergrenzen halt

machen.

Die EU-Richtlinie (1996/62/EG) stellt bei der Malnahmenplanung richtigerweise einen Gebietsbezug
her. Hierbei sind alle relevanten Einfliisse auf die Luftbelastung einzubeziehen. Die Umsetzung in
nationales Recht in der 22. BImSchV ist hier EU-konform.

Problematischer gestaltet sich die Umsetzung in der TA Luft, in dem hier ein nicht immer sachgerechter
Kausalzusammenhang mit  Anlagenemissionen hergestellt wird und darliber hinaus in

Uberschreitungsgebieten

« die Genehmigung von Neuanlagen oder wesentlichen Anderungen an die Einhaltung von

Immissionswerten geknlipft sind oder



 ein Eingriff in bestehende Genehmigungen vorgeschrieben wird.

So fordert die TA Luft, dass bei bestehenden Anlagen Behdrden nachtragliche Anordnungen erlasse
sollen sofern in Uberschreitungsgebieten Anlagen einen relevanten Beitrag leisten. Fiihren MaRnahmen
Uber den Stand der Technik nicht zu einer Einhaltung der Grenzwerte soll die Behdérde sogar den
Widerruf der Genehmigung prifen.

Als Relevanzschwelle wird in der TA Luft an anderer Stelle bei Uberschreitung des Immissionswertes
ein Immissionsheitrag von 3% genannt. Dies wirde in letzter Konsequenz dazu flihren, dass die
Genehmigung jeder grof3eren Anlage auf dem Priifstand steht und zwar unabhédngig davon, ob
Minderungen an der Anlage die Einhaltung der Immissionswerte moglich erscheinen lassen oder nicht.
Im Folgenden wird diese Problematik untersucht

Uber die Emissionen aus gefiihrten Quellen liegen inzwischen gesicherte Erkenntnisse vor. In einem
Messprogramm des Landesumweltamtes mit einem eigens hierflir entwickelten Emissionsmessgerét)
wurden in der Vergangenheit u.a. représentative Anlagen der Eisen- und Stahlindustrie in Nordrhein-
Westfalen untersucht. Die Messungen wurden im gereinigten Abgas durchgefiinrt. Es besteht
inzwischen Einigkeit, dass bei entstaubten Quellen trotz sehr hoher PM 10-Anteile kein groRes
Minderungspotential mehr besteht. AuRerdem werden an Anlagen der Eisen- und Stahlindustrie bereits
heute die Anforderungen an die Emissionsbegrenzung der neuen TA Luft in hohem Malie erfillt.

Technische Quantenspriinge wird es in der Entstaubungstechnik ebenfalls nicht mehr geben.

Es ist bei den groRen Abluftvolumenstromen der Entstaubungsanlagen von z.T. (iber 1 Mio. m3 je
Stunde unstrittig, dass die Eisen und Stahlindustrie trotz geringer Staubkonzentrationen in der Gruppe
der genehmigungsbediirftigen Anlagen zu den gréRten PM-10 Emittenten gehort. Diese Erkenntnis ist
bei der Frage der Ursachen fiir Uberschreitungen von PM 10 Grenzwerten jedoch kaum hilfreich, wie
am Beispiel des Standortes der ThyssenKrupp Stahl AG in Duisburg erlautert werden soll.

Als grél3tes zusammenhédngendes Hittenwerk der Welt nach Posco in Pohang, Korea weist das Werk
der ThyssenKrupp Stahl AG in Duisburg eine extrem geringe Entfernung zur Wohnnachbarschaft auf.
Wenngleich bei der Planung von Neuanlagen eine grétmdgliche Entfernung zur Werksgrenze
angestrebt wird, ist die Gemengelage eine anspruchsvolle Herausforderung an die Luftreinhaltung.
Anhnlich wie in jiingerer Vergangenheit bei Posco wurde auch das Werk von Thyssen urspriinglich auf

griner Wiese in nahezu unbewohntem Gebiet errichtet.



Einzigartig zumindest in Deutschland ist eine PM 10-Messtation des Landesumweltamtes in einem
Abstand von nur ca. 300 m von einem Industriekomplex solchen Ausmalies. Es ist davon auszugehen,

dass kein Industriestandort in Europa hinsichtlich der PM-10 Immissionen besser untersucht ist.

Die Messung in Bruckhausen zeigt im Jahresgang 2003 hohere PM 10-Werte als das Mittel tber alle
Mel3stationen im Rhein/Ruhrgebiet. Auffallig ist der parallele Verlauf der Kurven mit in der Regel
zeitgleichen Spitzenwerten. Der Tagesgrenzwert wurde 2003 in Bruckhausen 69 mal tiberschritten, im
Rhein/Ruhrgebiet 15 mal. Weiterhin ist erkennbar, dass im ersten Drittel des Jahres 2003 sowohl in
Bruckhausen als auch im Grofsraum Rhein/Ruhr deutlich hohere Werte festgestellt wurden. In dieser
Periode wird auf eine bereits hohe groRrdumige Grundbelastung eine weitere lokale Belastung
aufgesetzt. Der Jahresmittelwert wird in beiden Féllen eingehalten. Fiir Mafnahmenplane heil3t das,

dass diese den Jahresmittelwert unberiicksichtigt lassen konnen.

Ziel der MaRnahmenplane ist hier vielmehr die Einhaltung der Uberschreitungshaufigkeit. Die Frage an

den Anlagenbetreiber muss folgerichtig lauten:

Wie hoch sind die Beitrdge von Anlagen, die kausal dazu fihren, dass der Tagesmittelwert

mehr als 35 Mal pro Jahr (iberschritten wird?

Durch langfristige Beobachtung oder durch Modellierung ist ein Beitrag von Emittentengruppen zum
Jahresmittelwert durchaus abschéatzbar. Eine differenzierte Aussage zu einzelnen Anlagen oder Quellen
ist bei &hnlichem Emissionsverhalten bedeutend schwieriger. Diese Erkenntnisse sind aber — da die
Einhaltung des Jahresgrenzwertes nicht in Frage steht — unerheblich. Uberschreitung von
Tagesmittelwerten sind unter Beriicksichtigung der groRraumigen Hintergrundbelastung zu sehen, die
keineswegs konstant ist, sondern im Jahresgang erheblichen Schwankungen unterworfen ist. Bei der
Bewertung der lokalen Situation ist es, da allein die Anzahl von Uberschreitungen festgelegt ist, im Falle
einer groRraumig bedingten Uberschreitung des PM 10-Tagesgrenzwertes unerheblich, welcher
Zusatzbeitrag durch lokale Quellen verursacht wird. Die Problematik wird umso komplexer, wenn lokal
nicht nur eine Quelle oder Quellgruppe zur Immissionshelastung beitrdgt, sondern mehrere

Emittentengruppen die lokale Situation (iberlagern.

Eine MaRnahmenplanung hat folgerichtig diejenigen lokalen Immissionsbeitrdge zu beriicksichtigen, die
fir eine Uberschreitung von mehr als 35 Tageswerten verantwortlich sind. Diese Aufgabe stellt sich

gleichfalls im Genehmigungsverfahren. Eine Beurteilung ist prinzipiell moglich durch



» Ausbreitungsrechnung
oder

» Beurteilung der Immissionssituation
- aufgrund der Windrichtung

- aufgrund der Zusammensetzung der Staube

Das innerhalb von Genehmigungsverfahren durch die TA Luft vorgeschriebene Prognosemodell liefert
plausible Ergebnisse bei der Ermittlung der Immissionsbeitrags im Jahresmittel. Eine Prognose der
Uberschreitungshaufigkeit ist mit diesem Modell nicht méglich, weil die zukiinftige Meteorologie nicht
bekannt sein kann. Es konnen nur in einer Betrachtung der Vergangenheit Aussagen zu
Immissionsbeitrdgen in  Abh&ngigkeit zur gemessenen PM 10-Konzentration und der

korrespondierenden Meteorologie geliefert werden.

Eine sachgerechte Aussage zu Immissionsbeitragen von Emittenten und Emittentengruppen ist nur auf
Basis der Analyse der Immissionsmessungen maglich. Eine Auswertung der Mef3daten allein auf Basis
der Tagesmittelwerte ist nicht zielfihrend, da Windrichtungen im Verlauf eines Tages deutlichen
Schwankungen unterworfen sein kénnen. Um fur einen bestimmten Punkt eine verniinftige Auflosung
der Beitrdge von lokalen Emittenten zu erhalten, ist auerdem ein moglichst grof3es Wertekollektiv mit
einer hohen zeitlichen Auflésung erforderlich.

Flr die MeRstation Bruckhausen wurden die im Internet verfligbaren und vom Landesumweltamt
ermittelten stundlich gleitenden 24-h-Mittelwerten in Abhéngigkeit von der Windrichtung untersucht. Es
ist zu beriicksichtigen, dass eine Gegeniiberstellung von stiindlich gleitenden 24-h-Mittelwerten mit 1h-
Werten der Windrichtung zu Unscharfen fhrt.

Bei einer Betrachtung der lokalen Verhéltnisse am Standort Bruckhausen ist erkennbar:

» Bei den Windrichtungssektoren, aus denen der Wind von Hittenwerk kommt (270-360° und 0-60°)
ist das Grundniveau angehoben.
» Eine Abh&ngigkeit der gleitenden 24-h-Werten > 50 mg/m?3 von der Windrichtung ist hingegen nicht

abzulesen. Sie treten Uber alle Windrichtung und in etwa der gleichen Haufigkeit auf.

Bei einer ndheren Untersuchung des Standortes der Mel3station ist festzustellen, dass zwischen dem
Huttenwerk im Westen und Norden und der Station eine stark befahrene Hauptverkehrsstral3e verlauft.



Sudlich und 6stlich befindet sich im Abstand von im Minimum von 200 m und ca. 6 m oberhalb des

StralRenniveaus die Autobahn 42.

Da die Herkunft der Staube aus Industrieanlagen und aus dem Verkehrsbereich sich deutlich
unterscheidet, ist davon auszugehen, dass der Fingerprint der Stube eine weitere Differenzierung
ermdglichen sollte. Die erforderlichen Probenmengen stehen jedoch nicht in der geforderten zeitlichen
Auflésung zur Verfigung. Uber diesen Weg sind somit wiederum nur Aussagen (iber eine gréRere
Zeitspanne mdglich. Auch dann wére zumindest fir das hier betrachtete Huttenwerk eine Zuordnung
auf einzelne Anlagen nicht mdglich, da sich die Emissionsstoffe der in Frage kommenden Anlagen

extrem ahneln.

Fazit:

Selbst in direkter Nahe von Industrieanlagen wird die PM 10 Konzentration zu einem sehr hohen Anteil
durch die Hintergrundbelastung bestimmt.

Eine Zuordnung zu einzelnen Quellen ist aufgrund der Beurteilung der Immissions-Konzentrationen bei
komplexen Anlagenstrukturen und Gemengelagen nicht mdglich. Eine Windrichtungshbezogene
Auflosung ermdglicht allenfalls die Abschétzung des Jahresbeitrags fir Monitorpunkte, wobei eine
Zuordnung zu Emittentengruppen nicht eindeutig maglich ist. Aussagen zum Beitrag von Anlagen oder
Standorte hinsichtlich ihres Beitrags zur Uberschreitungshaufigkeit sind weder durch Auswertung

von Immissionsdaten noch durch Immissionsprognosen moglich.

Die Aufgabenstellung des Gesetzgebers zur Umsetzung von MaRnahmenplanen ist nur unter
Beteiligung aller Gruppen und unter besonderer Beriicksichtigung der beschriebenen
naturwissenschatftlichen Zusammenhénge Iésbar. Problematisch wird sich der Eingriff in bestehende

Genehmigungen beim zum Vollzug der TA Luft gestalten.

' Jahresbericht des Landesumweltamtes NRW, Essen 1999
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Manahmenplanen nach Art. 8
Luftqualitatsrahmenrichtlinie

(Umweltabhangige Verkehrsbeeinflussung)
Mal3nahmenbewertung
Zusammenfassung

Bearbeitet von: Fred Weber, Stadt Hagen, Umweltamt



1. Ausgangslage

Im Rahmen der Umsetzung der Luftqualitatsrahmenrichtlinie (Richtlinie 96/62/EG
des Rates vom 27. September 1996 Uber die Beurteilung und Kontrolle der
Luftqualitat; LQ-RL) und der 1. Tochterrichtlinie (Richtlinie 1999/30/EG vom 22.
April 1999) ergibt sich die Notwendigkeit, fir Gebiete mit Uberschreitungen der
jeweils festgelegten Grenzwerte unter Beriicksichtigung der festgelegten

Toleranzmargen EU-Luftreinhalteplane aufzustellen.

Als Modellgebiet wurde die Stadt Hagen ausgewahilt, da hier aufgrund einer
hohen Verkehrsbelastung und hoher gemessener Immissionskonzentrationen,
insbesondere fiir Stickstoffdioxid (NO:) und Feinstaub (PMyy), ein dringender
Handlungsbedarf besteht. Als Hauptverursacher der hohen Schadstoffkonzen-
trationen wurde der Lkw-Verkehr ermittelt®.

Auf der Grundlage der vorliegenden Untersuchungsergebnisse zum Luftreinhalte-
plan Hagen hat die Stadt Hagen in Zusammenarbeit mit dem Land Nordrhein-
Westfalen einen Prototyp zur umweltabhangigen Verkehrsbeeinflussung ent-
wickeln lassen, der — als ein onlinefahiges Managementsystem eingesetzt — die
kurzfristigen Uberschreitungen von Grenzwerten im Luftschadstoffsektor
verhindern soll. Mit dem Abschlussbericht vom November 2002? wurde die
grundséatzliche Funktionsfahigkeit dieses Managementsystem vorgestellt und
hinsichtlich der modelltechnischen Qualitat dokumentiert.

Mit der nun vorliegenden Untersuchung? sollte vor allem die Wirkung der bislang
ausgewahlten MalRnahmen genauer untersucht werden, damit fiir den Rat der
Stadt eine bessere Entscheidungsgrundlage beziiglich der Malihahmenauswabhl
zur Verfiigung gestellt werden kann. Es wurden der Malinahmenbewertung
folgende drei MaRnhahmenbiindel im Lkw-Verkehrsbereich zu Grunde gelegt, die
hier speziell auf den Markischen Ring (Finanzamt) zugeschnitten wurden:

1.Statische Wegweisung fir Lkw zu den funf Gewerbeschwerpunkten der Stadt,
basierend auf dem Lkw-Routenkonzept fir Hagen (Stand November 1999).

2. Unterstitzung der statischen Wegweisung durch dynamische, und damit
zeitlich begrenzbare, Hinweise, ausgeldst bei hohen Luftschadstoffkonzen-
trationen am Markischen Ring, welche die Akzeptanz der statischen
Wegweiser erhdhen sollen.

Y Landesumweltamt NRW, Modellprojekt zur Erstellung von Luftreinhalteplanen nach

Art. 8 der Richtlinie 96/62/EG des Rates Uber die Beurteilung und Kontrolle der

Luftqualitat, Abschlussbericht, 1.10.2002.

2 ARTec/ simuPlan, Bericht tiber eine neu entwickelte Methode zur dynamischen

immissionsabhangigen Verkehrsbeeinflussung fur den Markischen Ring, 18.11.2002.
MODUS CONSULT, Umweltabhangige Verkehrsbeeinflussung, Prototyp fur ein online-

fahiges Managementsystem, Abschlussbericht, November 2002.

® MODUS CONSULT, Umweltabhéngige Verkehrsbeeinflussung, Manahmenbewer-

tung, Karlsruhe, Juni 2003
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3. Dynamisch geregelte, kurzzeitige Verbote fur Lkw, den Markischen Ring am
Finanzamt zu befahren, um die Luftschadstoffkonzentrationsspitzen
abzubauen, wobei die statische Wegweisung als vorhanden unterstellt ist.

Als Voraussetzung zur Berechnung und Bewertung der hier genannten
Maflinahmen mussten die Standorte, die Beschriftungen und die angestrebten
Routen flr die Verlagerung der Lkw groRRer 3,5t im Stadtgebiet von Hagen mit
dem Stadtplanungsamt abgestimmt werden.

Neben dem Markischen Ring (Bereich Finanzamt) wurden in der Untersuchung
folgende weitere Stral3enabschnitte detailliert berticksichtigt (siehe Abb. 1):

1. Bergischer Ring (Bereich Hochstral3e)

2. BuscheystralRe (Bereich stdl. Bergischer Ring)

3. Wehringhauser Stral3e (Bereich Weidestralie)

4.Graf-von-Galen-Ring (nérdl. und stdl. Bahnhofsplatz).

Abb.1: Lage der untersuchten Stra3enabschnitte im Stadtgebiet von
Hagen

i L @ € 1 i, A i i
1 Markischer Ring/Finanzamt
3 Bergischer Ring/HochstraRe 4 BuscheystralRe ey el

5 Graf-von-Galen-Ring

Die funf Abschnitte wurden im Zuge eines Screening-Verfahrens durch das
Umweltamt als Abschnitte mit kritisch hohen Luftschadstoffbelastungen ermittelt.
Fur den Markischen Ring, die Wehringhauser StraRe und den Graf-von-Galen-
Ring konnte mittlerweile anhand von Luftschadstoffmessungen nachgewiesen
werden, dass hier Grenzwertliberschreitungen tatséchlich vorliegen (siehe Folie
5 in der Anlage).



2. Mal3nahmen

Die MalRnahmen wurden so entwickelt, dass sie einerseits auf einander
aufbauen, also stufenweise angewendet werden kénnen. Andererseits wurden
die MaRnahmen so ausgewahlt, dass sie eine maximale Wirkung auf dem
Abschnitt des Méarkischen Ringes vor dem Finanzamt entfalten, wobei die
Maflinahmenwirkung ausschlief3lich in Bezug auf den Lkw-Verkehr ausgerichtet
ist.

2.1 Statische Beschilderung zur Lkw-Fuhrung

Auf Basis der Untersuchungsergebnisse zum Hagen-Routing von November
1999 wurden die finf damals definierten Gebiete mit Gewerbezonen als Grund-
lage fur die Entwicklung der statischen Beschilderung gewahlt (siehe Folie 9 in
der Anlage). Die in der Folie 10 dokumentierte LKW-Route zeigt beispielhaft den
Ausschnitt aus den umfassend geplanten Uberlegungen zum Hagen-Routing, der
erforderlich ist, um die Fahrt, die (ber den Markischen Ring (Finanzamt) fihrt,
friihzeitig auf eine alternative Route zu fuhren (siehe Folie 10 in der Anlage).
Aus den zuvor festgelegten Routen wurden die Knotenpunkte abgeleitet, an
denen wegweisende Beschilderungen erforderlich sind; sie sind in der Anlage
gelb dargestellt und zeigen mit Pfeilen die jeweils empfohlene Abbiegerichtung
(siehe Folie 11 in der Anlage).

2.2 Dynamische Beschilderungen/ zeitlich befristete Durchfahrtsverbote
Mit der dynamische Beschilderung wird die Bitte durch eine Aufforderung ersetzt,
da es nun keine Alternative mehr gibt. Dabei spielt neben der Hagen-Routing
Information nun vor allem die wegweisende Beschilderung auf den klassifizierten
Stral3en die maRgebliche Rolle, denn die Umleitung flr ein Durchfahrtsverbot
sollte so rechtzeitig und deutlich wie mdglich erfolgen. Die Verkehrsregelung bei
Durchfahrtsverboten erfolgt durch das Zeichen StVO 250 oder alternativ Z 253,
dass deutlich sichtbar einen Unterschied zu der oben beschriebenen statischen
Beschilderung setzen soll. Fur die dynamischen Beschilderung werden Hinweis-
tafeln an den Standorten eins bis elf benétigt (siehe Folie 11 in der Anlage).

3. Wirkung der Maflinahmen

Das Ziel der Untersuchung bestand darin, die Wirkung von MalRhahmen, die zur
Reduzierung der Luftschadstoffbelastung am Méarkischen Ring beitragen, in
einem Betrachtungszeitraum von 2 Wochen zu untersuchen und dabei
insbesondere Wechselwirkungen auf die weiteren funf kritischen StralRenab-
schnitte in Hagen zu benennen.

Die Ergebnisse der Modellberechnungen zeigen eindeutig auf, dass die hohen
Luftschadstoffkonzentrationen am Markischen Ring vor dem Finanzamt
insbesondere durch die Mal3hahme 3, einer Kombination aus dynamischen
Beschilderungen zur Lkw-Fihrung in Hagen sowie mit friihzeitigem Hinweis auf
die Durchfahrtssperre fur Lkw ab 3,5t am Markischen Ring, reduziert werden
kénnen. Mit dieser MalBhahme werden nicht nur die kurzzeitigen Spitzenwerte
reduziert, es kann durch die MaRnahmen im Betrachtungszeitraum von 05:00 bis
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21:00 Uhr insgesamt eine deutliche Reduzierung der Luftschadstoffbelastung um
ca. 25% erreicht werden.

Die nachfolgende Tabelle 2 ermoglicht einen Uberblick (iber die moglichen
Minderungspotentiale der jeweiligen Mal3hahmen. Da der 17. Juni aus Sicht der
Luftschadstoffimmissionen ein besonders problematischer Tag, wird in der
Tabelle 2 die MaRBnahmenwirkung flr einen etwas typischeren Tag, den 27. Juni
2002 aufgezeigt.

Tab. 2: Einfluss der Malinahme auf Tagesmittelwerte am Markischen Ring

MalRnahmen Tagesmittelwert 17. Juni| Tagesmittelwert 27. Juni
2002 2002
Hg NO,/m? | Reduzierung g NO,/m3 | Reduzierung
Ohne MalRnahme 81,1 84,4
1) Statische Beschilderung 80,5 -0,7% 83,8 -0,7 %
2) Dynamische Beschilderung 78,8 -2,9 % 81,9 -3,0%
3) Zeitlich befristete Sperrung 66,1 -18,5 % 67,2 -20,4 %

Da die MalRBnhahmenschaltung in den Nachstunden nicht erfolgt, ist die
Reduzierung der Luftschadstoffbelastung bezogen auf den Tagesmittelwert
etwas geringer, sie liegt bei MaRnahme 1 unter 1%, bei Malinahme 2 bei ca. 3%
und bei MalBhahme 3 dann noch bei knapp 20% (siehe Tabelle 2).

In diesem Zusammenhang ist festzustellen, dass generell die Uberschreitung von
Spitzenwerten (Prifwert der 23. BImSchV bzw. Grenzwert 22. BImschV) nicht
mehr das vordringliche Problem darstellt. Man hat vielmehr in den vergangenen
Jahren festgestellt, das der Grenzwert flr den Jahresmittelwert ein viel gréReres
Problem ist. Insofern mussen auch die MaRBhahmenwirkungen am Markischen
Ring vor diesem Hintergrund bewertet werden. Dabei konnte aufgezeigt werden,
dass durch Malinahme 3 nicht allein die Spitzenwerte (Tagesdurchschnitt
zwischen 05:00 und 21:00 Uhr ca. — 25%), sondern auch die Tagesmittelwerte
deutlich reduziert werden konnten. Somit kann durch eine zeitlich befristete
Sperrung des Lkw-Verkehrs > 3,5 t auch maf3geblich zur Reduzierung der
Jahresmittelwerte beitragen.

4. Empfehlung

Vor dem Hintergrund der nun mafR3geblichen Reduzierung der Jahresmittelwerte,
ist beabsichtigt, die Schaltung der Maflinahmen nicht mehr, wie urspriinglich
gedacht, nur sehr kurzfristig zur Reduzierung der Spitzenwerte vorzunehmen,
sondern durchaus uber einen langeren Zeitabschnitt von 4 oder 8 Stunden an
einem Tag vorzusehen. Damit kann eine héhere Akzeptanz der MaRhahme und
eine Verringerung von Fehlverhalten erzielt werden. Zur friihzeitigen Information
der Verkehrsteilnehmer ist es geplant etwa einen Tag im Vorfeld, im Radio oder
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in den Tageszeitungen auf die bevorstehenden MaRnahmen hinzuweisen.

In Bezug auf die festgestellten Wechselwirkungen zu den anderen kritischen
Streckenabschnitten in Hagen wird deutlich, dass MaRnahmen am Markischen
Ring teilweise geringfiigige Verschlechterungen hervorrufen werden (siehe Folie
20 in der Anlage). Zukinftig missen deshalb die Wirkungen auf allen kritischen
Streckenabschnitten weiter beobachtet werden und eventuell Lsungen aufgrund
von anderen Verkehrsprojekten der Stadt Hagen gefunden werden, so z.B. durch
eine Netzergédnzung (Bahnhofshinterfahrung) fir den Abschnitt am Graf-von-
Galen-Ring oder der Wehringhauser StralRe. Grundsétzlich bietet sich aber auf
Grundlage der hier vorgelegten Daten und Erkenntnisse die Chance zur
Erstellung eines Luftreinhalteplanes fur die Stadt Hagen, der alle Luftschadstoff-
gruppen und Verursacher betrachtet und integrierte MaRnahmen entwickeln
kann. Insofern bilden die hier untersuchten MaRnahmen am Markischen Ring mit
dynamischer Verkehrslenkung nur einen Teil eines umfassend erforderlichen
Malinahmenplanes, der zur Unterschreitung des maf3geblichen Grenzwertes von
40 pg/m3 (NO; - Jahresmittelwert) fuhren kann.
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Modellprojekt

zur Erstellung von
Malnahmenplanen nach
Artikel 8 der EU-
Rahmenrichtlinie zur
Luftqualitat (LQ-RL)

Ausgangslage

Minderungspotentiale

MaRnahmen

Empfehlungen

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004

B Emissionen

G esam tstaub PM 10
Industrie 154 t/a 144 t/a
Kleinfeuerungen 28,5 t/a 24.1 t/a
Verkehr 722 tla 536 t/a

G esam tstaub

Strafle

Schiene

Offroad 23,1 t/a

PM 0
508 t/a

4,5 th
23,1t/

Quelle: LUA NRW

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004




B Simulation von PM1_0
Jahresmittelwerte 2000

] PM10 annual average

- ‘ ‘ c <= 25 ug/m?
- : [ ] 25<c<=30pgm

my : SnsnravaEs [T s0<c<=40pgme
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simulated with LASAT:

Lagrangian particle dispersion model
acc. VDI 3945/3

o grid resolution 500 m

emissions:
road traffic in Hagen 2000
I EiE cE (incl. resuspension acc. Lohmeyer)
mpas . T 7l other sources 1997
) 5| grid resolution 1 km

AT
o

imi background concentration:
23 ug/m® PM10

3 0 3 6 Kilometer

SERRERZEal"E Quelle: LUA NRW

Em Fred Weber 23. Januar 2004

B Untersuchungsstandorte Innenstadt

1

®
2 Wehringhauser StraRe/Bodel
3 Bergischer Ring/HochstraRe 4 BuscheystralRe
5 Graf-von-Galen-Ring

Quelle: Modus Consult

E’:m Fred Weber 23. Januar 2004




B Messergebnisse

Standort Verkehrsdaten Ergebnisse; Jahresmittelwerte
[ug/m’]

PVho NO,
Wehringhauser Str. 21.800 DTV 85 115
(1999) 16,5 % sNfz
Markischer Ring 41.200 DTV 87 74
(1998) 10,6 % sNfz
Graf-v.-Galen-Ring 30.100 DTV 1 1
(2003; 40 Wochen) 12,9 % sNfz 36 (47.4) 67 (8)
Fuldgangerzone (2001) |gering 378 i
regionaler Hintergrund  |gering
Kalthausen(2001) 204 14

1 Jahresmittelwerte 2002

Quellen: RW -TUV/ LUA NRW

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004

m Zusatzbelastung durch den Kfz.-Verkehr

PMyq

2005

NO,

2010

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004




® Minderungspotentiale (Rul)

40.000

37.900
Fall 1: max. Gesamtverkehr (sNfz -%- unverindert)
35.000
33.837
30.000
" 29.400
25.000 Fall 2: max.PKW's (leichte und schwere
Nutzfahrzeuge % unverdndert)
; 20.000
Pt
e 14.800
15.000
10.000
5.000
1516 Fall 3: max. SNfz (PKW's and leichte Nfz unveridndert)
6 - . 660
DTV-Wert 1998 Maximaler DTV-Wert
Quelle: simuPlan
= HAGEN Fred Weber 23. Januar 2004

B stadtische MalRinahmen

= Guterverkehrsroutenkonzept
(Angebotsnetz)

=Immissionsabhangige Verkehrssteuerung
(zeitlich befristete Verkehrssperrungen)

= Ausbau der City-Logistik

(Belieferung mit erdgasbetriebenen Fahrzeugen)

= OPNV Umweltstandards
(Dieselsubstitution (RME)und Einsatz von Partikelfiltern)

EM Fred Weber 23. Januar 2004




B Gewerbe-Schwerpunkte

Em Fred Weber 23. Januar 2004

m LKW-Zielfuhrung
GE West

o Sperrung Mérkischer Ring

& Gewerbegebiet

1 Standorte Beschilderung
Ausgeschilderte Fahrstrecke
im Immissionsfall

% Standorte

Dynamische Hinweisschilder

Breckerfeld

Quelle: Modus Consult

EM Fred Weber 23. Januar 2004




m LKW-Zielfuhrung
Schilderstandorte

1‘ Standorte

@ statische Beschilderung

W Standorte

Dynamische Hinweisschilder
11

Quelle: Modus Consult

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004

® Netzwirkung
Malinahme 1: Lkw/h (Empfehlung)

Quelle: Modus Consult

= HAGEN Fred Weber

23. Januar 2004




B Netzwirkung

Malinahme 3: Lkw/h (zeitlich befristete Sperrung)

Quelle: Modus Consult

Eﬂm Fred Weber 23. Januar 2004

B MalRnahmenbewertung

= MO: Status quo

= M1: statische Verkehrslenkung (statische Beschilderung)

= M2: dynamische Verkehrslenkung (Hinweistafeln)

= M3: zeitlich befristete Verkehrssperrung
(Kombination M2 und M3)

EHM Fred Weber 23. Januar 2004




B Immissionsbelastung Markischer Ring
Malnahme 0 - MalRnahme 3

W No2/M

——

—— MO IMMISBIONEN —— M1 IMMISBIONEN M2 IMMISSIONEN —*— M3 IMMISBIONEN

uerne: viouus COrTtsurt

Em Fred Weber 23. Januar 2004

[ NO2 - Messung Markischer Ring

gl L L i

........................

Quelle: Modus Consult

Em Fred Weber 23. Januar 2004




B Immissionsbelastung Markischer Ring

bei MalRnahme 3: Lkw Sperrung

\bl u

ey =t Ll g vl

Quelle: Modus Consult

= HAGEN

Fred Weber

23. Januar 2004

B Einfluss der MaRnahme

MaRnahmen Tagesmittelwert Tagesmittelwert
17. Juni 2002 27. Juni 2002
Mg NO, | Reduzierung | ug NO,/m® | Reduzierung
/m3

MO: Ohne MaRnahme 81,1 0% 84,4 0%
M1: Statische Beschilderung 80,5 -0,7% 83,8 -0,7%
M2:Dynamische Beschilderung 78,8 -2,9% 81,9 -3,0%
M3: Zeitlich befristete Sperrung 66,1 -18,5% 67,2 -20,4%

Quelle: Modus Consult

= HAGEN

Fred Weber

23. Januar 2004




B Malnahmenwirkung

Anzahl der Grenzwert-
Oberschreitungen*
(>160 pg/m3 NO,)

Anzahl der Eingriffswert-
Uberschreitungen*
(100-160 ug/m® NO,)

BEIRACHTUNGEZETIRAUM:
[Re—— - iy 10 WERKTAGE VON
MONIAG, 17.06.2002 BIS FRETTAG,
28062002

e ke i 3OMN.-INERVALE50021 COUR
“gm me INSG. 320 INTERVALE

Quelle: Modus Consult

Eﬂm Fred Weber 23. Januar 2004

B Empfehlungen

= die immissionsabhangige Verkehrssteuerung ist geeignet,
= Spitzen-, Tages- und Jahresmittelwerte deutlich zu senken;

=die Schaltung der MalRnahme sollte deshalb nicht nur sehr
kurzfristig zu Senkung der Spitzenwerte erfolgen, sondern
uber einen langeren Zeitabschnitt (4 oder 8 Stunden am
Tag);

= erganzende MalRnahmen sind erforderlich, z.B.
=Netzerweiterung (Bahnhofhinterfahrung)
=>weiterer Ausbau der Citylogistik
=Forderung des Erdgaseinsatzes

EHM Fred Weber 23. Januar 2004
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PMx-Quellenidentifizierung:
Ergebnisse als Grundlage fir MalRnahmeplane

PM10-Immissionsminderung durch die Ortsumfahrung
einer Kleinstadt

U. Friedrich Landesumweltamt Brandenburg
Dr. I. DUring Ingenieurbiro Lohmeyer GmbH & Co. KG

1. Ziel der Untersuchungen

Das Ministerium fur Landwirtschaft, Umweltschutz und Raumordnung des Landes
Brandenburg sucht nach Mdglichkeiten, eine Bewertung planerischer, verkehrstech-
nischer und administrativer Moglichkeiten fur Luftreinhaltemalinahmen gemal der
22. BImSchV in Verbindung mit MalRnahmen der Larmminderung nach 8§ 47a Bun-
des-Immissionsschutzgesetz durchfiihren zu kénnen. Dazu wurde bereits eine Mach-
barkeitsstudie erarbeitet.

Mit Hilfe des hier vorgestellten Projektes soll in Fortfihrung der Machbarkeitsstudie
eine quantitative Bewertung von PM10-Immissions-Minderungsmafl3nahmen an einer
Beispielstadt erfolgen. Vor allem von Interesse sind die Auswirkungen von verkehrs-
planerischen MalRnahmen und hier wiederum die Auswirkungen durch den Bau einer
Umgehungsstral3e. Eine grol3e Bedeutung erlangt dieses Projekt vor dem Hinter-
grund, dass derzeitig davon ausgegangen werden muss, dass es in 35 Stadten des
Landes Brandenburg im Jahr 2005 zu Grenzwertiberschreitungen von PM10-
Schwebstaub kommen kann. In einer Uberwiegenden Anzahl dieser Stadte sollen
mittelfristig Ortsumfahrungen gebaut werden.

Als Beispiel fur derartige Untersuchungen bietet sich die Stadt Nauen an. Hier wurde
eine Umgehungsstral3e fir die vom Verkehr stark frequentierte Bundesstral3e B 5 im
September 2002 fertiggestellt. Umfangreiche Messdatenséatze von Verkehrs- und
Immissionsdaten liegen sowohl fur die Zeit vor als auch nach Inbetriebnahme dieser
Ortsumfahrung (OU) vor.

Es wurde zuerst die Analyse der Situation ohne Umgehungsstral3e (Ist-Situation)
vorgenommen. Danach erfolgte nach Fertigstellung der Ortsumfahrung die Analyse
der Situation mit Umgehungsstral3e. Begleitet wurden die Immissionsmessungen und
-rechnungen durch umfassende Verkehrserhebungen auf dem gesamten Hauptstra-
Rennetz der Stadt.

Zusatzlich wurde anhand der vorliegenden Messdaten abgeleitet, welchen Einfluss
ein Mitte bis Ende September 1999 teilweise stattgefundener Fahrbahnbelagswech-
sel (von Kleinpflaster auf Asphalt) auf die PM10 Emission und -Immission hatte.



2. Ortliche Verhéaltnisse

Die Stadt Nauen mit ihren 11200 Einwohnern liegt 18 km westlich von Berlin und
24 km nordwestlich von Potsdam. Das Umland um Nauen herum ist durch landwirt-
schaftliche Nutzung gepragt. Abb. 1 zeigt eine Darstellung der Ortslage einschliel3-
lich des betrachteten Hauptstraldennetzes.

Zusatzlich eingezeichnet ist die Lage des detailliert betrachteten Bereiches um die
Berliner StralRe. Die Berliner Stral3e liegt im Ortszentrum von Nauen. Sie ist eine im
Wesentlichen zweistreifige Stral3e, die an den Knotenpunkten bzgl. Abbiegespuren
aufgeweitet ist. Ihre Lage ist Ost-West orientiert. Durch die kompakte und hohe Be-
bauung liegt hier ein Stral3enschluchtcharakter vor. Bis zum Jahr 1999 war bereits
ein Fahrbahnbereich vom Knotenpunkt Berliner StrafRe/Rathausplatz bis etwa zur
Mitte der Berliner Stral3e in Richtung Knoten Berliner StraRe/Mittelstrale mit einer
Asphaltdecke saniert (Abb. 2). Die andere Hélfte dieses Stral3enabschnittes hatte als
Fahrbahnoberflache noch Kleinpflaster, welches teilweise mit Asphalt geflickt war.
Die Gehwege waren auf der gesamten Lange in einem guten Zustand.

Mitte bis Ende September 1999 fand ein teilweiser Fahrbahnbelagswechsel statt.
Zwischen der Kreuzung Berliner Stral3e/Mittelstral3e und dem bereits sanierten Be-
reich wurde auf das Kleinpflaster eine Asphaltschicht aufgetragen. Weitere Verande-
rungen wurden nicht vorgenommen. Derzeit sind der Fahrbahnbelag (Asphalt) und
die Gehwegbereiche in einem guten Zustand.

3. Verkehrsuntersuchungen

Es wurde die Verkehrsbelastung in der Stadt Nauen vor bzw. nach dem Bau der
Ortsumfahrung der B 5 ermittelt. Die Untersuchungen erfolgten im gesamten Haupt-
stralRennetz. Vertiefende Betrachtungen wurden am Verkehrsimmissionsmesspunkt
in der Berliner StraRe durchgefiihrt. Vor Freigabe der Ortsumfahrung fuhren tber
10000 Kfz/Tag sowohl im Bereich der B 5 als auch auf der B 273. Diese Stral3enab-
schnitte waren auch durch mehr als 500 schwere Nutzfahrzeuge(SNfz) pro Tag
belastet. Den Bereich der Berliner Stralie in Hohe des
Verkehrsimmissionsmesspunktes passierten taglich 18000 Kfz (davon 1200 schwere
Lkw und Busse).

Durch die Ortsumfahrung erfuhr die Berliner Stral3e eine Entlastung um 6000 Kfz
bzw. 600 - 700 Schwerverkehrsfahrzeugen pro Tag. Das entspricht einer Entlastung
um ein Drittel im gesamten Kfz-Verkehr bzw. um die Halfte im Schwerverkehr
(Abb. 3). Im gesamten innerértlichen HauptstralRennetz wurde nach Inbetriebnahme
der Ortsumfahrung eine um 21 % geringere Fahrleistung des Kfz-Verkehrs bzw.
36 % geringere Schwerverkehrsfahrleistung beobachtet. Im gesamten Untersu-
chungsgebiet unter Einbeziehung der Ortsumfahrung blieb die Fahrleistung auf an-
nahernd gleichem Niveau.



4. Immissionsuntersuchungen

Es wurden zundchst umfangreiche Auswertungen von Messdaten aus der Berliner
Stral3e in Nauen, aus dem stadtischen Hintergrund (reprasentiert durch die Messsta-
tionen Nauen-Stadt, Premnitz und Neuruppin) sowie aus dem grof3raumigen und re-
gionalen Hintergrund (reprasentiert durch die Stationen Neuglobsow und Paulinen-
aue) vorgenommen. Ziel war das Ableiten von Immissionsanteilen differenziert nach
aulRerstadtischer Vorbelastung, stadtischem Beitrag und Stral3enschluchtbeitrag.

Weiterhin wurden Modellrechnungen mit den Screeningmodell SELMA®'® einschlieR-
lich der Module PROKAS/PROKAS_ B und TALBO durchgefihrt, um

» fur das gesamte Hauptstra3ennetz von Nauen die Strafenrandkonzentratio-
nen PM10 und NO; fur die Situation vor und nach Inbetriebnahme der Orts-
umfahrung auszuweisen, um die ,Hot Spots” zu bestimmen sowie die PM10-
und NO,-Belastungsunterschiede zwischen den beiden Varianten fur das ge-
samte Hauptstral3ennetz aufzuzeigen ,

» die flachenhafte Grundbelastung infolge des StraRenverkehrs in Nauen zu
bestimmen und

» die Anteile stadtischer Hausbrand und anlagenbedingter Immissionen abzu-
schatzen.

Die Emissionsmodellierung fir PM10 erfolgte nach dem in [1] vorgestellten Verfah-
ren. Fur den in Nauen am starksten belasteten Stral3enabschnitt Berliner Stral3e zwi-
schen Mittelstra3e und Rathausplatz wurden anschliel3end Detailberechnungen mit
dem mikroskaligen Windfeld und Ausbreitungsmodell MISKAM durchgefihrt, um
» die Schadstoffkonzentrationen innerhalb dieses Stral3enabschnittes sowohl
horizontal als auch vertikal zu differenzieren und
» diese Modellergebnisse mit den Messwerten vergleichen zu kénnen.

5. Ergebnisse

Die Auswertung der Messdaten zeigte, dass sich die PM10-Gesamtbelastung am
Messpunkt Berliner Stral3e in Nauen im Jahr 2001/2002 (ein Jahr vor OU) zu ca.
45 % aus der gro3raumigen Vorbelastung, zu ca. 15 % aus regionalen und stadti-
schen Quellen einschlief3lich Verkehr des umliegenden Strafennetzes und zu ca.
40 % aus den Zusatzbelastungen infolge des Verkehrs auf der Berliner Stral3e im
betrachteten Abschnitt zusammensetzte (Abb. 4). Die Eintrage aus stadtischem
Hausbrand und genehmigungsbedurftigen Anlagen waren sehr gering (kleiner 1 %).

Nach Inbetriebnahme der Ortsumfahrung Nauen reduzierte sich die PM10-Zusatz-
belastung im Jahresmittel um ca. 40 %. Im Wesentlichen trat das infolge der verén-
derten Verkehrsstrome in der Berliner Straf3e (Ruckgang des DTV um ein Drittel auf
12000 Kfz/d bzw. des DTV-Schwerverkehr um die Halfte auf 600 Kfz/d) auf. Aufgrund
des unverandert hohen Anteils der Vorbelastung von 45 % fihrte dies zu einer Re-
duktion der PM10-Gesamtbelastung in der Berliner Stral3e um ca. 15 %. Diese Kon-
zentrationsabnahme reichte aus, um den ab dem Jahr 2005 einzuhaltenden PM10-
Jahresmittelgrenzwert von 40 pg/m3 zu unterschreiten (35.4 pg/ms3). Allerdings ist
weiterhin mit einer Uberschreitung des 24h-Grenzwertes zu rechnen. Da kein voll-



standiges Messdatenkollektiv von 365 Tageswerten vorlag, konnte dies aber nicht
geprift werden.

Die NO,-Gesamtbelastung in der Berliner Straf3e reduzierte sich nach Inbetrieb-
nahme der Ortsumfahrung im Wesentlichen infolge der geringeren Verkehrsmengen
insbesondere des Schwerverkehrs um ca. 35 %, in der Zusatzbelastung gar um ca.
50 % (Abb. 5). Damit verbunden ist mit Ortsumfahrung eine deutliche Unterschrei-
tung des ab dem Jahr 2010 geltenden Grenzwertes von 40 pg/m3 im Jahresmittel
eingetreten.

Fur NO, trug die Vorbelastung (grof3rdumig, regional und innerstadtisch) zu einem
Anteil von 30 % zur Gesamtbelastung bei. Ca. 70 % lieferte somit der Verkehr auf
der Berliner Stral3e selbst. Auch hier waren die Eintrage aus Hausbrand und Gewer-
bequellen sehr gering.

Der Vergleich der Messdaten mit den durchgefiihrten Ausbreitungsberechnungen
zeigte eine gute Ubereinstimmung. Die Abweichungen in der Gesamtbelastung lagen
fur die Situationen vor und nach Inbetriebnahme der Ortsumfahrung bei ca. 10 %.
Die mit den Ausbreitungsberechnungen prognostizierte Abnahme der PM10- und der
NO,-Belastung stimmt mit den gemessenen Reduzierungen gut Uberein.

Aus der Auswertung der Messdaten und den durchgefihrten Ausbreitungsberech-
nungen kann begrindet geschlussfolgert werden, dass die im September 1999
durchgefuihrte Fahrbahnsanierung in der Berliner StraRe von mehrfach mit Asphalt
geflicktem Kleinpflaster zu einer durchgangig guten Asphaltdecke unter den dort vor-
liegenden Bedingungen zu einer Reduktion der PM10-Zusatzbelastung von ca. 50 %
bzw. der PM10-Gesamtbelastung von ca. 38 % gefuhrt hatte (Abb. 6). Unter Beriick-
sichtigung der langenmafigen Anteile des sanierten Abschnittes sowie der Lage die-
ser Bereiche innerhalb der Stral3enschlucht kann weiterhin geschlussfolgert werden,
dass die PM10-Emission auf dem sanierten Stiick um ca. 70 % zuriickgegangen sein
musste.

- Emissionsfaktoren

Mittels der Auswertung der Messdaten und der Ausbreitungsberechnungen mit
MISKAM konnten mit Hilfe zweier voneinander unabhéngigen Methoden (NOy als
Tracer und Ruckrechnung mit MISKAM) PM10-Emissionsfaktoren fir die Berliner
Stral3e bestimmt werden. Der flottenmittlere PM10-Gesamtemissionsfaktor wurde fur
die Situation vor Inbetriebnahme der Ortsumfahrung (6.7 % Schwerverkehrsanteil)
mit 0.18 bis 0.23 g/(km [Fzg), fur die Situation mit Ortsumfahrung (5 % Schwerver-
kehr) mit 0.15 bis 0.24 g/(km [Fzg) ermittelt. Durch den Vergleich der Variationen
zwischen Montag - Freitag und Wochenende bzw. der Situation vor und nach Inbe-
triebnahme der Ortsumfahrung konnten die Emissionsfaktoren getrennt fir PKW inkl.
leichte Nutzfahrzeuge und Schwerverkehr abgeschétzt werden. Die Subtraktion der
Auspuffemissionen entsprechend Handbuch fir Emissionsfaktoren erméglichte dann
die Ermittlung der Emissionsfaktoren fur Abriebe und Aufwirbelung. Diese lagen fur
PKW inkl. Leichter Nutzfahrzeuge zwischen 0.11 und 0.19 g/(km [Fzg) sowie flr den
Schwerverkehr zwischen 0.49 und 1.83 g/(km [Fzg).



Zusammenfassung

Es wurden die Auswirkungen der Ortsumfahrung einer Stadt mit ca. 10000 Einwoh-
nern vorgestellt. Gemessen wurden die Verkehrsbelastung und die Immissionen ein
Jahr vor bzw. nach Freigabe der Ortsumfahrung sowohl an einer vom Verkehr hoch-
belasteten Stral3e als auch im regionalen Hintergrund. Begleitend erfolgte die Immis-
sionsberechnung verschiedener Quellgruppen mit einem Screening-Modell bzw. mit
dem prognostischen Modell MISKAM. Abgeleitet wurden aus den Immissionsunter-
schieden bei unterschiedlichen Verkehrsbelastungen Emissionsfaktoren differenziert
nach Pkw und Schwerverkehr.

Die Immissionsminderung infolge der Inbetriebnahme der Ortsumfahrung konnte an
der entlasteten Stral3e messtechnisch nachgewiesen werden. Immissionsrechnun-
gen kommen zu ahnlichen Ergebnissen. Der vorangegangene Belagswechsel in der
Stral3e fuhrte zu einer noch gréReren Immissionsreduzierung fur PM10 als durch die
Verringerung der Verkehrsstrome durch die Ortsumfahrung erreicht wurde.

Literatur

[1] Lohmeyer, A., Dlring, I. (2001): Validierung von PM10-Immissionsberechnungen
im Nahbereich von Strassen und Quantifizierung der Feinstaubbildung von Strassen.
Auftraggeber: Senatsverwaltung fur Stadtentwicklung Umweltschutz und Technolo-
gie, Berlin und Sachsisches Landesamt fir Umwelt und Geologie, Dresden, Juni
2001.
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Abbildung 1: Verkehrsbelastung des Hauptstralennetzes der Stadt Nauen



Abbildung 2: Situation am Verkehrsimmissionsmesspunkt vor der Fahrbahnsanierung
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Abbildung 3: Entlastungswirkung durch die Ortsumfahrung
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Abbildung 4: PM10-Konzentrationsanteile vor und nach Inbetriebnahme der
Ortsumfahrung an der Messstelle Berliner Stral3e
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Abbildung 5: NO2-Konzentrationsanteile vor und nach Inbetriebnahme der
Ortsumfahrung an der Messstelle Berliner Stral3e
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Luftreinhalteplanung im Ballungsraum Rhein-Main
Dr. L&szl6 Kacséh (HMULV)®, Dr. Matthias Biichen, Dipl.-Ing. Matthias WeiR (HLUG)?

1. Einleitung

Luftreinhalteplane nach dem Bundes-Immissionsschutzgesetz (BImSchG a.F., vor der

7. Novelle 2001) gehorten zu den traditionellen Instrumenten einer emissionszentrierten
Immissionsschutzpolitik. Sie wurde im Ballungsgebiet Rhein-Main in den beiden Belastungs-
bzw. Untersuchungsgebieten ,,Rhein-Main* und ,,Untermain* — im Zusammenhang mit den
ordnungsrechtlichen VVorgaben des BImSchG, v. a. der TA Luft, fur Anlagen — jahrzehntelang
(1974-1999) mit spiurbarem Erfolg praktiziert.

Seit dem von der EU eingefiihrten Paradigmenwechsel hin zu einer immissionszentrierten
Luftreinhaltepolitik werden Immissionsgrenzwerte auch dann eingehalten werden massen,
wenn kein direkter Nachweis von dem Immissionsmessort bis hin zur Emissionsquelle — zum
,ursprung der Verschmutzung® — gefuhrt werden kann. Darin — und in den dahinter
stehenden Fragen der politischen Durchsetzbarkeit und der Kostentragung — liegt die Grund-
problematik der heutigen Luftreinhalteplanung. Ein arbeitsintensiver Abstimmungsprozess
mit ungleich viel mehr und groReren Akteurengruppen als friiher bleibt auch mittelfristig
erhalten. Diese Verursachergruppen kénnen zudem als Einzelverursacher nur begrenzt in
Anspruch genommen werden.

Die Umsetzung der EG-Luftqualitdtsrahmenrichtlinie und ihrer 1. und 2. Tochterrichtlinien
hat dartiber hinaus zu einer Neuorientierung der Immissionsiiberwachung gefihrt. In Hessen
wurden zwei Ballungsrdume und drei sonstige Gebiete ausgewiesen; das Messnetz wird deren
ortlichen Gegebenheiten schrittweise angepasst (s. Abb. 1).

Die folgenden Ausfiihrungen konzentrieren sich auf die Immissionssituation im Ballungsraum
Rhein-Main und die Fragen der Quellenzuordnung. Es wird untersucht, welche Auswertungen
zur emittentenbezogenen Ursachenanalyse beitragen sowie welche MaRnahmen diese
Auswertungen flr das zu erstellende Handlungskonzept begriinden kénnen.

2. Immissionsbelastung durch PM;, im Ballungsraum Rhein-Main und ihre Bewertung
Kurzbeschreibung des Ballungsraums Rhein-Main

Die Rhein-Main-Ebene ist in Hessen der Bereich der hochsten Dichte von Betrieben aus den
Bereichen Industrie und Gewerbe sowie von Dienstleistungsunternehmen. Auf Grund der
hohen Bevolkerungsdichte und der Bundelung von Verkehrswegen in der Region resultiert
ebenfalls ein beachtlicher Emissionsbeitrag. Zu erhohten Immissionsbelastungen kommt es in
der Region aber nicht nur wegen der im Vergleich zu anderen Regionen des Landes hohen
Emissionsdichte, sondern insbesondere auch, weil durch die die Rhein-Main-Ebene
begrenzenden Hohenziige die Windgeschwindigkeit und damit der Luftaustausch in dieser
Beckenlage deutlich schlechter ist als z. B. an der Nordseekuste.

Der Ballungsraum Rhein-Main (Abb. 2) erstreckt sich von West nach Ost von Wiesbaden
uber Frankfurt bis Hanau und von Nord nach Siid vom Taunushang bis Darmstadt. Die
ehemaligen Untersuchungsgebiete Untermain (Frankfurt bis Hanau) und Wiesbaden sowie der
Flughafen Rhein-Main sind Bestandteil des Ballungsraums. Das Konzept bei dieser
Ausweisung war und ist, dass nicht nur der Kernbereich der groRen Stadte mit ihren erhéhten

! Hessisches Ministerium fir Umwelt, landlichen Raum und Verbraucherschutz, Wiesbaden.
2 Hessisches Landesamt fiir Umwelt und Geologie, Wiesbaden.
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Immissionsbelastungen in den Hauptverkehrsstral3en, sondern auch das Umland als Quell-
und Zielgebiet der Pendlerstrome zumindest teilweise in die Ursachenanalyse und das
Malnahmenkonzept mit einbezogen werden. Allerdings gehdren mittlerweile groRe Mittel-
und Oberzentren wie Gieen und Kassel selbst zum Einzugsgebiet Frankfurts, so dass hier aus
Grunden der Praktikabilitat ein Kompromiss zur Abgrenzung gefunden werden musste.

Abbildung 1: Gebietseinteilung (aktuell) und Luftmessnetz (Planung, 2004) in Hessen
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Im Rahmen der allgemeinen Immissionsiiberwachung werden im Ballungsraum Rhein-Main
derzeit sieben Stationen betrieben, die die stadtische Hintergrundbelastung erfassen, sowie in
den Stadten Frankfurt, Darmstadt und Wiesbaden je eine verkehrsbezogene
Immissionsmessstation. Alle zehn Immissionsmessstationen sind mit Analysatoren zur
kontinuierlichen PMyo-Messung ausgestattet. Die drei verkehrsbezogenen Messstationen sind
allerdings erst seit 2000/2001 mit PMyo-Staubkonzentrationsmessgeraten ausgeriistet, so dass
fiir diese Stationen noch keine Aussagen uber den langfristigen Trend der
Immissionsbelastung mdglich sind. Als Vergleichsstation wird die stdlich des Ballungsraums
in landlich gepragter Umgebung gelegene Station Riedstadt in die Bewertung einbezogen.
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Abbildung 2: Der Ballungsraum Rhein-Main
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Raumliche Verteilung der PMyg-ImmissionskenngrofRen im Ballungsraum

Abbildung 3: Karte des Ballungsraums mit den Immissionskenngréf3en von PMyq fur
das Messjahr 2002
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Abbildung 4: Immissionskenngréfen von PMyq flr das Messjahr 2002
im Ballungsraum Rhein-Main
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Abbildung 3 zeigt die rdumliche Verteilung der PMyg-Immissionsbelastung an den sieben
stadtischen sowie drei Verkehrsmessstationen im Ballungsraum im Jahre 2002. Die an der
landlichen Hintergrundstation Riedstadt bestimmten Werte sind ebenfalls eingezeichnet. In
Abb. 4 sind die errechneten ImmissionskenngrdfRen mit den entsprechenden Grenzwerten
verglichen.

Bewertung der Immissionsbelastung: Notwendigkeit des Luftreinhalteplanes

1. An der verkehrsbezogenen Station Frankfurt-Friedberger Landstral3e war der
Immissionswert plus Toleranzmarge fir den Kurzzeitwert von PM;, im Messjahr
2002 Uberschritten; an den ubrigen Stationen waren die PMjo-Immissionswerte unter
Berlicksichtigung der Toleranzmarge eingehalten.

2. Im Jahr 2003 erhohte sich an der Verkehrsstation Darmstadt-Hgelstralle die PMyo-
Belastung, so dass auller dem Kurzzeitwert an der Station Frankfurt-Friedberger
Landstral3e auch an der Station Darmstadt-HugelstralRe sowohl der Langzeitwert
(Jahresmittelwert) als auch der Jahreskurzzeitwert den Grenzwert mit
Berlcksichtigung der Toleranzmarge Uberschritt.

3. Die raumliche Verteilung der PMo-Immissionskenngréfien an den Stationsstandorten
im Ballungsraum (s. Abb. 3) fuhrt zu der Arbeitshypothese, dass die Luft im
gesamten Ballungsraum einen relativ einheitlichen mittleren Grundpegel um
30 pg PMyo/m?® im Jahresmittel aufweist, dem dann in den verkehrsreichen
Strallenschluchten noch Konzentrationsspitzen aufgesetzt sind.
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Bereits die eine gemessene Immissionswertliberschreitung beim Kurzzeitwert fir PMyo an der
Station Frankfurt-Friedberger Landstral3e fir das Messjahr 2002 macht die Erstellung eines
Luftreinhalteplanes entsprechend den Anforderungen der 22. BImSchV notwendig.

3. Emittentenbezogene Ursachenanalyse (,,Ursprung der Verschmutzung®)
Auswertung des Emissionskatasters 2000

Aus der Emissionserhebung 2000 fir die Emittentengruppen Industrie, Gebdudeheizung und
Kfz-Verkehr ergibt sich fur den Ballungsraum Rhein-Main eine Gesamtmenge von 2 470 t
Staub pro Jahr. Uber 50 % stammen aus der Gruppe Industrie, etwa 12 % aus der
Gebéaudeheizung und rund 34 % aus den auspuffbedingten Emissionen des Kfz-Verkehrs. Der
Beitrag des in der Region bedeutsamen Flugverkehrs liegt unter 1 %.

Hier muR darauf hingewiesen werden, dal’ im Kataster bestimmte Phdnomene wie
Staubaufwirbelung, Abwitterung der Oberflachen von Bauwerken sowie atmospharische
Sekundaraerosolbildung nicht erfasst sind. Die Emissionsbilanz liefert daher nur eine erste
orientierende Aussage flr die Ursachenanalyse. Es ist jedoch klar ersichtlich, dass die
Staubkonzentration im Ballungsraum nicht so eindeutig von den Kfz-Emissionen dominiert
wird wie die NO,-Konzentration.

Abbildung 5 zeigt die nach den Hauptemittentengruppen aufgegliederten gemeindebezogenen
Emissionsbilanzen. Mit einem hohen Industrieanteil fallen die Gemeinden Grolikrotzenburg
(Standort eines Kraftwerkes) und Wiesbaden (Standort eines Zementwerkes) auf. lhr
Immissionsbeitrag an den Verkehrsmessstationen ist jedoch — infolge der Emissionshéhen
dieser GroRemittenten — mit einigen Prozentpunkten recht gering (Abb. 6).

Abbildung 5: Emissionen von PM;q, aufgeschlisselt nach Gemeinden fir das
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Abbildung 6: PMjo-Immissionsbeitrage der Quellengruppe Industrie fur 2000
(gem. 11. BImSchV), berechnet mit AUSTAL 2000 aus den 90 gréfl3ten Emittenten

(+ = Standorte der Verkehrsmessstationen Darmstadt, Frankfurt und Wiesbaden)

SELEGM 35 L00 LRSI L] BESED [ELaTe0] EET
-
A
L

LERLC o]

P L P E . memr T T T T T T T prearean P
pE Sl ]k HALA0 I GEGID 21000 J4I0ECT BEL ] o] 0MaDn

Analyse der Jahresgange der Tagesmittelwerte von PMyo: Gleichzeitigkeit von Ereignissen an
verschiedenen Messstationen (,,Episoden‘)

Die Darstellung des Jahresganges der PM1o-Konzentration fiir vier Stationen aus dem
Ballungsraum Rhein-Main und eine Vergleichsstation aus einem landlich geprégten Bereich
(Rheinebene) liefert weitere wertvolle Hinweise (Abb. 7). Aufféllig ist die Gleichzeitigkeit
von Episoden in den unterschiedlich gepragten Rdumen: Die Episoden mit erhéhter
Staubbelastung — abgesehen von statistisch gestreuten Einzelereignissen an einzelnen
Stationen — treten zeitgleich an allen Stationen auf. Als Ursache wird zun&chst angenommen,
dass bei windschwachen Wetterlagen ohne Niederschlagsereignisse — dies sind im
Allgemeinen Hochdruckwetterlagen — die Selbstreinigungskraft der Atmosphare fiir Staub
deutlich schlechter ist als bei Regenwetter, und daher kommt es wahrend dieser Hochdruck-
wetterlagen zu erhdhten Staubkonzentrationen. Die Hohe der sich einstellenden
Staubkonzentration wird wesentlich durch die Emissionsverhaltnisse im Umfeld der Station
bestimmt, aber nattrlich auch durch die Vorbelastung der in den Ballungsraum einstrémenden
Luft.
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Wochengange der PMjo-Belastung und des Verkehrsaufkommens

Die PMyo-Konzentrationsverlaufe (tageszeitliche Auflésung) zeigen systematische
Belastungsunterschiede im Tagesverlauf, einen Sommer/Winter-Hohenunterschied sowie
charakteristische Standortunterschiede (Abb. 8).

Die Wochengange fiir PMy, zeigen, dass es durchaus Unterschiede zwischen Werktagen und
Sonntagen in der Immissionsbelastung bei PMy, gibt. Diese Unterschiede sind allerdings
weniger deutlich als bei NO, und im Sommer auch ausgepragter als im Winter.

Die an Wochentagen im Vergleich zu Samstagen und Sonntagen unterschiedlichen Strome
des Kfz-Verkehrs (z. B. am 1. Ring in Wiesbaden, nahe der Verkehrsmessstation Wiesbaden-
Ringkirche, s. Abb. 9) und die daraus resultierenden unterschiedlichen Emissionsraten knnen
als GroRversuch verstanden werden, um die aus unterschiedlichen Emissionsverhaltnissen
resultierenden Immissionskonzentrationen zu untersuchen. Vorteil ist, dass es — statistisch
gesehen — keine Unterschiede zwischen den mittleren Wetterbedingungen an Werk- und
Sonntagen gibt. Unterschiede in der tber eine langere Beobachtungszeit gemittelten Immis-
sionsbelastung zwischen Werktagen und Sonntagen sind daher durch unterschiedliche Emis-
sionsverhaltnisse zu erkléaren. Industrielle GroRemittenten und die Geb&udeheizungsemis-
sionen weisen im Allgemeinen keine relevanten Wochengénge auf, so dass — insbesondere an
den Stationen in verkehrsreichen StralRenschluchten — der Kfz-Verkehr die Wochengange der
Immissionskonzentration pragt.

Dass bei Mittelwerten auf Grund der Belastungsunterschiede zwischen Werktagen und
Sonntagen ein Einfluss der Kfz-Emissionen nachgewiesen werden kann, bedeutet allerdings
noch nicht, dass dieser Einfluss flr die Auspragung der Kurzzeitkenngrélie von Bedeutung
ist. Daher wurde die Zahl der Tage mit PM;o-Tagesmittelwerten grofer als 50 pg/m® nach
Wochentagen aufgeschlisselt (siehe Tabelle). An den beiden Verkehrsstationen Frankfurt-
Friedberger Landstralle und Darmstadt-Hugelstral3e gibt es einen deutlichen Belastungs-
unterschied zwischen Werktagen und Sonntag. Am Sonntag ist die Wahrscheinlichkeit, dass
der Schwellenwert von 50 pg PMso/m?® tiberschritten wird, um ca. 50 % kleiner als an einem
Werktag.
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Abbildung 7: Tagesmittelwerte von PM, flr das Messjahr 2002
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Abbildung 8: Mittlerer Wochengang von PM, flir den Auswertezeitraum
von 2000 bis 2002 (bei F-Friedberger Landstr.: 2001 — 2002)

Montag Dienstag Mittwoch ~ Donnerstag Freitag Samstag Sonntag

—— Da-Hugelstr. —— F-Hochst ——  Raunheim ——— Riedstadt
—— F-Friedb. Landstr. Hanau  — " Wi-Ringkirche

Montag Dienstag Mittwoch ~ Donnerstag Freitag Samstag Sonntag
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Abbildung 9: Beispiele fur den Wochengang des Verkehrsaufkommens
in Wiesbaden, 1. Ring (korrespondiert mit der Messstation W1.-Ringkirche)
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Tabelle: Anzahl der Tage mit einem Tagesmittelwert grof3er als 50 pg PMyo/m3 fur den
Auswertzeitraum von 2001 bis 2002 im Ballungsraum Rhein-Main

Station: Montag |Dienstag | Mittwoch |Donnerstag | Freitag |Samstag |Sonntag

Verkehsstation:

Da-Hugelstrale 25 29 31 23 24 11 9
F-Friedb. Landstr. 24 27 30 25 30 20 14
Wi-Ringkirche 3 2 5 5 8 6 5
Stadtstation:

Darmstadt 4 6 8 5 8 9 6
Ffm.-Hochst 2 5 8 6 9 7 6
Ffm.-Ost 8 18 18 12 17 8 5
Hanau 3 10 6 9 12 10 7
Offenbach 6 5 5 6 9 7 5
Raunheim 1 5 4 6 5 5 4
Wiesbaden-Sud 6 8 8 6 10 6 6
Vergleichsstation:

Riedstadt 4 9 10 7 7 12 6

10/12




4. Diskussion der Auswertungsergebnisse

Die Immissionskonzentration von PM1g hat auch an emittentenfernen Standorten einen
Grundpegel von im Mittel um die 15 ug/m?®, im Ballungsraum Rhein-Main um 30 pg/m3.
Regionale MaRnahmen zur Minderung der PMo-Konzentration kénnen nur die auf diesen
Grundpegel aufgesetzte regionale Zusatzbelastung reduzieren.

Die Auswertungen der Wochengénge der PMj,-Konzentration und insbesondere die nach
Wochentagen aufgeschliisselte Uberschreitungshaufigkeit des Tagesmittels von 50 pg/m?® (s.
Tab. 3) bestatigen die aus verschiedenen Untersuchungen resultierende Erkenntnis, dass der
Anteil der durch den Kfz-Verkehr verursachten Emissionen mit nur auspuffbedingten
Emissionen deutlich zu niedrig abgeschétzt wird. Damit haben die Staubemissionen durch den
Kfz-Verkehr eine deutliche groliere Relevanz, als es bisher auf Basis der konventionell
erhobenen Emissionskataster und darauf aufbauender Ausbreitungsrechnungen zu vermuten
war.

Dass sich die allgemeinen Malinahmen zur Emissionsminderung, die in den letzten zehn
Jahren umgesetzt wurden, durchaus positiv auf die PM;o-Kurzzeitbelastung ausgewirkt haben,
zeigt die Trendkurve flr die PMyo-Kurzzeitbelastung (Abb. 10) an den allgemeinen
Stadtstationen; hierbei wurden Gesamtstaubkonzentrationen mit konstantem Faktor in PMyg-
Werte umgerechnet. Flr die Verkehrsstationen reichen die vorliegenden PMyg-Messreihen
noch nicht aus, um Trendaussagen vorlegen zu kdnnen.

MaRnahmenseitig wird ein Politik-Mix aus Uberzeugen, Anreizen, planerischen Manahmen
und Ordnungsrecht als integrierte Stadt/Gebiets- und Verkehrsplanung angestrebt, wobei ein
hierarchisches VVorgehen als angezeigt erscheint [Freiwilligkeit, Schulung, Anreize —
Vermeiden — Substituieren (Verlagern) — Beschréanken — Lenken, Interessenkonflikte steuern].

Es wird im Ubrigen davon ausgegangen, dass alle planerischen —d. h., gemaR dem
Luftreinhalteplan geplanten — MaRnahmen zur Minderung der durch den Kfz-Verkehr
bedingten NOy-Emissionen auch eine Minderung der PMyo-Konzentration bewirken werden.

Abbildung 10: Entwicklung der Uberschreitungshaufigkeit des Tagesmittelwertes
von 50 pg/me bei PMy,
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5. Zusammenfassung

1. Mit dem Paradigmenwechsel der Luftreinhaltepolitik erfahrt die Ursachenanalyse als
Grundlage fir jegliche Malinahmen nach einem Luftreinhalteplan zwangslaufig eine
neue Ausformung. Die Quellenzuordnung zu den Einzelemittenten einer
Verursachergruppe ist nur bei GrolRemittenten unproblematisch; in der Quellengruppe
Kfz-Verkehr wird sie sehr aufwandig.

2. Die Emissionsbilanz fur Staub liefert nur eine erste orientierende Aussage fir die
Ursachenanalyse. Klar ist bereits, dass die Staubkonzentration im Ballungsraum
Rhein-Main nicht ganz so eindeutig von den Kfz-Emissionen dominiert wird wie die
NO,-Konzentration. Vielmehr haben die Industrieemissionen einen Anteil von etwa
50 % an der erfassten Staubemission, wéhrend die Emissionen des Kfz-Verkehrs — nur
Emissionen aus dem Auspuff berlcksichtigt — bei etwa 34 % liegen.

3. Wenn sich bestatigt, dass die aus dem Auspuff der Kraftfahrzeuge freigesetzten
Emissionen nur etwa ein Drittel der durch den Kfz-Verkehr verursachten Gesamt-
Staubemissionen (Staubaufwirbelung, Abrieb von StraRenbelag und Reifen, sekundére
Staubbildung in der Atmosphére aus gasformig emittierten Komponenten usw.)
ausmachen, verschiebt sich auch in der Emissionsbilanz der Schwerpunkt zu den Kfz-
Emissionen als dominierende Emittentengruppe. Diese Frage lasst sich mit den bisher
fiir den Ballungsraum Rhein-Main vorliegenden Emissionsuntersuchungen nicht
abschlieBend beantworten.

4. Der PMyo-Gehalt der Luft im gesamten Ballungsraum weist einen relativ einheitlichen
mittleren Grundpegel um 30 pg/ms? im Jahresmittel auf, dem in den verkehrsreichen
Gebieten, v. a. in Stralenschluchten noch zyklisch schwankende
Konzentrationsverldufe sowie Spitzenwerte aufgesetzt sind. Hinzu kommen Episoden,
die zum Teil als regionales Ereignis anzusehen sind. Der vergleichsweise hohe
stadtische Hintergrundwert an PMj-Konzentration lasst sich mit kurzfristigen
Malnahmen allein nicht merklich beeinflussen.

5. Fdr die Luftreinhalteplanung in Hessen wurde eine Interministerielle Arbeitsgruppe
aus Vertretern der fir Umwelt und Verkehr zustandigen Ministerien (HMULYV bzw.
HMWYVL) sowie ihren nachgeordneten Behdrden berufen. In Frage kommende
MaRnahmen werden mit den betroffenen Kommunen sowie den Verbénden der
Verursachergruppen diskutiert. Diese Mallnahmenvorschlége werden zunéchst auf
ihre Wirksamkeit hin Gberprift und anschlieRend in den Abstimmungsprozess
gegeben.

Insgesamt wird ein Politik-Mix aus Uberzeugen, Anreizen, planerischen MaRnahmen
und Ordnungsrecht als integrierte Stadt/Gebiets- und Verkehrsplanung angestrebt.
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PMx-Quellenidentifizierung: Ergebnisse als Grundlage fiir MaBBnahmenpléne, Duisburg, Januar 2004

"Luftreinhalteplanung in einer Grof3stadt wie Berlin: Untersuchung der
Wirkungen und Umsetzbarkeit von konkreten Malnahmen

Martin Lutz, Senatsverwaltung fiir Stadtentwicklung, Berlin
martin.lutz@senstadt.verwalt-berlin.de

EINLEITUNG

Wie viele deutsche und europidische Grofstiadte steht auch Berlin beziiglich der Einhaltung der
neuen EU-Grenzwerte vor einer Herausforderung.

In 2001 wurde erstmals die Summe aus Grenzwert und Toleranzmarge fiir NO, (Jahremittel)
iiberschritten, in 2002 auch fiir PM10 (Tagesmittel). Aufgrund von Rechnungen basierend auf
der KFZ-Flotte des Jahres 2002 wird der PM10-Grenzwert und NO2-Grenzwert in etwa 200
km HauptverkehrstraBen nicht eingehalten. Daraus erwéchst die Verpflichtung einen
Luftreinhalteplan fiir PM10 und NO, aufzustellen.

In 2003 ist die PM- Belastung nochmals angestiegen. Uberschreitungen werden nicht mehr
ausschlieBlich an verkehrsnahen Messstellen beobachtet, wo bis zu 100 Uberschreitungen des
Tagesmittelwertes von 50 pg/m? auftraten. Auch in Wohngebieten der Innenstadt, und sogar an
einer Station am Stadtrand, sind mehr als die erlaubten 35 Uberschreitungen festgestellt
worden. Diese Zunahme ist ausschlielich groBrdumiger Natur, weil der Anstieg in gleicher
Weise am Stadtrand, in ruhigen Wohngebietslagen und an verkehrsnahen Standorten
festzustellen ist.

Ohne deutliche Emissionsminderungen in Berlin und auBlerhalb wird es sehr schwierig werden,
die Grenzwerte bis 2005 bzw. 2010 einhalten zu kénnen.

HERKUNFT UND VERURSACHER DER PM10 BELASTUNG

Auf der Grundlage von Messungen der Staubinhaltsstoffe an Messstellen, die fiir den
regionalen und stddtischen PM-Hintergrund, sowie fiir die lokale PM Belastung représentativ
sind, wurde versucht, die Beitrdge der wichtigsten Verursachergruppen an den o.g. rdumlichen
Anteilen der PM10-Gesamtbelastung an einer Verkehrsmessstation quantitativ abzuschitzen.

Die Abbildung zeigt in graphischer Form die Anteile an der PM10- Belastung an einer
verkehrsreichen Hauptverkehrsstrae. Eine detaillierte Darstellung der Ergebnisse erfolgt in [1]

Zusammenfassend ldsst sich festhalten,

e dass knapp 50% der Feinstaubbelastung an verkehrsnahen Standorten in der Berliner
Innenstadt aus Quellen auflerhalb des Ballungsraumes stammt

e dass der Verkehr der dominierende Verursacher fiir Feinstaub ist, dessen Anteil - bei
Beschrinkung auf die im Rahmen einer lokalen MalBnahmenstrategie beeinflussbaren
Quellen - jeweils fast 80% ausmacht.

Eine weitere Erkenntnis dieser and weiterer Studien [2, 3] ist die Tatsache, dass unter den in
Berlin herrschenden Bedingung etwa 60% der lokal durch den Verkehr erzeugten PM10-
Belastung nicht aus dem Auspuff stammt, sondern durch Aufwirbelung von StraB3enstaub,
Abrieb von Reifen, Fahrbahnoberfliche und Bremsen erzeugt wird. Dadurch wird die



Moglichkeit, die PM10-Werte mit technischen MalBnahmen am Fahrzeug zu mindern,
eingeschrinkt und Strategien zur Senkung des Verkehrsautkommens gewinnen an Bedeutung.
Anhand der Emissionsfaktoren fiir LKW und PKW lésst sich aulerdem der Grofteil der durch
den lokalen Verkehr in einer HauptverkehrsstraBe verursachten PM-Belastung auf LKW
zuriickfiihren (s. Abb).

WIRKUNG BEREITS EINGELEITETER MABNAHMEN ZUR EINHALTUNG DER GRENZWERTE

Im Hinblick auf die anfangs hervorgehobene Bedeutung des iiberregionalen Ferntransports von
PM wird es fiir die MalBnahmenplanung fiir PM10 erforderlich sein, die zukiinftige
Entwicklung dieses, durch die lokalen MaBBnahmenplanung nicht beeinflussbaren Beitrages zu
quantifizieren.

Im Rahmen der Erstellung des Berliner Luftreinhalteplanes wird das in einem F&E-Vorhaben
des UBA verwendete Modellsystem [4] fiir die Simulation eines ,,Current legislation -
Szenarios (CLE) fiir den Groffraum Berlin - Brandenburg angewandt. Dieses Szenario
beriicksichtigt auch europaweite Fortschritte u.a. durch die (teilweise) Umsetzung der NEC-
Richtlinie [5] und der EU-Normen fiir Kfz-Emissionen und Kraftstoffqualitit. Erste vorldufige
Ergebnisse decken sich mit eigenen, groben Abschitzungen, die darauf hin deuten zeigen, dass
die zu erwartende Senkung des groBrdumigen PM10-Pegels bis 2005 relativ zu 1999 nur etwa
8% betragen wird. Zusammen mit der positiven Wirkung umgesetzter lokaler Mafinahmen, wie
z.B. die emissionsseitige Verbesserung der Fahrzeugflotte und der Kraftstoffqualitit, die
nahezu vollstindige Ausriistung der OPNV-Busflotte mit RuBfiltern und der weitgehende
Ersatz von kohlegefeuerten Einzelfeuerungen durch Gasheizungen und Fernwérme, konnte dies
bis 2005 zu einer Senkung der PM10-Konzentration um 12% fiihren. Um den Grenzwert
einzuhalten, ist aber ein Minderung von 30% notwendig.

Im Rahmen eines derzeit begonnen Vorhabens soll ein lokales, auf den Verkehrs fokussiertes
CLE-Szenario entworfen und simuliert werden.

ABSCHATZUNG ZUSATZLICH NOTWENDIGER MABNAHMEN UND IHRER WIRKUNG IM
HINBLICK AUF DIE EINHALTUNG DER GRENZWERTE

Dieses Element des Kriterienkatalogs ist das Kernstlick eines Luftreinhalteplanes. In einem
soeben begonnenen Vorhaben werden die in Berlin noch vorhandenen Potentiale fiir weitere
Emissionsminderungen von Staub und NOx im Industrie-, Kleingewerbe- und Heizungssektor
untersucht. Auch die Staubemissionen im Zusammenhang mit Bautétigkeit verdienen weitere
Beachtung. Aus den Ursachenanalysen in vorigen ist jedoch klar geworden, dass davon eher
geringe Beitrdge zur Einhaltung der Grenzwerte erwartet werden konnen. Sehr viel
ausschlaggebender wird sein,

- eine weitere Absenkung des iiberregionalen PM10-Niveaus zu erreichen, was natiirlich
Anstrengungen auf nationaler und européischer Ebene erfordert. Die im den vorigen
Abschnitten beschriebenen FErkenntnisse miissen genutzt werden, um bei der
Bundesregierung und in Briissel den notwendigen Handlungsdruck zu belegen und zu
erzeugen. Worauf sich dieser Handlungsdruck konzentrieren sollte, wird im letzten
Abschnitt kurz beleuchtet.

- in GroBraum Berlin die Planung zusitzlicher MaBnahmen auf den StraBenverkehr
konzentrieren, da sich dieser Sektor als weitaus grofter Verursacher erwiesen hat.



Der bisherige Stand der Untersuchung mdglicher MaBnahmen im Verkehrssektor in Berlin
bezieht sich auf die folgenden drei Handlungsfelder

(1) Emissionsminderung durch emissionsmindernde Fahrzeugtechnik und Kraftstoffe

Natiirlich werden die Normen fiir die Emission von Kraftfahrzeugen und der
Kraftstoffqualitit europaweit festgelegt. Die lokal mit der Luftreinhalteplanung befasste
Politik- und Verwaltungsebene hat darauf keinen direkten Einfluss.

Sie muss sich also darauf konzentrieren, die Verdnderung der Fahrzeugflotte hin zu
umweltfreundlicheren Fahrzeugen, -techniken und Kraftstoffen mit den ihr zur Verfiigung
stehenden Mitteln zu beschleunigen. Bezogen auf die Probleme in Berlin mit zu hoher
Partikel und NO,-Belastung liegt es nahe, sich auf die Dieselfahrzeugflotte zu
konzentrieren. Eine Auswertung der Emissionscharakteristik der in Berlin zugelassenen
Nutzfahrzeuge hat ergeben, dass etwa die Haélfte aller kleinen LKW unter 7.5 to,
insbesondere leichte Nutzfahrzeuge unter 3.5 to Altfahrzeuge sind, die keine der vier
europdischen Abgasnormen einhalten.

Hier ist eine nicht erschopfende Liste von Optionen, die im Rahmen der Entwicklung
eines Luftreinhalteplanes relevant sind und je nach Eignung auf ihre Wirkung und
Umsetzbarkeit untersucht werden:

(i)Finanzielle Anreize fiir Nutzer umweltfreundlicher Fahrzeuge

Wihrend dieses Instrument im PKW-Sektor schon seit langem zum Einsatz kommt, ist
die steuerliche Bevorzugung abgasreduzierter LKW noch unterentwickelt. Die im
Zusammenhang mit der Einfilhrung der LKW-Maut auf Autobahnen eingefiihrte
emissionsabhingige Kfz-Steuer ist zwar zu begriiien, sie betrifft aber kaum die in luft-
und ldrmseitigen Problemgebieten, also vorwiegend in Stddten operierenden leichten
Nutzfahrzeuge. Diese Fahrzeugklasse wird bislang nicht emissionsabhingig besteuert.

Eine abgaben- und steuerseitige Forderung bestimmter Fahrzeuggruppen iibersteigt die
rechtlichen und administrativen Moglichkeiten lokaler Behdrden. Auch weil
Uberschreitungen der Luftqualititsstandards ein Problem fast aller groBeren Stidte sind,
kann eine wirksame finanzielle steuerliche Férderung nur bundesweit sinnvoll sein.

Eine weitere Variante wirtschaftlicher Anreize, die auch lokal sinnvoll initiiert werden
kann, sind

(i1) Férderung neuer umweltfreundliche Antriebe und Kraftstoffe

Inzwischen gibt es zahlreiche Programme, die den Aufbau einer Infrastruktur fiir Erdgas

als Kraftstoff und die stirkere Verbreitung leiser und abgasarmer Erdgasfahrzeuge zum
Ziel haben'.

In Berlin konnte das von der Bundesregierung und der deutschen Gaswirtschaft mit 11
Mio. Euro geférderte Modellprojekt 'TUT® - Tausend Umwelt-Taxis” ins Leben gerufen

! Weitere Information zu Erdgasfahrzeugen unter http://www.erdgasfahrzeuge.de/

% weitere Informationen unter http://www.tut-berlin.de/



werden. Die Zahl der Erdgas-Tankstellen wurde seit Anfang 2001 auf zwdlf Tankstellen
erhoht. Dafiir hat die Berliner Gasversorger GASAG bisher rund 2,5 Millionen Euro
investiert. Die Anschaffung von 1000 Taxis, sowie 100 Fahrschulfahrzeugen mit
Erdgasantrieb werden pro Fahrzeug mit bis zu 3000 Euro subventioniert, ergianzt durch
eine Senkung des ohnehin im Vergleich zu Diesel giinstigeren Erdgaspreises im Wert
von bis zu 1600 Euro.

Im Rahmen eines EU-Projektes, an dem Berlin mit anderen europdischen GroBstddten
beteiligt ist, wird die Anschaffung von bis zu 100 LKW im privaten Gewerbe gefordert
werden.

Berlin wird zukiinftig mit den Betreibern groflerer regional begrenzter Flotten von LKW
und leichten Nutzfahrzeugen in Gespriche eintreten, wie der Einsatz von
Erdgasfahrzeugen gesteigert werden kann. Bislang hat sich - wie anfianglich auch beim
TuT-Programm - das begrenzte Marktangebot an Erdgasfahrzeugen als hemmender
Faktor erwiesen. Um die Nachfrage so zu erhohen, dass die Automobilindustrie ihr
Angebot an Gasfahrzeugen ausweitet, und der Einsatz von Ergasnutzfahrzeugen
attraktiver wird, bedarf es einer finanziellen Forderung in groBerem Malstab. Am
wirkungsvollsten wére ein bundesweites Forderprogramm fiir erdgasbetriebene
Nutzfahrzeuge, da der Bedarf, alte hochemittierende Fahrzeuge zu ersetzen nicht nur in
Berlin besteht. Ein lokales Programm ist nicht nur aufgrund der finanziellen Probleme
Berlins, sondern wegen der begrenzten Anreizwirkung auf die Hersteller sehr viel
schwerer umsetzbar.

Berlin bemiiht sich dariiber hinaus, die kommunale Fahrzeugflotte mit mehr
Gasfahrzeugen auszustatten. Bei der Berliner Stadtreinigung fahren inzwischen ein
Viertel der Miillfahrzeuge mit Erdgas. Weitere Gesprache mit der BSR und privaten
Entsorgungsbetrieben iiber Mdglichkeiten des beschleunigten Umstiegs auf
Erdgasfahrzeuge oder E, der Nachriistung oder partikelarme

(ii1) Emissionsseitige Standards bei der Vergabe von Buslinien im OPNV

Bei der kiinftig obligatorischen Ausschreibung von Verkehrsleistung im OPNV wird
zukiinftig die Einhaltung strengerer Emissionsstandards zum Mafstab. Schon bei denn
jetzt notwendigen Ersatzbeschaffungen von Bussen wird die BVG nur noch
umweltfreundliche Dieselbusse anschaffen, die Dieselrullfilter und Katalysator zur
Senkung der NOx-Emissione der modernsten Abgasstufe EURO V entsprechen.
Dieselben Anforderungen werden kiinftig an die privaten Busunternehmer gestellt, die
bestimmte Linien im Auftrage der BVG betreiben. Seitens eines Betreibers wurde
Interesse bekundet in eine mit Erdgas betriebene Busflotte zu investieren.

(iv),.Benutzervorteile*: ~ Verkehrseinschrankungen mit Ausnahmen fiir moderne
schadstoffarme Fahrzeuge

Die nach der 7. Novelle des BImSchG verbesserte Rechtgrundlage ermoglicht die
Ausweisung von Gebieten, in denen Verkehrseinschrankung mit Benutzervorteilen fiir
schadstoffarme Fahrzeuge eingefiihrt werden kdnnen - ein Konzept, das in Berlin schon
vor Einfilhrung der 23. BImschV verfolgt wurde, dessen Umsetzung aber an der
unzureichenden rechtlichen Grundlage scheiterte.

Im Rahmen des EU-Projektes HEAVEN wurde das immissionsmindernde Potential
eines solchen Umweltzonenkonzepts mit Benutzervorteilen fiir abgasarme



Dieselfahrzeuge mit Hilfe des zur Verfiigung stehenden StraBenschluchtmodells grob
abgeschitzt.

In einem illustrativen Szenario wurde unterstellt, dass innerhalb des S-Bahn und
Stadtautobahnringes ab 2005 nur noch Dieselfahrzeuge der Abgasstufe EURO III und
besser, und ab 2010 nur noch EURO IV Fahrzeuge fahren.

Neben einer inzwischen als zu optimistisch anzusehenden Annahme eines 15%-igen
Riickgangs der groBrdumigen Hintergrundbelastung bis 2005 wurde aullerdem
angenommen, dass der Verkehr im Innenstadtbereich durch Ausweitung der
Parkraumbewirtschaftung und Zuflussbegrenzung durch Lichtsignalanlagen abnimmt
(siche auch Abschnitt (3))

Das Ergebnis der Simulation zeigt einen drastischen Riickgang der Lénge der
Stralenabschnitte des Berliner Hauptverkehrsstraennetz, in denen der PMI0-
Grenzwert (24h-Mittel nicht ofter als 36 Tage iiber 50 pg/m?®) und der NO,-Grenzwert
(Jahresmittel nicht groBer als 40 pg/m?®) tiberschritten ist. Sie wiirde sich von fast 200
km auf etwa 30 km vermindern.

Der im Rahmen der Ursachenanalyse erwidhnte Umstand, dass mehr als die Hilfte der
verkehrserzeugten Partikel nicht aus dem Auspuff der Fahrzeuge stammen, wirft die
Frage auf, ob verstirkte Stralenreinigung zu einer Verminderung der
Staubaufwirbelung fithren kann. Ein jlingster Versuch zusammen mit der Berliner
Stadtreinigung, die in der Frankfurter Allee im Herbst 2003 zwei mal tiglich
StraBBenspiilungen vornahm ergab eine sehr geringe Minderung um ca 5%, die jedoch
aufgrund verschiedener Storfaktoren® als nicht signifikant angesehen werden kann.

Trotz des Einsatzes moderner Fahrzeuge wiirden in 2005 Brennpunkte iibrig bleiben,
wo die Immissionsbelastung die Grenzwerte {ibersteigt. Es verdeutlicht, dass
Anstrengungen zur Minderung der Kfz-Emissionen mittels Abgasminderungstechnik
oder Partikelfilter zwar unverzichtbar, aber vermutlich nicht ausreichen werden.

So verstérkt sich die Notwendigkeit, iiber weitere Handlungsfelder nachzudenken, die
eine weitere Senkung der Verkehrsbelastung erlauben.

(2) Optimiertes Verkehrsmanagement zur Senkung der Luft- und Lirmbelastung

Ein potentielles Handlungsfeld, ndmlich durch Optimierung und Lenkung von
Verkehrsstromen punktuell Entlastungen der Luft- und Larmbelastung zu erzielen,
wurde im Rahmen des EU-Forschungsvorhabens HEAVEN* niher untersucht.

Im Rahmen eines Praxisversuchs wurde beispielhaft die umweltseitige Wirkung eines
Tempolimits auf 30 km/h und eines LKW-Durchfahrverbotes in einer durch hohen
LKW-Anteil geprigten Hauptverkehrsstrale untersucht. Wahrend des LKW-Verbotes
wurden Ausweichstrecken empfohlen, die den Verkehrs teilweise {iber die
Stadtautobahn leitete, wo kaum Anwohner betroffen sind.

3 zeitweise verstirkter Busverkehr wegen gesperrter U-Bahnlinie

* "Healthier Environment through abatement of vehicle emissions and noise. Mehr Informationen unter
http://heaven.rec.org/



Die deutlichste Verbesserung (siche nebenstehende Tabelle) ergab sich
erwartungsgemdll wihrend des LKW-Verbotes, obwohl die Anzahl schwerer Fahrzeuge
aufgrund der Anliegerregelung und

einer Nichtbefolgungsrate von etwa

Lkw Verbot Tempo 30 50% nur um ein Drittel zuriickging.

Uk 7130 35309 Die Mlgdemng wihrend Qes
Tempolimit fiel deutlich

Feinstaub s )30 bescheidener aus. Allerdings konnte
(PM10) ST et nur wihrend sichtbarer

Polizeikontrollen eine deutliche

Stickoxide 20 £10 % 3t2% Verlangsamung des Verkehrs um
10 km/h beobachtet werden.
) Tag -1.3 dB(A) 2.0 dB(A) Ansonsten sank die mittlere
Larm Fahrzeuggeschwindigkeit nur um
Nacht -1.0 dB(A) 1.2 dB(A) weniger als 5 km/h. Vor diesem
Hintergrund sind die Minderungen

durchaus beachtlich.

Der Ausbau von Verkehrsdetektions- und Steuerungstechnik an Hauptverkehrsstrallen
in Berlin eroffnet die Moglichkeit, mit einer optimierten, auf zeitliche Verdnderungen
der Verkehrs- und Immissionssituation reagierenden Verkehrslenkung Gebiete mit
hoher Schadstoftbelastung tempordr zu entlasten, ohne anderswo die Situation
gravierend zu verschlechtern. Der Praxisversuch im Rahmen von HEAVEN hat gezeigt,
dass Verkehrslenkung ein Potential zur Immissionsentlastung besitzt, das als ergdnzend
zur Nutzung aller technischen Mdoglichkeiten am Fahrzeug zur Verbesserung an
Belastungsschwerpunkten eingesetzt werden kann.

(3) Minderung der Schadstoffbelastung aus dem Verkehrs durch eine nachhaltige
Verkehrs- und Stadtplanung

Berlin hat sich im Zuge der Erstellung eines neuen Stadtentwicklungsplans Verkehr
vorgenommen, bis 2015 u. a. die europaweit giltigen Grenzwerte fiir die
Luftverschmutzung deutlich zu unterbieten, die Zahl der lirmgeplagten Anwohner
deutlich zu mindern und die klimaschidlichen Abgase aus dem Verkehr gegeniiber
heute um ein Viertel zu senken.

Zum Beispiel soll innerhalb des zentralen Bereichs der Anteil der Fahrten im
offentlichen Nahverkehr 80 Prozent des Gesamtaufkommens im motorisierten
Personenverkehr betragen und das Stralenbahnnetz im Ostteil der Stadt erweitert
werden. Schon jetzt ist ein Programm zur Beschleunigung des Bus- und
Stralenbahnverkehrs an Kreuzungen in der Umsetzung.

Auch wenn die darin verfolgten planerischen Ansitze kurzfristig nur begrenzt zur
Senkung der Partikelwerte beitragen konnen, kann zumindest eine Koordination der
Verkehrsplanung mit den Zielen der Luftreinhalteplanung gewéhrleistet werden.
Angesichts der Schliisselrolle des Verkehrs bei der Bekdmpfung der Luftverschmutzung
ist dies eine wichtige Voraussetzung fiir kiinftige Erfolge bei der Luftreinhaltung.

Eines der fiir die Luftreinhalteplanung unmittelbar nutzbaren Vorhaben ist die
Diampfung des Durchgangsverkehrs innerhalb des S- und Autobahn-Ringes. Durch
veranderte Ampelschaltungen und Ausweitung der Parkraumbewirtschaftung soll
zunehmend mehr Verkehrs tangential um die Innenstadt herum geleitet werden, um dort



eine merkliche Verminderung des Durchgangsverkehrs zu erreichen. Untersuchungen
haben ergeben, dass die Verbesserung in bestimmten Straen bis zu 30% erreichen
kann.

Im Rahmen der Luftreinhalteplanung wird untersucht, wie die Umsetzung dieses
Konzeptes zeitliche so abgestimmt und auf Schwerpunkte konzentriert werden kann,
dass die PM — Belastung an den trotz Einsatz moderner Fahrzeugtechnik verbliebenen
Hot Spots in der Innenstadt vermindert werden kann.

3. AUSBLICK

Berlin wird Ende des Jahres 2004 einen Luftreinhalteplan vorlegen, der Mallnahmen zur
Einhaltung der PM 10 und NO,-Grenzwerte beinhalten wird.

Die im Zuge der Planerstellung durchgefiihrte Ursachenanalyse hat gezeigt, dass der lokale
Handlungsrahmen zur Senkung insbesondere der Partikelbelastung begrenzt ist.

Viele Werkzeuge und Randbedingungen fiir lokales Handeln werden auf nationaler und
europdischer Ebene bestimmt. Hinzu kommt das Problem der weitrdumigen Verfrachtung und
Bildung von Feinstaub, Ozon, versauernder und eutrophierender Substanzen, das eine
abgestimmte iiber Grenzen von Regionen und Léndern hinausreichende Vorgehensweise
erfordert. Das Ziel der Einhaltung der europidischen Luftqualitdtsstandards kann deshalb nur mit
einer fairen Arbeitsteilung aller politischen Ebenen erreicht werden.

An vorderster Stelle steht die Fortschreibung der europdischen Fahrzeugemissionsstandards.
Schon heute existiert das technische Potential um beispielsweise den Euro IV-Standard fiir
Partikelemissionen um ein Vielfaches zu unterbieten. Im Hinblick auf die langwierigen
Entscheidungsprozesse in Briissel ist die EU-Kommission aufgefordert, schnellstmdglich aktiv
zu werden. Flankierend sollte die Bundesregierung, wie Mitte der 80-ziger Jahre, im Vorgriff
auf strengere europdische Abgasnormen Fahrzeuge schon jetzt steuerlich stirker fordern, die
solche strengen Kriterien erfiillen.

Ziel muss es sein, die groBrdumige PM10-Belastung soweit zu mindern und das Potential zur
Reduktion des lokalen PMI10-Beitrag so zu erweitern, dass die Einhaltung der
Immissionsgrenzwerte fiir PM10 auch in urbanen Ballungsraumen gewihrleistet werden kann.

Eine etwa gleichlautende Forderung finden sich in einer Resolution wieder, die die politischen
Vertreter von acht europdischen Metropolen (London, Paris, Prag, Rom, Stockholm, Stuttgart,
Warschau und Berlin) auf einer Konferenz in Berlin unter dem Motto “Neue
Herausforderungen fiir europdische Metropolen: Die Umsetzung der EU-Richtlinien zur
Luftqualitit und zum Umgebungslirm auf stddtischer Ebene unterzeichnet haben. Neben der
Forderung an den europiischen Gesetzgeber die EU-weiten Emissionsstandards flir Fahrzeuge
und Anlagen dem technischen Fortschritt anzupassen, wird auch auf die dringend notwendige
Verbesserung der finanziellen Unterstiitzung der Kommunen hingewiesen, ohne die eine
wirksame Umsetzung der europdischen Richtlinien zur Luftqualitidt kaum moglich ist.



Die  Beitrdige und  Ergebnisse der Konferenz sind im  Internet  unter
http://www.stadtentwicklung.berlin.de/umwelt/luftqualitaet/stacdtekonferenz/ verfiigbar
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Anteil der Quellsektoren an der PM10-Gesamtbelastung an einer Verkehrsmessstelle in Berlin
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PMx-Quellenidentifizierung - 14:05
Ergebnisse als Grundlage fiir MaRnahmenpléne

Donnerstag, 22/01/04
09:30 Begrufung

Ergebnisse von messtechnischen Untersuchungen in 14:25
Deutschland zur Quellenidentifizierung

Vorsitzender: K. G. Schmidt

14:40
09:45 PM und Gesundheit - Auswirkungen spezifischer
PM-Quellen
Jirgen Schneider (WHO)
10:15 Rechtliche Grundlagen fur nationale Malinahmen 15:10
Harald Keiter (UBA) 15j20

10:30  Aktueller Stand der Diskussion in der CAFE-
Arbeitsgruppe PM
Peter Bruckmann (LUA NRW) 15:40

10:45 KAFFEEPAUSE
Vorsitzender: H. Fissan

16:10
11:00 Aerosolpartikel in 1andlichen und urbanen Gebie-
ten: Quellenidentifizierung durch Einzelpartikel-
analyse 16:25
Stephan Weinbruch, M. Ebert, B. Vester (TU '
Darmstadt)
11:30  Anteil einzelner Emittenten an der Belastung
durch PM10 in Duisburg 16:40
Dieter Gladtke (LUA NRW) '
11:45 Quellenidentifizierung im urbanen Ballungsraum
des westlichen Ruhrgebiets
Ulrich Quass, Thomas Kuhlbusch, Matthias Koch, 16:55
S. Top, O. Romazanowa, K. G. Schmidt,
H. Fissan, P. Bruckmann (IUTAe.V., ECOFYS,
LUA NRW)
12:30 DISKUSSION 17:10
19:00

12:45 MITTAGSPAUSE
Vorsitzender: M. Lutz
13:30 Messkampagnen zur Aufklarung der Quellenzu-

Feinstaubbelastung PM10 in der StraRenschlucht
der Géttinger Stral3e, Hannover

Wolfgang Béachlin, K.-P. Giesen, B. Heits, W.J.
Miiller (Ingenieurbiiro Lohmeyer, NLO)
Submikrone Partikel und PMx an einem Hot Spot:

Stadtautobahn Berlin
Dieter Bake (UBA)

Quellenzuordnung anhand aktueller Immissions-
und Emissionsdaten in Berlin

Astrid John, T. Kuhlbusch, M. Lutz (IUTAe.V,,
SenStadt Berlin)

DISKUSSION

KAFFEEPAUSE

Vorsitzende: A. John

Feinstaubquellen in Rheinland-Pfalz
Thomas Kuhlbusch, A. John, O. Romazanowa,
S. Top, M. Weissenmayer (IUTA e.V., LFUG Mainz)

KorngréRen und Inhaltsstoffe von urbanen Stéu-
ben — Einflisse von Kfz-Emissionen

Frank Palme (LfU Bayern)

Untersuchung der PM10-Zusammensetzung zur
Identifizierung des Hauptverursachers

Elisabeth Danninger (Amt der Oberdsterr.
Landesregierung)

Ostdeutschland 1990 bis heute: Veranderung der
Schadstoffbelastung, ihrer Quellen und Wirkung
auf die Gesundheit

Josef Cyrys (GSF)

PM-Quellenidentifizierung mittels
Impaktormessungen

Jurgen Miiller (UBA)

DISKUSSION

Gelegenheit zum gemutlichen Treff

Freitag, 23/01/04
Ergebnisse von Modellsimulationen zu Quellenidentifizie-

ordnung flr gréRenaufgeldste Feinstaub-

rung und MaRnahmeszenarien

komponenten in Sachsen
Thomas Gnauk, E. Briiggemann, K. Miiller, A.
Plewka, U. Franck, H. Gerwig, H. Herrmann (IfT 09:00
Leipzig et al.)

13:45 Feinstaubbelastung PM10 im landlichen Raum
Niedersachsens
W. Béachlin, K.-P. Giesen, B. Heits, E. 09:20
Klasmeier, W.J. Miller, T. Kuhlbusch,
M. Memmesheimer (NLO et al.)

Vorsitzender: T. Kuhlbusch

Einflisse direkter und indirekter Quellen auf

die Verteilungen von Feinstduben auf der re-
gionalen Skala

Bernhard Vogel, H. Vogel (FZ/Uni Karlsruhe)
Modellgestitzte Bilanzierung von Eintrag und

Export von Aerosolen im Berliner Raum
Andreas Kerschbaumer (FU Berlin)

09:40

10:00

10:20

10:35
10:50

Source/Receptor-Analyse fir Aerosolmess-
reihen und Modelloutput auf der Basis von
Trajektorien

Eberhard Reimer (FU Berlin)

Ausbreitungsrechnungen mit dem EURAD-
Modell als Hilfsmittel bei der PMx-Quellen-
identifizierung

Michael Memmesheimer, E. Friese, H.J.
Jakobs, H. Elbern, H. Feldmann, A. Ebel, G.
Piekorz (RIU Uni Kdln)

Modellanwendung als Teil der Untersuchungen
fur die Aufstellung von Luftreinhalte- und
Aktionsplénen in Sachsen-Anhalt

Volker Diegmann, C. Ehrlich (IVU Umwelt,
LAU Sachsen-Anhalt)

DISKUSSION

KAFFEEPAUSE

Erfahrungen und Probleme bei der MaRnahmenplanung

Vorsitzender: K. G. Schmidt

11:05

11:25

11:45

12:00
12:15

Minderung diffuser Staubemissionen in einem
Edelstahlwerk - Auswirkungen auf die Luft-
belastung

Sylke Termath (LUA NRW)

Erfahrungen und Probleme bei der MaR3-
nahmenplanung
Wolfgang Volkhausen (ThyssenKrupp)

Modellprojekt zur Erstellung von MaRnahmen-
planen nach Art. 8 der EU-Rahmenrichtlinie
Fred Weber (Stadt Hagen)

DISKUSSION
MITTAGSPAUSE

Vorsitzender: P. Bruckmann

13:00

13:20

13:40

14:00

15:30

PM10-Immissionsminderung durch die Orts-
umfahrung einer Kleinstadt
Uwe Friedrich, I. Diring (LUA Brandenburg,
Ingenieurbiro Lohmeyer)

Luftreinhalteplanung im Ballungsraum Rhein-
Main

Laszl6 Kacséh (HMULV)
Luftreinhalteplanung in einer Grof3stadt wie
Berlin: Untersuchung der Wirkung und Um-
setzbarkeit von konkreten Malinahmen
Martin Lutz (SenStadt Berlin)

ABSCHLUSSDISKUSSION / KURZBEITRAGE
a 3 min / ZUSAMMENFASSUNG
ENDE
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