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Hinweise:

Die Tabellen und Abbildungen sind kapitelweise durchnummeriert.

Literaturstellen sind im Text durch Name und Jahreszahl zitiert. Im Kapitel Literatur findet
sich dann die genaue Angabe der Literaturstelle.

Es werden Dezimalpunkte (= wissenschaftliche Darstellung) verwendet, keine Dezimalkom-
mas. Eine Abtrennung von Tausendern erfolgt durch Leerzeichen.
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1 EINLEITUNG

Die Europaische Union definiert derzeit die Beurteilungsmalstabe von Luftschadstoffimmis-
sionen neu. Die EU-Richtlinie zur Luftqualitat (96/62/EG), zusammen mit ihren drei Tochter-
Richtlinien und dem Entwurf der 4. Tochterrichtlinie geben Grenzwerte und Richtwerte fir
Komponenten der Luftglte vor, dazu zahlt auch Feinstaub (PM10) und die Partikelinhalts-
stoffe wie z.B. Blei (Pb), Arsen (As), Cadmium (Cd), Nickel (Ni).

Wahrend fur die bisher Ublicherweise erfassten Schadstoffe wie z.B. Stickstoffoxide oder
Schwefeldioxid lange Messreihen existieren und somit auch Informationen Uber die Entste-
hungsmechanismen und mdgliche Reduktionen vorliegen, gibt es fir Feinstaub (PM10) bis-
her nur kurze Messreihen. Die Grenzwerte fir PM10 Partikel

- Jahresmittelwert von 40 pg/m?

- Uberschreitungshaufigkeit von 35 Tagen pro Jahr fir einen Tagesmittelwert von
50 pg/m3 (sog. Kurzzeitwert)

werden landesweit Uberschritten, der Grenzwert flr den Jahresmittelwert in der Regel nur an
Verkehrsstationen (Hot Spots), der Kurzzeitgrenzwert auch an stadtisch und landlich geprag-
ten Stationen. Deshalb bedarf es fur die Feinstaub-Belastung PM10 einer detaillierteren Be-
trachtung der Ursachen.

Die vorliegende Untersuchung hat das Ziel, das Aerosolbudget in einem landwirtschaftlich
gepragten Gebiet naher zu beschreiben und mit dem eines stadtisch gepragten Gebietes zu
vergleichen. Dabei sollen die qualitativen und quantitativen Unterschiede von Feinstaub
PM10 fur einen Standort, der durch landwirtschaftliche Aktivitaten, insbesondere Tierhaltung
gepragt wird und einen Standort in einem Ballungsgebiet, der hinsichtlich seiner PM10-
Belastung stadtisch gepragt und somit vorwiegend durch den Kraftfahrzeugverkehr dominiert
wird, dargestellt und miteinander verglichen werden. Der Vergleich bezieht sich auf die Parti-
kelmassenkonzentrationen und auf die Inhaltsstoffe des Feinstaubs.

Neben der durch die EU-Richtlinien zur Luftqualitat vorgegebenen Ermittlung der Partikel-
massenkonzentration PM10 gewinnt auch die Betrachtung der Partikelanzahlkonzentration
und ihrer GréRenverteilung immer mehr an Bedeutung. Dies begrundet sich durch zwei we-
sentliche Aspekte. Zum einen wird derzeit diskutiert, ob hinsichtlich der gesundheitsschadi-
genden Wirkung von Partikeln eher ein Zusammenhang zwischen der Partikelmassenkon-
zentration oder der Partikelanzahlkonzentration besteht. Des weiteren kann die Anzahlgré-
Renverteilung der Partikel Hinweise auf mdgliche Quellprozesse geben. Die Untersuchung
der Partikelanzahlkonzentration und der Partikelgrofienverteilung wurde in den Untersu-
chungsauftrag mit aufgenommen. Sie erweitert den Kenntnisstand zur Charakterisierung von
Partikelimmissionssituationen an einem Standort bzw. beim Vergleich verschiedener Stand-
orte.
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Zur Erfassung der landwirtschaftlich gepragten Verhaltnisse wurde durch das Lufthygieni-
sche Uberwachungssystem Niedersachsen (LUN) eine neue Station in Bésel (LUN-Bez.:
BLWW) eingerichtet. Als geeignete stadtisch gepragte Messstelle wurde die Station in Han-
nover-Linden (HRSW) ausgewahlt. An beiden Stationen werden die derzeit zulassigen Uber-
schreitungshaufigkeiten des Tagesmittelwertes PM10 deutlich Gberschritten.
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2 AUSGANGSSITUATION EU-RICHTLINIEN

Die EU-Richtlinie zur Luftqualitat (96/62/EG), zusammen mit ihren drei Tochter-Richtlinien
(99/30/EG, 2000/69/EG, 2002/3/EG) und dem Entwurf der 4. Tochterrichtlinie geben Grenz-
werte und Richtwerte fir Luftschadstoffe vor, wie z.B. Stickstoffoxide, Schwefeldioxid, Ozon,
Benzol, Kohlenmonoxid, Feinstaub (PM10) oder auch Partikelinhaltsstoffe wie z.B. Blei (Pb),
Arsen (As), Cadmium (Cd), Nickel (Ni). Die bereits verabschiedeten EU-Richtlinien wurden
bzw. werden in Form der siebten Anderung des Bundes-Immissionsschutzgesetzes sowie
der 22. Bundes-Immissionsschutzverordnung (22. BImSchV, 2002) in nationales Recht um-
gesetzt.

Nach derzeitigen Messungen und Abschatzungen wird vor allen Dingen die zuldssige Uber-
schreitungshaufigkeit des zukinftigen Kurzzeitgrenzwertes fir Feinstaub (PM10) an mehre-
ren Messstellen z.T. deutlich Uberschritten. Deshalb besteht Handlungsbedarf speziell hin-
sichtlich der Minderung von Feinstaub bzw. hinsichtlich von Malinahmenplanungen.

In Tab. 2.1 sind die relevanten Werte fir PM10 dargestellt. Zum Schutz von Okosystemen
oder der Vegetation sind weitere Grenzwerte festgelegt worden.

Luftaiite- Mittelungszeit- | Grenzwert | max. erlaubte Zeitpunkt zum
K 9 raum far Anzahl der Erreichen des
omponente , o ! !
jeweiligen Uberschrei- Grenzwertes
Grenzwert tungen
24 Stunden 50 pg/m? 35 01.01.2005
Kalenderjahr | 40 ug/m? - 01.01.2005
Partikel (PM10), 24 Stunden 30 pg/m3 7 Obere Beurteilungsschwelle’
Stufe 1 24 Stunden 20 pg/m3 7 Untere Beurteilungsschwelle?
Kalenderjahr 14 ug/m? - Obere Beurteilungsschwelle
Kalenderjahr 10 ug/m? - Untere Beurteilungsschwelle
E?J}Lkg'g (PM10). | 24 Stunden | 50 ug/m?® 7 01.01.2010
Kalenderjahr 20 pg/m? - 01.01.2010

Tab. 2.1: Immissions-Grenzwerte (Richtlinie 1999/30/EG) und 22. BImSchV (2002)

' Die obere Beurteilungsschwelle gibt einen Wert gemafl Anhang V der Richtlinie 1999/30/EG, unter-

halb dessen nach Artikel 6 Absatz 3 der Richtlinie 96/62/EG eine Kombination von Messungen und
Modellrechnungen zur Beurteilung der Luftqualitdt angewandt werden kann.

Die untere Beurteilungsschwelle gibt einen Wert gemal Anhang V der Richtlinie 1999/30/EG, un-
terhalb dessen nach Artikel 6 Absatz 4 der Richtlinie 96/62/EG fir die Beurteilung der Luftqualitat
nur Modellrechnungen oder Techniken der objektiven Schatzung angewandt zu werden brauchen.

®  Die in der Richtlinie 99/30/EG fiir das Jahr 2010 genannten PM10-Werte der 2. Stufe in Tab. 2.1
sind nicht in die 22.BImSchV ubernommen worden. Laut EG-Richtlinie sind diese Werte der 2. Stu-
fe als Richtgrenzwerte aufzufassen, die nach Artikel 10 der EG-Richtlinie im Rahmen der Revision
hinsichtlich Verbindlichkeit zu Uberprifen sind.
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Der in der alten 22. BImSchV festgelegte Grenzwert fir Gesamtstaub wird nun in den neuen
Vorschriften durch einen Grenzwert fir PM10 (Partikel mit einem aerodynamischen Durch-
messer kleiner 10 um) ersetzt. Hiermit wird epidemiologischen Untersuchungen Rechnung
getragen, die insbesondere Feinstaub fir gesundheitlich relevant erachten (Dockery et al.,
1993).

Anhand der Graphik in Abb. 2.1 wird gezeigt, wie sich die Grenzwerte und weitere relevante
BeurteilungsgréRen fir PM10 in der Richtlinie 1999/30/EG bzw. in der Novellierung der 22.
BImSchV darstellen. Als Zeitpunkt zum Erreichen des Grenzwertes ist fir PM10 das Jahr
2005 vorgesehen. Bis zum Jahr 2005 sind Toleranzmargen zulassig. Dies sind Prozentsatze
des Grenzwertes, um den dieser unter den in der Richtlinie festgelegten Bedingungen uber-
schritten werden darf. In der folgenden Abbildung sind diese Toleranzmargen mit berlicksich-
tigt.

PM10 24h-Grenzwert in ug/m?
. Obere Beurteilungsschwelle 24h-Wert
3
PM10 in pg/m Untere Beurteilungsschwelle 24h-Wert
70 e PM10 Jahresgrenzwert in ug/m?*
Obere Beurteilungsschwelle Jahresmittelwert
60 | Untere Beurteilungsschwelle Jahresmittelwert
50
40
30
20 - ‘ ‘
10 | \ \
° 2002 2003 2004 2005

Abb. 2.1: Grenzwert plus Toleranzmargen sowie Beurteilungsschwellen bis zum Jahre 2005
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3 VORGEHENSWEISE — BESCHREIBUNG DER METHODIK

Ziel der Untersuchung ist die Darstellung der qualitativen und quantitativen Unterschiede von
PM10 an den zwei ausgewahlten Standorten. Flr die gravimetrischen Untersuchungen des
Feinstaubes wurden an jedem der beiden Standorte jeweils zwei Digitel DHA-80-Sammler
mit PM10-Probenahmesystemen betrieben. Uber einen Zeitraum von einem Jahr, vom
01.04.2002 bis zum 31.03.2003, wurden Tagesproben auf Filter gezogen. Es wird somit eine
Vegetationsperiode reprasentativ abgedeckt.

Die beiden Sammler an einem Standort wurden mit zwei unterschiedlichen Filtermaterialien
betrieben, um die Erfordernisse der Stoffanalyse bezliglich des Filtermaterials zu erflllen.
Zum Einsatz kamen Quarzfaser- (QF) und Cellulose-Nitrat-Filter (CNF).

Die Analyse der Staubproben soll eine weitgehende Massenbilanzierung der Inhaltsstoffe mit
Blick auf den Massenanteil von Sekundarpartikeln ermdglichen.

Folgende Stoffgruppen bzw. Parameter wurden bestimmt:

- Staubmasse, gravimetrisch unter Beachtung fllichtiger Bestandteile

- Kohlenstoff, differenziert nach EC und OC

- Anionische Stoffe und Ammonium, SO,*, NO5, CI und NH,*

- Metalle und Halbmetalle, Ca, Mg, Al, Fe, Na, K

- Toxische Spurenmetalle Pb, Cd, Ni, As, Mn, Sb, Cu, Zn.
In Abstimmung mit dem Auftraggeber NLO wurde folgende Vorgehensweise gewahlt:
Die Cellulose-Nitrat-Filter wurden eingesetzt fir

- As, Sb, Ni, Cd, Pb und Mn mit AAS nach Druckaufschluss HNO3/H,O/HF und

- Ca, Mg, Al, Fe, Na, K, Cu, und Zn mit ICP-OES nach Druckaufschluss
HNO3/H,O/HF

und die Quarzfaser-Filter wurden eingesetzt fur die Analyse von:
- S0,%, NOs, CI' nach wassriger Extraktion ionenchromatographisch
- NH," nach wassriger Extraktion photometrisch

- OC, EC mittels thermischer Desorption
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Des weiteren wurde bezlglich der Auswahl von Filter fir die spatere Analyse eine Aufteilung
in drei Blécke vorgesehen:

- Tage mit PM10-Massenkonzentrationen > 30 pg/m®

- Tage mit PM10-Massenkonzentrationen < 30 ug/m®und

- Tage mit auffalligen Differenzen zwischen den PM10-Massenkonzentrationen
Bosel und Hannover

Neben den gravimetrischen Anteilen und Inhaltsstoffen sind bei der Betrachtung des Fein-
staubes und der damit verbundenen Ursachenforschung auch Kenntnisse Uber die Gréen-
verteilung der emittierten und aus den Vorlaufersubstanzen gebildeten Feinstaube (Teil-
chendurchmesser D, < 10 um und Teilchendurchmesser D, < 1 ym) erforderlich. Prozesse
mit hohem Temperaturniveau, wie Verbrennungsprozesse, erzeugen in erster Linie kleine
Partikel im Bereich unter 1 ym Durchmesser. Auch Aerosole aus gasférmigen Vorlauferstof-
fen, wie z.B. Nitrat- oder Sulfatpartikel bestehen in erster Linie aus Partikeln mit einem
Durchmesser kleiner 1 ym. Mechanisch erzeugte Partikel im Schwebstaub besitzen im all-
gemeinen Durchmesser von groBer 1 um. Partikelquellen aufgrund mechanischer Prozesse
sind beispielsweise Zerkleinerungs- und Abriebsprozesse. Zu den Abriebsprozessen geho-
ren z.B. der Verschlei® von Bremsbelagen, Reifenprofil und Fahrbahnbelag. Als Quelle von
Partikeln gelten die zuvor genannten VerschleiRprodukte auch in Form von sich wiederho-
lenden Aufwirbelungsprozessen. Hierbei unterscheidet man zwischen Aufwirbelung aufgrund
der natirlichen Luftbewegungen und der durch vorbeifahrende Fahrzeuge verursachten
Aufwirbelung (kfz-induzierte Resuspension).

Mit Hilfe zweier optischer Partikelzahler werden Ahnlichkeiten und Unterschiede hinsichtlich
der Anzahlkonzentration und der PartikelgréRenverteilung zwischen den beiden Standorten
Hannover-Linden und Bdésel aufgezeigt. Entscheidend hierbei sind die Gesamtanzahlkon-
zentrationen im Bereich von 0.3 bis 10 um und die GréRenverteilung der Partikel.

Zur Erganzung des gravimetrischen Programms zur PM10-Konzentrations- und PM10-
Inhaltsstoffbestimmung fanden innerhalb des betrachteten Zeitraumes vom 01.04.2002 bis
zum 31.03.2003 zwei 14-tagige Intensivmessphasen (April/Mai 2002 und August 2002) mit
optischen Partikelzahlern statt. Mit einer Zeitauflésung von mindestens 30 Minuten wurden
Messungen parallel an beiden Standorten durchgefihrt.

Die Auswertung der Daten erfolgt zum einen als direkter Vergleich zwischen beiden Standor-
ten. Zum anderen werden die beiden Messphasen April/Mai und August am jeweiligen
Standort miteinander verglichen.
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4 EINGANGSDATEN UND ORTLICHE VERHALTNISSE
4.1 Lage der Untersuchungsgebiete

4.1.1 Landwirtschaftlich gepragtes Gebiet — Bosel

Als Standort fur die Messstelle im landwirtschaftlich gepragten Gebiet wurde eine Station in
der Gemeinde Bosel eingerichtet. Bosel ist ein Ort mit ca. 7 500 Einwohnern und liegt im
Regierungsbezirk Weser-Ems im Kreis Cloppenburg nérdlich der Stadt Cloppenburg und
stdwestlich von Oldenburg. Abb. 4.1 zeigt zur Orientierung eine Ubersichtskarte. Die einge-
richtete Messstelle des Lufthygienischen Uberwachungssystems Niedersachsen LUN liegt
am sudwestlichen Rand der Gemeinde auf einem freien Platz in unmittelbarer Nahe eines
Wohnhauses (siehe Abb. 4.2). Die Kennung fir diese Station im LUN-Messnetz ist BLWW.

4.1.2 Stéadtisch gepréagtes Gebiet — Hannover

Die Station Hannover befindet sich auf dem Dach des Gebdudes des Niedersachsischen
Landesamtes fiir Okologie (NLO) in der Géttinger StralBe im Stadtteil Linden im Siidwesten
von Hannover. Abb. 4.3 zeigt einen Ausschnitt aus dem Lageplan mit der Géttinger Strale.

Die Umgebung westlich der Géttinger Stralle ist gepragt durch das friihere Hanomag-
Industriegelande, heute Fa. Komatsu-Hanomag AG, und 6stlich der Goéttinger Straflte durch
stadtische 4-6 stockige Bebauung (siehe Abb. 4.4). Teile der Industriegebaude wurden in
den letzten Jahren zuriickgebaut, es haben sich Baumarkte und Speditionen mit grofen
Frei- und Parkplatzflachen angesiedelt (vgl. Abb. 4.5). Das Dach des NLO-Gebéudes ist ein
Flachdach mit einer Hohe von ca. 32 m auf dem sich die Station befindet. Die Kennung fir
diese Station im LUN-Messnetz lautet HRSW.
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Abb. 4.1: Ubersichtskarte zum Standort Bosel
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Station Bosel (BLWW)

Abb. 4.2: Gemeinde Bosel und nahere Umgebung - Standort Station
Bosel (BLWW)
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Abb 4.3: Ausschnitt aus Stadtplan Hannover mit der Goéttinger Stralte
und Standorte der Stationen HRSW (Uber Dach) und HRVS
(StraBenschlucht)
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Abb. 4.4: Blick vom Dach des NLO-Gebaudes nach Nordosten in Richtung
Zentrum Hannover

B Abb. 4.5: Blick vom Dach des NLO-Gebaudes nach Siidwesten
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4.2 Beschreibung der Stationen

4.2.1 Station Bdsel (BLWW)

Die Station Bosel (BLWW) steht am Ortsrand, die nachsten landwirtschaftlichen Anwesen
finden sich in ca. 200-300 m Entfernung. Abb. 4.6 oben zeigt den Messcontainer mit Blick
aus Nordwest, Abb. 4.6 unten mit Blick aus Sidost. Im Hintergrund sind die nachsten land-
wirtschaftlichen Anwesen erkennbar. Die Messstation Bdsel ist in Erganzung zur
Standardausriistung als LUN-Station mit zwei Digitel DHA-80-Sammlern mit PM10-Probe-
nahmesystem ausgestattet. Die Ansaugoéffnungen der beiden Gerate befinden sich in ca.
3 m Hoéhe. Ein Gerat ist mit Quarzfaser-Filtern bestlckt, das andere mit Cellulose-Nitrat-
Filtern. Zusatzlich werden seit Mitte 2002 orientierende Ammoniak-Messungen mit
kontinuierlich  arbeitenden Messgeraten und mit verschiedenen Passivsammlern

durchgeflhrt. Erste Ergebnisse dieses Programms werden im Anhang C kurz beschrieben.

4.2.2 Station Hannover (HRSW)

In unmittelbarer Nahe (ca. 20 m Abstand) zur LUN-Station HRSW wurden auf dem Flach-
dach des NLO-Gebaudes zwei Digitel DHA-80-Sammler mit PM10-Probenahmesystem auf-
gestellt. Die Ansaugd6ffnungen befinden sich in ca. 2 m Héhe lber Dachniveau, die beiden
Gerate sind in Abb. 4.7 dargestellt. Auch hier wird ein Gerat mit Quarzfaser-Filtern und das
andere mit Cellulose-Nitrat-Filtern betrieben.

4.3 Meteorologische Daten

Die meteorologischen GréRen Windgeschwindigkeit und Windrichtung werden an der Station
Bosel (BLWW) mittels eines Schalenkreuzanemometers (Fa. Thies) in 10 m Hoéhe erfasst.
An der Station Hannover (HRSW) wird ebenfalls ein Schalenkreuzanemometer eingesetzt,
das Messgerat befindet sich ca. 10 m tber dem Flachdach in 42 m Héhe bezogen auf das
Strallenniveau.

Die Messwerte wurden als Halbstundenmittelwerte abgelegt und daraus fir die vorliegende
Studie die Tagesmittelwerte gebildet. Die Windrichtung wurde vektoriell gemittelt.

4.4 Sonstige Daten

In Ergédnzung zu den beiden beschriebenen Stationen wurden weitere Datensatze anderer
Stationen zum Vergleich herangezogen. Es sind dies zwei Stationen aus dem niederlandi-
schen Messnetz des RIVM, Bilthoven, gekennzeichnet mit den Nummern NL 722, Station
Eibergen und NL 929, Station Valthermond, und die durch das Umweltbundesamt betriebe-
nen Stationen Bassum und Waldhof in Niedersachsen. Die Abb. 4.8 gibt einen Uberblick
Uber die geographische Lage der Stationen.
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Abb. 4.6: Messstation Bosel in landwirtschaftlich gepragtem Gebiet
oben : Blick aus Nordwest
unten: Blick aus Sudost




Abb. 4.7: Digitel-Sammler auf dem Dach des NLO-Geb3dudes in Hannover (HRSW) - Blick aus Nordwest

Jakawyo oungnaiuabu



100 Kilometer
——

Abb. 4.8: Lageplan der Messstellen - Bésel (BLWW) R 342908 H 587447 - Hannover (HRSW) R 354870 H 580310
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5 MESSTECHNISCHE UNTERSUCHUNGEN

5.1 Gravimetrie

Zur Bestimmung der PM10-Massenkonzentrationen wurden an jedem Standort zwei han-
delslbliche ,High Volume Sampler des Typs DIGITEL DHA-80 mit einem fraktionierenden
PM10-Probenahmesystem aufgestellt. Die Probenahme, d. h. die Héhe der Probenluftan-
saugung liegt in Bosel (BLWW) etwa 3 m Uber Grund und an der Messstation in Hannover
(HRSW) etwa 2 m iiber der Dachflache des NLO-Gebaudes, d.h. in ca. 34 m Héhe bezogen
auf das Stralienniveau. Diese Messungen wurden durch das Niedersachsische Landesamt
fir Okologie durchgefiihrt.

5.1.1 Digitel DHA-80 und Filtermaterial

Bei dem DIGITEL handelt es sich um einen vollautomatischen Staubsammler mit geregeltem
Probenluftvolumenstrom. Der Regelbereich des Volumenstromes ist so bemessen, dass eine
fraktionierende Probenahme mit einstufigen Impaktoren durchgefiihrt werden kann. Fir den
Einsatz von PM10-Ansaugsonden ist ein Luftvolumenstrom von 30 m*h einzustellen, bezo-
gen auf die zum Zeitpunkt der Messung herrschenden Zustandsbedingungen der Umge-
bungsluft.

Die Probenahme mit dem High Volume Sampler DIGITEL wird in der Richtlinie VDI 2463
Blatt 11 ausfihrlich beschrieben. Bei der PM10-Probenahme werden die entsprechenden
Schwebstaubanteile der angesaugten Probeluft auf Filtern abgeschieden, nachdem eine
Vorabscheidung der groberen Partikel am Probeneingang erfolgt ist. Anhand der Fragestel-
lung nach weiteren, sich anschlieBenden Untersuchungen des abgeschiedenen Staubes
kénnen unterschiedliche Filtermaterialien zum Einsatz kommen. Fir den automatischen Be-
trieb der Einzelfilter-Probenahme werden die konditionierten und gewogenen Filter in Filter-
halterungen eingespannt und in ein Vorratsmagazin im Messgerat eingelegt. Der automati-
sche Wechsel eines neuen Filters in die Bestromungsposition erfolgte immer um 00.00 Uhr.

Durch die Aufgabenstellung im vorliegenden Projekt waren unterschiedliche Filtermaterialien
notwendig, um den relevanten Anteil der Staubinhaltsstoffe (organischer und elementarer
Kohlenstoff, Anionen, Ammonium, Schwermetalle) fir eine Massenbilanz abschatzen zu
kénnen. An den Standorten Hannover und Bésel wurden deshalb Doppelbestimmungen mit
DIGITEL-Geraten durchgefuhrt. Jeweils ein Gerat pro Standort wurde dabei mit Cellulose-
Nitrat-Filtern (CNF) bestuckt, die anderen mit Quarzfaser-Filtern (QF). Die Einzelprobe-
nahme war auf 24 Stunden begrenzt.
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Ein wesentlicher Nachteil der Quarzfaser-Filter sind deren relativ hohen Blindwerte fur ver-
schiedene Metalle. Aus diesem Grunde sind in der entsprechenden VDI Richtlinie u.a. auch
explizit Cellulose-Nitrat-Filter vorgeschrieben.

5.1.1.1 Kalibrierung des Luftvolumenstroms

Vor dem Start der einjahrigen Messperiode wurden die Probenluftvolumenstréme der DIGI-
TEL-Gerate kalibriert. Hierzu wurde ein Balgengaszahler G40 (Qmin = 0,4 m*h; Qmax =
65 m*/h) an den Probeneingang angeschlossen. Die Messgerate wurden entsprechend der
Probenahmeanforderungen mit den unterschiedlichen Filtermaterialien bestiickt.

5.1.1.2 Filterprobenahme mit dem DIGITEL

Nach der Einwaage werden die Filter in speziellen Filterhaltern fixiert. Jeweils zweimal im
Monat wurden 15 Filterhalter mit vorgewogenen Filtern in die dafiir vorgesehenen Magazine
eingelegt. Zu diesem Zeitpunkt wurde eine entsprechende Anzahl an beaufschlagten Filtern
den Geraten enthommen und zur gravimetrischen Analyse ins Labor gebracht. Die Ruck-
waage erfolgte in exakt der gleichen Weise wie die Einwaage. Durch Differenzbildung beider
Wageergebnisse und der Feuchtigkeitskorrektur erhalt man die absolute PM10-Masse einer
Tagesprobe, die dividiert durch das protokollierte Probenluftvolumen die relative PM10-
Konzentration ergibt.

5.1.1.3 Qualitatssicherung der Doppelbestimmungen

Fur die Bilanzierung der Massenanteile aus zwei unabhangigen Probenahmen zu einem
Gesamtergebnis ist es wichtig, dass das Messobjekt durch Doppelbestimmungen gleichwer-
tig reprasentiert wird. Seitens der Gravimetrie war, besonders auch durch die Feuchtekorrek-
tur, eine signifikante Vergleichbarkeit der Ergebnisse bestatigt worden. Im Nachhinein wurde
durch zusatzliche Tests die Wiederholbarkeit der Wageergebnisse und die statistische Be-
trachtung von Doppelbestimmungen im Vergleich mit Verfahrenskenngrofien der Richtlinie
gepruft. Die statistische Auswertung der Doppelbestimmungen, im vorliegenden Fall zeit-
und ortsgleiche Probenahmen auf unterschiedlichem Filtermaterial, ergab eine sehr geringe
Standardabweichung (Sp). Selbst wenn die Uber den Zeitraum von einem Jahr zu verglei-
chenden Ergebnisse in Bosel (Sp = 1,4 pg/m®) noch deutlich besser waren als in Hannover
(Sp = 2,3 pg/m®), so liegen beide standortbezogenen Standardabweichungen noch unterhalb
der Vergleichsmessungen, bei denen beides mal das gleiche Filtermaterial (Glasfaser-Filter)
zum Einsatz gekommen war (Richtlinie VDI 2463 Blatt 11).
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5.1.1.4 Wartung und Instandhaltung der Geréte

Im laufenden Betrieb wurden vierzehntdgig die gefetteten Prallplatten der PM10-
Probenahmesysteme zur Optimierung der Vorabscheidung gewechselt. Die Reinigung des
probenluftfihrenden Systems wurde vierteljahrlich durchgeflihrt. Die Kontrolle der Licht-
schrankenposition zur Volumenstromregelung erfolgte bei jedem Filternachlegen. Anhand
von Erfahrungswerten kann von der Stabilitdt der Volumenstromkalibrierung tGber mehr als
ein Jahr ausgegangen werden.

5.1.2 Filterkonditionierung und Gravimetrie

Der Filtereinsatz erforderte im Hinblick auf die sich anschliefende analytische Aufarbeitung
schon bei der Konditionierung eine unterschiedliche Behandlungsweise. Die Cellulose-Nitrat-
Filter zur Schwermetallanalytik sind bei einem offenen saureoxidierenden Aufschluss seitens
des Filtermaterials praktisch blindwertfrei. Voraussetzung fur die gravimetrische Analyse ist
ein relativ gleichbleibendes Klima im Wagelabor. Schwankende Luftfeuchtigkeit beeintrach-
tigt das Wageergebnis. Im hier beschriebenen Fall musste aufgrund einer fehlenden Feuch-
tigkeitsregelung eine Massekorrektur von 2 mg pro 10 % Luftfeuchtigkeitsanderung bertck-
sichtig werden.

Die Quarzfaser-Filter mussten vor Gebrauch von anhaftenden Fusseln, die aus dem Stanz-
prozess resultieren, befreit werden. Danach wurden die Filter in schuppenférmiger Einzel-
auslage Uber vier Stunden bei 840 °C im Muffelofen gegliint. Die Aquilibrierung ist unabhan-
gig vom Filtermaterial. Sie muss grundsatzlich immer Gber mindestens 48 Stunden durchge-
fuhrt werden. Danach kann die Masse der Filter bestimmt werden.

Zum Einsatz kam eine ,Halbmikrowaage“ der Firma Sartorius vom Typ MC 210 P mit einem
Messbereich von 210 Gramm. Der Wéageteller ist ausreichend grofR3, so dass die im Durch-
messer 150 mm grofden Filter plan aufliegen. Bei Filter-Massen von ca. 0.6 bis 1.5 g der bei-
den verwendeten Filtermaterialien reichte eine Auflésung von 10 pg in Bezug auf die Frage-
stellung aus.

Zur Qualitatssicherung der Wageergebnisse wird grundsatzlich bei jeder Ein- und Rickwaa-
ge, ob Einzelfilter oder Filterreihe, ein unbestaubtes sogenanntes ,Referenzfilter* (gleiches
Filtermaterial) mitgewogen. Diese MalRnahme dient der Korrektur der Masse, die nicht durch
das Messobjekt definiert ist. Bei Quarzfaser-Filtern betragt die Abweichung der Massen ent-
sprechend der 0.g. Parameter jedoch nur 0.2 mg. Im Rahmen der Ergebnisdarstellung spielt
die Korrektur bei Quarzfaser-Filtern keine Rolle.
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5.2 Analysemethoden

5.2.1 Bestimmung von EC und OC

Die Kohlenstoffanalytik wurde vom Niedersachsischen Landesamt fiir Okologie (NLO) durch-
gefuhrt. Das Messprinzip basiert auf der Thermographischen Desorption des Kohlenstoffs,
wobei dieser gegliedert wird in zwei organische (OC | und OC Il) und eine elementare Frakti-
on (EC). Mit diesem anerkannten Verfahren kam als Messsystem ein Rufdanalysator ,RA 10
M* der Fa. IHW System Technik, Berlin zum Einsatz. Die Analytik flir oben genannte Aufga-
benstellung wird in der Richtlinie VDI 2465 Blatt 2 beschrieben.

5.2.1.1 Vorgehensweise

Eingesetzt wurde ein Quarzfaser-Filter (QF 20, Ref.-Nr. 10373208) der Fa. Schleicher &
Schuell mit einem Durchmesser von 150 mm. Vor ihrem Einsatz zur Probenahme missen
die Filter konditioniert werden, indem sie eine thermische Behandlung im Muffelofen erfahren
Dieses Vorgehen sichert ein erfolgreiches Entfernen von Kohlenstoffspuren auf den Quarz-
faser-Filtern, besonders im Hinblick auf die organischen Kohlenstoffanteile.

Nach dieser Prozedur erfolgt die Aufbewahrung bis zum nachsten Arbeitsschritt in einer Pet-
rischale. Nach der 24 Stunden dauernden Beaufschlagung ist zunachst die Betrachtung der
Proben hinsichtlich ihrer homogenen Belegung und eventueller Verunreinigungen von Be-
deutung. Nach dieser Priifung werden der Gesamtprobe Teilproben mit einer Keramikstanze
von @ 39 mm entnommen. Als Schneidunterlage dient eine entsprechende Teflonplatte. Je-
weils zwei solcher ausgestanzter Filter kommen bis zur analytischen Aufarbeitung mit der
beaufschlagten Flache zueinander in eine Petrischale zur Aufbewahrung bei ca. 4 °C in ei-
nen Kuhlschrank.

Die Inbetriebnahme des Rufanalysators ,RA 10 M* erfolgt nach den Angaben des Herstel-
lers. Die Kohlenstoffanalytik ist hier eine Relativmethode, so dass grundsatzlich vor jeder
Analytik der NDIR-CO»-Detektor zu kalibrieren ist. Zur Kalibrierung wird als Standard gerei-
nigtes CO,-Gas verwendet. Damit werden sowohl die Konzentrationen der zwei organischen
Kohlenstofffraktionen als auch die Konzentrationen der elementaren Kohlenstofffraktion vor-
gegeben. Fir die anstehenden Analysen ist der niedrigste Messbereich = 0-500 ppm CO,
des Detektors in einer 3—Punkt—Kalibrierung vorbereitet worden. Die Injizierung des gasfor-
migen CO, in das Messsystem erfolgt mit einer gasdichten Spritze Uber ein Septum in den
Tragergasstrom.

Den anstehenden Teilfiltern von d = 39 mm werden nochmals mittels eines runden Stanz-
messers aus Stahl (St37) auf einer mit Aluminiumfolie ausgestatteten Metallplatte zur Dop-
pelbestimmung zwei Proben a 9 mm flir diese Kohlenstoffanalyse enthommen. Jedes 9 mm
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im Durchmesser grol3e Filterstiick wird einzeln dem IR—Ofen in einem V4A-Schiffchen Gber
eine Probenschleuse zugefihrt. Ein erstelltes Temperaturprogramm wird aktiviert und er-
mdglicht den weiteren hintereinander ablaufenden Prozess im IR-Ofen:

- der OC I-Anteil wird in einer inerten 100%igen Heliumatmosphare zwischen 80-350 °C
wahrend ca. 1 Minute 50 Sekunden verdampft bzw. desorbiert;

- der OC Il-Anteil in einer inerten 100%igen Heliumatmosphare von 350-620 °C wahrend
der nachsten ca. 3 Minuten pyrolysiert bzw. desorbiert;

- der EC—Anteil in einem Gemisch aus dem Inertgasstrom plus bis zu 20 % zugesetztem
Sauerstoff bei 400-620 °C in weiteren 3 Minuten kontrolliert verbrannt

Die Auftrennung der organischen Kohlenstoffanteile in zwei Fraktionen (OC | = leicht fliichtig
& OC Il = schwerer fllichtig) stellt das Besondere an diesem Messprinzip da.

Die auf diese Weise erhaltenen Kohlenwasserstoffe und die gasférmigen Verbrennungspro-
dukte gelangen in einen auf 900 °C temperierten CO,—Oxidationskatalysator und zur Be-
stimmung in einen Nichtdispersiven—Infrarot—CO,—Detektor. Die Auswertung der Kalibrierun-
gen und der Filterproben geschieht Uber ein speziell fir dieses Verfahren aus der Chroma-
tographie erstelltes Softwareprogramm, der Flachenintegration der erhaltenen Peaks.

Fir die Kalibrierung heil3t das: Das Messsignal wird in mV*min. Gber die Kalibriergerade um-
gerechnet in das CO,—Volumen.

Fir die Teilproben heifdt das: die Kohlenstoffmasse des Gesamiffilters [ug/Filter] erfolgt aus
der Umrechnung der Messergebnisse von [mV*min] Gber die Kalibriergerade und der Hoch-
rechnung auf die Gesamtflache des Filters mit einem wirksamen Durchmesser von 140 mm.
Die Rufikonzentration wird spater im Bericht auf ein normiertes Luftvolumen angegeben.

Das zur Anwendung gekommene Temperaturprogramm ist in Abb. 5.1 dargestellt, der
schematische Aufbau des Ruf3analysators RA 10 M ist in Abb. 5.2 gezeigt.

5.2.1.2 Qualitatssicherung

Die Qualitatssicherung umfasst im allgemeinen umfangreiche Malinahmen, die nachfolgend
aufgelistet sind:

* Einweisung und kontinuierliche Besprechungen mit den Projektbeteiligten

* regelmalige Wartung des Messsystems

+ Kalibrierungen
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* entsprechende Behandlung und Lagerung des zu untersuchenden Materials

» die regelmafige Bestimmung von Kohlenstoff bei Leerwertfiltern der zum Einsatz gekom-

menen Quarzfaser-Filter

» die kontinuierliche Untersuchung an Teilproben eines Referenzfilters mit bekanntem Rul3-

gehalt

Die Qualitatssicherung im besonderen:

+ Es werden regelmalig Vergleichsmessungen auf der Basis von Ringversuchen mit ande-
ren Laboratorien durchgefiihrt. Mehrere Teilnahmen an Ringversuchen haben gezeigt,
dass die Kohlenstoffanalytik, wie sie im Dezernat 4.6 — Luftreinhaltung — NLO praktiziert

wird, im Vergleich gut abschneidet.

5.2.2 Chemische Analyseverfahren

Die weiteren chemischen Analysen wurden durch das Institut fir Energie- und Umwelttech-
nik e.V., IUTA, Duisburg durchgefihrt, das wiederum Unterauftrage an die Analyselaborato-
rien UCL und ALGE vergeben hat. Die Filter fir die chemische Analyse wurden auf dem ge-
samten Transportweg gekihlt (< 20°C), um das Verdampfen semivolatiler Verbindungen,
insbesondere von Ammoniumnitrat (NH;NO3), zu vermeiden. Die Lieferung der beprobten
Filter erfolgte in 4 Chargen, die separat auf die chemischen Inhaltsstoffe analysiert wurden.
In Tab. 5.1 sind die Methoden der chemischen Analytik fur die einzelnen Chargen zusam-
mengefasst. In Abschnitt 5.2.4 sind die Ergebnisse von Vergleichsmessungen zwischen dem
IUTA und dem NLO fiir alle Komponenten dargestellt.

Mit jeder Charge wurden auch jeweils ein Blindwertfilter pro Station und Filtermaterial (CNF
und QF) geliefert und chemisch analysiert. Es wurden also 8 Blindwertfilter pro Filtermaterial
untersucht.

Insgesamt zeigten alle Vergleiche (IUTA/NLO und IUTA/UCL sowie IUTA/ALGE) gute Uber-
einstimmungen. Die Werte aus den Doppel- und den Blindwertfilterbestimmungen bilden die
Basis fur die Berechnung der Nachweisgrenzen und der Unsicherheiten.

5.2.3 Berlicksichtigung der Blindwerte und Nachweisgrenzen

Tab. 5.2 und Tab. 5.3 geben eine Ubersicht iber die Konzentrationen der lonen und Metalle
auf den Blindwertfiltern.

Bei den Blindwerten zeigte sich bis auf die lonen CI" und NH," kein signifikanter Unterschied
zwischen den einzelnen Chargen. Die in der Tab. 5.2 und Tab. 5.3 aufgefiihrten mittleren
Blindwertkonzentrationen wurden von den Messwerten abgezogen, wobei bei der Charge 1

fur die lonen CI' und NH," die mittleren Blindwerte dieser Charge verwendet wurden.
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Rampen - Nr. 1 2 3 4 5 6 7 8
Kohlenstofffraktion oC EC
Integrationsfenster
Temperaturgradient
[°C/ min] 0 600 600 600 1500 600 400 | 1500
Temperaturniveau
[°C] 80 350 620 620 400 300 700 80
Haltezeit
[min] 0.2 1.2 1.2 0.6 0.3 0.5 0.9 | Ende
Beginn der Haltezeit
[min] 0 0.65 2.3 3.5 4.25 4.71 6.21 | 7.53
Ende der Haltezeit
[min] 0.2 1.85 3.5 4.1 4.55 5.21 711 | 7.53
Gase Helium (Inertgas ) Helium / Sauerstoff

Erklarungen:

Rampe 1 = stellt die Anfangstemperatur dar
Rampe 5+6 = wird zur Umstellung von 100 % Helium auf ein Gasgemisch von Helium
plus bis zu 20 %iger Sauerstoffzufuhr benétigt
Rampe 8 = signalisiert das Analysenende
Rampe 2,3,4 = regelt den Analysenablauf fur die Bestimmung des organischen Kohlenstoffs
Rampe 7 = regelt den Analysenablauf fur die Bestimmung des elementaren Kohlenstoffs

Abb. 5.1: Temperatur—Zeitprogramm der thermographischen Kohlenstoffanalyse fir Immis-
sionsstaubproben
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Abb. 5.2: Aufbau des Analysenmessgerates RA 10 M



Anionenbestimmung

Ammoniumbestimmung

Bestimmung der Metalle

1. Charge 1 Teilfilter a 50 mm @ 1 Teilfilter a 50 mm @ 1 Teilfilter a 50 mm @
in 5 ml Wasser geschdttelt in 5 ml Wasser geschdittelt in 10 ml Aufschluss
Bearbeitung gemal VDI 2267 (Mikrowelle, Zugabe von HF)
durch IUTA
Analyse mit IC Analyse ICP-OES fur Al, Ca, Mg, Na, K, Fe, Zn
gemal DIN EN ISO 10304 photometrische Bestimmung AAS fiur As, Cd, Sb, Mn, Cu, Pb, Ni
gemal DIN 38406 E 5* gemal VDI 2267 und VDI 2268
2. Charge UCL UCL IUTA
2 Teilfilter a 50 mm @ Einsatz des Eluates der Anionenbestimmung |2 Teilfilter a 50 mm @
in 15 ml Wasser, 15 min Ultraschall in 10 ml Aufschluss
Bearbeitung gemal VDI 2267 (Mikrowelle, Zugabe von HF)
IUTA Analyse mit IC Analyse ALGE
UCL/ALGE |gemal DIN EN ISO 10304 FIA-photometrische Bestimmung ICP-OES fir Al, Na, K, Ca, Mg, Fe, Mn, Cu, Zn
gemal DIN EN ISO 11732 ICP-MS fiir Sb, Cd, As, Pb, Ni
gemal VDI 2267 und DIN 38406 E29
3. Charge UCL UCL ALGE
2 Teilfilter a 39 mm @ Einsatz des Eluates der Anionenbestimmung |2 Teilfilter a 39 mm @
in 15 ml Wasser, 15 min Ultraschall in 10 ml Aufschluss
Bearbeitung gemal VDI 2267 (Mikrowelle, Zugabe von HF)
UCL/ALGE |Analyse mit IC Analyse
gemafd DIN EN ISO 10304 FIA-photometrische Bestimmung ICP-OES fir Al, Na, K, Ca, Mg, Fe, Mn, Cu, Zn
gemal DIN EN ISO 11732 ICP-MS fiir Sb, Cd, As, Pb, Ni
gemal VDI 2267 und DIN 38406 E29
4. Charge UCL UCL ALGE
3-4 Teilfilter a 39 mm @ Einsatz des Eluates der Anionenbestimmung |2 Teilfilter a 39 mm @
in 15 ml Wasser, 15 min Ultraschall in 10 ml Aufschluss
Bearbeitung gemal VDI 2267 (Mikrowelle, Zugabe von HF)
UCL/ALGE |Analyse mit IC Analyse

gemal DIN EN ISO 10304

FIA-photometrische Bestimmung
gemaly DIN EN ISO 11732

ICP-OES fir Al, Na, K, Ca, Mg, Fe, Mn, Cu, Zn
ICP-MS fiir Sb, Cd, As, Pb, Ni
gemal VDI 2267 und DIN 38406 E29

* Die Lésungen zur photometrischen Bestimmung waren unauffallig (nicht gefarbt)

Tab. 5.1: Methodik der chemischen Analysen der 4 Filterchargen
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cr NOs S0,” NH,"
pg/Filter pg/Filter pg/Filter pg/Filter
Mittelwert nur 1. Charge 62.5 44 .4
Mittelwert Chargen 13.4 234 27.6 3.0
(2-4) (1-4) (1-4) (2-4)
Median 12.7 21.2 30.0 1.0
STABW abs 3.7 13.2 12.8 4.4
STABW % 28 % 57 % 47 % 148 %
3fache STABW = NG 11.2 39.7 38.5 13.2
Min 10.0 10.0 10.0 1.0
Max 19.9 49.7 411 11.9
Bemerkung 1. Charge ver- 1 Ausreiler 1. Charge ver-
schieden schieden
Tab. 5.2: Blindwerte der lonenbestimmungen (Quarzfaser-Filter)
Al Ca Mg Na K Fe Mn
pg/Filter | pg/Filter | pg/Filter | pg/Filter | pg/Filter | pg/Filter | pg/Filter
Mittelwert 8.13 92.66 14.94 388.38 21.95 10.85 0.297
Median 7.26 87.45 15.12 349.72 22.43 9.37 0.199
STABW abs 3.24 14.30 3.26 87.57 10.29 4.11 0.176
STABW % 40 % 15 % 22 % 23 % 47 % 38 % 59 %
dlache STABW =1 973 42.91 9078 | 26270 | 3087 | 1234 | 0527
Min 4.84 80.66 11.29 311.53 3.31 7.29 0.13
Max 14.52 123.95 21.21 540.40 37.91 18.23 0.56
Ausreilder 1 0 0 0 0 2 1
Sh As Ni Cd Cu Zn Pb
pg/Filter | ug/Filter | pg/Filter | pg/Filter | ug/Filter | pg/Filter | pg/Filter
Mittelwert 0.020 0.124 0.655 0.012 0.489 2.840 0.084
Median 0.017 0.040 0.683 0.012 0.331 1.876 0.067
STABW abs 0.011 0.139 0.134 0.009 0.338 2.107 0.029
STABW % 53 % 112 % 20 % 74 % 69 % 74 % 34 %
Jache STABW=| 0032 | 0417 | 0401 | 0026 | 1014 | 6322 | 0086
Min 0.010 0.017 0.488 0.002 0.265 0.86 0.067
Max 0.033 0.324 0.807 0.025 1.213 6.58 0.136
Ausreilder 0 0 2 0 1 2 0

Tab. 5.3: Blindwerte der Metalle (Cellulose-Nitrat-Filter)
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Bis auf Chlorid (Tab. 5.4) liegen die mittleren Blindwerte deutlich unterhalb der (unkorri-
gierten) Messwerte der jeweiligen Charge (maximaler Anteil 39 % bei Nitrat 2. Charge). Bei
Chlorid sind teilweise hohe Anteile des Blindwertes an den bestimmten Konzentrationen auf-
getreten. Dieses liegt zum einen an dem relativ hohen Blindwert in Charge 1 und an den z.T.
sehr niedrigen Konzentrationen fur Chlorid. Bei Wetterlagen mit Luftmassen kontinentaler
Herkunft liegen die Chloridwerte haufig sehr niedrig oder unterhalb der Nachweisgrenze.

cr NO; S0~ NH,"

1. Charge Mittelwert 59 % 2% 1% 3%
Min 134 % 18 % 2% 26 %

Max 11 % 0% 0% 1%

2. Charge Mittelwert 15 % 5% 1% 0%
Min 110 % 39 % 3% 6 %

Max 1% 0 % 0 % 0 %

3. Charge Mittelwert 4% 1% 1% 0 %
Min 67 % 34 % 7% 8 %

Max 1% 0 % 0 % 0 %

4. Charge Mittelwert 3% 0% 0% 0%
Min 90 % 12 % 6 % 3%

Max 1% 0 % 0 % 0 %

Tab. 5.4: Anteil der lonen-Blindwerte an den Messwerten (Mittelwert, Minimum und Maxi-
mum) der jeweiligen analysierten Chargen

Tab. 5.5 gibt fur die Metalle eine Ubersicht tiber die Anteile der Blindwerte an den gemesse-
nen Konzentrationen in den einzelnen Chargen. Anhand der Tabelle ist zu erkennen, dass
hauptsachlich die Konzentrationsminima von Natrium und Arsen unterhalb der Blindwerte
liegen. Dies liegt an den relativ hohen Blindwerten fiir Natrium und Arsen und den teilweise
niedrigen Konzentrationen der entsprechenden Elemente in der PM10-Fraktion.

Elemente Al | Ca |Mg| Na | K |Fe|Mn|Sb| As | Ni | Cd [Cu| Zn | Pb
1. Charge |Mittelwert | 9% | 50 % |24 %| 47 % [19%| 5% | 5% |0% | 3% [23% | 7% (9% |11 %| 2%
Min 44 % (125 %|98 %|105 %63 % |27 % |23 %| 1 % (154 %| 74 % | 15 % |55 % (35 %| 7 %
Max 3% (19%|19% |27 % (9% | 1% |1% 0% | 1% |10%| 3% (3% |4% |1%
2. Charge |Mittelwert | 5% |26 % |20 %|70% |8 % |4 % | 3% [ 1% [19% [39% | 7% | 8% |10 %| 1%
Min 70 %| 90 % |48 % (111 %|32 % |45 % |35 %|28 % |104 %]|111 %|101 %|90 % |71 % |22 %
Max 1% [10% | 8% |20% (4% 2% |1%|0% | 9% [11%| 2% (3% |3%|0%
3. Charge |Mittelwert | 8 % | 40 % |28 %|68 % | 9% |4 % |4% [1% | 7% [28% | 3% |6% |6% 1%
Min 63 %| 94 % |65 %|174 %|37 %|50 % |35 %|10 %|191 %| 59 % | 21 % |49 %|68 % |12 %
Max 3% (17%19% |25% (2% | 1% |2% |0% | 2% |12% | 1% (2% |2% | 0%
4. Charge |Mittelwert | 8 % | 35 % |23 %| 56 % |10 %| 4% |4 % (1% | 7% [13% | 3% |6% |7 % 1%
Min 53 %| 94 % |90 %|[115 %|42 %|20 % |17 %|10 %[ 97 % | 40 % | 22 % |33 %|25 %| 8 %
Max 1% (12% 9% |23% 2% |1% (1% (0% | 2% | 4% | 1% |2%|3%|0%

Tab. 5.5: Anteil der Blindwerte der Metalle an den Messwerten (Mittelwert, Minimum und
Maximum) der jeweiligen analysierten Chargen
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Unter Einbezug der in Tab. 5.2 und Tab. 5.3 gegebenen Nachweisgrenzen ergeben sich die
in Tab. 5.6 fur die Elemente/Molekule aufgefuhrte Anzahl der Tage unterhalb der Nachweis-
grenze.

Tab. 5.6 zeigt, dass insbesondere bei Na und CI" nur 36 %-62 % der Werte hoher als die
Nachweisgrenzen liegen. Auch bei Arsen liegen nur 55 % (Bdsel) bzw. 59 % (Hannover) der
Werte oberhalb der Nachweisgrenze. Von den anderen Elementen liegen zumeist 90 %-
100 % der Werte oberhalb der Nachweisgrenze.

Cl' INO;|SO.2|NH, | ca|Mg | Al | Fe [ Na| K |Pb|cd| Ni |As [Mn|Sb|cu|zn

Bosel

Anzahl

<NG37OO023461621078440131010

%>NG |62 100 100 | 100 |76 |96 | 94 | 99 | 36 | 99 |100| 93 | 92 | 55 |100| 87 | 90 | 90

Hannover

Anzahl

<NG5720083005810444001213

%>NG | 41|98 100 100|922 | 97 100|100 40 | 99 |100| 96 | 96 | 59 |100| 88 | 99 | 97

Tab. 5.6: Tage unterhalb der Nachweisgrenze (von 97 Messtagen)

Tab. 5.7 gibt eine Ubersicht der Nachweisgrenzen fiir die einzelnen Elemente und Verbin-
dungen, bezogen auf ein Probevolumen von 700 m3.

cr NOz SO~ NH," Ca Mg Al Fe Na
pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3

NG 0.01 0.03 0.06 0.02 61 14 14 18 375

K Pb Cd Ni As Mn Sb Cu Zn
ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3 ng/m3

NG 441 0.12 0.04 0.57 0.60 0.75 | 0.045 1.4 9.0

Tab. 5.7: Nachweisgrenzen bezogen auf 700 m* Probevolumen

5.2.4 Qualitatssicherung Filteranalysen - Vergleich mit Daten aus anderen Projekten

Im Rahmen der Qualitatssicherung wurden mehrere Filterteile vom NLO sowie dem IUTA
e.V. auf deren Inhaltsstoffe untersucht. Dieser Vergleich soll zum einen der Qualitatssiche-
rung eines Labors dienen, aber auch eine Vergleichbarkeit des hier erhobenen Datensatzes
mit anderen qualitatsgesicherten Datensatzen gewahrleisten.

Im Rahmen einer ersten Serie von Vergleichsmessungen mit finf CN-Filtern ergaben sich
die im ersten Teil der Tab. 5.8 gezeigten Ergebnisse. Der Regressionskoeffizient R? ist ein
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Mald fur die Streuung der Messwerte. Generell liegt der Regressionskoeffizient deutlich Gber
0.9. Bei As, Sb und Pb zeigten sich jedoch deutlich niedrigere Regressionskoeffizienten und
deutliche Abweichungen in den Steigungen und den Verhaltnissen der bestimmten mittleren

Massenkonzentrationen.

Da diese Differenzen vorrangig bei den Elementen mit sehr niedrigen Massenkonzentratio-
nen bestimmt wurden und die Messwerte nahe an den jeweiligen Nachweisgrenzen liegen,
wurde eine zweite Vergleichsserie mit 10 CN-Filtern mit deutlich héherer Belegung durchge-
fuhrt. Die Ergebnisse der 2. Vergleichsreihe sind im zweiten Teil der Tab. 5.8 aufgefuhrt. Bei
dieser zweiten Reihe ergaben sich bessere Vergleichbarkeiten. Alle Regressionskoeffizien-
ten liegen Uber 0.9 und fur die Erdalkalimetalle und Aluminium bei 0.99. Sowohl bei den Stei-
gungen als bei den Massenverhaltnissen liegen fast alle Werte im Bereich um 1.0 + 0.3.

Abb. 5.3 zeigt graphisch die Vergleichbarkeit der Massenkonzentrationsverhaltnisse (IUTA
zu NLO). Firr die Elemente Cd und Cu zeigt die 2. Vergleichsserie deutlich bessere Ergeb-
nisse, wohingegen bei den Elementen As, Ni und Pb das Verhaltnis deutlich unter 1 bei etwa
0,8 bleibt. Unter Bericksichtigung, dass die hier durchgefiihrten Vergleiche fiir sehr niedrige
Konzentrationen durchgefihrt wurden und die Probenaufbereitungsschritte beinhalten, ist die
Vergleichbarkeit der Messergebnisse fir die hier gezeigten Elemente zwischen den beiden
beteiligten Laboratorien als gut bis sehr gut zu beurteilen.

Da die Analysen der Metalle der Chargen 2-4 an ein Fremdlabor (ALGE) vergeben wurden,
wurden mit diesem Labor auch Vergleichsuntersuchungen der Komplettanalysen (inkl. Auf-
schluss) durchgefiihrt. Hierzu wurden 5 belegte CN-Filter und 1 CNF-Blindwertfilter verwen-
det. Die Ergebnisse des Vergleiches sind in Tab. 5.9 zusammengefasst. Malte der Ver-
gleichbarkeit der Messungen sind der Regressionskoeffizient, die Steigung, das Verhaltnis
der Mittelwerte und die Schwankungsbreite (absolute Differenz der Doppelbestimmung divi-
diert durch den Mittelwert). Die Schwankungsbreite wird hier als Mal} der Unsicherheit der

Messwerte verwendet.

Insgesamt zeigt sich eine gute Vergleichbarkeit der Messungen. Bei Zink lagen die Messwer-
te des IUTA um 30 % hoéher als bei ALGE (Steigung und Verhaltnis ALGE/IUTA) und bei
Mangan zeigt die Steigung eine Differenz von 44 %. Letzteres liegt an dem hdchsten, expo-

nierten Messwert der Messreihe, der die Ausgleichsgerade nach oben zieht.
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X-NLO | Filter- R? Stei- Y-Achsen | Mittlere Konzen |Verhaltnis der Mittel-
typ gung abschnitt tration ng/m3 (NLO)| werte (IUTA/NLO)
Na CNF | 0.937 1.06 -8.063 1326 1.052
K CNF | 0.974 1.24 -11.531 121 1.149
Mg CNF | 0.993 1.25 -14.916 121 1.123
Ca CNF | 0.935 0.97 10.970 217 1.020
Al CNF | 0.971 1.01 4.797 28 1.185
2| As CNF* | 0.500 0.25 0.141 0.320 0.673
(%). Cd CNF* | 0.985 0.60 -0.014 0.200 0.395
" Cu CNF* | 0.990 0.77 -0.114 4.580 0.567
Fe CNF* | 0.990 1.19 -13.575 297 1.241
Mn CNF | 0.967 1.77 -2.331 6.160 1.387
Ni CNF* | 0.910 1.00 -0.328 2.020 0.830
Pb CNF | 0.724 0.61 0.556 3.800 0.757
Sb CNF | 0.328 0.66 6.617 0.88 8.180
Zn CNF | 0.992 1.36 0.594 13.00 1.401
X-NLO | Filter- R2 Stei- Y-Achsen | Mittlere Konzen |Verhaltnis der Mittel-
typ gung abschnitt tration ng/m3 (NLO)| werte (IUTA/NLO)
Na CNF | 0.993 1.156 -132.3 749 0.98
K CNF | 0.991 1.208 -14.6 147 1.11
Mg CNF | 0.991 1.243 -17.5 103 1.07
Ca CNF | 0.998 1.219 -60.3 532 1.11
Al CNF | 0.998 1.384 -10.7 173 1.32
2| As CNF | 0.908 0.851 -0.05 0.86 0.79
‘%_ Cd CNF* | 0.925 1.304 -0.02 0.20 1.21
- Cu CNF | 0.980 1.008 1.64 61.2 1.03
Fe CNF | 0.932 1.073 190.7 1050 1.25
Mn CNF | 0.963 1.174 0.30 16.2 1.19
Ni CNF* | 0.901 0.754 -0.13 2.92 0.72
Pb | CNF* | 0.903 0.893 -0.42 12.3 0.85
Sb CNF | 0.970 0.921 0.03 11.5 0.94
Zn CNF | 0.963 1.326 -13.3 42.4 1.01

*: Ein AusreilRer der 10 Messwerte wurde bei den Berechnungen nicht bericksichtigt.

Tab. 5.8: Geometrische und arithmetische Ergebnisse der Vergleichsmessungen fir Metalle
(Ergebnisse bezogen mit NLO-Messwerten auf der X-Achse)
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Abb. 5.3: Massenkonzentrationsverhaltnisse der 1. und 2. Vergleichsmessungen
X- |Filter-| R2 Stei- | Y-Achsen- | Mittlere Konzen- [Verhaltnis der| Schwan- Bemer-
IUTA| typ gung | abschnitt tration ng/ms3 Mittelwerte |kungsbreite kung
(IUTA) (ALGE/IUTA)

Na 1 1.00 | 1.05 16.448 886 1.07 6.7 %
K 2 1.00 | 1.03 -6.649 342 1.01 4.5 %
Mg 3 0.99 | 0.95 -4.673 92 0.90 79 % ohne BW
Ca 4 097 | 1.20 -54.195 314 1.03 7.4 %
Al 5 0.99 | 0.88 -2.293 190 0.86 15.2 % ohne BW
As 6 1.00 | 1.13 -0.762 4.5 0.96 52.7 %
Cd 7 099 | 1.16 -0.189 1.1 0.99 17.4 %
Cu 8 0.99 | 0.84 1.198 16 0.92 10.5 %
Fe 9 1.00 | 1.10 -41.306 446 1.01 4.6 % ohne BW
Mn 10 0.98 | 1.44 -3.919 11 1.09 8.1% ohne BW
Sb 11 0.76 | 1.06 -0.686 55 0.93 16.1 %
Ni 12 0.89 | 0.86 0.568 3.2 1.04 16.1 %
Zn 13 096 | 0.73 -2.779 113 0.71 334 % ohne BW
Pb 14 1.00 | 0.95 2.310 22 1.05 11.8 %

Tab. 5.9: Korrelationen und arithmetische Ergebnisse der Vergleichsmessungen fir die Me-
talle (Ergebnisse bezogen auf IUTA-Messwerte auf der X-Achse)
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Tab. 5.10 zeigt die Vergleichbarkeit der Messungen der lonen zwischen dem IUTA und NLO
basierend auf Doppelbestimmungen von 5 verschiedenen Filtern. Insgesamt zeigt sich eine
gute Vergleichbarkeit der Messwerte.

X-NLO | Filtertyp R2 Stei- | Y-Achsen- | Mittlere Konzentration | Verhaltnis der Mittel-
gung | abschnitt pug/m3 (NLO) werte (IUTA/NLO)
cr QF 0.999 | 0.90 0.27 0.67 1.30
NO;’ QF 0.999 | 1.01 -0.03 1.92 1.00
S0,” QF 0.994 | 1.05 -0.19 2.82 0.99
NH," QF 0.999 | 0.83 0.04 2.30 0.87

Tab. 5.10: Korrelationen und arithmetische Ergebnisse der Vergleichsmessungen fur die
lonen (Ergebnisse bezogen auf NLO-Messwerte auf der X-Achse)

Tab. 5.11 gibt eine Ubersicht tiber die Ergebnisse der Doppelbestimmungen zwischen IUTA
und UCL. Auch hier zeigt sich eine gute Ubereinstimmung der Messwerte. Hierbei liegen die
Schwankungsbreiten als Mal} der Unsicherheit der Messwerte zwischen 4 % und 17 %
(Chlorid nicht bertcksichtigt, da nur ein Wert oberhalb der Nachweisgrenze).

v-Achsen- Verhéltnis der Schwan-
X-IUTA Filtertyp R2 Steigung . Mittelwerte .
abschnitt (UCL/IUTA) kungsbreite
Cr QF 1 Messwert > NG 1,01 1,1 %
NO; QF 0.90 0.90 -0.002 0.89 12.8 %
SO~ QF 0.96 1.04 0.011 1.10 16.8 %
NH," QF 1.00 0.99 0.005 1.01 4.4 %

Tab. 5.11: Korrelationen und arithmetische Ergebnisse der Vergleichsmessungen flur die
lonen (Ergebnisse bezogen auf IUTA-Messwerte auf der X-Achse)

Die Schwankungsbreiten bei den Doppelbestimmungen zwischen NLO und IUTA lagen bei
5 % (SO4%), 5 % (NO53), 16 % (NH,") und 31 % (CI).

Basierend auf den in diesem Abschnitt dargestellten Werten wird die Unsicherheit aller
Messwerte mit + 20 % des Messwertes angegeben.
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5.3 Optische Partikelzahler
5.3.1 Beschreibung Optische Partikelzahler

Neben der Bestimmung der Massenkonzentrationen von PM10 und nachfolgender Filterana-
lysen wurden Untersuchungen zur Partikelanzahlkonzentrationsverteilung (Anzahl Parti-
kel/dm?) durchgefuihrt. Fir diesen Teil der Untersuchung zeichnet das Institut fir Verfahrens-
technik und Dampfkesselwesen der Universitat Stuttgart verantwortlich. Zum Einsatz kamen
hierbei Optische Partikelzahler, die in insgesamt 15 Kanalen ein Partikelgré3enspektrum von
0.3 ym bis > 10 ym umfassen. Dies ist der im allgemeinen bei Immissionsmessungen inte-
ressante Bereich, der zur Beschreibung der Massenkonzentrationen wie PM2.5 und PM10
relevant ist. Tab. 5.12 zeigt den PartikelgréRenbereich der Kanale. Soweit nicht explizit be-
zeichnet, erfolgt die Angabe der Partikelkonzentrationen der Optischen Partikelzdhler als
Partikelanzahlkonzentration pro dm? (Luftvolumen).

Kanal 1 2 3 4 5 |6 |7 |8 9 10 |11 |12 |13 |14 |15

untere Grenze (um) |03 |04 |05 |0.65 |08 10|16 |20 |3.0 (4050 |75|10 |15 |20

obere Grenze (um) 04 |05 |(065(/08 |1.0|16(20(3.0 (4.0 (5075|110 |15 |20 |30

Tab. 5.12: PartikelgréRenkanale der eingesetzten optischen Partikelzahler

Das Messprinzip der Optischen Partikelzahler beruht auf dem Prinzip der Streulichtmessung
am Einzelpartikel. Die Partikel gelangen einzeln in ein intensiv beleuchtetes Messvolumen.
Als Lichtquelle zur Erzeugung des Messvolumens wird eine Laserdiode verwendet. Der das
Messvolumen durchquerende Partikel erzeugt ein Streulicht, das in einem bestimmten Win-
kel von einer Empfangerapertur gesammelt und auf einen Detektor geleitet wird. Die Intensi-
tat, mit der das Streulicht auf den Detektor trifft, ist ein MaR fur die PartikelgroRe. Die Anzahl
der Streulichtimpulse — bei bekanntem Probevolumenstrom — gibt eine Aussage uUber die
Partikelanzahlkonzentration. Abb. 5.4 zeigt das Prinzip eines optischen Partikelzahlers.

Aerosolzufihrung

Messkammer | l |

°| Mess-

) volumen
Lichtquelle

Absaugung u(t)

Verstarker

Abb. 5.4: Prinzipskizze eines optischen Partikelzéhlers nach Fissan (1998)
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5.3.2 Qualitatssicherung — Optische Partikelzahler

Es kamen zwei baugleiche Optische Partikelzahler der Fa. Grimm zeitparallel zum Einsatz.
Zur Qualitatssicherung der Daten, die mit Hilfe der optischen Partikelzahler erfasst wurden,
erfolgten jeweils zwei Qualitatssicherungs-Messphasen, direkt vor sowie direkt nach den
Intensivmessphasen (Beschreibung der Intensivmessphasen s. Kap. 6). Zur Durchfiihrung
der Qualitatssicherung wurde jeweils einer der beiden optischen Partikelzahler als Referenz-
gerat verwendet und die Werte des anderen optischen Partikelzéhlers damit verglichen.

Eine Qualitatssicherungs-Messphase erfolgte als eine Vergleichsmessung an einem Stand-
ort Uber einen Zeitraum von mehreren Tagen. Diese Vergleichsmessungen dienten dazu,
etwaige Abweichungen der Partikelgrof3enkanéle der optischen Partikelzahler Uber die Bil-
dung von Korrekturfaktoren abzugleichen, sowie den Vertrauensbereich bzw. die Messunsi-
cherheit festzulegen, um spater die Differenzen der optischen Partikelzéhler an den ver-
schiedenen Standorten miteinander vergleichen zu kdnnen.

Im allgemeinen wurden nicht alle Partikelgré3enkanale einzeln betrachtet, sondern zur bes-
seren Veranschaulichung drei Partikelgrof3enklassen gebildet. Die Festlegung der Partikel-
gréRenklassen ist in Tab. 5.13 zusammengefasst.

PartikelgréRenklasse Lklein® , mittel” »grofd”
von (in ym) 0.3 0.5 2.0
bis (in um) 0.5 2.0 10.0

Tab. 5.13: Zusammenfassung der PartikelgroRenkanale der optischen Partikelzahler in
PartikelgroRenklassen

Die nachfolgenden Abbildungen 5.5 bis 5.10 zeigen die Korrelationen zwischen den ver-
wendeten Messgeraten fir die verschiedenen Qualitatssicherungsphasen und Partikel-
gréRenklassen.
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Abb. 5.5: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzadhlern wahrend der Qualitats-
sicherungsphase im April 2002 fiir kleine Partikel (30-Minuten-Mittelwerte, N=128)
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Abb. 5.6: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzidhlern wahrend der Qualitats-

sicherungsphase im April 2002 fir mittlere Partikel (30-Minuten-Mittelwerte,
N=128)
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Abb. 5.7: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzidhlern wahrend der Qualitats-
sicherungsphase im April 2002 fur grof3e Partikel (30-Minuten-Mittelwerte, N=128)
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Abb. 5.8: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzahlern wahrend der Qualitats-

sicherungsphase im August 2002 fur kleine Partikel (30-Minuten-Mittelwerte,
N=128)
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Abb. 5.9: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzahlern wahrend der Qualitats-
sicherungsphase im August 2002 fur mittlere Partikel (30-Minuten-Mittelwerte,
N=128)
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Abb. 5.10: Korrelation zwischen den beiden optischen Partikelzahlern wahrend der Quali-

tatssicherungsphase im August 2002 fur groRe Partikel (30-Minuten-Mittelwerte,

N=44)
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Die verwendeten Optischen Partikelzahler in der Intensivmessphase April 2002 sind nicht

identisch mit den in der Intensivmessphase August 2002 verwendeten Geraten. Anhand der

in Abb. 5.5 bis Abb. 5.10 dargestellten linearen Regressionsgeraden und Bestimmtheitsma-

Re fur die verschiedenen Qualitatssicherungsphasen und Partikelgréf3enklassen lassen sich

folgende Aussagen treffen.

1.

Das Bestimmtheitsmal zwischen zwei Geraten und der PartikelgroRenklassen ,kleine
Partikel* und ,mittlere Partikel” ist sehr gut (R? > 0.99).

Das Bestimmtheitsmal fir ,grol3e Partikel“ zeigt ebenfalls sehr gute Ergebnisse fr
die Qualitatssicherung, die der ersten Intensivmessphase (R? = 0.98) zuzuordnen ist.
Das Bestimmtheitsmal fir die Qualitatssicherung zur zweiten Intensivmessphase be-
tragt jedoch nur R? = 0.83.

Die Steigung fur ,kleine Partikel zeigt gute Ergebnisse (QS April: y=0.89x; QS Au-
gust: y=1.00x) die auch nach dem Gerateabgleich (Faktorisierung des Vergleichsge-
rates zum Referenzgerat) Vergleiche zwischen den beiden Intensivmessphasen zu-

lassen.

Die Steigung fur ,mittlere Partikel“ zeigt befriedigende Ergebnisse, wahrend die Stei-
gung fur ,groRe Partikel vor allem in der Qualitatssicherungsphase August deutlich
von der idealen Steigung (y=1.00x) abweicht. Quantitative Vergleiche zwischen den
beiden Intensivmessphasen fir mittlere und groRe Partikel sind daher nicht belastbar,
so dass hier lediglich Tendenzen und qualitative Vergleiche durchgefuhrt werden

konnen.
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6 DURCHFUHRUNG DER MESSUNGEN

Der Messzeitraum erstreckte sich Uber ein Jahr, vom 01.04.2002 bis 31.03.2003, um eine
komplette Vegetationsperiode zu erfassen. An den beiden beschriebenen Standorten in Bo-
sel (BLWW) und Hannover (HRSW) erfolgten Messungen mit jeweils zwei DIGITEL mit je-
weils unterschiedlicher Filterbestlickung, wie in Kap. 5 beschrieben. Ergédnzend zu diesen
Messungen wurden an beiden Standorten wahrend zweier Intensivmessphasen optische
Partikelzahler eingesetzt, um Informationen zur Anzahl und GréRRe der Partikel zu erhalten.

6.1 Filterauswahl

Wahrend des Messzeitraums wurden Tageswerte gemessen. Alle wahrend des Jahres er-
fassten Filterproben wurden gravimetrisch ausgewertet. Aus diesen Proben wurden 100 Fil-
ter pro Messgerat ausgewahlt fir die chemische Analyse. Dabei wurden 60 Proben Uber-
durchschnittlich hoher Belastung und 40 Proben mit niedriger bis mittlerer Belastung ausge-
wahlt.

Bei den 60 Proben mit hoher Belastung wurde darauf geachtet, dass Proben mit Gleichgang
zwischen den beiden Stationen Bdsel und Hannover und auch solche mit grofien Unter-
schieden zwischen den Stationen enthalten waren. Weiterhin wurde darauf geachtet, dass
auch alle Wochentage reprasentativ vertreten waren.

6.2 Intensivmessphasen - Optische Partikelzahler

Zu Beginn und nach der Halfte der Projektlaufzeit wurden zu weiteren Sensitivitatsbetrach-
tungen Messungen mit Optischen Partikelzahlern durchgefiihrt. Die Optischen Partikelzahler
wurden an den Messstationen Bosel (BLWW) und Hannover (HRSW) in der Nahe der High-
Volume-Sampler aufgestellt, die Messungen an beiden Stationen zeitgleich durchgefihrt. Als
Resultate erhielt man hoch zeitaufgeldste Daten Uber die Partikelanzahlkonzentrationen und
-groRenverteilungen im Bereich von 0.3 bis 10 ym. Die Zeitraume der Intensivmessphasen
sind in Tab. 6.1 dargestellt.

Messphasenbezeichnung Messzeitraum
Intensivmessphase April 2002 26.04.-24.05.2002
Intensivmessphase August 2002 16.08.-30.08.2002

Tab. 6.1: Zeitraume der Intensivmessphasen, an denen an den Standorten Hannover
(HRSW) und Bésel (BLWW) zeitgleich die PartikelanzahlgréRenverteilungen mit-
tels Optischer Partikelzahler erfasst wurde
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7 MESSERGEBNISSE

7.1 Meteorologie

An den Stationen in Bésel (BLWW) und in Hannover (HRSW) wurden wahrend des Betrach-
tungszeitraums vom 1.4.2002 bis 31.3.2003 Windmessungen durchgefiihrt. Die jeweils ge-
messenen Windverteilungen sind in Abb. 7.1 und Abb. 7.2 dargestellit.

Die beiden erfassten Windverteilungen unterscheiden sich. Wahrend in Bosel Winde aus
Sud-Sudwest und Ost-Sudost vorherrschen, ergeben sich fur Hannover vorwiegend Winde
aus West bis West-Nordwest und aus Ost-Sudost. Die mittlere Geschwindigkeit in Bosel lag
bei 2.2 m/s in 10 m Uber Grund, in Hannover bei 3.4 m/s in 42 m tGber Grund bzw. 10 m Uber
Dach.

7.2 PM10-Massenkonzentrationen

An den beiden Stationen Bdsel (BLWW) und Hannover (HRSW) wurden die Filterbeladun-
gen als Tagesmittelwerte gravimetrisch ausgewertet. Nachfolgend sind diese Ergebnisse
sowie der Vergleich mit anderen Stationen aufgezeigt. Ergénzend folgt eine Gegenuberstel-
lung der gemessenen, gravimetrisch bestimmten Filterbeladungen mit radiometrischen Er-
gebnissen (Beta-Staubmonitore FH62 IN).

7.2.1 PM10-Konzentrationen in Bdsel

An der Station Bdsel (BLWW) wurden zeitgleich zwei Digitel in ca. 3 m Héhe mit unterschied-
lichem Filterbesatz betrieben und anschlieBend gravimetrisch ausgewertet. Abb. 7.3 oben
zeigt den Verlauf der gemessenen Massenkonzentrationen wahrend des Messjahres fur die
Cellulosenitrat- und die Quarzfaser-Filter. In Abb. 7.3 unten sind die Werte gegeneinander
aufgetragen. Die gute Ubereinstimmung ist an der berechneten Steigung (0.97) und dem
BestimmtheitsmaR (R? = 0.99) zu erkennen. Die ermittelten JahreskenngréRen fiir den Un-
tersuchungszeitraum vom 01.04.2002 bis 31.03.2003 sind in Tab. 7.1 zusammengefasst.

7.2.2 PM10-Konzentrationen in Hannover

An der Station Hannover (HRSW) wurde mit zwei Digitel auf dem Dach des NLO-Geb&udes
in ca. 34 m Hohe (bezogen auf Strallenniveau) ebenfalls mit unterschiedlichem Filterbesatz
die PM10-Konzentration gemessen. In Abb. 7.4 oben ist der zeitliche Verlauf der Konzentra-
tionen fiir beide Filtertypen dargestellt. Es zeigt sich auch hier eine gute Ubereinstimmung
der beiden Zeitreihen. Die in Abb. 7.4 unten dargestellte Korrelation zeigt eine Steigung von
0.97 bei einem BestimmtheitsmaR R? von 0.97. Die berechneten JahreskenngréRen sind in
Tab. 7.1 zusammengefasst.
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Die Jahresmittelwerte bezogen auf den Untersuchungszeitraum liegen an beiden Stationen
unter dem Grenzwert von 40 pg/m®. Die Anzahl der Uberschreitungen der zulassigen Tages-
mittelwerte (bezogen auf Tagesmittelwert > 50 pg/m®) liegt dahingegen mit 45 in Hannover
und 44 in Bosel deutlich tiber den zuldssigen 35 Uberschreitungen.

Die ermittelten Jahresmittelwerte fir die einzelnen Filtertypen unterscheiden sich in Bdsel
und in Hannover praktisch nicht. Die Mittelwerte aus beiden Filtermaterialien stimmen bezo-
gen auf den Jahresmittelwert an beiden Standorten gut Uberein. Anhand von Aufzeichnun-
gen wurden Ergebnisse, die bei gestdértem Betrieb angefallen sind, als auch solche, die bei
einem nachgeschalteten Plausibilitatstest auffallig waren, aus dem jeweiligen Datenkollektiv

entfernt.

Hannover (HRSW) Bosel (BLWW)
DIGI 1 DIGI 2 Mittel- DIGI 1 DIGI 2 Mittel-

wert wert
Jahresmittelwerte: 31.8 31.8 32 30.3 30.3 30
Anzahl Uberschrei- 45 44
tungen von 50 pg/m?®
Min.-Wert: 7.5 8.3 8 6.6 6.4 7
Max.-Wert: 139.9 130.2 135 132.4 124.0 128

Tab. 7.1: Jahreskennwerte fur den Zeitraum 01.04.2002 bis 31.03.2003

7.2.3 Vergleich PM10-Massenkonzentrationen in Bésel und in Hannover

Der Vergleich der aus beiden Filtertypen gemittelten Jahreszeitreihen flr die Stationen Bosel
(BLWW) und Hannover (HRSW) ist in der Abb. 7.5 oben gezeigt. Es ergibt sich flir beide
Stationen ein optisch ahnliches Bild, die Spitzenwerte treten an beiden Stationen nahezu
gleichzeitig auf. In Abb. 7.5 unten sind die Korrelationen zwischen beiden Stationen darge-
stellt. Die berechnete Steigung aus einer linearen Regression ergibt sich zu 0.85 bei einem
Offset von 3.34, das BestimmtheitsmaR R? liegt bei 0.76. Die Ahnlichkeit der Zeitreihe zeigt
den grofien Einfluss der Meteorologie auf die Varianz der PM10-Massenkonzentrationen.
Die Frage, ob die erhdhten PM10-Massenkonzentrationen hauptsachlich auf sekundar gebil-
dete Partikel, und damit eventuell auf fernliegende Emittenten zurlckfihrbar sind, oder auf
primare Partikel eher lokalen Ursprungs zurtickgefihrt werden kénnen, ist mit Hilfe der che-
mischen Zusammensetzung wahrend dieser Zeitraume in Kombination mit der Betrachtung
von Ruckwartstrajektorien zu klaren.
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7.2.4 Vergleich PM10-Massenkonzentrationen mit anderen Stationen

Aufgrund der Ergebnisse des Vergleiches der Stationen Bésel (BLWW) und Hannover
(HRSW) und des ahnlichen Verlaufs der Zeitreihen wurde anhand weiterer Stationen Uber-
pruft, ob diese ahnlichen Verlaufe auch an anderen Stellen Bestatigung finden. Herangezo-
gen wurden die durch das Umweltbundesamt betriebenen Stationen Bassum und Waldhof,
zwei Messstellen aus den Niederlanden, gekennzeichnet mit den Nummern NL 722 (Eiber-
gen) und NL 929 (Valthermond) und weitere Messstationen des LUN. Es sei hier angemerkt,
dass die kontinuierlich erfassten Daten der niederlandischen Stationen mit einem Faktor 1.33
korrigiert sind. Die gleiche Vorgehensweise wird im LUN-System angewandt. Im Anhang B
wird die gleichmaRige PM10-Belastung des westlichen und mittleren Bereiches Niedersach-
sens ausfuhrlich dargestellt.

Als Station, die eine Aussage uber die Hintergrundbelastung geben konnte, da sie in gerin-
gerem Male durch anthropogene Quellen belastet ist, wurde die Station Jadebusen in Wil-
helmshaven gewahlt. Wahrend des Zeitraumes April 2002 bis Marz 2003 betrug die grof3fla-
chige PM10-Belastung in Niedersachsen 30 bis 33 pg/m® und an der Station Jadebusen
26 ug/m?3. Als Mittel Gber die letzten vier Jahre kann man einen Wert von ca. 30 ug/m? als
mittlere PM10-Belastung fir Niedersachsen angeben und 23 ug/m? fir den Bereich Jadebu-
sen (LUN-Jahresberichte 2000, 2001, 2002).

Somit kann in einem ersten Ansatz der Anteil zur PM10-Belastung der Quellen der naheren
Umgebung fir Bésel und Hannover auf ca. 4 ug/m?® bis 7 ug/m?* abgeschatzt werden. Diese
Werte entsprechen ca. 13% bis 22% bezogen auf die jeweiligen Jahresmittelwerte. Auf die-
sen Wertebereich der PM10-Belastung kann durch Minderungsmaf3nahmen in der naheren
Umgebung Einfluss genommen werden. Ungefahr 80 % der Feinstaubbelastung sind nach
dieser Abschatzung auf Uberregionale Einflisse zurtckzufihren.

Zur Umsetzung der EU-Richtlinien zur Luftqualitat ist es notwendig, bei Uberschreitung von
Grenzwerten den lokalen/regionalen Beitrag abzuschatzen. Eine der Methoden zur Bestim-
mung dieses Beitrages stellt der Vergleich mit einer ausreichend nahe gelegenen, geringer
belasteten Station dar, die Ublicherweise als sogenannte Hintergrundstation bezeichnet wird.
Wie in Anhang B begriindet, wird als Hintergrundsstation fir den Raum Westliches Nieder-
sachsen und fiir die Komponente Feinstaub PM10 die LUN-Station Jadebusen in Wilhelms-

haven herangezogen.
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7.2.5 Vergleich gravimetrische und radiometrische Ergebnisse

An den beiden Stationen in Bésel (BLWW) und in Hannover (HRSW) wurden neben den
gravimetrischen Messungen auch PM10 Messungen mit Beta-Staubmonitoren FH62 IN
durchgefuhrt. Im Sinne der Qualitatssicherung wurde ein Vergleich der Ergebnisse mit bei-
den Messmethoden dokumentiert. Abb. 7.6 zeigt die Ergebnisse fir beide Stationen. Die mit
den Beta-Staubmonitoren gewonnenen PM10-Werte beinhalten keinerlei empirische Fakto-
ren. An der Station Bdsel stimmen die mit dem Beta-Staubmonitor erfassten Werte und die
gravimetrisch ermittelten Werte sehr gut miteinander Uberein. In Hannover lagen die mit den
Beta-Staubmetern ermittelten Werte deutlich unter den Werten aus der Gravimetrie. Das
Bestimmtheitsmal? lag in beiden Fallen bei ca. 0.95. Es ist hier anzumerken, dass die zu
vergleichenden Messsysteme in Hannover im Abstand von ca. 20 m aufgestellt waren. Loka-
le Einflisse aufgrund der Gebaudegeometrie kénnen nicht ausgeschlossen werden. Sonsti-
ge mdgliche Erklarungen fir die Unterschiede an beiden Stationen liegen derzeit noch nicht
vor. Der Anhang B enthalt weitere Auswertungen zu dieser Fragestellung unter besonderer
Bericksichtigung der Messunsicherheiten.

7.2.6 Zusammenfassende Anmerkungen

Die Vergleiche zwischen den Stationen zeigen deutliche Zusammenhange auf, die Hinweise
auf Uberregionale Einfliisse, insbesondere der Meteorologie, liefern. Nahe liegende Korrela-
tionen zwischen den gemessenen PM10-Werten mit lokalen meteorologischen Grélen wie
z.B. Windrichtung, Windgeschwindigkeit, Feuchte, Niederschlag, Temperatur zeigten keine
eindeutigen Zusammenhange. Exemplarisch zeigt Abb. 7.7 die Abhangigkeit der gemesse-
nen PM10-Konzentrationen in Bésel von der Windrichtung und der Windgeschwindigkeit. Bei
Anstromung aus Ost und Nord-Nordwest wurden zwar die hdochsten Werte gemessen, die
Streubreite ist aber sehr grol3.

In einer Studie von Bachlin et al. (2003) wurde gezeigt, dass der PM10-Anteil des Verkehrs
fur eine Verkehrsmessstelle in der Géttinger Stral3e in Hannover (Station HRVS in Abb. 4.3
in unmittelbarer Nahe der Station Hannover (HRSW)) bei ca. 35 % an den dort gemessenen
PM10-Konzentrationen betragt. An der Station Jadebusen als Hintergrundstation wurde als
mittlerer Wert wéhrend des Untersuchungsjahres 26 ug PM10/m® gemessen. An der Station
Hannover (HRSW) {iber Dach wurden im gleichen Zeitraum 32 ug PM10/m® gemessen. Dies
bedeutet, dass die Uber Dach gemessenen Konzentrationen zu ca. 80 % aus der grol3rau-
migen Hintergrundbelastung resultieren. Somit wirden sich, bezogen auf die Verkehrsmess-
stelle, ca. 50 % als Anteil aus der gro3rdumigen Hintergrundbelastung ergeben, die verblei-
benden 15 % konnen als Zusatzbelastung aus dem Raum Hannover betrachtet werden.
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Eine Bestatigung der obigen Aussagen liefert das FUE-Vorhaben MODMESS (Jakobs et al.,
2004), bei dem modellgestitzte Analysen der PM-Messungen an den Stationen Bdsel
(BLWW) und Hannover (HRSW) durchgefiihrt werden. Es wurden dort einzelne Episoden
nachgerechnet und flachenhaft Bilder fir ganz Europa geliefert. Exemplarisch wurde der
Zeitraum 08.12.2002 bis 18.12.2002 graphisch dargestellt. Aus den dort gezeigten Abbildun-
gen ist die grofRraumige Ausdehnung der PM10-Belastungen zu erkennen.

7.3 Analyse der Inhaltsstoffe

7.3.1 Mittlere Massenkonzentrationen und Zeitreihen

Die PM10-Fraktionen der beprobten Filter wurden auf lonen und auf Elemente analysiert.
Tab. 7.2 und Tab. 7.3 geben die Kennzahlen der chemischen Inhaltsstoffe und der PM10-
Massenkonzentrationen fiir die Stationen Hannover (HRSW) und Bésel (BLWW) wieder. Alle
im folgenden aufgeflihrten Werte beziehen sich immer nur auf die Filter, die auch chemisch
analysiert worden sind.

Abb. 7.8 zeigt exemplarisch die Zeitreihen von PM10, EC, NO3; und Fe flr die beiden Stati-
onen Bosel (BLWW) und Hannover (HRSW). Die Zeitreihen von EC und Nitrat zeigen einen
ahnlichen Verlauf wie die PM10-Massenkonzentrationen der jeweiligen Station. Fur Eisen ist
diese Korrelation nicht so ausgepragt.

Auch zwischen den Stationen zeigen sich sehr ahnliche Konzentrationsverlaufe mit nur ein-
zelnen Tagen oder kurzen Perioden, bei denen unterschiedliche Konzentrationsverlaufe zu
erkennen sind.

Abb. 7.9 stellt grafisch das Verhaltnis der einzelnen Komponenten zwischen Bdsel (BLWW)
und Hannover (HRSW) dar. Dieser Vergleich der Mittelwerte zeigt deutlich héhere Konzen-
trationen an CI', NOs” und NH," fiir Bosel, gleiche Konzentrationsniveaus fir Na, K, S0,% und
Mg, sowie hdhere Konzentrationen der anderen Inhaltsstoffe fir Hannover.

Der Vergleich der Stationen Hannover (HRSW) zu Bésel (BLWW) zeigt unter der Annahme,
dass die Messstation in Hannover den stadtischen Hintergrund widerspiegelt, dass etwa
33% der Nitrat- und 28% der Ammoniummassenkonzentration aus Emissionen im Umkreis
der Station in Bdsel zu erklaren sind. Die erhdhten Ammoniumkonzentrationen in Bdsel sind
wahrscheinlich auf Emission von Ammoniak und Bindung des Ammoniaks an Anionen (NOg’,
S0,?; siehe auch lonenbilanz in Hannover) zurtickzufiihren. Die erhéhten Nitratkonzentratio-
nen in Bosel konnen entweder auf Emissionen aus der Landwirtschaft oder erhdhte Umsatz-
raten von NOy zu Nitrat mit anschlielender Neutralisierung durch Ammoniak (NH;) zurlick-
geflhrt werden. Dass Ammoniak Einfluss auf Bildungsraten von sekundaren Partikeln hat,
zeigen Arbeiten von Tursic et al. (2003), Behra et al. (1989) und Hermann et al. (2000).
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PM10 | OC EC Cl" | NOy | SO, | NH," | Ca Mg Al
pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 ng/m3 | ng/m3 | ng/m3

Mittelwert| 41 6.3 41 0.08 4.7 7.2 29 358 75 180

Median 35 5.7 3.2 0.01 1.6 6.0 2.0 265 65 108

025 | o4 | 40 | 17 | 001 | 04 | 35 | 08 | 139 | 4 55
Perzentil
075

50 | 79 | 50 | 005 | 65 | 93 | 38 | 492 | 98 | 250
Perzentil
0.904
S0t | 77 104 | 89 0414 | 123 142 | 75 | 827 | 149 | 455

Fe Na K Pb Cd Ni As Mn Sbh Cu Zn
ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m?3

Mittelwert| 580 430 313 20.6 | 0.52 4.0 22 14.6 3.6 16.1 57.8

Median 538 199 255 13.2 | 0.29 3.1 0.9 13.2 3.3 15.3 | 43.6

025 | 378 | 495 | 161 | 74 047 | 18 | 03 | 83 16 | 99 | 293
Perzentil
075 | 784 | 600 | 404 | 257 062 | 53 | 19 | 204 53 | 209 | 67.5
Perzentil
0.904

| 983 | 1105 | 627 | 504 | 149 | 77 | 61 | 264 | 73 | 281 | 126.3
Perzentil

Tab. 7.2: Kennzahlen der chemischen Inhaltsstoffe fur die Station Hannover (HRSW)

PM10 | OC EC Ccr NO; | SO~ | NH," Ca Mg Al
pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 pg/m3 ng/m3 | ng/m3 | ng/m3

Mittelwert| 39 5.7 3.4 0.53 7.0 7.2 4.0 187 72 140

Median 35 5.1 2.8 0.21 2.8 6.3 2.8 144 61 91

025 | 25 | 35 | 13 | 001 | 04 | 34 | 14 | 66 | 38 | 38
Perzentil
075

| 47 | 69 | 39 | 075 | 107 | 96 | 58 | 248 | 102 @ 218
Perzentil
0904 | 59 | 102 | 64 | 146 | 162 | 123 | 89 | 425 | 134 | 329
Perzentil

Fe Na K Pb Cd Ni As Mn Sb Cu Zn
ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m3 | ng/m?3

Mittelwert| 229 433 315 155 | 047 3.4 1.8 8.1 1.4 5.6 46.7

Median 208 198 232 116 | 0.32 2.2 0.7 7.2 1.3 5.1 40.7

0.25
525 | 98 | 192 | 135 | 53 015 | 14 03 | 41 | 06 24 | 206
075 | 335 | 553 | 439 | 202 056 | 38 | 16 | 108 19 | 75 | 63.3
Perzentil

0.904 445 | 1096 | 578 | 330 | 111 | 88 | 42 | 155 | 31 | 113 | 916
Perzentil : . - . . . . .

Tab. 7.3: Kennzahlen der chemischen Inhaltsstoffe fir die Station Bésel (BLWW)
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Abb. 7.8: Beispiele von Zeitreihen, PM10, EC, NO3 und Fe
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Abb. 7.9: Verhaltnisse der einzelnen Komponenten zwischen Bésel (BLWW) und Hannover
(HRSW)

7.3.2 lonenbilanz NO3, SO,*, NH,"

Abb. 7.10 zeigt die lonenbilanzen fur Hannover (HRSW) und Bésel (BLWW) fir die Verbin-
dungen NOj, S0,% und NH,". Fiir Bosel zeigt sich eine fast ausgeglichene lonenbilanz, wo-
hingegen fiir die Station in Hannover ein etwa 16%iger Uberschuss an Anionen vorhanden
ist. Die Korrelationen sind sehr gut ausgepragt. Eine Erklarung fur die ausgeglichene lonen-
bilanz von Bdsel kénnten die nahegelegenen Quellen an Ammoniak sein.

7.3.3 Chemische Zusammensetzung von PM10

Fir die Berechnungen der chemischen Zusammensetzungen wurden die Metalle in ihre ent-
sprechenden Oxide und der organische Kohlenstoff in ,Organic Matter OM umgerechnet.
Abb. 7.11 zeigt den Vergleich der chemischen Zusammensetzung zwischen den beiden Sta-
tionen fir Tage mit PM10 Massenkonzentrationen > 50 pyg/m3. Abb. 7.12 und Abb. 7.13
zeigen die mittleren sowie die PM10-Massenkonzentrationsabhangigen chemischen Zusam-
mensetzungen zusammengefasst fir die Stationen Bdsel und Hannover. Eine Zusammen-
fassung der Abb. 7.12 und Abb. 7.13 ist in Tab. 7.4 gegeben. Es zeigt sich, dass insbeson-
dere der prozentuale Anteil der lonen und von EC mit steigenden PM10-Massenkonzen-
trationen ansteigt, wohingegen die prozentualen Anteile von OM (OC mal 1.4, organisches
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Material), den Erdkrustenelementen Ca+Al, den Seesalzkomponenten Na+Mg sowie der

Metalle abnehmen.
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Abb. 7.10: lonenbilanzen (NO3, SO, NH,") fur die Stationen Bésel und Hannover

Bdsel, > 50 pg/ms3

Fe:Oz MeO Rest
Al,040,6% 0,3% 13,7%

2- NO3-
19,1% 22,3%

EC
10,1%

oM
18,4%

Hannover, > 50 pg/ms3

Rest
23,6%

MeO

0,4%
Fe,0O3 °

1,5%

EC
11,4%

oM
18,8%

Al,O3
0,8%
Ca
0,7%

K /4
0,7% q:
Mg
Na
0,1%
0,4% cr

0,1%

NH,"
8,6%

50, NOs
17,8% 15,2%

Abb. 7.11: Gegeniiberstellung chemische Zusammensetzung fiir > 50 pg/m?® fir Bésel

(BLWW) und Hannover (HRSW)

Die Tab. 7.4 zeigt, dass Bdsel einen deutlich héheren Anteil an lonen im Vergleich zu Han-

nover, generell und insbesondere an Tagen mit Grenzwertliberschreitungen aufweist. Eine

detailliertere Untersuchung der einzelnen lonen zeigt einen Anstieg der prozentualen Anteile
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fur NH,* von 210% und 240%, fir NOs™ von 180% und 230% und fur SO,* von 120% und
110% jeweils fur Bosel bzw. Hannover. Somit sind Nitrat und Ammonium bei den lonen die
.Leitsubstanzen“ die am deutlichsten zum Anstieg der PM10-Massenkonzentrationen beitra-
gen. Die Anteile der Erdkrustenelemente und der Metalle sinken mit steigenden Massenkon-

zentrationen.

SO,“+NO3 EC oM Ca+Al Na+Mg Fe+Me
+NH,"
%-PM10 %-PM10 | %-PM10 | %-PM10 | %-PM10 | %-PM10
Bosel > 50 ug/m?3 54 % 10 % 18 % 0.8 % 0.5% 0.9%
< 30 ug/m3 34 % 6 % 24 % 1.2 % 4.7 % 1.2%
Hannover |> 50 pg/m3 42 % 11% 19 % 1.5% 0.5% 1.9%
< 30 ug/m3 26 % 8 % 28 % 2.1% 3.8% 3.6 %

Tab. 7.4: Vergleich der chemischen Zusammensetzung von PM10 bei verschiedenen Mas-

senkonzentrationen
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Abb. 7.12: Konzentrationsabhangige chemische Zusammensetzung von PM10 in Bésel

(MeO: Metalle als Oxide)
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7.3.4 Element-/Molekilkonzentrationsdifferenzen von Bdsel und Hannover

In der Abb. 7.14 werden exemplarisch die Differenzen der Massenkonzentrationen der Ele-
mente und Verbindungen fir die Tage, bei denen die PM10-Massenkonzentration in Hanno-
ver > 50 ug/m?® waren, aufgefiihrt. Die gleichen Berechnungen wurden auch fir die anderen,
im vorherigen Abschnitt eingefiihrten Konzentrationsbereiche (< 30 pg/m?3, 30-50 ug/m? und
Gesamtmittel) durchgefihrt.

Anhand dieser Berechnungen wurden die Bilanzen in Tab. 7.5 flir Hannover und Bdsel er-
stellt. Die Massenbilanz der Stationen zeigt, dass Hannover mit 1-4 ug/m? héher belastet ist
mit EC, OC und Metallen und mit 1-9 ug/m?® héher belastet ist mit dem ungeklarten Rest,
wohingegen Bosel mit 2-5 yg/m? hoher belastet ist an den lonen CI', NO3 und NH,".

CI', NO3, : EC, OC, Bilanz .

PM10 NH4+3 SO.° Metalle |Inhaltsstoffe| Massenbilanz
Hg/m?® Hg/m? pg/m? pg/m? pg/m? pg/m?
Mittel 1.96 -3.74 -0.03 1.93 -1.84 -3.79
<30 pyg/m3 -0.27 -2.29 -0.31 1.09 -1.51 -1.23
30-50 ug/m3 -0.96 -4.52 -0.57 1.31 -3.78 -2.82
> 50 yg/m? 9.83 -4.61 1.24 414 0.77 -9.06

Tab. 7.5: Massenbilanz der Differenzen

Die erste Spalte in Tab. 7.5 gibt den PM10-Massenkonzentrationsbereich und die zweite
Spalte die mittlere Differenz der PM10-Massenkonzentrationen zwischen Hannover (HRSW)
und Boésel (BLWW) an. In der dritten Spalte wurde die Summe der lonen gebildet, die immer
hohere Werte flur Bosel anzeigten. Sulfat, S0,” zeigte keine einheitliche Tendenz und wurde
daher separat in die Tabelle aufgenommen. In der flnften Spalte ist die Summe der Verbin-
dungen und Elemente enthalten, die hauptsachlich positive Werte anzeigten und damit in
Hannover in héheren Konzentrationen vorlagen. Die Spalte ,Bilanz Inhaltsstoffe® (Summe
Spalten 3-5) sollte idealerweise die Differenz der PM10-Massenkonzentrationen aus Spalte 2
wiedergeben und somit die Massenbilanz (Spalte 7, Differenz von Spalte 6 und Spalte 2)
Null ergeben. Es ergeben sich jedoch Differenzen (Spalte 7) von —1 ug/m? bis -9 pg/m?3. Ur-
sache fir diese nicht ausgeglichene Massenbilanz ist der nicht bestimmte Anteil der chemi-
schen Inhaltsstoffe der PM10-Fraktion. Negative Vorzeichen bedeuten, dass der ,Rest* der
Massenbilanz auf der Seite von Bdsel fehlt. Ein Vergleich der chemischen Zusammenset-
zungen zwischen Hannover und Bésel (Abb. 7.12 und Abb. 7.13) zeigt fir Hannover einen
grundsatzlich héheren Restanteil, der den ,Rest* der Massenbilanz somit dem nicht identifi-
Zierten Rest der Proben zuordnet.
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Abb. 7.14: Differenzen der Elementkonzentrationen (Hannover-Bésel) fir den Konzentra-
tionsbereich PM10 > 50 yg/m?

7.4 PartikelgroRenverteilung

7.4.1 Statistische Kenngrof3en

Tab. 7.6 gibt eine Ubersicht tiber charakteristische Anzahlkonzentrationen (Partikelanzahl
pro dm? als 30-Minuten-Mittelwerte) der kleinen (0.3-0.5 pm), mittleren (0.5-2.0 ym) und gro-
Ren (2.0-10 pm) Partikel, wie sie zu zeitgleichen Messungen in Hannover (HRSW) und Bésel
(BLWW) mit den optischen Partikelzahlern gemessen wurden. Beim Vergleich der beiden
Standorte ist erkennbar, dass im allgemeinen die PartikelgréRenklassen ,klein“ (0.3-0.5 um)
und ,mittel“ (0.5-2.0 um) héhere Konzentrationen am Standort Hannover aufweisen, wahrend
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fur ,grofde Partikel“ (2.0-10 um) héhere Konzentrationen am Standort Bosel ermittelt werden.
Dies zeigt sich fir beide Intensivmessphasen. So ist die Partikelanzahlkonzentration fir klei-
ne Partikel in Bésel im Schnitt um 35 bis 40 % niedriger als in Hannover, die Konzentration
fur mittlere PartikelgréRRen liegt sogar um 35 bis 60 % niedriger, legt man die Differenzen der
Median- und Mittelwerte beider Standorte hierfur zu Grunde. Die Anzahlkonzentration fur
grof3e Partikel hingegen liegt in Bésel (BLWW) im Mittel um 20 bis 60 % hoéher als in Hanno-
ver (HRSW). Dies liefert Hinweise auf unterschiedliche Entstehungsmechanismen trotz ver-
gleichbarer Massenkonzentrationen.

Beim Vergleich der beiden Intensivmessphasen April 2002 und August 2002 ist festzustellen,
dass im August erkennbar héhere Konzentrationen fur kleine und mittlere Partikelgréf3en an
beiden Standorten auftreten, wahrend die Anzahlkonzentration fur grofRe Partikel nahezu
konstant geblieben ist. Tab. 7.7 zeigt die Tagesmittelwerte fir kleine, mittlere und grof3e Par-
tikel wahrend der Intensivmessphasen fir die Standorte Hannover (HRSW) und Bdsel
(BLWW).

Standort Hannover (HRSW) Bosel (BLWW) Faktor BLWW/HRSW

Partikeldurchmesser (um) 0.3-0.5 | 0.5-2.0 | 2.0-10| 0.3-0.5 | 0.5-2.0 [ 2.0-10| 0.3-0.5| 0.5-2.0 | 2.0-10

Mittelwert N/dm3 | 124546 | 12 874 159 86 987 | 4998 240 0.70 0.39 1.51

95% Konfidenzu | N/dm® | 117 818 | 11467 153 80 497 4 394 213
95% Konfidenzo | N/dm® | 131273 | 14282 165 | 93477 5602 266

5% getr. Mittel N/dm?® | 110 667 8223 151 81 251 3991 212 | 0.73 0.49 1.40
§ Median N/dm3 98 145 5123 142 69 153 | 3331 169 0.70 0.65 1.19
2 Minimum N/dm? 2 831 174 7 4028 520 24
:2_- Perzentil 10 N/dm? 12 052 1672 48 | 12742 1199 75

Perzentil 25 N/dm? 37 968 3016 84 | 27655 1885 109

Perzentil 75 N/dm?® | 167 831 10 345 208 | 134 537 5013 307

Perzentil 90 N/dm?® | 265358 | 27 485 294 | 186 590 8 689 493

Maximum N/dm® | 676 642 | 186 446 | 1 335 | 437 076 | 70 326 | 5023

Mittelwert N/dm?3 [ 285866 | 22886 167 | 207 699 | 14103 | 212 0.73 | 0.62 | 1.27

95% Konfidenzu | N/dm® | 270453 | 21505 157 | 196 798 | 13129 | 203
95% Konfidenzo | N/dm® | 301278 | 24 267 176 | 218601 | 15076 | 221

N 5% getr. Mittel N/dm?® | 278 903 | 21 887 162 | 197119 | 12869 | 207 0.71 0.59 1.28
 |Median N/dm?3 [ 253660 [ 21 055 150 | 168 011 9213 | 193 0.66 0.44 1.29
§ Minimum N/dm? 35102 2298 20 10 284 1215 23
2 |Perzentil 10 N/dm® | 114 872 8 070 61 51014 2 336 70
< |Perzentil 25 N/dm?® | 155 691 11 842 97 | 110170 49013 | 124

Perzentil 75 N/dm?® | 381382 | 29483 230 | 283478 | 19583 | 286

Perzentil 90 N/dm?® | 500 378 | 40 963 292 | 409751 | 34109 | 383

Maximum N/dm® | 716 555 | 71829 493 | 754 379 | 61022 | 583

Tab. 7.6: Ubersicht Uber statistische GroRen zur Charakterisierung der beiden Standorte
Hannover (HRSW) und Bésel (BLWW) sowie der Intensivmessphasen fir kleine,
mittlere und grof3e Partikel
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HRSW BLWW
IMP Datum 0.3-0.5 pum 0.5-2.0 um 2.0-10 pm 0.3-0.5 pm 0.5-2.0 um 2.0-10 pm
N/dm3 N/dm3 N/dm3 N/dm3 N/dm3 N/dm3
26.04.02 101 771 6 109 123 159 208 5633 141
27.04.02 23 606 3 046 68 28 017 1602 156
28.04.02 31553 2029 83
29.04.02 9945 2171 90
30.04.02
01.05.02
02.05.02 113 066 6 126 163
03.05.02 212 835 10 797 137 117 090 5308 192
N 04.05.02 137 694 9 051 59 59 576 4 186 450
S 05.05.02 36 591 1249 21 54 493 2432 187
A 06.05.02 125 536 11 650 107
s | 07.05.02 113 337 9940 179
< 08.05.02 197 067 17 613 111
% 09.05.02 138 320 4 669 186
< | 100502 141 764 5 391 207
@ 11.05.02 427 957 93 095 236
o 12.05.02 298 460 60 334 210
§ 13.05.02 130 735 12710 187
g 14.05.02 106 876 13 869 153 63 979 7472 159
2 15.05.02 53 704 6 208 272 36 144 3494 417
= 16.05.02 73108 4812 266
17.05.02 94 729 5 545 217
18.05.02 159 110 10 817 185
19.05.02 106 899 7227 210
20.05.02 24 899 2794 167
21.05.02 103 905 4 904 144
22.05.02 93 720 3723 122 96 078 6742 139
23.05.02 146 924 8482 173 155 234 5717 178
24.05.02 240 439 11 649 240 185 284 7 933 765
16.08.02 54 159 2731 173
N 17.08.02 133 170 6 045 239
Q 18.08.02 287 817 14 479 345
I 19.08.02 274 522 14 867 370
= | 20.08.02 267 961 18 465 297
g 21.08.02 179 332 12 206 170
0 22.08.02 183 962 18 200 117 53 708 3936 83
e 23.08.02 123 257 8780 102 50 748 2552 91
2 | 24.08.02 234 199 18 267 140 192 209 12 542 130
$ 25.08.02 147 634 13 369 63 176 143 16 839 175
S 26.08.02 197 980 15 531 108 138 910 6 124 210
5 27.08.02 401 917 24 959 279 480 821 41 096 275
% 28.08.02 540 135 42 079 263 331 894 25070 233
c 29.08.02 334 080 29 593 212 137 639 8 291 172
30.08.02 435136 45 637 214 361 781 27 505 205

Tab. 7.7: Tagesmittelwerte flr kleine, mittlere und groRe Partikel an den Standorten Hannover
(HRSW) und Bosel (BLWW) fiir beide Intensivmessphasen
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7.4.2 Meteorologische und zeitperiodische Einflisse
7.4.2.1 Windrichtung

Abb. 7.15 zeigt die Haufigkeiten der aufgetretenen Windrichtung (Halbstundenwerte), unter-
teilt nach Standort und Intensivmessphase. So ist fir Hannover (HRSW) April 2002 keine
stark ausgepragte Windrichtung festzustellen. Die haufigsten Windrichtungen sind in diesem
Fall West-Slidwest und Sidost. Wahrend der Intensivmessphase August 2002 herrschte an
HRSW Windrichtung Sitdost vor. An der Messstation Bésel (BLWW) zeigen sich andere
Windverhaltnisse flr die beiden Intensivmessphasen. Bei April 2002 war die Hauptwindrich-
tung Sud-Sudwest, wahrend bei August 2002 eine direkt entgegengesetzte Windrichtung
vorherrschte (Nord-Nordost).

Die Abb. 7.16 bis Abb. 7.18 zeigen die gemessenen Partikelanzahlkonzentrationen fur jede
PartikelgroRenklasse (0.3-0.5 ym, 0.5-2.0 ym, 2.0-10 ym), aufgelést nach Intensivmesspha-
se und Standort. Diese Darstellungen ermdglichen einen visuellen Eindruck, ob bei einer
bestimmten Windrichtung besonders hohe Konzentrationen auftreten. Eindeutige Zusam-
menhange treten hierbei lediglich fur den Standort Bésel (BLWW) auf. So treten wahrend der
Intensivmessphase April 2002 vor allem bei Windrichtungen aus Nord-Nordwest und Sid-
west hohere Partikelkonzentrationen bei gro3en Partikel auf (Abb. 7.18, links unten). Fur
kleine und vor allem fur die mittlere PartikelgroRenklasse sind bei der Intensivmessphase
August 2002 hdhere Konzentrationen vor allem aus Nord-Nordost und Sud-Sudwest festzu-
stellen, wobei dies ebenfalls die vorherrschenden Hauptwindrichtungen fir den Standort B6-

sel wahrend der Intensivmessphase sind.

Im Anhang A sind die Mittelwerte fur PM10 und der PartikelgréRenklassen in Abhangigkeit
von Standort und Windrichtung tabellarisch dargestellt. Fir den Vergleich mit der Partikelan-
zahl wurden die Messergebnisse einzelnen Windrichtungsklassen zugeordnet. Abb. 7.19
zeigt die PM10-Konzentrationen fir Hannover und Bdésel. Fur den Standort Hannover (Abb.
7.19 links) ist festzustellen, dass bei Windrichtung aus Nordost und Nord-Nordwest im Mittel
die hochsten PM10-Konzentrationen wahrend der Intensivmessphase gemessen werden.
Die geringsten Konzentrationen fur PM10 treten am Standort Hannover bei stdwestlicher
Windrichtung auf.
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Abb. 7.15: Windrichtungshaufigkeiten in den Intensivmessphasen als Halbstunden-Mittelwerte, aufgetragen Gber die Windrichtung
(0° entspricht Nord)
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Abb. 7.17: Partikelanzahlkonzentrationen (N/dm?) in den Intensivmessphasen flr mittlere Partikel (0.5-2.0 ym Durchmesser),
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Abb. 7.18: Partikelanzahlkonzentrationen (N/dm?) in den Intensivmessphasen fir gro3e Partikel (2.0-10 ym Durchmesser),
Halbstunden-Mittelwerte, aufgetragen tber die Windrichtung (0° entspricht Nord)
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Fir den Standort Hannover ist zu vermuten, dass bei norddstlicher Anstrémung die Haupt-
Abluftfahne der Stadt gemessen wird, wahrend aus sidwestlicher Windrichtung eher gerin-
ger belastete Luftmassen den Standort erreichen. Aufgrund der GroRRraumigkeit der urbanen
Abluftfahne Hannovers ist die Konzentrationshéhe nur bedingt abhangig von der Windrich-
tung. Auffallend ist jedoch der hohe Konzentrationsgradient, wenn der Wind von West-
Nordwest auf Nordwest oder Nord-Nordwest dreht. Dieser plétzliche Konzentrationsanstieg
erklart sich nicht durch die allgemeine stadtische Abluftfahne. Es ist daher zu vermuten, dass
in Richtung Nord-Nordwest eine Partikelquelle zur Gesamtbelastung beitragt.

Am Standort Bdsel (Abb. 7.19 rechts) treten fir die PM10-Konzentrationen hdhere Werte
auf, wenn eine 6stliche Anstromung erfolgt, niedrigere Werte sind bei westlichen Windrich-
tungen festzustellen. Es sind jedoch Uber die Windrichtungssektoren keine solch kontinuierli-
chen Veranderungen zu erkennen, wie sie beim Standort Hannover auftreten. Die Boxplots
kennzeichnen den Median sowie das 25- und 75-Perzentil.

Hinsichtlich der Windrichtungsabhéangigkeit fur kleine Partikel zeigt sich ein mit den PM10-
Konzentrationen der Standorte vergleichbares Bild (Abb. 7.20). In Hannover treten die hoch-
sten Konzentrationen bei nérdlichen Windrichtungen auf, wahrend bei stidwestlicher Anstro-
mung die geringsten Konzentrationen ermittelt werden. Der Konzentrationsgradient zwischen
den Sektoren West-Nordwest und Nordwest ist noch deutlicher ausgepragt. Am Standort
Bosel treten hohe Konzentrationen bei nordéstlicher Windrichtung auf, geringere Konzen-

trationen werden bei Westwinden gemessen.

Fur die mittleren Partikel (Abb. 7.21) ergibt sich grundsatzlich fir den Standort Hannover ein
mit den PM10-Konzentrationen oder auch der kleinen Partikel vergleichbarer qualitativer
Konzentrationsverlauf. Auffallend sind hier die unterschiedlichen Langen der Boxplots, die
das 25- und das 75-Perzentil kennzeichnen. Im allgemeinen treten bei hohen Konzentratio-
nen deutlichere Streuungen auf als bei niedrigeren Konzentrationen. Bei Windrichtung Ost-
Nordost zeigt sich jedoch nur eine geringe Streuung um den Mittelwert.

Es werden also bei Windrichtung aus Ost-Nordost gleichbleibend hohe Konzentrationen ge-
messen. Bei nord-nordwestlicher Windrichtung zeigt sich eine deutlich héhere Streuung, d.h.
dass die hier vermutete Quelle nicht kontinuierlich Partikelemissionen erzeugt.

Fur den Standort Bdsel zeigen sich flr die mittleren Partikel (Abb. 7.21 rechts) erkennbare
Unterschiede hinsichtlich der Windrichtung. Bei Windrichtung aus Nord-Nordost zeigen sich
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deutlich hohere Konzentrationen als bei allen anderen Windrichtungen. Diese Tendenz ist in
Abb. 7.20 fir kleine Partikel ebenfalls erkennbar. In nord-norddstlicher Windrichtung ist da-
her eine Quelle zu vermuten, die Einfluss insbesondere auf die Konzentrationen der mittleren
Partikel (0.5-2.0 uym) hat.

Bei Betrachtung der grof3en Partikel (Abb. 7.22) sind die Unterschiede zu den vorherigen
Abbildungen am augenscheinlichsten. Fir den Standort Hannover ist erkennbar, dass wei-
terhin aus sudwestlicher Windrichtung die geringsten Konzentrationen gemessen werden.
Far die weiteren Windrichtungssektoren lassen sich fur den Standort Hannover keine allge-
meingultigen Aussagen treffen.

Am Standort Bdsel sind deutlichere Zusammenhange zwischen Windrichtung und Anzahl-
konzentration fur groRe Partikel zu erkennen (Abb. 7.22 rechts). Die héchsten Konzentratio-
nen treten bei 6stlicher Windrichtung auf. Ein weiterer Peak tritt bei stidwestlicher Windrich-
tung auf. Insgesamt liegt die ubiquitare Belastung fiir grol3e Partikel am Standort Bésel hoher
als am Standort Hannover.

Kleine Partikel treten innerhalb der Intensivmessphase April 2002 in deutlich geringeren
Konzentrationen auf. Fur die Intensivmessphase August 2002 erkennt man deutlich hdhere
Konzentrationen an beiden Standorten. Dies bedeutet, dass insgesamt eine hdhere ubiquita-
re Hintergrundbelastung wahrend der Intensivmessphase August 2002 an beiden Standorten
fur kleine PartikelgréRen vorliegt. Hohere Konzentrationen zeigen sich bei Windrichtungen
aus Nord und Sudost.

Die Ergebnisse fur die windrichtungsabhangigen Mittelwerte fur die GréRenklasse 0.5-2.0 ym
(mittlere PartikelgroRe) zeigen deutliche Unterschiede zwischen Standorten und Intensiv-
messphasen auf. Sie entsprechen grundsatzlich den Feststellungen, die bereits fur die klei-
nen Partikel getroffen werden konnten.

Fir groRRe Partikel (2.0-10 um, Abb. 7.22) sind die héheren Konzentrationen am Standort
Bosel erkennbar. Auch fir die groRen Partikel sind Unterschiede zwischen den Intensiv-
messphasen festzustellen. Fir den Standort Bosel treten wahrend der Intensivmessphase
April 2002 hohere Konzentrationen bei Wind aus Nordwest auf, wahrend bei Intensivmess-
phase August 2002 héhere Konzentrationen bei Wind aus 6stlicher Richtung festzustellen
sind.
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7.4.2.2 Windgeschwindigkeit

Im allgemeinen sinken die Partikelkonzentrationen bei steigender Windgeschwindigkeit, d. h.
es besteht eine negative Korrelation der Komponenten Partikelkonzentration vs. Windge-
schwindigkeit. In Tab. 7.8 sind die Korrelationskoeffizienten zwischen Partikelkonzentration
und Windgeschwindigkeit, unterteilt nach Standort und Intensivmessphase, fur kleine, mittle-
re und groRe Partikel sowie flr die Partikelkonzentration PM10 aufgetragen.

Windgeschwindigkeit 0.3-0.5um | 0.5-2.0 ym | 2.0-10 pm PM10
April Korrelation nach Pearson| -.298(**) -.132(**) -.258(**) -.233(**)
2002 Signifikanz (2-seitig) 0 0 0 0
% N 1177 1177 1177 1332
g:f AUgQUSt Korrelation nach Pearson| .172(*%) .109(%) 0.017 A19(*%)
2302 Signifikanz (2-seitig) 0.001 0.035 0.736 0.002
N 375 375 375 657
April Korrelation nach Pearson| -.264(**) -0.031 -0.077 -.237(**)
> 2002 Signifikanz (2-seitig) 0 0.501 0.095 0
s N 466 466 466 1330
7 August Korrelation nach Pearson| .250(**) 276(*%) -0.041 .188(*%)
2002 Signifikanz (2-seitig) 0 0 0.298 0
N 661 661 661 656

** Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.01 (2-seitig) signifikant
* Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.05 (2-seitig) signifikant

Tab. 7.8: Korrelationskoeffizienten Windgeschwindigkeit vs. kleine, mittlere und groe Parti-
kel sowie PM10, unterteilt nach Standort und Intensivmessphase

Wahrend der Intensivmessphase April 2002 zeigt sich der Zusammenhang, dass bei stei-
gender Windgeschwindigkeit eine Konzentrationsabnahme festzustellen ist. Wahrend der
Intensivmessphase August 2002 ist jedoch ein umgekehrter Zusammenhang zu erkennen,
d.h., dass bei steigenden Windgeschwindigkeiten auch die Konzentrationen zunehmen. Es
handelt sich jedoch in allen Fallen um sehr schwache Korrelationen (| R| <0.3). In Anhang A
sind ndhere Untersuchungen fir die Korrelationen Partikel vs. Windgeschwindigkeit in Ab-
hangigkeit von der Windrichtung dargestellt. Bei Unterscheidung nach Windrichtung zeigt
sich, dass es bestimmte Windrichtungen gibt, die zu positiven Korrelationen zwischen Parti-
kelkonzentrationen und Windgeschwindigkeit fihren.

7.4.2.3 Niederschlag - Regen

Aus der Literatur ist bekannt, dass es groRenspezifische Verweilzeiten und Senken fur Parti-
kel in der Atmosphare gibt (Hinds, 1982). Die Partikelsenke fir ultrafeine Partikel (Partikel
< 0.1 ym) sind im allgemeinen Agglomerations- und Wachstumsprozesse. Die typische Sen-
ke fir Partikel mit einem Durchmesser zwischen 0.2 und 2 um ist nasse Deposition. Fur gro-
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Re Partikel (Durchmesser > 2 uym) ist die Hauptsenke die trockene Deposition aufgrund des
Uber die Partikelgréfte zunehmenden Einflusses der Gravitation.

Zur Untersuchung des Einflusses der nassen Deposition wurden die Zeiten der Intensiv-
messphasen in ,Regen” und ,kein Regen® unterteilt. Grundlage hierfir waren die Daten der
MessgroRe ,Regendauer” (Halbstundenwerte) der beiden LUN-Stationen Hannover (HRSW)
und Bosel (BLWW). Bei einer Regendauer > 0 wurden die Halbstundenwerte als ,Regen”
klassifiziert. Bei der Klassifizierung der Daten war festzustellen, dass wahrend der zweiten
Intensivmessphase weniger als 10 % der Zeit als ,Regen” klassifiziert werden konnte. Auf-
grund der geringen vergleichbaren Zeitanteile fir die Intensivmessphase August 2002 erfolg-
te lediglich eine Betrachtung fir die Intensivmessphase April 2002. Tab. 7.9 zeigt die Ergeb-
nisse, klassifiziert nach ,Regen” und ,kein Regen* fiir beide Standorte.

Verhéltnis
Meteorologie PM2.5 PM10 | 0.3-0.5pum | 0.5-2.0um | 2.0-10 um | (0.3-0.5 pm)/
(2.0-10 pm)
.kein Regen“ | N 957 977 873 873 873 873
Mittel-
= wert 12.6 19.1 120 507 13 444 172 3.33
&
T .Regen* N 354 354 303 303 303 303
Mittel-
wert 124 19.0 136 265 11 261 120 2.07
.kein Regen* | N 1033 291 291 291 291
Mittel-
> wert 22.9 91 159 5632 237 6.11
=
o »Regen*® N 297 175 175 175 175
Mittel-
wert 22.6 80 047 3943 244 7.96

Tab. 7.9: Mittelwerte verschiedener PartikelgrofRen bei Unterscheidung nach ,Regen“ und
.Kein Regen® wahrend der Intensivmessphase April 2002
N = Anzahl der Halbstundenwerte; Mittelwert = PM2.5 oder PM10-Konzentration in
Mg/m?2 oder mittlere Anzahl der Partikel im Halbstundenmesszeitraum

Die Klassierung der Daten in ,Regen® und ,kein Regen® ergab fur die Grélken PM2.5 und
PM10 an beiden Standorten keinen signifikanten Unterschied. Fir Partikel im Grélkenbereich
0.3-0.5 ym ist in Hannover (HRSW) eine leichte Zunahme (+12 %), in Bdsel (BLWW) eine
leichte Abnahme (- 14 %) festzustellen. Der PartikelgroRenbereich 0.5-2.0 ym zeigt an bei-
den Standorten eine Abnahme der Partikelanzahlkonzentration. Fir groRe Partikel (2.0-
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10 ym) ist an HRSW eine deutliche Abnahme festzustellen (- 30 %), wahrend an BLWW kei-
ne signifikante Konzentrationsanderung fur groRe Partikel zu erkennen ist.

Die Grolenklasse der mittleren Partikel (0.5-2.0 ym) folgt damit dem oben beschriebenen
Einfluss der nassen Deposition, d.h. einer Abnahme der Partikelkonzentration bei Regen.
Das standortabhangige Verhalten fur kleine und groRe Partikel l&sst sich mit der unterschied-
lichen Quellentfernung erklaren.

Der Kfz-Verkehr an Hannover (HRSW) erzeugt, unabhangig von der Klassifizierung ,Re-
gen“/“kein Regen” in direkter Umgebung kleine Partikel (0.3-0.5 ym), welche zumindest teil-
weise eine Minderung durch Agglomerations- und Wachstumsprozesse mit groReren Parti-
keln erfahren. Da bei Regen eine geringere Anzahlkonzentration an gréf3eren Partikeln vor-
liegt, sinkt die Agglomerations- und Wachstumsgeschwindigkeit fur kleine Partikel, d. h. sie
liegen in groRerer Konzentration vor. Fir den Standort Bosel (BLWW) ist zu vermuten, dass
in direkter Umgebung der Messstelle keine oder bedeutend weniger kleine Partikel erzeugt
werden als in der Nahe des Standortes Hannover. In Bosel Uberwiegt daher bei den kleinen
Partikeln die nasse Deposition als Senke.

Durch den Kfz-Verkehr werden mittels zweier grundsatzlich verschiedener Mechanismen
groRe Partikel erzeugt. Zum einen durch mechanische Abriebsprozesse, wie Kupplungs- und
Bremsabriebe oder den Abrieben zwischen Reifen und Stralenbelag. Der zweite Mechanis-
mus ist die kraftfahrzeugbedingte Aufwirbelung von bereits auf Oberflachen deponierten Par-
tikeln (kfz-induzierte Resuspension). Durch den nahen Stralenverkehr am Standort Hanno-
ver werden daher in der direkten Umgebung grofde Partikel erzeugt. Bei Regen, d. h. insbe-
sondere bei nasser Stral3e, ist der Aufwirbelungsprozess der auf der StralRenoberflache de-
ponierten Partikel verandert. Dies fihrt am Standort HRSW (34 m Gber Grund) zu geringeren
Anzahlkonzentrationen fir groRe Partikel.

Zur Bestatigung dieser oben getroffenen Annahmen auf die Veranderung der Anzahlkon-
zentrationen der betrachteten PartikelgroRen sowie zur ndheren Untersuchung des Einflus-
ses von Niederschlagen auf die PM,-Konzentrationen sind langere Messperioden (optima-

lerweise 1 Jahr) sinnvoll.

7.4.2.4 Tagesgange

Der Verlauf der Partikelkonzentrationen an einem Standort ist von vielen verschiedenen Fak-
toren beeinflusst. Hierzu gehéren meteorologische GréRen genauso wie die Art und die Ent-
fernung relevanter Quellen fir einen Standort. Eine Quelle, die einen typischen Tages- und
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vor allem Wochengang aufweist, ist der Verkehr. Die Quelle Verkehr ist relevant fur den
Standort Hannover. Fur Bosel ist eine lokale Quelle Verkehr (Umkreis von 2 km von der
Messstelle) vernachlassigbar. In weiterer Entfernung der Messstelle Bdsel (Umkreis von
10 km) liegt eine gut befahrene vierspurige Bundesstral’e. Lokale Quellen fir den Standort
Bosel sind landwirtschaftliche Aktivitaten (Bodenbearbeitung, Viehmast), kleinere Betriebe im
nahen Industriegebiet oder auch bauliche Aktivitaten in direkter Umgebung (Abriss / Neubau
von Gebauden).

Die nachfolgenden Abb. 7.23 bis Abb. 7.25 zeigen die Tagesgange fir kleine, mittlere und
grolie Partikel an beiden Standorten, unterschieden nach Werktagen (Montag bis Freitag)
und Wochenenden (Samstag und Sonntag). Am Standort Hannover ist flr die kleinen Parti-
kel ein Tagesgang flur einen Werktag gut zu erkennen (Abb. 7.23 oben). Fir kleine Partikel
treten an den Werktagen keine nennenswerten Unterschiede zwischen den beiden Standor-
ten Hannover und Bosel auf. Am Wochenende sind am Standort Bésel geringere Konzentra-
tionen fur kleine Partikel vor allem in den Nacht- und Morgenstunden festzustellen (Abb.
7.23 unten).

Fir mittlere Partikel (0.5-2.0 uym) sind werktags keine nennenswerten Unterschiede zwischen
den Standorten Hannover und Boésel zu erkennen (Abb. 7.24 oben). Der Verlauf des Tages-
ganges ist nur schwach ausgepragt. Am Wochenende zeigt der Standort Hannover einen
ausgepragten Tagesgang mit deutlich héheren Konzentrationen (im Vergleich zum Werktag)
(Abb. 7.24 unten). Fur den Standort Bosel sind sowohl im Vergleich zum Standort Hannover
als auch im Vergleich zu den Werten des Werktages geringere Konzentrationen festzustel-

len.

Die Konzentrationen groRer Partikel (2.0-10 um) zeigen werktags einen schwach ausgeprag-
ten Tagesgang (Abb. 7.25 oben). Im Vergleich der beiden Standorte liegen die Werte am
Standort Bosel etwas hoher als in Hannover. Am Wochenende sind die Konzentrationen fur
grolie Partikel am Standort Hannover niedriger als werktags (vgl. Abb. 7.25 unten und Abb.
7.25 oben). Die Konzentrationen fir grof3e Partikel sind am Wochenende am Standort Bdsel
deutlich héher als in Hannover (Abb. 7.25 unten). Sie zeigen einen ausgepragten Tages-
gang und liegen im Mittel am Wochenende sogar héher als werktags (vgl. Abb. 7.25 unten
und Abb. 7.25 oben).

Die obigen Ergebnisse zeigen Tendenzen auf. Auf Grund des begrenzten Datensatzes sind
vor allen Dingen die Aussagen zu den Wochenenden statistisch nicht belastbar.
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Abb. 7.25: Gemittelter Tagesgang der Konzentration grof3er Partikel (2.0-10 ym) wahrend
der Intensivmessphasen, Werktags und Wochenende fiir die Standorte Hannover
(HRSW) und Bésel (BLWW)
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7.4.2.5 Ausgewahlte Analysen (Tage mit PM10-Tagesmittelwerten > 50 pg/ms3)

Wahrend der Intensivmessphasen gab es am Standort Hannover (HRSW) an insgesamt
4 Tagen PM10-Tagesmittelwerte > 50 ug/m?3, am Standort Bésel (BLWW) waren es ebenfalls
4 PM10-Tagesmittelwerte > 50 yg/m3. Die Tage mit PM10-Tagesmittelwerten > 50 ug/m?
sind in der nachfolgenden Tab. 7.10 zusammengefasst.

Intensivmessphase April 2002 Intensivmessphase August 2002
HRSW BLWW HRSW BLWW
Jahr Gravi- | Beta- | Gravi- | Beta- Jahr Gravi- | Beta- | Gravi- | Beta-
2002 | metrie | Staub- | metrie | Staub- | 2002 | metrie | Staub- | metrie | Staub-
meter meter meter meter
10.05. 47 35 70 69 27.08. 56 56 61 66
11.05. 79 70 89 93 28.08. 64 64 40 43
30.08. 61 54 60 60

Tab. 7.10: Tage wahrend der Intensivmessphasen, in denen PM10-Tagesmittelwerte > 50
pMg/m® mit den Beta-Staubmetern gemessen wurden. Zum Vergleich Werte gra-
vimetrisch ermittelt.

Es handelt sich um drei Perioden mit offensichtlich Gberregionalem Charakter, da hohe
PM10-Werte an beiden Standorten zeitparallel bzw. mit geringem Zeitversatz feststellbar
sind. Abb. 7.26 zeigt den Konzentrationsverlauf fir kleine, mittlere und grof3e Partikel.

Der zeitliche Verlauf der Partikelanzahlkonzentrationen ist gekennzeichnet durch einen star-
ken Konzentrationsanstieg am 10.05.2002 abends fir die kleinen Partikel. Die mittleren und
grolien Partikelfraktionen erfahren zeitversetzt um etwa ein bis zwei Stunden ebenfalls einen
starken Anstieg der Konzentrationen. Am 11.05.2002 13.00 Uhr erfolgt fiir alle Partikelgré-
Ren ein starker Abfall. Zum Vergleich sind in Abb. 7.27 die Verlaufe der PM10-Konzentratio-
nen in Hannover (HRSW) und Bésel (BLWW) aufgetragen. Auch flr den PM10-Konzentra-
tionsverlauf in Hannover bestatigt sich dieser starke Gradient fir Anstieg und Abfall. Es han-
delt sich offenbar um eine Uberregionale hoch partikelbeladene Luftfracht, da sich der PM10-
Konzentrationsverlauf zeitversetzt auch am Standort Bosel zeigt. Der starke Abfall der Kon-
zentration zum Zeitpunkt 11.05.2002 13.00 Uhr erklart sich unter anderem durch einsetzen-
den Regen. Anschlieltend erfolgt erneut der Eintrag partikelbeladener Luftmassen.

Abb. 7.28 zeigt den Verlauf der Partikelkonzentrationen fir den Standort Bdsel wahrend
hoher PM10-Tagesmittelwerte innerhalb der Intensivmessphase August 2002. Zu einem
besseren Vergleich mit dem Verlauf aus Abb. 7.26 wurden die Skalierungen beibehalten.
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Es zeigen sich fir kleine Partikel Konzentrationserhéhungen, die aber nicht die Extremwerte
aus Abb. 7.26 erreichen. Die Anzahlkonzentrationen fur mittlere Partikel sind in Abb. 7.28
deutlich geringer, wohingegen die grof3en Partikel auf allgemein héherem Niveau liegen.
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Abb. 7.28: Verlauf der Partikelanzahlkonzentration fir alle Partikelfraktionen in Bosel

Im allgemeinen zeigen die Standorte Hannover (HRSW) und Bodsel (BLWW) ahnliche Ver-
laufe, teilweise zeitlich versetzt, fiir die betrachteten PartikelgréRen.Abb. 7.29 zeigt den Ver-
lauf der Anzahlkonzentration von kleinen und grof3en Partikeln aus einem Zeitausschnitt der
Intensivmessphase April 2002. Zeitlich versetzt ist in Bésel (BLWW) und anschlief3end in
Hannover (HRSW) am Morgen des 14.05.2002 ein starker Abfall der Partikelanzahlkonzent-
ration der kleinen Fraktion festzustellen. Die Windrichtungen in Bosel (BLWW) und Hannover
(HRSW) unterscheiden sich erneut. So hat Hannover West-Nordwest-Anstrémung, in Bosel
ist die Windrichtung Suid-Sudwest. Auffallend ist hier jedoch der starke Anstieg der Windge-
schwindigkeit und der zeitgleiche Abfall der Anzahlkonzentrationen fir die kleinen Partikel.
Die Windgeschwindigkeit verstarkt sich von moderaten 2 m/s in Hannover (HRSW) bzw. 3.5
m/s in Bdsel (BLWW) bis zu einem 30-Minuten-Maximalwert von 9 m/s. Beim Vergleich mit
Daten des LUN zu den Stickstoffoxid-Konzentrationen ist ebenfalls eine Abnahme fiir diese
Komponente in diesem Zeitraum an beiden Messstellen festzustellen.
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Zeitausschnitt der Intensivmessphase April 2002

Abb. 7.30 zeigt ein deutliches Beispiel fiir eine Nicht-Ubereinstimmung der Partikelanzahl-
konzentration an den Messstellen Bésel (BLWW) und Hannover (HRSW) fir grof3e Partikel.
Wahrend in Hannover eine eher konstant niedrige Anzahlkonzentration fiir grof3e Partikel im
Zeitraum 03.05.2002 21.00 Uhr bis 05.05.2002 09.00 Uhr gemessen wird, sind fir Bosel
zwei deutliche Peaks erkennbar. Ein zeitlicher Versatz des Auftretens der hohen Partikelan-
zahlkonzentration ist nicht feststellbar. Es ist daher anzunehmen, dass der Anstieg der Parti-
kelkonzentration fir grof3e Partikel in diesem Zeitraum in Bdsel lokal bedingt ist.

Aus den oben gezeigten und beschriebenen Abbildungen lassen sich zur Charakterisierung
der Partikelanzahlkonzentrationen an den Messstationen Bdsel (BLWW) und Hannover
(HRSW) die nachfolgenden Punkte festhalten.



Ingenieurburo Lohmeyer 83

800

/ =—HRSW 2.0-10 ym
A A —BLWW 2.0-10 ym |

, \/ I
N | [
NN RN
S VL B N

0 1 1 1 1
3.506h 3.518h 4506 h 4518h 5506 h 5518h

Partikelanzahlkonzentration [dN/dm?]

Abb. 7.30: Verlauf der Partikelanzahlkonzentration fir groRe Partikel aus einem Zeitaus-
schnitt der Intensivmessphase April 2002

7.4.3 Fazit der Messungen zur Partikelgrof3enverteilung

Im allgemeinen kann festgestellt werden, dass es einen erkennbaren grundséatzlichen Zu-
sammenhang im zeitlichen Verlauf der Partikelanzahlkonzentrationen in Bésel und Hannover
fur alle betrachteten Fraktionen (0.3-0.5 uym, 0.5-2.0 ym und 2.0-10 um) gibt. Dies lasst auf
Uberregionale Einfliisse schlielfen, denn die beiden Stationen sind etwa 140 km Luftlinie
voneinander entfernt. Dieser Uberregionale grundsatzliche Einfluss des zeitlichen Verlaufes
der Partikelanzahlkonzentrationen kann jedoch von besonderen meteorologischen Bedin-
gungen (z.B. Regen, hohe Windgeschwindigkeiten) ebenso beeinflusst werden wie auch von
direkten lokalen Quellen, wie dies beispielsweise anhand von Abb. 7.30 aufgezeigt wurde.

Im Mittel wurden fur die Fraktionen 0.3-0.5 ym und 0.5-2.0 ym fir die urbane Hintergrundsta-
tion Hannover (HRSW) héhere Konzentrationen festgestellt, wahrend fir die 1andlich geprag-
te Station in Bosel (BLWW) héhere Anzahlkonzentrationen der Fraktion 2.0-10 um ermittelt

werden konnte.

Insgesamt ist anzumerken, dass diese Intensivmessphasen nur kurze Zeit andauerten und

daher die Allgemeinguiltigkeit der Aussagen nicht gewahrleistet ist.
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8 ZUSAMMENFASSUNG UND FAZIT

Der Grenzwert fir die Anzahl der Uberschreitungen des PM10-Tagesmittelwertes (Tagesmit-
telwerte > 50 ug/m?®) wird in Niedersachsen an mehreren Messstellen Uberschritten (LUN-
Jahresberichte 2000, 2001, 2002). Es bedarf daher fir PM10 einer detaillierteren Betrach-
tung der moglichen Quellen und Ursachen. Da sich diese Uberschreitungen nicht nur auf
stadtische, verkehrsgepragte Messstellen beziehen sondern auch im landlichen Bereich re-
gistriert werden, wurde die vorliegende Untersuchung initiiert. Sie hat zum Ziel, das Aerosol-
budget in einem landwirtschaftlich gepragten Gebiet ndher zu beschreiben und mit dem ei-
nes stadtisch gepragten Gebietes zu vergleichen. Dabei sollen die qualitativen und quantita-
tiven Unterschiede von Feinstaub (PM10) herausgearbeitet werden fir
- einen Standort, der durch landwirtschaftliche Aktivitaten, insbesondere Tierhaltung ge-
pragt wird und
- einen Standort in einem Ballungsgebiet, der hinsichtlich seiner PM10-Belastung stadtisch
gepragt und somit durch den Kraftfahrzeugverkehr dominiert wird.
Ausgewahlt wurden als reprasentative Standorte die beiden LUN-Messstationen in Bésel
(BLWW) und Hannover (HRSW). Die Station Bdsel (BLWW) befindet sich am Rand der
Kleinstadt Bdsel. Die Station Hannover (HRSW) befindet sich auf dem Dach des Gebaudes
des Niedersachsischen Landesamtes fiir Okologie in ca. 32 m Dachhdéhe und kann somit als

eher stadtische Hintergrundstation angesehen werden.

Die Filterproben wurden an jedem der beiden Standorte mit jeweils zwei Digitel DHA-80-
Sammlern mit PM10-Probenahmesystem erfasst. Uber einen Zeitraum von einem Jahr, vom
01.04.2002 bis zum 31.03.2003, wurden Tagesproben gezogen. Es wird somit eine Vegeta-
tionsperiode reprasentativ abgedeckt.

Die beiden Sammler an einem Standort wurden mit zwei unterschiedlichen Filtermaterialien
betrieben, um die Erfordernisse der Stoffanalyse beziglich des Filtermaterials zu erflllen.
Zum Einsatz kamen Quarzfaser-Filter und Cellulose-Nitrat-Filter. Die Massenkonzentrationen
wurden fur alle Proben gravimetrisch ermittelt, erganzend wurden diese verglichen mit den
Tageswerten aus an beiden Stationen betriebenen Beta-Staubmetern FH62 IN. Eine ausge-
wahlte Probenanzahl von 100 Filtern wurden auf die chemischen Inhaltsstoffe analysiert.

Erganzend zu diesen Arbeiten wurden wahrend zweier Intensivmessphasen von jeweils ca.
14 Tagen Parallelmessungen mit zwei optischen Partikelzahlern durchgefuhrt, die Informati-
onen uber die PartikelgroRen und deren Verteilung liefern. Desweiteren wurde in Bosel ein
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neuartiger Ammoniak-Messplatz betrieben, um orientierende Aussagen zur Ammoniak-
Belastung in diesem landlichen Gebiet zu erhalten.

An beiden Stationen ergaben sich bei der Gegeniberstellung der PM10-Massenkonzentra-
tionen keine signifikanten Unterschiede, die Verlaufe der Konzentrationszeitreihen waren
sehr ahnlich. Die Jahresmittelwerte wahrend des Messzeitraumes April 2002 bis Marz 2003
unterscheiden sich um weniger als 5 %. Die Anzahl der Uberschreitungen eines Tagesmit-
telwertes PM10 von 50 pg/m® (Grenzwert ab 2005) lag mit 45 in Hannover (HRSW) und 44 in
Bosel (BLWW) deutlich (iber der zulassigen Anzahl von 35 Uberschreitungen im Jahr.

Der Vergleich mit anderen Stationen in Niedersachsen und in den Niederlanden zeigte eben-
falls ahnliche Verlaufe der Zeitreihen, wenn sich auch die durchschnittlichen PM10-Konzen-
trationen regional geringfugig unterscheiden. Diese Aussage wird auch unterstitzt durch die
gemessenen Partikelanzahlverteilungen an den beiden Stationen. Dies flhrt zu dem
Schluss, dass ein wesentlicher Anteil der PM10-Massenkonzentrationen durch gro3raumige
meteorologische Verhaltnisse bedingt ist. Untermauert wird diese Aussage durch Vergleich
mit der als Hintergrundmessstation angenommenen LUN-Station Jadebusen in Wilhelmsha-
ven. Der Jahresmittelwert an der Hintergrundmessstation lag bei 26 ug/m?®, wahrend an den
beiden betrachteten Stationen in Bésel (BLWW) und Hannover (HRSW) Werte von 30 ug/m?®
bzw. 32 pg/m*® gemessen wurden. Zu ahnlichen Aussagen fiihrt auch das MODMESS-
Vorhaben, bei dem modellgestiitzte Analysen der PM-Messungen durchgefihrt wurden. Mit
diesen Werten ergibt sich ein Anteil von ca. 20 % fur die lokalen Quellen in Bdsel. Auf diesen
Anteil an der allgemeinen PM10-Belastung kann durch Minderungsmalinahmen in der nahe-
ren Umgebung Einfluss genommen werden. Ungefahr 80 % sind nach diesen Abschatzun-
gen im westlichen Niedersachsen auf Uberregionale Einflisse zurtickzuflihren.

Die Konzentrationsverlaufe flr einige Inhaltsstoffe zeigen ebenfalls zeitlich und raumlich
ahnliche Verlaufe wie die PM10-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
OC, den Erdkrustenelementen Ca+Al, den Seesalzkomponenten Na+Mg sowie der Metalle
abnehmen. Ein Vergleich der Summe der Inhaltsstoffkonzentrationen an beiden Stationen
belegt, dass die Unterschiede der analytisch bestimmbaren Komponenten an der PM10-
Massenkonzentration ca. 25 % (7.5 pyg/m?®) ausmachen. Dieser Unterschied kann nur durch
Beitrage aus Quellen der naheren Umgebung erklart werden. Somit ist der nach dieser Me-
thode abgeschéatzte Beitrag der lokalen Quellen an der mittleren PM10-Massenkonzentra-
tionen etwa 25 %. Insgesamt sind die Unterschiede zwischen den Stationen geringer als
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erwartet. Dies wird erklart durch den relativ hohen Anteil der Hintergrundkonzentration und
der herrschenden meteorologischen Randbedingungen.

Die Vergleiche der Massenkonzentrationen und der Inhaltsstoffkonzentrationen der betrach-
teten Stationen liefern somit als Anteile fur die Quellen der ndheren Umgebung Werte zwi-
schen 20 bis 25 %. Mit beiden Verfahren ergeben sich vergleichbare Aussagen zu den Quel-
lenanteilen und damit zu den mdglichen Minderungspotentialen in dem naheren Umfeld.

Ein weiterer Themenkreis sind die PM10-Aquivalenzmessverfahren mittels kontinuierlich
registrierenden Monitoren. Es ergaben sich aus den Vergleichsmessungen zwischen der
Gravimetrie und der Radiometrie unterschiedliche Bewertungsansatze. Daraus folgt, dass flr
PM10-Messungen zur Analyse der Ursachen von Grenzwertliberschreitungen nach EU-
Richtlinie zur Luftqualitét, 96/62/EG Aquivalenzmessverfahren mit der Referenzmethode (Fil-
termessverfahren) zu kalibrieren sind. Trotz der relativ homogenen Partikelverteilungen in
den Untersuchungsgebieten sind die Kalibrierungen auf den jeweiligen Einsatzort bezogen
durchzufiihren. Bei der Berichtserstattung Uber die Ergebnisse von PM10-Messungen mus-
sen das eingesetzte Messverfahren und die gegebenenfalls verwendeten Korrekturfaktoren
angegeben werden.

Als Gesamtfazit kann festgehalten werden, dass die Unterschiede zwischen den beiden be-
trachteten Stationen sowohl bei den PM10-Massenkonzentrationen als auch bei den Inhalts-
stoffen geringer sind als erwartet. Ein Grund hierfur ist der groRe Anteil der grofRraumigen
Hintergrundkonzentrationen, welche die PM10-Belastungen pragen. Etwa 75 % - 85 % in
Hannover und Bosel betragt der Anteil der Hintergrundbelastung im Jahresmittel.

Mit Blick auf zuklnftige MaRnahmenplanungen zur Reduktion der PM10-Belastung sollte der
Beitrag der groRraumigen Belastung starker in die Uberlegungen mit einbezogen werden.
Der Einfluss allein durch lokale Malinahmen wird - auler an den Hot Spots des Stral’enver-
kehrs - nur bedingt zu signifikanten Minderungen flhren. Da insbesondere die Konzentratio-
nen der sekundaren Partikelbestandteile (SO42', NOs, NH,") an den Tagen mit erhohten
PM10-Massenkonzentrationen ansteigen, ist zu prifen, in wie weit Uberregionale Minderun-
gen der Emissionen von Vorlaufersubstanzen wie z.B. Ammoniak méglich sind.

Das westliche Niedersachsen wird nicht durch einzelne, stark emittierende industrielle Quel-
len sondern durch eine Vielzahl relativ kleiner Quellen, den Anlagen zur Haltung und Auf-
zucht von Tieren, gepragt. Damit sind auch flachendeckende lokale Mallhahmen zur Minde-
rung der Emissionen von Vorlauferstoffen des Feinstaubes notwendig.
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ANHANG A: PartikelgroRenverteilungen — Korrelationen mit Windgeschwindig-
keit und Windrichtung

Windgeschwindigkeit

Intensivmessphase April 2002

Intensivmessphase August 2002

HRSW 0.3-0.5 | 0.5-2.0 | 2.0-10 PM10 0.3-0.5 | 0.5-2.0 | 2.0-10 PM10
pm pum pm pum pm pum
Korrelation (Pearson)| 0.101  0.049 -435(**) -0.192 |.704(**) .664(**) .605(**) .687(**)
NNO |Signifikanz (2-seitig) | 0.319  0.629 0 0.055 0 0 0 0
N 99 99 99 100 52 52 52 55
Korrelation (Pearson)|-.501(**) -0.333 -437(*) -0.262 |.651(**) .673(**) .548(**) .698(**)
NO |Signifikanz (2-seitig) | 0.006 0.077 0.018 0.161 0 0 0.003 0
N 29 29 29 30 28 28 28 31
Korrelation (Pearson)| 0.048  0.257 -.891(**) -0.154 | 0.016 0.05 -0.157 -0.104
ONO |Signifikanz (2-seitig) | 0.829  0.237 0 0.482 | 0925 0.774 0.36 0.495
N 23 23 23 23 36 36 36 45
Korrelation (Pearson)| -0.091 -0.101 -.521(**) -0.185 |-.352(*) -.364(*) -.399(*) -0.093
0SO |Signifikanz (2-seitig) | 0.394  0.346 0 0.073 | 0.028 0.023 0.012 0.388
N 89 89 89 95 39 39 39 88
Korrelation (Pearson)| -.171(*) -.169(*) -.214(**) -0.028 | -0.173 -0.345 -0.056 0.028
SO  |Signifikanz (2-seitig) | 0.032 0.034 0.007 0.716 | 0418 0.099 0.796 0.756
N 158 158 158 168 24 24 24 123
Korrelation (Pearson)| -0.079 -0.109 -.314(**) -0.038 | 0.692 0.636 0.723 0.019
SSO |Signifikanz (2-seitig) | 0.403 0.249 0.001 0.658 | 0.085 0.124 0.067 0.905
N 113 113 113 139 7 7 7 42
Korrelation (Pearson)| -.273(*) -0.188 -.521(**) -.366(**)] 0.94 0.936 0911 0.204
SSW |Signifikanz (2-seitig) | 0.01 0.081 0 0 0.06 0.064 0.089 0.363
N 87 87 87 124 4 4 4 22
Korrelation (Pearson)|-.536(**) -.270(*) -.220(*) -.228(*)| -0.366 -0.422 -0.549 -0.375
SW  |Signifikanz (2-seitig) 0 0.012 0.043 0.019 | 0.373 0.298 0.159 0.071
N 85 85 85 106 8 8 8 24
Korrelation (Pearson)|-.471(**) -.347(**) -0.119 -.343(**)|] -0.048 | 0.016 |-.477(*) | -0.302
WSW |Signifikanz (2-seitig) 0 0 0.132 0 0.847 | 0.947 | 0.039 | 0.052
N 160 160 160 199 19 19 19 42
Korrelation (Pearson)|-.384(**) -.194(*) -.380(**) -.346(**)] 0.101 0.1 -0.035 -0.066
WNW |Signifikanz (2-seitig) 0 0.019 0 0 0.531 0534 0.826 0.629
N 146 146 146 151 41 41 41 56
Korrelation (Pearson)| -0.115 0.115 -322(**) 0.056 | 0.104 0.124  -0.01 0.127
NW |Signifikanz (2-seitig) | 0.24 0.237 0.001 0556 | 0459 0.377 0941 0.317
N 107 107 107 114 53 53 53 64
Korrelation (Pearson)| -0.131 -0.116 -.418(**) -0.136 | 0.068 -0.019 -0.091 0.118
NNW |Signifikanz (2-seitig) | 0.245  0.302 0 0.219 | 0.594 0.883 0477 0.351
N 81 81 81 83 64 64 64 65

*%

*

Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.01 (2-seitig) signifikant.
Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.05 (2-seitig) signifikant.

Tab. A1: Korrelationskoeffizienten Windgeschwindigkeit vs. kleine, mittlere und grofe Parti-
kel sowie PM10, unterteilt nach Windrichtung und Intensivmessphase fir den
Standort Hannover (HRSW)
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Windgeschwindigkeit

Intensivmessphase April 2002

Intensivmessphase August 2002

BLWW 0.3-0.5 | 0.5-2.0 | 2.0-10 PM10 0.3-0.5 | 0.5-2.0 | 2.0-10 PM10
um pm pum um pm pum
Korrelation (Pearson)| -0.433 -0.318 -0.166 -0.224 | .433(**) .388(**) 0.175 .389(**)
NNO |Signifikanz (2-seitig) | 0.159 0.314 0.606 0.078 0 0 0.063 0
N 12 12 12 63 114 114 114 111
Korrelation (Pearson)| -0.102 -0.068 -0.13 0.056 0.15 0.158 -0.093 -0.149
NO |Signifikanz (2-seitig) | 0.793 0.862 0.739 0593 | 0.232 0.208 0.459 0.242
N 9 9 9 95 65 65 65 63
Korrelation (Pearson)| 0.442  0.318 0.44 0.139 | 0.073 0.069 0.012 0.042
ONO |Signifikanz (2-seitig) 0.38 0539 0.383 0.226 | 0599 0.619 0.929 0.766
N 6 6 6 78 54 54 54 52
Korrelation (Pearson)| .760(**) .652(*) -.681(**) .188(*) | 0.077 0.064 -0.068 0.128
OSO |Signifikanz (2-seitig) | 0.002 0.012 0.007 0.043 | 0.547 0.62 0.598 0.315
N 14 14 14 116 63 63 63 64
Korrelation (Pearson)| 0.039  0.217 0.07 .479(**)| 0.147 -0.026 0.023 0.185
SO  |Signifikanz (2-seitig) | 0.765 0.096  0.597 0 0.29 0.855 0.867 0.172
N 60 60 60 150 54 54 54 56
Korrelation (Pearson)| 0.299  .544(**) -0.148 .223(*) | -0.197 -0.159 -0.275 -0.056
SSO |Signifikanz (2-seitig) | 0.086  0.001 0.404 0.045 | 0.288 0.392 0.135 0.765
N 34 34 34 81 31 31 31 31
Korrelation (Pearson)|-.290(**) -0.156 -0.162 -.208(**)| -0.088 0.094 -.427(**) -0.105
SSW |Signifikanz (2-seitig) | 0.007 0.157 0.142  0.001 0.412 0.383 0 0.33
N 84 84 84 241 89 89 89 88
Korrelation (Pearson)|-.440(**) -0.147 -0.055 -.300(**)| -0.008 0.253 -0.165 0.089
SW |Signifikanz (2-seitig) 0 0.161  0.602 0 0.965 0178 0.382 0.639
N 92 92 92 197 30 30 30 30
Korrelation (Pearson)[-.701(**) -.642(**) 0.071 -.400(**)|-.622(*) -0.487 -.649(*) -.538(*)
WSW |Signifikanz (2-seitig) 0 0 0.64 0 0.018 0.077 0.012  0.047
N 46 46 46 91 14 14 14 14
Korrelation (Pearson)[-.551(**) -0.43  0.064 -.315(*)] -0.265 -0.279 -.761(**) -0.125
WNW |Signifikanz (2-seitig) 0.01 0.052 0.783 0.015 | 0.321 0.295  0.001 0.646
N 21 21 21 59 16 16 16 16
Korrelation (Pearson)|-.806(**) -.739(*) -0.499 -.427(**)] -0.281 -0.301 -.618(**) -0.243
NW |Signifikanz (2-seitig) | 0.009 0.023 0.172 0.003 | 0.147 0.119 0 0.213
N 9 9 9 46 28 28 28 28
Korrelation (Pearson)|-.407(**) -0.103 -0.183 -.368(**)] .382(**) .425(**) .232(*) .466(**)
NNW |Signifikanz (2-seitig) 0 0.367 0.106 0 0 0 0.018 0
N 79 79 79 113 103 103 103 103

*%

*

Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.01 (2-seitig) signifikant.
Die Korrelation ist auf dem Niveau von 0.05 (2-seitig) signifikant.

Tab. A2: Korrelationskoeffizienten Windgeschwindigkeit vs. kleine, mittlere und grofe Parti-
kel sowie PM10, unterteilt nach Windrichtung und Intensivmessphase fir den
Standort Bosel (BLWW)
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ANHANG B: Bericht des Lufthygienischen Uberwachungssystems Nieder-
sachsen, LUN: GleichmaRige PM10-Belastung im Raum Westliches Nieder-
sachsen wéahrend des Zeitraumes April 2002 bis Marz 2003

Autoren: B. Heits, W.J. Muller

B1. Einleitung

Im Rahmen des LUN werden an 21 Messorten in Niedersachsen Feinstaubmessungen mit-
tels Betastaubmonitoren FH62 IN mit PM10-Probenahme durchgefihrt (Heits et al., 1998).
Die mit diesen Monitoren ermittelten Tagesmittelwerte werden in Anlehnung an die Empfeh-
lungen der EC Working Group on Particulate Matter (Williams, 2002) und in Ubereinstim-
mung mit der Vorgehensweise im Luftqualitdtsmessnetz der Niederlande mit einem Faktor
1.33 multipliziert. Dies geschieht, um eine bessere Vergleichbarkeit der Messwerte mit der in
der EU-Tochterrichtlinie 1999/30/EG festgelegten Referenzmethode zur PM10-Messung zu

erreichen.

Wahrend des Einjahreszeitraumes April 2002 bis Marz 2003 lagen die mit dem FH62 IN ge-
messenen Mittelwerte im LUN-Messnetz recht einheitlich im Bereich 30 bis 33 ug/m?. Diese
Aussage gilt fur die Bereiche Hannover, Braunschweig, Wolfsburg, Salzgitter, Emsland (Lin-
gen), Sudoldenburg (Cloppenburg), Elomindung (Cuxhaven), Altes Land (Jork), Lineburger
Heide (Luneburg), Wendland (Lichow), Weserbergland (Rinteln). Etwas geringer, mit Mittel-
werten im Bereich 25 bis 28 ug/m?3, waren die Staubbelastungen im stidlichen Niedersachsen
Oker/Harlingerode, Géttingen, Eichsfeld sowie an den Kustenstationen in Ostfriesland (Em-
den), Wesermindung (Bremerhaven) und Jadebusen (Wilhelmshaven). Die Abb. B5 gibt
einen Uberblick der Messstandorte der PM10-Belastung des Zeitraumes April 2002 bis Mérz
2004. Die in Abb. B5 dargestellte Belastungssituation ergibt sich in ahnlicher Weise auch fir
die Mittelwerte PM10 Uber die letzten finf Jahre. Hier ist besonders aufféllig, dass der Be-
reich Jadebusen (LUN-Station in Wilhelmshaven) mit 23 ug/m? deutlich geringer belastet ist,
als der mittlere Bereich Niedersachsens; hier wird an allen Stationen ein Mittelwert PM10
zwischen 28 bis 33 pg/m*® gemessen. Es erscheint gerechtfertigt, die Station Wilhelmshaven
bezilglich der Feinstaubbelastung als Hintergrundstation fiir weite Teile Niedersachsens zu
betrachten.

Die beiden Messstationen des Umweltbundesamtes in Niedersachsen Bassum (stdlich von
Bremen) und Waldhof (bei Gifhorn) sowie zwei benachbarte Stationen des Niederlandischen
Messnetzes des RIVM, Eibergen bei Enschede und Valthermond bei Emmen zeigten eine
ahnliche Feinstaubbelastung mit Mittelwerten um 32 pg/m? (Messmethode: FH62 IN mit Fak-
tor 1.33).
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B2. Datenbasis

Zum Nachweis der Uber weite Bereiche des Westlichen Niedersachsen gleichmaRigen
Feinstaubbelastung werden Korrelationen zwischen den einzelnen Stationen auf der Basis
zeitgleicher Tagesmittelwerte PM10 berechnet.

Als Datenbasis standen die Tagesmittelwerte des Zeitraums April 2002 bis Marz 2003 zur
Verfuigung (RIVM-Daten ohne Februar 2003). Bei allen Daten der Messnetze UBA, RIVM
und LUN handelt es sich um vorlaufige Daten, die noch nicht alle Validierungsschritte durch-
laufen haben; die endgultigen Daten werden uUblicherweise mit den Jahresberichten be-
kanntgegeben.

Als Messgerate werden an allen Stationen Betastaubmonitore des Typs FH62 IN eingesetzt.
Da die RIVM-Daten und die LUN-Daten der FH62-Monitore standardmé&Rig mit dem Faktor
1.33 multipliziert werden, wurden die Daten der UBA-Station entsprechend behandelt. Die
LUN-Sonderstation Bésel wurde hier folgendermaRen behandelt:

Fir den betrachteten Zeitraum liegen fiir die LUN-Stationen Bésel und Hannover PM10-
Filtermessungen mit Digitel-Sammlern vor. Aus den jeweiligen Vergleichen mit den parallel
betriebenen FH62-Monitoren lassen sich Faktoren bestimmen, mit denen die FH62-
Messungen an das Aquivalenzverfahren Digitel angepasst werden kénnen. Die Tab. Bla
und Tab. B2a zeigen diese Auswertungen klassiert fur die beiden Standorte BLWW und
HRSW. Als Faktoren Uber den gesamten Konzentrationsbereich der Tagesmittelwerte von
10 bis 140 ug/m? ergaben sich folgende Faktoren.

- Bosel: DIGITEL / FH62 = 1.08

- Hannover: DIGITEL / FH62 = 1.28

Fur die weiteren Auswertungen wurde fiur Bésel ein Faktor von 1.1 und flr Hannover der
Standardfaktor 1.33 verwendet, mit dem die FH62-Tagesmittelwerte multipliziert wurden. Nur
fur die im Kap. B3 Messunsicherheit gemachten Auswertungen wurde im Falle HRSW der
Faktor 1.3 genommen, um die Diskrepanz zu dem experimentell ermittelten Faktor 1.28 zu
reduzieren und ahnliche Abweichungen wie im Falle BLWW (Faktor 1.1 zu experimentell
1.08) zuzulassen.
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Klasse Anzahl Mittel DIG Mittel FH Faktor
Hg/m3 Hg/m3 Hg/m3

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

Tab. B1a: HRSW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN (FH mit Faktor 1)

Klasse Anzahl Mittel DIG Mittel FH U. Urel
pg/ms3 pg/ms3 pg/ms3 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 5.1 10.4
61-140 28 82 90 71 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
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
Urer: relative Messunsicherheit

Tab. B1b: HRSW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN (FH mit Faktor 1.3)
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Klasse Anzahl Mittel DIG  Mittel FH Faktor
Hg/m3 Hg/m3 Hg/m3

0-20 118 15 13 1.16
21-30 104 25 22 1.13
31-40 63 35 34 1.05
41-60 44 49 48 1.03
61-140 26 81 76 1.07
0-140 355 31 28 1.08

Tab. B2a: BLWW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN (FH mit Faktor 1)

Klasse Anzahl Mittel DIG  Mittel FH U, Urel
pg/ms3 pg/ms3 pg/ms3 pg/ms3 %
0-20 118 15 14 24 16.1
21-30 104 25 25 3.4 13.5
31-40 63 35 37 4.0 11.2
41 -60 44 49 53 3.2 6.5
61-132 26 81 84 6.3 7.7
0-140 355 31 31 3.5 11.4
40 - 140 77 59 62 4.6 7.7
Klasse: Konzentrationsklasse Feinstaub
Anzahl: Anzahl zeitgleicher Tagesmittelwerte Digitel und FH62
Mittel DIG: Mittelwert der Tagesmittelwerte Digitel in der Konzentrationsklasse
Mittel FH:  Mittelwert der Tagesmittelwerte FH62 in der Konzentrationsklasse
Faktor: Mittel DIG / Mittel FH
Ua: absolute Messunsicherheit
Urer: relative Messunsicherheit

Tab. B2b: BLWW: Vergleich DIGITEL/CNF zu FH62-IN (FH mit Faktor 1.1)
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Abb. B1: KORRELATION DIGITEL B&sel und Hannover
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B3. Messunsicherheit

Die Messunsicherheit (Uncertainty) wurde nach dem im Bericht von Heits et al. (2003) be-
schriebenen Verfahren bestimmt. Dabei wurden die Digitel- und FH62-Messungen an den
beiden Standorten jeweils als Parallelmessungen gleicher Messgerate betrachtet. Die FH62-
Tagesmittelwerte wurden mit den experimentell ermittelten, gerundeten Faktoren 1.1 (Bosel)
und 1.3 (Hannover) umgerechnet. Bei dieser Vorgehensweise ergeben sich folgende relative
Messunsicherheiten U, (Tab. B1b, B2b):

- Bosel: Messunsicherheit Gesamtbereich: 11 %;
im Bereich um 50 pg/m3: 8 %
- Hannover: Messunsicherheit Gesamtbereich: 13 %;

im Bereich um 50 pg/m3: 10 %

Diese Ergebnisse sind deutlich besser als im oben genannten Bericht tber die RIVM/NLO-
Vergleichsmessung in Osnabriick (Heits et al. (2003)). Hier wurden beim Vergleich zweier
FH62 IN Monitore der beiden Messnetze des RIVM/LML und NLO/LUN eine Messunsicher-
heit von 15 % ermittelt. Bei einer Vergleichsmessung mit einem Aquivalenzgerat (DIGITEL)
erwartet man eine hdhere Messgenauigkeit; somit sind die Werte von 8 % und 10 % plausi-
bel.

Vergleicht man mit dem gleichen formalen Vorgehen die zeitgleichen Digitel-Tages-
mittelwerte von Bdsel und Hannover miteinander (Tab. B3), so erhalt man mit 21 % einen
deutlich héheren Wert fur die Messunsicherheit. Dieser ist aber bei Berlcksichtigung der
grofRen Entfernung zwischen den beiden Messorten von ca. 180 km erstaunlich gering. Dies
kann somit als Indiz fir eine recht gleichmaflige Feinstaubbelastung in dem betrachteten
Raum interpretiert werden. Diese Aussage wird auch durch die Korrelation der zeitgleich
ermittelten Digitel-Werte an den Stationen HRSW und BLWW unterstitzt, die ein relativ ho-
hes Bestimmtheitsmall von R? = 0.77 ergibt (Abb. B1).

Die Korrelationen der FH62-Werte mit den Digitel-Werten an den beiden Standorten auf der
Basis von 337 (Hannover, Abb. B2) bzw. 355 (Bésel, Abb. B3) Tagesmittelwerten zeigen
mit Bestimmtheitsmaflen R? von

- Bosel: 0.95

- Hannover: 0.94
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eine hervorragende Uberstimmung der beiden unterschiedlichen Messverfahren zur Be-
stimmung der PM10-Belastung. Auch die Anzahl der Uberschreitungen eines Tagesmittel-

wertes von 50 ug/m? wird in guter Ubereinstimmung ermittelt:
- Bosel: Anzahl der Uberschreitungstage 44 (DIGITEL) und 53 (FH62 IN)

- Hannover:  Anzahl der Uberschreitungstage 45 (DIGITEL) und 52 (FH62 IN)

Auch fir diese Auswertung wurden fir die FH62-Werte die Faktoren 1.1 (Bdsel) und 1.3
(Hannover) verwendet. Da die Faktoren Uber die Staubkonzentrationsbereiche variieren
(siehe Tab. Bla und Tab. B2a), Uberschatzen die verwendeten gemittelten Werte die mit
dem FH62 gemessenen Werte im Bereich Gber 40 ug/m3.

B4. Vergleich mit anderen Messorten

Um einen Uberblick der Feinstaubbelastungen in dem Raume Westliches Niedersachsen zu
bekommen, werden die Daten der LUN-Stationen mit zwei benachbarten, grenznahen Stati-
onen der Niederlandischen Messnetzes RIVM, Eibergen und Valthermond, sowie einer Sta-
tion des Umweltbundesamtes in Bassum verglichen. Als Datenbasis werden die Tagesmit-
telwerte genommen, die von den jeweiligen Messnetzzentralen zur Verfligung gestellt wer-
den. Auf eventuelle lokale Besonderheiten wird keine Rlcksicht genommen, ein Ausreisser-
test wird nicht durchgefiihrt. Man kann davon ausgehen, dass bei einer Datenmenge von
etwa 330 zeitgleichen Tagesmittelwerten eine ausreichend gute Aussage Uber die Ver-
gleichbarkeit der Belastungen gemacht werden kann.

Die Tabelle der Ergebnisse der Korrelationsberechnungen zwischen den einzelnen Stationen
zeigt in der Regel ein recht hohes Bestimmtheitsmal zwischen 0.7 und 0.9. Dieses ist meis-
tens um so groler, je naher die Stationen benachbart sind. Das hoéchste Bestimmtheitsmal}
tritt bei dem Vergleich von Bdsel mit Cloppenburg auf. Diese Stationen sind ungefahr 25 km
von einander entfernt. Am weitesten entfernt von Bdsel ist die Station Eibergen; entspre-
chend ist das Bestimmtheitsmal} relativ gering. Die mittleren PM10-Belastungen an allen
Stationen sind mit 30 bis 32 ug/m?® sehr ahnlich. Es ist erstaunlich, dass selbst die Station
Hannover bezlglich der mittleren Belastung und auch der Korrelationsbeziehungen recht gut
in dieses Bild passt. Eine Zusammenstellung aller Korrelationsergebnisse (Bestimmtheits-
malfd, Steigung, Achsenabschnitt) enthalt die Tab. B4; zwei beispielhafte Plots der Korrelati-
onen zeigen die Abb. B4a,b.
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Abb. B3: KORRELATION DIGITEL/FH62 IN Bosel
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Abb. B4a: KORRELATION der FH62 IN-Messungen in Bosel, BLWW und Emsland, LNCC
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Abb. B4b: KORRELATION der FH62 IN-Messungen in Bosel, BLWW und Valthermond (NL),
VATH
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B5. Zusammenfassung

Wie schon bei der Modellierung der Feinstaubbelastung im Rahmen des MODMESS-Pro-
grammes (Jakobs et al., 2004) gezeigt wurde, sind die Feinstaubbelastungen im Bereich
Westliches Niedersachsen recht einheitlich ausgepragt. Die Jahresmittelwerte liegen im Be-
reich von 30 pg/m® und die Anzahl der Uberschreitungstage mit Tagesmittelwerten PM10
von mehr als 50 ug/m? ist in der Regel deutlich gréRer als 35. Dieses Ergebnis basiert auch
auf den Filtermessungen nach dem Referenzverfahren an den LUN-Stationen Bésel und
Hannover. Die Messungen, die von drei Messnetzen unabhangig voneinander durchgefihrt
aber nach gleichen Kriterien ausgewertet wurden, belegen eine sehr zufriedenstellende U-
bereinstimmung der Messergebnisse.
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Klasse Anzahl Mittel HRSW  Mittel BLWW Faktor
Hg/ms3 Hg/ms3 Hg/ms3

0-20 104 16 16 0.96
21-30 95 25 25 1.00
31-40 67 35 33 1.07
41 - 60 44 49 45 1.10
61-140 28 82 73 1.13
0-140 338 32 30 1.05

Tab. B3a: Vergleich DIGITEL/CNF HRSW und BLWW

Klasse Anzahl Mittel HRSW  Mittel BLWW U, Urel
pg/ms3 png/ms3 png/ms3 pg/ms3 %
0-20 104 16 16 3.6 229
21-30 95 25 25 54 21.5
31-40 67 35 33 71 20.0
41 -60 44 49 45 7.5 15.2
61 - 140 28 82 73 14.2 17.3
0-140 338 32 30 6.8 21.2
Klasse: Konzentrationsklasse Feinstaub
Anzahl: Anzahl zeitgleicher Tagesmittelwerte Digitel BLWW und HRSW
Mittel BLWW:  Mittelwert der Tagesmittelwerte Digitel in der Konzentrationsklasse
Mittel HRSW:  Mittelwert der Tagesmittelwerte FH62 in der Konzentrationsklasse
Faktor: Mittel BLWW / Mittel HRSW
Ua: absolute Messunsicherheit
Ural: relative Messunsicherheit

Tab. B3b: Vergleich DIGITEL/CNF HRSW und BLWW
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Tagesmittelwerte FH62 I-N (FH mit Faktor 1.33)

Zeitraum: 01.04.2002 - 31.03.2003

Bosel Station Mittelwert R2 Steigung  Achsenabschnitt
Hg/ms3 Hg/ms3
BLWW 31
BLWW CGCC 30 0.91 1.17 55
BLWW LNCC 32 0.83 1.00 1.3
BLWW BASS 32 0.85 0.93 4.3
BLWW ENCC 28 0.77 0.93 0.1
BLWW VATH 32 0.82 0.88 6.4
BLWW HRSW 33 0.77 0.90 4.7
BLWW EIBE 32 0.58 0.73 10.5

Tab. B4: KORRELATIONSTABELLE - Bosel mit Stationen des LUN, UBA, RIVM
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ANHANG C: Bericht des Lufthygienischen Uberwachungssystems Nieder-
sachsen, LUN: Durchfiihrung von kontinuierlichen Ammoniak-Immissions-
messungen im Gebiet Bésel, Landkreis Cloppenburg 2002/2003

Autoren: E. Helmholz, H. Rienecker und B. Heits

Cl. Einleitung

Nicht nur im Nahbereich von stark befahrenen Strassen, sondern auch in den landwirtschaft-
lich genutzten Gebieten in Niedersachsen treten Uberschreitungen des EU-Grenzwertes fiir
Feinstaub PM10 auf. Die Anzahl der Uberschreitungen des Tagesmittelwertes PM10 groRer
50 pyg/m?® war in den letzen Jahren héher als 35 mal im Jahr. Im Falle von Grenzwertiber-
schreitungen haben die Lander die Verpflichtung, die Ursachen der Uberschreitungen, also
die Quellen und die Transportwege der verunreinigten Luftmassen zu identifizieren und zu
quantifizieren. Auf der Basis der Ursachenanalyse sind Mallnahmeplane zu erarbeiten, die
sicherstellen sollen, dass Grenzwertlberschreitungen in Zukunft nicht mehr auftreten. Meh-
rere Untersuchungen der Feinstaubbelastungen in Deutschland haben gezeigt, dass der
Beitrag grofraumiger Quellen zur Feinstaubbelastung im Mittel ungefahr 25 ug/m? betragt.
Treten lokal hdhere Belastungen auf, so missen die Quellen im naheren und weiteren Um-
feld gesucht werden. Dabei besteht ein betrachtlicher Anteil des Feinstaubes aus sekunda-
ren Aerosolen, d.h. aus Feinstpartikeln (Teilchendurchmesser D, unter 1um), die aus gas-
formigen Komponenten wie Ammoniak (NH;), Stickstoffoxiden (NOy), Schwefeldioxid (SO5)
und organischen Gasen (VOC) in der Atmosphére entstehen. Um den Anteil dieser Sekun-
daraerosole an der gemessenen Feinstaubkonzentration abschatzen zu kénnen, ist es not-
wendig, die chemische Zusammensetzung des Feinstaubes mdoglichst vollstandig zu unter-
suchen und die Konzentrationsfelder der zur Aerosolbildung beitragenden Gase zu kennen.
Mit Hilfe von Ausbreitungsmodellen, die chemische Reaktionen der Gase wahrend des
Transportes in der Atmosphare berlcksichtigen, ist es dann moglich, die Zusatzbelastung
durch sekundare Aerosolbildungsprozesse zu quantifizieren.

Ammoniak ist die am haufigsten vorkommende basische Komponente in der Atmosphare.
Durch saure Komponenten wie Salpetersaure, salpetrige Saure und Schwefelsaure wird
Ammoniak neutralisiert. Die Depositionen von Ammoniak und seinen Reaktionsprodukten
(Bezeichnung: NHy) tragen zu einem grof3en Teil zur Versauerung und Entrophierung des
Okosystems bei. Die Depositionseintrage an reduziertem Stickstoff (Ammoniak, Ammonium,
NHy) sind in landwirtschaftlich genutzten Gebieten heutzutage héher als die des oxidierten
Stickstoffs (Stickstoffoxide, NOyx). Die wesentliche Emissionsquelle fir NHy ist die Tierhal-
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tung in der Landwirtschaft. Starke direkte, toxische Schaden durch hohe Ammoniak- Immis-
sionen sind auf den ndheren Umkreis von Massentierhaltung beschrankt.

Erste orientierende Ammoniakmessungen an der LUN-Station Bésel zeigen, dass mit Jah-
resmittelwerten deutlich Gber 10 pg/m® zu rechnen ist. Der in dem Bericht des LAI-UA Wir-
kungsfragen ,Beurteilung von Ammoniak- und Ammonium-Immissionen“ zum Schutz von
landwirtschaftlichen Nutzpflanzen festgelegte Jahresmittelwert von 75 pg/m?® wird nicht er-
reicht. Die von der ECE und der WHO vorgeschlagenen kritischen Jahresmittelwerte von
8 ug/m? (ECE) bzw. 10 pg/m® (WHO) zum Schutz empfindlicher Okosysteme werden jedoch
mit groRer Wahrscheinlichkeit Gberschritten.

C2. Durchfuhrung der Ammoniak-Messung

Da durch die Vielzahl von Anlagen zur Tierhaltung im Gebiet Bdsel/Cloppenburg eine Erho-
hung von Stickstoffeintragen Uber den Luftweg zu erwarten ist, wurde in der Gemeinde Bosel
im Marz 2002 eine Luftgite-Messstation des Landes Niedersachsen installiert, die ab April
2002 validierte Daten liefert.

Um eine Aussage Uber die Ammoniak-Immission in dieser Region treffen zu kénnen, wurden
Versuche mit NH;-Messungen, basierend auf den Erfahrungen einer Messphase 1993 in
Cloppenburg (Oltmanns, 1993) auch in der Station Bésel im Sommer 2002 begonnen. Ange-
strebt wurde der Einsatz eines Messgerates zur kontinuierlichen, automatischen Messung in
einem bestehenden Messnetz.

Der eingesetzte Messplatz arbeitet nach dem Chemilumineszenz Verfahren mit einem zu-
satzlichen thermischen Konverter. Als Basisgerate wurden weiterentwickelte NO/NO,-Gerate
TE 42 (Thermo Instruments) und AL700 (Eco Physics) verwendet. Die angestrebte Tempera-
tur des Thermokonverters von 870 °C stellt groRe Anforderungen an die Temperaturtiberwa-
chung. Die erreichte Temperaturstabilitat liegt bei 0.25 %, dass entspricht ca. +/- 2 °C. Das
Konvertermaterial besteht aus einem Rohrwickel Inconel 825 (Rohrabmessungen 3x0.5 mm,
Durchmesser des Wendels ca. 35 mm, gestreckte Lange etwa 2 m).

Der Thermokonverter liefert aus thermodynamischen Griinden bei 870 °C ein Gemisch aus ca.
85 % NO und ca. 15 % NO,, unabhangig von der Zusammensetzung der Aul3enluft. Dies re-
sultiert aus den Gleichgewichtsreaktionen zwischen NO, NO, und Sauerstoff. Um dieses Ge-
misch mdglichst vollstandig zu NO zu reduzieren, wird ein zusatzlicher NO,-Konverter nach-
geschaltet.
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Der mit Reinstgraphit (99,9 % C) gefillte und bei einer Temperatur von 285 °C betriebene
Konverter fur NOx wurde gewahlt, um bei der Reduktion des NO, zu NO mit geringeren
Temperaturen (Mo-Konverter: 325 °C) arbeiten zu kénnen. Ferner ergeben sich geringere
Querempfindlichkeiten als beim Einsatz eines Molybdankonverters. Die Abb. C1 zeigt den

prinzipiellen Aufbau des Messplatzes.

Aufbau TE 42 - Gerét zur kontinuierlichen Messung von NH3

mit nachgeschaltetem NO2 - Konverter

2/ 3 Wege Ventil
} no |
T - Stlick \ A NO2 - Konverter Reaktionskammer
4 COM Graphit 99,85%, 285°C Photomultiplier
NC

Abb. C1: Prinzipieller Aufbau des Ammoniak-Messplatzes
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C3. Jahresgang Ammoniak-Konzentrationen in Bésel

Die ersten orientierenden Ammoniak-Messungen mit diesem, im Rahmen des LUN entwi-
ckelten Messplatzes, ergaben den in Abb. C2 dargestellten Verlauf der Monatsmittelwerte
wahrend des Einjahreszeitraumes Juni 2002 bis Mai 2003. Als Jahresmittel wurden 15 ug/m?
ermittelt. Bei den Messungen wurde eine Verfugbarkeit von 75 % erreicht. Es traten Spit-
zenwerte von uber 300 ug/m? als Einstundenmittel auf.

Zu den durchgefiihrten qualitatssichernden MalRnahmen gehoérten mehrmalige Vergleiche
des Transferstandards (NHs;-Permeationsquelle ca. 60 pg/m3) mit den Kalibrierstandards der
Landermessnetze von Mecklenburg-Vorpommern (LUNG) und den Niederlanden (RIVM).
Zusatzlich wurden vergleichende Messungen mit Passivsammlern durchgefuhrt.
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C4. Fazit

Auch wenn die beschriebenen ersten, orientierenden Messungen mit einer abgeschatzten
Messunsicherheit von tUber 30 % behaftet sind, so ist die Wahrscheinlichkeit, dass die Am-
moniak-Belastungen in dem betrachteten Gebiet deutlich Uber einem Jahresmittel von
10 pg/m? liegen, recht hoch.

Monatsmittelwerte Ammoniak in Bosel
Jahresmittelwert: 15 pg/ms3
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Abb. C2: Jahresgang der Ammoniak-Konzentrationen am Standort Bosel, BLWW



