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Zusammenfassung

Bei der Bewertung von erhohten PM10-Feinstaubkonzentrationen in der Luft wird ein
Fokus auf den Verkehr als Quelle gelegt. Da Tage mit PM10-Konzentrationen tber dem
Tagesgrenzwert von 50 pg/m? meist in den Wintermonaten auftreten, liegt es nahe, die
Ursache auch im Bereich von kleinen und mittleren Feuerungsanlagen und hier bei in

Privathaushalten weit verbreiteten Holzfeuerungsanlagen zu suchen.

Zur Uberwachung der Luftqualitit betreibt Baden-Wiirttemberg landesweite Messnetze.
Das automatische Luftmessnetz iberwacht kontinuierlich die Konzentrationen des PM10-
Feinstaubes und anderer Luftverunreinigungen. Die Spotmessstellen haben die Aufgabe,

verkehrsbedingte Belastungsschwerpunkte in den Stidten zu dokumentieren.

Fur dieses Messprojekt wurden zwei Spotmessstellen ausgewdhlt, die dhnlich stark vom
Verkehr beeinflusst sind, jedoch unterschiedliche PM10-Konzentrationen aufweisen. Eine
Messstelle liegt hierbei in eher lindlicher Umgebung, die andere Messstelle liegt in der
Stadt.

Wihrend der etwa einjihrigen Messkampagne wurden die PM10-Konzentrationen sowie

ausgewihlte organische und anorganische Inhaltsstoffe an den Messpunkten analysiert.

Mit Hilfe spezieller Leitsubstanzen, die als Inhaltsstoffe im Feinstaub vorliegen, wurde
abgeleitet, dass an den Messstellen der Anteil der Holzfeuerung am PM10-Feinstaub in der
kalten Jahreszeit bis etwa 30 % betragen kann. Die prinzipielle Vorgehensweise zur Berech-

nung und Beurteilung der Messergebnisse wurde aus der Literatur entnommen.

Auch der Anteil von Natriumchlorid an PM10-Feinstaub ist in den Blick geraten. Im Win-
ter wird es als Streusalz auf die Straflen ausgebracht. Durch den Verkehr aufgewirbelt,
wirkt sich dies auf die PM10-Feinstaubkonzentrationen aus und trigt ebenfalls zur Uber-

schreitung des zuldssigen Tagesmittelwertes bei.

© LUBW 64-01/2010 |7



1 Einlertung

An zwei Messpunkten in Baden-Wurttemberg mit Grenz-
wertuberschreitungen des Tagesmittelwertes fur PM10-
Feinstaub werden neben dem Kraftfahrzeugverkehr auch
die Partikelemissionen aus Holzfeuerungsanlagen in die
Ursachenanalyse einbezogen. Deren Anteil kann mit den
bisher eingesetzten Analysenverfahren fir Inhaltsstoffe des
Feinstaubes aber nicht bestimmt werden. Spezielle Tracer
werden benotigt, die der Holzverbrennung zuzuordnen

sind.

Um den Anteil der Emissionen aus Holzfeuerungsanlagen
am PM10-Feinstaub bestimmen zu konnen, wurden im
Jahre 2008 zunachst Analyseverfahren fur die Tracer Le-

voglukosan und Reten entwickelt:

m Bei der Verbrennung von Holz entstehen durch Pyroly-
se aus Zellulose und Hemizellulose Anhydrozuckerver-
bindungen. Neben der Hauptkomponente Levogluko-
san bilden sich Mannosan und Galaktosan sowie
weitere Zucker, die jedoch in weit geringeren Konzen-

trationen vorliegen.

m Es konnen ebenfalls einige PAK identifiziert werden,
die auch oder speziell bei Holzfeuerung entstehen. Ei-
ne Komponente ist das 7-Isopropyl-1-methylphenanth-
ren, das unter dem Trivialnamen Reten bekannt ist. Re-
ten entsteht ausschliefllich bei der Feuerung von
Nadelholzern und dient deshalb als Tracer fur die Ver-
brennung solcher Holzer.

B(a)P wurde ebenfalls in das Messprogramm einbezogen.

Neben den organischen Tracern werden auch anorganische
Tracer als aussagekriftig angesehen. Hauptsichlich der Ka-

liumgehalt im PM10-Feinstaub wird hierfur herangezogen.

Andere Bestandteile des PM10-Feinstaubes, wie der Gehalt
an organischem Kohlenstoff (OC) oder elementarem Koh-
lenstoff (EC), konnen fur die Betrachtung der Anteile

ebenfalls dienlich sein.

8|64-01/2010 © LUBW

Die in der 39. BImSchV festgelegten Maximal-Immissions-
werte fur den Jahres- und die Tagesmittelwerte beziehen
sich ausschlieflich auf die Masse an PM10-Feinstaub [39.
BImSchV, 2010]. Es wird keine Differenzierung der Inhalts-
stoffe vorgenommen. Fur die Festlegung des Beitrags von
Holzfeuerungen am PM10-Feinstaub sind Kenntnisse tber

die Zusammensetzung und den Massenanteil notig.



2 Beschreibungen der Messpunkte

Aus dem landesweiten Messnetz zur Uberwachung der
Luftqualitit in Baden-Wurttemberg wurden zwei Mess-
punkte ausgewihlt, die offensichtlich im Einflussbereich

von Holzfeuerungsanlagen liegen

Der Messpunkt Tubingen-Unterjesingen ist in Bezug auf
die PM10-Konzentration neben Stuttgart-Neckartor eine
relativ hochbelastete Spotmessstelle. Es handelt sich um
eine Messstation in der Jesinger Hauptstrafle an der B28,
die verkehrsbeeinflusst ist und in lindlicher Umgebung

liegt.

m Messpunkt Tubingen-Unterjesingen Jesinger Haupt-
strafle (Tu-Unt)

Zum Vergleich wurde der in der Nihe liegende Messpunkt
Tubingen Muhlstrafle ausgewihlt. In Tabelle 2.4.-1 sind die
Daten zur Verkehrsbelastung und PM10-Feinstaubkonzen-
tration an den ausgewihlten Messstellen aufgefihrt. Bei
etwa einem Drittel Kfz-, aber um den Faktor vier hoheren
Lkw-Verkehrsaufkommen, sind in 2008 und 2009 die PM10-
Feinstaubkonzentrationen geringer als an der Messstation

in Tubingen-Unterjesingen Jesinger Hauptstrafie.

m Messpunkt Tubingen Mihlstrafle (Tu-M)
(bis 24. Juni 2009)

Mitte 2009 musste am Messpunkt Tubingen Muhlstrafle
wegen Baumafinahmen die Probenahme eingestellt wer-
den. Daher wurde als Ersatz an der B312 der Messpunkt
Reutlingen Lederstrafle Ost festgelegt.

m Messpunkt Reutlingen Lederstrafle Ost (Rt-L)
(ab 08. Juli 2009)

Der Messzeitraum erstreckte sich von September 2008 bis

Ende Dezember 2009.

Es handelt sich bei den Messpunkten um vom Verkehr be-

einflusste Standorte.

An allen Messstationen wurde ein Staubprobenahmegerit
Digitel DHA-80 eingesetzt. Zur Bestimmung des Mittel-
werts an PM10-Feinstaub und dessen Inhaltsstoffen wurde

taglich ein neuer Quarzfaserfilter eingesetzt.

© LUBW 64-01/2010 |9
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Abbildung 2-1: Lage der Messstationen im Raum Tibingen und Reutlingen

© LUBwW

64-01/2010

10



2.1 Messstation Tiibingen-Unterjesingen Jesinger HauptstralRe (Ti-Unt)

Stationsstandort seit Januar 2006 Geografische Position Rechtswert 3498556
Spottmessstation von PM10 G Hochwert 5376519
Hohe 353 m
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Abbildung 2.1-1: Messpunkt Tlibingen-Unterjesingen Jesinger Hauptsstral3e 68
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2.2 MessstationTibingen MiihlstraBe (Tii-M)

Stationsstandort seit Januar 2006 Geografische Position Rechtswert 3504348
Spottmessstation von PM10 G Hochwert 5375846
Hohe 344 m

Abbildung 2.2-1: Messpunkt Ttibingen M(ihlstral3e 8
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2.3 Messstation Reutlingen LederstraBe Ost (Rt-L)
Stationsstandort seit Marz 2007

Geografische Position Rechtswert 3515653

Spottmessstation von PM10 G Hochwert 5372422

Hohe 379 m
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Abbildung 2.3-1: Messpunkt Reutlingen Lederstral3e Ost

© LUBW 64-01/2010 | 13



2.4 Charakterisierung der Messpunkte

In Tabelle 2.4-1 sind die relevanten Daten zur Charakterisie-
rung der beschriebenen Messpunkte zusammengestellt. An
allen drei Messstationen bleibt die mittlere Jahresbelastung
an PM10-Feinstaub unter dem zulassigen Grenzwert der 39.
BImSchV von 40 pg/m3. Die Anzahl der Uberschreitungs-
tage pro Jahr ubersteigt in Tubingen-Unterjesingen Jesinger
Hauptstrafle und in Reutlingen Lederstrafie Ost den Grenz-

wert von 35 zulassigen Tagen.

Wie aus Tabelle 2.4-1 hervorgeht, ist Tubingen Muhlstrafle
der am wenigsten belastete Messpunkt. Die Anzahl der Ta-
ge pro Jahr, an denen die PM10-Feinstaubbelastung hoher
als 50 pg/m> ist (zulassiger PM10-Tagesgrenzwert, 39. Blm-
SchV), liegt bei 30 in 2008 und 27 in 2009. Der Jahresmit-
telwert an PM10-Feinstaub betragt 27 pg/m?® fur das Jahr
2008. Da an der Muhlstrafle in Tubingen die Messungen
wegen Bauarbeiten im Juni 2009 zeitweise eingestellt wur-
den, musste als Ersatz auf den Messpunkt in Reutlingen an
der Lederstrale ausgewichen werden. Hier liegt der PM10-
Jahresmittelwert bei 35 pg/m? in 2008 und 36 pg/m? in 2009.
Deutlicher wird der Unterschied der beiden Messpunkte
bei der Anzahl der Tage mit Grenzwertiberschreitungen
der PM10-Konzentration pro Jahr. Reutlingen Lederstrafle
Ost weist Uberschreitungen an 51 (2008) bzw. 57 (2009)
Tagen auf.

Die unterschiedliche Feinstaubbelastung zeigt, dass die
beiden Messpunkte keine dhnliche Charakteristik besitzen.
Das Verkehrsautkommen an Kfz ist um das 3-fache hoher
als in der Muhlstrafle in Tubingen. Daher kann der Mess-
punkt Reutlingen Lederstrale Ost nicht als Ersatzmess-

punkt herangezogen werden.

Da sich die Untersuchungen vor allem auf die Zeiten mit
hohen PM10-Feinstaubkonzentrationen beziechen (Novem-
ber 08 bis Februar 09), werden die Daten der Messstation
Rt-L, die von Juli 09 bis Dezember 09 erfasst wurden, nur

in Ausnahmefillen herangezogen.

Der Messpunkt in Tabingen-Unterjesingen Jesinger Haupt-
strafle weist einen PM10-Jahresmittelwert von 32 pg/m?
(2008) und 31 pg/m?® (2009) auf. Die Anzahl der Uber-
schreitungen des PM10-Tagesgrenzwertes pro Jahr liegt
hier bei 50 (2008) bzw. 43 (2009). Diese Messstation ist
dhnlich stark belastet wie Reutlingen Lederstrafle Ost, ob-
wohl das Verkehrsaufkommen wesentlich geringer ist. Dem-
nach tragen noch andere PM10-Quellen zur Feinstaubbela-

stung bei.

An der Muhlstrafle in Tubingen ist die Feinstaubbelastung
im Mittel geringer als an der Jesinger Hauptstrafle in Tu-
bingen-Unterjesingen, obwohl die Anzahl der Lkw pro Tag

um das drei- bis vierfache hoher liegt.

Tabelle 2.4-1: Vlerkehrsbelastungen und PM10-Feinstaubdaten zu den ausgewéhlten Messstationen

PM10 max PM10 PM10 B(a)P DTV Lkw
TMW Anzahl d. TMW JahresMW  JahresMW
pg/ms3 Uberschreitungen  pg/ms3 ng/m3 Kfz/Tag Lkw/Tag
2008 2008
Reutlingen LederstraRe Ost 163 51 35 0,7 34500% 15004
Tiibingen MhlstraRe 134 30 27 --- 115004 17004
Tiibingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe 113 50 32 1,6 1600045 47045
2009 2009
Reutlingen LederstraRe Ost 109 57 36 0,72 345009 15000
Tubingen MuhlstraRe 123" 27V 327 1,29
Tiibingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe 129 43 31 2.2 1630096 44059

) Datenkollektiv 196 Tagesproben (01.01. - 24.06.2009)
2) Datenkollektiv 176 Tagesproben (08.07 - 31.12.2009)
3 Datenkollektiv 173 Tagesproben (01.01. - 24.06.2009)
- -- keine Werte vorhanden
Alle anderen Werte wurden aus mindestens 355 Tageswerten berechnet.

4 LUBW Bericht 61-15/2009

5) Jahrliche Zahlung der LUBW zur Bestimmung des durchschnittlichen taglichen
Verkehrs (DTV)

6) LUBW Bericht 33-06/2010

w:w

Quelle: Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und Naturschutz Baden-Wirttemberg
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3 Messumfang, Probenahme und analytische

Bestimmungsverfahren

3.1

Insgesamt wurden fir das Messprojekt die nachfolgenden

Messumfang

Inhaltsstoffe im PM10-Feinstaub Uber den Zeitraum von
September 2008 bis Ende Dezember 2009 taglich be-

stimmt.

Analysenparameter:
Gravimetrie:
m Masse PM10

Anorganische Messobjekte:

m Kohlenstoff als organischer Kohlenstoff (OC) und ele-
mentarer Kohlenstoff (EC), 14C-Anteil

m NH,, Chlorid, Nitrat, Sulfat und die Masse Ammon-
salze, die sich aus der Summe NH,, Nitrat und Sulfat
ergibt

m Zn, Al, Mn, Fe, Ca, Mg, Na, K, Pb, Cd, Ni, As, Sb

Organische Messparameter:

m Anhydrozucker: Threitol/Erythritol,
Levoglukosan, Arabinitol, Mannosan, Galaktosan

m Zucker: Mannose, Galaktose, Fruktose

m Benzo(a)pyren

m Reten

Meteorologische Daten:
m Temperatur
m Niederschlag
m Windgeschwindigkeit

Am Messpunkt Tubingen-Unterjesingen Jesinger Haupt-
strafle wurden im gesamten Zeitraum diese Parameter ana-
lysiert. Da an der Mihlstrale in Tubingen wegen Bauarbei-
ten die Messkampagne im Juni 09 abgebrochen werden
musste, wurden ab Juli 09 die PM10-Filter vom Messpunktn
Reutlingen Lederstrale Ost untersucht. Alle Parameter lie-
gen fur Tubingen Mihlstrale bis Juni 09 und am Messpunkt
Reutlingen Lederstrafle Ost von Juli 09 bis Dezember 09

vor.

3.2 Probenahme
3.2.1 PM10-Feinstaub
Die Probenahme des PM10-Feinstaubes erfolgt an allen
drei Stationen gemaf} VDI 2463 Blatt 11 ,Messen von Par-
tikeln - Messen der Massenkonzentration (Immission) - Fil-
terverfahren — Filterwechsler Digitel DHA-80 als Tages-

mittelwert.

Der vorgeschaltete grofienselektive Lufteinlass weist eine
Abscheidewirkung von 50 % fir Partikel mit einem aerody-
namischen Durchmesser > 10 um auf. Zur Bestimmung der
Feinstaubmasse und anschlieflender Analyse der Inhalts-
stoffe erfolgt tiglich eine Probenahme auf Quarzfaserfil-

tern.

Der Digitel High-Volume-Sampler (DHA-80) erfullt die
Anforderungen an Aquivalenzsammler nach DIN EN
12341, ,Ermittlung der PM10-Fraktion von Schwebstaub -
Referenzmethode und Feldprufverfahren zum Nachweis
der Gleichwertigkeit von Messverfahren und Referenz-
messmethode®, 1998. Das Gerit verfiigt Uber einen auto-
matischen Probenwechsler, so dass ohne Wartung 14 Ta-
gesmittelwerte gewonnen werden konnen. Zusitzlich
verbleibt je Probenahme-Intervall ein Filter zur Blindwert-
kontrolle im Gerit. Der Volumenstrom wird konstant auf
720 m?/24 h gehalten. Die Geritefunktion wird per Fern-

Uberwachung der Pumpenleistung kontrolliert.

Die Probenahme und Feinstaubmassenbestimmung erfolgt
auf Filtern mit 150 mm Durchmesser. Zur Bestimmung der
Inhaltsstoffe des Feinstaubes werden jeweils Teilfilter mit

47 mm Durchmesser eingesetzt.

3.2.2 Filterwagung (Gravimetrie)

Die Bestimmung der PM10-Konzentrationen erfolgt nach
DIN EN 12341, 1998: ,Ermittlung der PM10-Fraktion von
Schwebstaub - Referenzmethode und Feldprafverfahren
zum Nachweis der Gleichwertigkeit von Messverfahren
und Referenzmessmethode®. Die fiir die Probenahme mit-
tels Digitel DHA-80 verwendeten Filter werden vor den

Probenahme mindestens 48 h bei einer Lufttemperatur

© LUBW 64-01/2010 | 15



von 20 °C + 1 °C und einer relativen Luftfeuchte von 50 %
+ 5 % equilibriert, d.h. auf eine definierte Feuchte einge-
stellt und gewogen. Nach der Bestaubung werden die Fil-

ter wieder equilibriert und zurackgewogen.

3.3 Analytische Bestimmung der Fein-
staubinhaltsstoffe

3.3.1 Kohlenstoff

3.3.1.1 Elementarer Kohlenstoff (EC) und organisch
gebundener Kohlenstoff (OC)

In Anlehnung an VDI Richtlinie 2465 Bl.2 ,Messen von
Rufl (Immission) - Thermographische Bestimmung des
elementaren Kohlenstoffes nach Thermodesorption des

organischen Kohlenstoffes®.

Die Bestimmung des Rufles als elementarer Kohlenstoff
(EC) und organischer Kohlenstoff (OC) im abgeschie-
denen Feinstaub PM10 erfolgt durch Verbrennen der Probe
unter Sauerstoffatmosphire und der IR-spektroskopischen
Detektion des dabei gebildeten CO,. Das Analyseverfah-
ren der Infrarotspektroskopie etlaubt jedoch keine Unter-
scheidung zwischen organisch gebundenem (OC) und ele-
mentarem Kohlenstoff (EC). Die Spezifitit des Verfahrens
auf elementaren Kohlenstoff wird durch ein Zweiphasen-
temperaturprogramm erreicht. Im ersten Schritt wird der
organisch gebundene Kohlenstoff zu Kohlendioxid und
Wasser verbrannt. Im zweiten Schritt wird der verbleibende
Kohlenstoft zu Kohlendioxid verbrannt. Die Bestimmung
des Kohlenstoffes erfolgt durch infrarotspektroskopische
Analyse des Kohlendioxids.

Das Analyseverfahren ermoglicht nur die Bestimmung des
Kohlenstoffgehaltes, nicht aber die Bestimmung anderer
Elemente wie Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff oder
Schwefel, die in organischen Verbindungen ebenfalls ent-
halten sind. Die Abschitzung der Konzentration orga-
nischer Verbindungen erfolgt daher durch die Multiplikati-
on der Konzentration des organisch gebundenen Kohlen-
stoffes mit dem Faktor 1,4 nach Grosjean und Friedlander
[Grosjean und Friedlander, 1975] und wird im Folgenden
organische Masse (OM) genannt.

OM=14-0C

16 | 64-01/2010 © LUBW

3.3.1.2 '4C-Isotope in organisch gebundenem Koh-
lenstoff (OC)

Die Bestimmung erfolgt uber die Verbrennung von OC
und EC im Sauerstoffstrom uber ein Zweiphasentempera-
turprogramm. Im ersten Schritt wird bei 340 °C weitge-
hend das OC, im zweiten Schritt bei 650 °C das EC zu CO,
verbrannt. Die Fraktionen werden in Quarzampullen, die
mit 1 mg Kobaltpulver und 200 mg Mangangranulat befallt
sind, gesammelt. Die verschlossenen Ampullen werden 24 h
auf 650 °C erhitzt, dabei bildet sich durch Reduktion fa-
denformiger Kohlenstoff, der auf dem Kobaltpulver abge-
lagert wird. Nach der Trennung vom Mangangranulat wird
die Probe zur Messung des “C-Gehaltes dem AMS (acce-
lerator mass spektrometry) zugefihrt [Szidat et al., 2004].

3.3.2 Ammonium, Nitrat, Sulfat und Chlorid

Zur Bestimmung von Ammonium, Nitrat, Chlorid und
Sulfat wird der bestaubte Quarzfaserteilfilter mit Wasser
extrahiert. Mit Hilfe der Ionenchromatographie werden
Nitrat, Sulfat und Chlorid bestimmt. Die Analyse auf Am-
monium erfolgt mittels Spektralphotometrie bzw. Ionen-
chromatographie. Die Ionen werden nach den aufgefithrten

Richtlinien bestimmt.

VDI 3497 Blatt 3, 1988-07: ,Messen partikelgebundener
Anionen in der Auflenluft; Analyse von Chlorid, Nitrat

und Sulfat mittels Ionenchromatographie mit Suppressor-
technik nach Aerosolabscheidung auf PTFE-Filtern®.

DIN EN ISO 10304-1, 1995-04: ,Wasserbeschaffenheit - Be-
stimmung der gelosten Anionen Fluorid, Chlorid, Nitrit,
Orthophosphat, Bromid, Nitrat und Sulfat mittels Ionen-

chromatographie®.

DIN 38406-5, 1983-10: ,,Deutsche Einheitsverfahren zur Was-
ser-, Abwasser- und Schlammuntersuchung; Kationen (Grup-

pe E); Bestimmung des Ammonium-Stickstoffs (E 5)*.

DIN EN ISO 14911, 1999-12: ,Wasserbeschaffenheit - Be-
stimmung der gel6sten Kationen Li*, Na*, NH,*, K7, Mn?*,
Ca?*, Mg?*, Sr** und Ba?* mittels lonenchromatographie -
Verfahren fur Wasser und Abwasser (ISO 14911:1998)%
Deutsche Fassung EN ISO 14911:1999.



3.3.3 Natrium, Kalium, Calcium, Magnesium, Alu-
minium, Eisen, Zink, Mangan, Blei, Cadmium, Nickel,
Arsen, Antimon

Der Teilfilter wird mit einer Siuremischung aus HNOS,
H,F, und H,O, mikrowellenunterstitzt aufgeschlossen.
Die Aufschlusslosung wird zur Trockene eingedampft und
danach mit 1 % HNO, aufgenommen. Ein Aliquot dieser
Losung wird mittels ICP — OES analysiert.

DIN EN 14902, 2005-10: ,,Auflenluftbeschaffenheit - Stan-
dardisiertes Verfahren zur Bestimmung von Pb/Cd/As/Ni
als Bestandteil der PM10-Fraktion des Schwebstaubes®.

VDI 2267 Blatt 5, 1997-11: ,Stoftbestimmung an Partikeln
in der Auflenluft - Messen der Massenkonzentration von
Be, Cd, Co, Cr, Cu, Fe, Mn, Ni, Pb, Sb, V, Zn mit Hilfe der
optischen Emissionsspektrometrie (ICP-OES) nach Filter-
probenahme und Aufschluss in oxidierendem Siurege-

misch®.

3.3.4 Anhydrozucker: Threitol/Erythritol, Levogluko-
san, L-(-)-Arabinitol, Mannosan, Galaktosan;

Zucker: D-(+)-Mannose, D-(+)-Galaktose, D-(-)Fruktose
Die Anhydrozucker und weitere Zuckerverbindungen wer-
den ionenchromatographisch mit amperometrischer De-

tektion bestimmt.

Die Quarzfaserteilfilter werden in einem Ultraschallbad rein
wiasstig 45 min extrahiert. Der Extrakt wird anschlieflend
uber 0,45 um Membranfilter filtriert. Die Trennung der An-
hydrozucker erfolgt auf einer CarboPac™ MA1 (DIONEX)
im alkalischen Milieu mittels Gradientenelution:

300 mM NaOH fir 20 min, 35 mM/min auf 650 mM Na-
OH, 650 mM NaOH fiir 35 min.

Der amperometrische Detektor wird mit einer Goldelek-
trode im gepulsten Modus betrieben. Vor jeder Probe wird
das analytische System mit 1M NaOH fir 5 min gereinigt.
In Anlehnung an die Veroffentlichungen von Puxbaum et
al. [Puxbaum et al. 2007] und Yoshiteru et al. [Yoshiteru L.
et al. 2009] werden die Analysen durchgefihrt.

3.3.5 Benzo(a)pyren und Reten
Die Probenahme und Analyse der polyzyklischen aroma-

tischen Kohlenwasserstoffe Reten und Benzo(a)pyren wird

unter Beachtung von Vorgaben der Richtlinien DIN ISO
12884, 2000: ,Bestimmung der Summe gasformiger und
partikelgebundener polyzyklischer aromatischer Kohlen-
wasserstoffe und DIN EN 15549, 2008: ,Luftbeschaffen-
heit — Messverfahren zur Bestimmung der Konzentration

von Benzo(a)pyren in Luft* durchgefihrt.

Die Glasfaserteilfilter werden mit Toluol heif} extrahiert,
der Extrakt eingeengt, filtriert und auf ein definiertes
Volumen eingestellt. Die beiden Komponenten werden
mit Hilfe eines GC-MS quantifiziert. Auf der Basis der
oben genannten Richtlinien wurde ein Messverfahren
fur Reten entwickelt, bei dem als interner Standard
6-Methylchrysen verwendet wird [22. ALS-Kolloquium,
Jahresbericht 2009].

3.4 Gewichtung der untersuchten Para-
meter

Um Kenntnisse uber die Zusammensetzung des PM10-
Feinstaubes zu gewinnen, wurden die Untersuchungen

umfassend angelegt.

Die Konzentrationen des elementaren Kohlenstoffs (EC),
des organischen Kohlenstoffs (OC) und des “CAnteils
sind wichtig fur die Beurteilung des Holzfeuerungsanteils
im PM10-Feinstaub [LUBW Bericht Nr. 72-01/2009].

Die loslichen Ionen Ammonium, Sulfat, Nitrat und Chlo-
rid wurden in das Projekt mit einbezogen, da es sich um
massenrelevante Komponenten des PM10-Feinstaubes
handelt. Naher betrachtet wird in diesem Bericht nur das
Chlorid.

Von den analysierten Metallen ist bekannt, dass nur Kali-

um als Holztracer in Frage kommt.

Bei der Analyse der Zucker und Anhydrozucker wurden
vorsorglich zahlreiche Komponenten bestimmt, um die
Messergebnisse besser beutrteilen zu konnen, da es sich hier
um ein neues Analysenverfahren handelt. Im Folgenden

wird hiervon der Tracer Levoglukosan verwendet.
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Benzo(a)pyren ist ein Indikator fir die unvollstindige Ver-
brennung von organischem Material, Reten dient als Leit-
substanz fur die Verbrennung von Nadelholz. Daher sind
diese Vertreter der PAK's wichtig fir die Bestimmung des

Holzfeuerungsanteiles im PM10-Feinstaub.
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4 Meteorologische Situation

Die Messstationen Tubingen Muhlstrafle bzw. Reutlingen
Lederstrale  Ost und Tubingen-Unterjesingen Jesinger
Hauptstrafle befinden sich im Klimabereich des Neckarbe-
ckens. Die mittlere Jahrestemperatur betragt 8,7 °C, die Nie-
derschlagsmenge im langjahrigen Mittel 741 mm. Diese Wer-
te liegen im Bereich der klimatischen Durchschnittswerte

fir Baden-Wurttemberg.

Zur Beurteilung von Temperatur, Windgeschwindigkeit und
-richtung sowie der Niederschlagsmenge wurden Messwerte
aus dem Luftmessnetz der LUBW herangezogen. Fur die
Messpunkte Ti-M und Tu-Unt werden die meteorologischen
Daten der Station Ttubingen Derendinger Strafle verwendet,
da es in Tubingen-Unterjesingen keine Luftmessstation gibt.
Fur den Messpunkt Rt-L werden die Wetterdaten der Luftmess-

station Reutlingen Friedrich-Ebert-Strale herangezogen.

4.1 Wind

Fir den Messpunkt Tubingen Muhlstrafle (Abbildung
4.1-1) ist aus den Winddaten eine West-Sud-West Haupt-
windrichtung oder aber die entgegen gesetzte Richtung zu
erkennen. Der Kanalisierungseffekt ergibt sich aus der geo-
graphischen Lage im Neckartal, das von West-Sud-West
nach Ost-Nord-Ost verlauft.

Fur den Messpunkt Reutlingen Lederstrafie Ost (Abbil-
dung 4.1-2) ergibt sich ein anderes Bild, da Reutlingen ab-
seits des Neckartales in einer breiten offenen Fliche liegt.
Eine Hauptwindrichtung kann hier nicht erkannt werden.
Tagstuber ist der Einfluss des Neckartales noch schwach zu
sehen nachts jedoch herrschen Fallwinde von der Schwa-

bischen Alb vor, die in Ttubingen keinen Einfluss haben.

Am Messpunkt Tubingen-Unterjesingen Jesinger Haupt-
stralle (Abbildung 4.1-3) ist die Wirkung des Kanalisie-
rungseffektes des Neckartales noch spirbar, jedoch wird
die Windrichtungsverteilung stark von Fallwinden aus
dem Schénbuch geprigt. Auflerdem fiihrt die Lage am
Ende des Ammertales zu einem weiteren Kanalisierungs-
effekt in Nord-Nord-West Richtung.

N, 360°

330° 40% 30°
30%
300° 60°

20%

10%

W, 270° 0, 90°

240° 120°

210° 150°

S, 180°

Tiibingen 2006
[ Gesamthaufigkeit in %

w:w

Haufigkeit beiTag in %
[ Haufigkeit bei Nacht in %
Haufigkeit der Windgeschwindigkeit in 30°-Intervallen
Mittlere Windgeschwindigkeit 1,3 m/s; Windstillen 14,8 %

Abbildung 4.1-1: Mittlere Windgeschwindigkeiten in Tibingen 2006
(Quelle: Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und Naturschutz Baden-
Wirttemberg)

Fur die Winddaten wurden die Messwerte der Luftmess-
stationen Tubingen Derendinger Strafle und Reutlingen
Friedrich-Ebert-Strafle aus dem Luftmessnetz der LUBW
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w:w
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[J Haufigkeit bei Nacht in %
Haufigkeit der Windgeschwindigkeit in 30°-Intervallen
Mittlere Windgeschwindigkeit 1,4 m/s; Windstillen 10,2 %

Abbildung 4.1-2: Mittlere Windgeschwindigkeiten in Reutlingen 2006
(Quelle: Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und Naturschutz Baden-
Wiirttemberg)
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Abbildung 4.1-3: Synthetisches Windverteilungsdiagramm fiir
Unterjesingen, (Berechnet mit Hilfe des Strémungsmodells METRAS PC)
in Baden-Wurttemberg herangezogen. Die Winddaten fur
die Messstation Tu-Unt wurden mit Hilfe des Stromungs-
modells METRAS PC ermittelt.

Die Windrichtung zeigt auf, woher Einflisse auf die PM10-
Konzentrationen durch den Ferntransport zu erwarten
sind. In Tubingen ist ein Eintrag von Feinstaub vor allem
den Neckar aufwirts moglich. Die Windverhaltnisse in
Reutlingen und Tubingen-Unterjesingen zeigen, dass vor

allem lokale Einflusse vorliegen. Die drei Messstationen

Tagesmittelwerte der PM10-Konzentration in pg/m3

liegen zwar nahe beieinander aber eine gegenseitige Beein-
flussung der PM10-Konzentrationen durch Ferntransport

kann weitgehend ausgeschlossen werden.

Der generelle Einfluss der Windgeschwindigkeiten auf die
PM10-Konzentrationen wird im Kapitel 4.2 diskutiert.

4.2 Temperatur

Die Abhingigkeit der PM10-Konzentrationen von der
Temperatur zeigt Abbildung 4.2-1. In den Wintermonaten
steigen die Feinstaubkonzentrationen vor allem an sehr

kalten Tagen stark an.

Die Ausbreitung bodennah emittierter Luftschadstoffe
hiangt von den meteorologischen Bedingungen in der at-
mospharischen Grenzschicht ab. Die Mischungsschichtho-
he (MLH) ist neben dem vertikalen Windprofil eine we-
sentliche Bedingung fir die Hohe und Entfernung bis zu
der diese Stoffe rasch durch Austauschvorginge in der At-

mosphire verbreitet werden.

Die MLH gibt die Obergrenze des Austauschvolumens der
am Boden aufliegenden Luftmassen an. Je niedriger die Mi-
schungsschichthohe desto geringer ist das Austauschvolu-
men. Bei mehrere Tage anhaltenden Inversionswetterlagen
gehen in der Regel geringe Windgeschwindigkeiten mit
dem Absinken von Kaltluft im Bereich des Hochdruckge-

Temperatur in °C
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Temperatur = Grenzwert des Tagesmittelwertes der PM10-Konzentration

Abbildung 4.2-1: Verlauf der Temperatur und der Tagesmittelwerte der PM10-Konzentration in Tibingen-Unterjesingen, Tlibingen und Reutlingen im

Zeitraum des Messprojektes
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bietes einher, Warmluftzufuhr in der Hohe verstirkt die

Inversion zusatzlich.

Besonders geringe MLH treten in den Wintermonaten auf.
Diese Inversionswetterlagen bedingen PM10-Grenzwert-

uberschreitungen.

Bei Inversionswetterlagen liegen die Windgeschwindig-
keiten bei sehr geringen Werten bis 0,4 m/s, daher findet
kaum Durchmischung statt. In der Abbildung 4.2-2 wird am
Beispiel Tubingen-Unterjesingen deutlich, dass bei Windge-

schwindigkeiten unter 1 m/s in den Wintermonaten 08/09
die PM10-Feinstaubkonzentrationen ansteigen und den Ta-

gesgrenzwert von 50 pg/m? uberschreiten.

In der Abbildung 4.2-3 werden Uber den gesamten Mess-
zeitraum an der Messstation Tubingen Derendinger Strafle
im Sommer hohere Windgeschwindigkeiten festgestellt.
Die Vorraussetzungen fur die Bildung von Inversionswet-
terlagen liegen nicht vor und es treten keine Uberschrei-

tungen des PM10-Tagesgrenzwertes von April bis Septem-

ber auf.
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mmm Tibingen-Unterjesingen Jesinger Hauptstralte = Grenzwert des Tagesmittelwertes der PM10-Konzentration
Abbildung 4.2-2: Tagesmittelwerte der PM10-Konzentrationen und Windgeschwindigkeiten in Tlibingen-Unterjesingen im Winter 08/09
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Abbildung 4.2-3: Tagesmittelwerte der PM10-Konzentrationen und Windgeschwindigkeiten in Tiibingen-Unterjesingen September 08 — Dezember 09
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4.3

Der Niederschlag senkt die PM10-Feinstaubkonzentra-
tionen, durch Auswaschen der Staubpartikel. In Abbildung
4.3-1 ist fir den Standort Tubingen-Unterjesingen Jesinger

Niederschlag an Tagen mit Niederschligen die PM10-Feinstaubkonzen-

Hauptstrafle im Messzeitraum Winter 08/09 zu sehen, dass  zentration andert sich.

150

Tagesmittelwerte der PM10-Konzentration in pg/m?3 Niederschlag in mm
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W Tibingen-Unterjesingen Jesinger Hauptstralie = Grenzwert des Tagesmittelwertes der PM10-Konzentration

Abbildung 4.3-1: Verlauf der Tagesmittelwerte der PM10-Konzentration und des Niederschlags in Tibingen-Unterjesingen im Winter 08/09
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tration in der Folge geringer werden. Hort der Niederschlag
auf, so werden andere Einflussfaktoren, wie Wind und

Temperatur wieder wichtiger und die PM10-Feinstaubkon-
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5 Ergebnisse und Diskussion der Immissionsmessungen

Im Kapitel 5 werden zur besseren Lesbarkeit im Text die Ab-

kirzungen der Messstationen verwendet (siehe Kapitel 2).

5.1 Vergleich der Immissionssituation im
Winter 08/09 und im Sommer 09

In Abbildung 4.2-1 sind die Feinstaubkonzentrationen an
den Stationen Tu-M, Rt-L und TuG-Unt fir den Zeitraum
von September 08 bis Dezember 09 mit dem Temperatur-
verlauf dargestellt. Die Uberschreitungen des Grenzwerts
von 50 ug/m> pro Tag treten vor allem in den Wintermona-
ten bei schlechten Austauschbedingungen mit niederen
Mischungsschichthohen, geringen Temperaturen und ge-
ringen Windgeschwindigkeiten auf. Maximale Konzentra-

tionen wurden vom 29.12.08 bis 17.01.09 beobachtet.

Der Immissionswert der 39. BImSchV fur PM10-Feinstaub
von 40 pg/m? fur das Jahresmittel wird an allen Stationen
nicht uberschritten. 2008 ergeben sich fur Rt-L und Tu-
Unt eine fast gleiche Anzahl an Uberschreitungstagen
(Rt-L: 51 und Ti-Unt: 50 Uberschreitungstage). In Tti-M
liegen die PM10-Feinstaubkonzentrationen an 30 Tagen

uber dem zulissigen Tagesgrenzwert (Tabelle 5.1-1).

Fur das Jahr 2009 ergibt sich ein anderes Bild, da die An-
zahl der Jahresuberschreitungstage in Tu-Unt auf 43 gesun-
ken ist, in Rtl-L aber auf 57 ansteigt. Die Jahresmittelwerte

liegen auf Vorjahresniveau.

Im Jahr 2009 mussten die Messungen an der Messstation
Tu-M im Juni vorubergehend eingestellt werden, daher ist

keine Jahresbilanz fir 2009 moglich.

Aus Abbildung 4.2-1 wird deutlich, dass die meisten Uber-
schreitungstage an den drei Messpunkten in der kalten Jah-
reszeit liegen. Die Emissionen aus dem Verkehr bleiben im
Jahresverlauf dhnlich und damit auch der Beitrag zur PM10-
Feinstaubbelastung. Der Ferntransport von Schadstoffen ist
an Tagen mit Grenzwertiberschreitungen haufig durch In-
versionswetterlagen eingeschrinkt. Die Konzentrations-

steigerungen werden durch lokale Quellen verursacht.

Messstation
Tibingen-
Unter-
jesingen

Uberschreitungen
pro Monat

Jesinger
Hauptstr.

Messstation
Tidbingen

Muhlstr.

Tabelle 5.1-1: Anzahl der Uberschreitungstage fur Tibingen Miihistrai3e,
Reutlingen Lederstral3e Ost und Tibingen Unterjesingen Jesinger Haupt-
stral3e

Messstation

Reutlingen

Lederstr.
Ost

2008
Januar 19
Februar 1
Marz

April

Mai

Juni

Juli

August

O O O O N O W W

September
Oktober

November

o =

Dezember

Anzahl der gemessenen
Uberschreitungen pro 50
Jahr (> 50 pg/md)

O O O O N O O w ©

A OO =

30

51

Anzahl Messwerte 359
Jahresmittelwert [ug/m?] 32

hdéchster gemessener

Wert [ug/m3] ns

363

27

134

365

85

136

2009
Januar 20
Februar 10
Mérz 1
April

Mai

Juni

Juli

August
September
Oktober

November

D A N O O O O O O

Dezember

Anzahl der gemessenen
Uberschreitungen pro
Jahr (> 50 pg/m3)

N
@

27%

= N
M~ O

W o1 W W o o o o o >

o1
~

Anzahl Messwerte 3568
Jahresmittelwert [ug/m?3] 31

hoéchster gemessener

12
Wert [ug/m?3] o

196

32*

123

364

36

109

- - = Keine verwertbaren Daten
* = Kein vollstandiges Jahresdatenkollektiv
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Emissionen aus Holzfeuerungsanlagen treten an kalten Ta-
gen verstirkt auf, daher ist anzunehmen, dass sie einen
nicht zu vernachlassigenden Beitrag zu diesen hohen Fein-

staubkonzentrationen leisten.

Die meteorologischen Verhiltnisse haben je nach Jahres-
zeit unterschiedlichen Einfluss auf die PM10-Konzentrati-
onen. Die Masse an PM10-Feinstaub sowie die Konzentra-
tionen der Inhaltsstoffe werden Uber den gesamten
Messzeitraum taglich bestimmt, dadurch ist eine Beurtei-

lung der jahreszeitlichen Verinderungen moglich.

5.1.1 Betrachtung der Wintermonate 2008/2009

Die nachfolgenden Daten stammen ausschliefilich von den
Messstationen Tu-M und Tu-Unt. Einige Komponenten
mit deren Mittelwerten sowie die minimal und maximal
gemessenen Werte sind in Tabelle 5.1.1-1 fur den Zeitraum
von November 08 bis Februar 09 zusammengestellt. In die-
ser Zeit kann davon ausgegangen werden, dass Holzfeue-
rungsanlagen als Zusatzheizung eingesetzt werden, da die
Temperaturen niedrig sind. Wie aus der Tabelle 5.1-1 her-
vorgeht, treten hier auch die meisten Uberschreitungen

des PM10-Tagesgrenzwertes auf.

In der Heizperiode 08/09 werden vier ausgeprigte Phasen
mit Uberschreitungen des PM10-Tagesgrenzwertes beo-
bachtet. Vom 25.11.08 bis 30.11.08, vom 13.12. bis 15.12.08
sowie vom 26.01.09 bis 06.02.09 ergaben sich PM10-Kon-
zentrationen bis 80 ug/m3, vom 29.12.08 bis 17.01.09 wur-
den Konzentrationen bis 128 pg/m? gemessen (Tabelle

5.1.1-1).

Die Verliufe der PM10-Feinstaubkonzentration (Abbil-
dung 5.1.1-1) und der Kaliumkonzentration (Abbildung
5.1.1-2) sind dhnlich. Am Messpunkt Ti-M liegen die Kali-

umkonzentrationen leicht unter dem Niveau von Tu-Unt.

Am Neujahrstag 2009 werden fir Kalium extrem hohe
Konzentrationen gemessen, die durch das Abbrennen von
Feuerwerkskorpern an Silvester verursacht werden. In
Tu-Unt wurden 13,4 pg/m? in T4-M 21,2 pg/m? Kalium ge-

messen.

Da Kalium nicht nur bei der Verbrennung von Holz emit-
tiert wird, sondern auch aus anderen Quellen stammt,
muss eine Grundbelastung bei der Beurteilung der Kon-
zentrationen aus der Holzfeuerung berucksichtigt werden.
Diese wird aus den von Mai 09 bis August 09 gemessenen
Kaliumkonzentrationen im PM10-Feinstaub errechnet. Die
Grundbelastung fir beide Messpunkte betragt 0,15 ug/m?
(Tabelle 5.1.2-1).

Die Konzentrationen von elementarem Kohlenstoff (EC) lie-
gen im Winter im Mittel bei 6,0 yg/m? in TG-Unt und in
T4-M bei 4,6 ug/m?®. Der organisch gebundene Kohlenstoff
(OC) weist Mittelwerte von 10,3 yg/m? in TG-Unt und 8,4 pg/
m? in T-M auf (Tabelle 5.1.1-1). Der Anteil an OC im PM10-
Feinstaub ist etwa doppelt so hoch wie die EC-Konzentrati-
on. Beide Komponenten liegen am Messpunkt Ta-Unt in

hoheren Konzentrationen vor als am Messpunkt Tu-M.

Die Konzentrationen von Benzo(a)pyren unterscheiden

sich an den Messpunkten gravierend. Far Tu-M liegt der

Tabelle 5.1.1-1: Mittelwerte, sowie minimale und maximale Werte einiger ausgewéhlter Komponenten fiir den Zeitraum 01.11.08 bis 28.02.09

Tagesmittelwerte Temperatur* Z\;?ci-windigkeit* PM10 EC ocC Chlorid K I(;gcs:;/gglu— B(a)P
° Celsius m/s ug/m3 pg/ms3 yg/m3 ug/ms3 ug/m3 pg/ms3 ng/m3

Tuabingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRRe, Messzeitraum: 01.11.08 bis 28.02.09

Mittelwert 0,5 1,3 45,5 6,0 10,3 2,0 0,8 1,4 4,7

Maximalwert 11,5 4,9 128,5 12,7 28,9 8,1 13,4 5,4 18,5

Minimalwert -12,7 0,4 8,7 1,7 1.6 <0,01 0,1 0,2 0,7

Tubingen MiihistralRe, Messzeitraum: 01.11.08 bis 28.02.09

Mittelwert 0,5 1,3 41,8 4,6 84 2,4 0,7 0,9 2,2

Maximalwert 11,5 4,9 122,8 10,8 29,3 n,7 21,3 3.8 10,8

Minimalwert -12,7 0,4 76 1,3 1.3 <0,01 0,1 <0,01 0,1

* = Luftmessstation Tubingen Derendinger Stralle L”:W
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Abbildung 5.1.1-1: Verlauf der Tagesmittelwerte der PM10-Konzentration in Tibingen-Unterjesingen und Tibingen in der Heizperiode 08/09
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Abbildung 5.1.1-2: Verlauf der Tagesmittelwerte der Kaliumkonzentration in Tlibingen-Unterjesingen und Tibingen in der Heizperiode 08/09

Mittelwert in Zeitraum vom 01.01.09 bis 24.06.09 bei 1,2
ng/m? und in Ta-Unt bei 2,7 ng/m3.

Der Jahresmittelwert am Messpunkt Tu-Unt betrigt
2,2 ng/m? in 2009 (Tabelle 2.4-1). Dieser Betrag ist mehr als
doppelt so hoch wie der Zielwert der 39. BImSchV von
1 ng/m’. Dieser hohe Wert zeigt, dass wahrscheinlich ein
nicht zu vernachldssigender Anteil des PM10-Feinstaubes

aus der Holzfeuerung stammt.

Im Zeitraum zwischen 08.01.09 bis 14.01.09 erreichen die
B(a)P-Konzentrationen in Tu-Unt Werte bis zu 18,5 ng/m?.
In Tu-M liegt der Maximalwert bei 10,8 ng/m? (Tabelle
5.1.1-1, Abbildung 5.1.1-3).

Bei Levoglukosan und B(a)P sind die Konzentrationen am-
Messpunkt Ta-Unt hoher als am Messpunkt Tu-M. Die
Verlaufe an den Messpunkten sind dhnlich, wie Abbildung
5.1.1-4 zeigt. Zum Jahreswechsel steigt die Levoglukosan-
konzentration in Ta-Unt auf den Maximalwert von 5,4 pg/
m? in der Heizperiode an, in Tu-M wird ein Maximum von

3,8 pg/m? erreicht.

Die Chloridanteile im PM10-Feinstaub sind an beiden
Messpunkten gleich. Die Mittelwerte liegen bei 2,0 uyg/m?
in Tu-Unt beziehungsweise 2,4 pg/m? in TG-M.

Die Verlaufskurven der PM10-Feinstaubkonzentrationen

uber die Heizperiode (Abbildung 5.1.1-1) fir die Standorte
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Abbildung 5.1.1-3: Verlauf der Tagesmittelwerte der B(a)P-Konzentration in Tibingen-Unterjesingen und Tibingen in der Heizperiode 08/09
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Abbildung 5.1.1-4: Verlauf der Tagesmittelwerte der Levogucosankonzentration in Tibingen-Unterjesingen und Tibingen in der Heizperiode 08/09

Tu-M und Tu-Unt sind dhnlich. Das Niveau der PM10-
Feinstaubkonzentrationen ist in TG-Unt hoher als in TG-M.
Bei der Zusammensetzung des Feinstaubes ergeben sich
ebenfalls Unterschiede. Die Anteile von Kalium und Le-
voglukosan sind im PM10-Feinstaub in Tu-Unt hoher als in
T4-M. Daraus kann auf eine stirkere Nutzung von Fest-
brennstoffen am Messpunkt Tu-Unt geschlossen werden.
Diese Annahme wird durch die hohen B(a)P-Konzentrati-

onen im PM10-Feinstaub in Tu-Unt unterstitzt.
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5.1.2 Betrachtung der Sommermonate 2009

Fur die Monate vom Mai 09 bis August 09 liegen fir den
Messpunkt Tu-Unt durchgehend Daten vor. Die Messstati-
on Tu-M musste am 24.06.2009 wegen Bauarbeiten abge-
baut werden. Ab 08.07.2009 wurde stattdessen am Mess-

punkt Rt-L mit der Datenerfassung fortgefahren.

In den Sommermonaten betragen die mittleren Tagestem-
peraturen zwischen 15 °C und 19 °C. Das Heizen mit Holz
ist bei diesen Temperaturen nicht notig, Lagerfeuer, das
Verbrennen von Baumschnitt oder Grillen sowie Wald-
brinde konnen einen Einfluss auf die PM10-Feinstaubkon-
zentrationen haben. In Tabelle 5.1.2-1 sind einige Parame-
ter zur Charakterisierung dieses Zeitraums zusammen

gestellt.

Die PM10-Feinstaubkonzentrationen sinken unter den Ta-
gesgrenzwert von 50 ug/m? ab. Es werden an allen Messstel-
len maximal 37 pg/m?> PM10-Feinstaub innerhalb dieser

vier Monate gemessen.

Die Kaliumkonzentration im Sommer betrigt ein Viertel
der mittleren Kaliumkonzentration in den Wintermonaten
und liegt bei 0,15 ug/m>. Diese Konzentration beinhaltet die
zu bertcksichtigende Grundbelastung an Kalium, die zum
Beispiel durch biogene Quellen und Aufwirbelung von Bo-

denbestandteilen verursacht wird.

In den Sommermonaten sind die mittleren Konzentra-
tionen sowie die Maxima und Minima der Konzentra-
tionen von EC und OC nahezu gleich hoch. Die Konzentra-

tionen an den drei Messpunkten unterscheiden sich kaum.

Die mittleren Sommerkonzentrationen an Benzo(a)pyren
sowie die auftretenden Maxima, liegen im Sommer auf ge-
ringem Niveau und unterhalb des Zielwertes von 1,0 ng/m?
B(a)P fir das Jahresmittel.

Die Levoglukosan-Konzentrationen sind in den Sommer-
monaten auf ein Zehntel der Konzentrationen im Winter
abgesunken. Als Voraussetzung fiir den Einsatz von Levoglu-
kosan als Tracersubstanz wird angenommen, dass es aus-
schlieflich bei der Holzverbrennung an die Luft abgegeben
wird. Dies wirde bedeuten, dass im Sommer kein Levoglu-
kosan in PM10-Feinstaub enthalten sein sollte. Diese An-
nahme hat sich bei den Messungen an den gewahlten
Standorten nicht bestitigt. Vor allem in T4-Unt ergab sich
eine um 50 % erhohte Konzentration an Levoglukosan im
PM10-Feinstaub vom 01.05. bis 31.08.2009 von 0,23 ug/m?
(Tabelle 5.1.2-1) im Vergleich zu Tu-M und Rt-L

Bei naherer Betrachtung der taglich ermittelten Levoglu-
kosankonzentrationen in den Sommermonaten ist ein Wo-
chentrend zu beobachten. In der Abbildung 5.1.2-1 wurden

die Wochenenden gelb markiert und die Samstage mit den

Tabelle 5.1.2-1: Tagesmittelwerte, sowie minimale und maximale Werte einiger ausgewéhlter Komponenten fiir den Zeitraum von 01.05.09 bis

31.08.09

Tagesmittelwerte Temperatur* ;Z:]ci-windigkeit* PM10 EC oC Chlorid K I(;sz;/gglu— B(a)P
° Celsius m/s yg/m3 pg/ms3 yg/m3 yg/ms3 yg/ms3 pg/ms3 ng/m3

Tuabingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraBe, Messzeitraum: 01.05. - 31.08.09

Mittelwert 174 1.4 18,4 4,0 28 0,07%% 0,16%* 0,13 0,23%*

Maximalwert 24,0 33 32,3 6,6 5,8 0,91 0,33 0,54 0,93

Minimalwert 79 0,8 76 1,2 1,1 <0,01 0,05 0,02 0,07

Tuabingen MihlistraBe, Messzeitraum: 01.05. - 24.06.09

Mittelwert 15,4 1,5 18,5 3,1 3,0 0,37%% 0,16%* 0,08 0,14%*

Maximalwert 23,1 33 3756 5,0 6,3 1,80 0,35 0,25 0,36

Minimalwert 79 1,0 8,8 1,5 1,6 0,10 0,07 0,02 0,02

Reutlingen LederstralRe Ost, Messzeitraum: 08.07 - 31.08.09

Mittelwert 19,2 1,3 24,2 5,7 3,7 0,35%% 0,14%* 0,08 0,17*%

Maximalwert 25,2 2,1 371 8,6 6,4 1,80 0,37 0,25 0,62

Minimalwert 13,8 0,8 14,4 2,5 1,6 0,1 0,06 0,02 0,06

* = Temperatur an der Messstation Reutlingen Friedrich-Ebert-StraRe fur Reutlingen,

Temperatur an der Messstation Tubingen Derendinger Strafde fir Tubingen w:w

= Grundbelastung
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Abbildung 5.1.2-1: Verlauf der Tagesmittelwerte der Levoglukosankonzentrationen in Tiibingen-Unterjesingen und in Tibingen im Sommer 09

Tagesdurchschnittstemperaturen und den Tagesnieder-
schlagssummen eingetragen. Es ergibt sich zum Teil das
Doppelte bis Dreifache der Levoglukosankonzentrationen
als an den Werktagen. Diese Schwankungen treten immer
dann auf, wenn die Tagesdurchschnittstemperaturen hoch
sind und geringe bis keine Niederschlige vorliegen. Die
Ursache konnen Freizeitaktivititen wie Grillen oder La-
gerfeuer sowie das Verbrennen von Baumschnitt sein.
Um diese Vermutungen zu bestitigen wiren weitere Un-
tersuchungen tber die Emissionen beim Verbrennen von
Grillkohle und bei Lagerfeuern nétig. Da die beschrie-
benen Aktivititen im Winter nur in Ausnahmefillen statt-
finden, wird fir Levoglukosan keine Grundbelastung be-

rucksichtigt.

Die Chlorid-Konzentrationen sinken im Sommer auf etwa
ein Funftel der Konzentrationen ab, die im Winter auftre-
ten (Tabelle 6-1).

Die Konzentrationen, der betrachteten Komponenten zei-
gen im Zeitraum von Mai 09 bis August 09 keine Auffillig-
keiten. Diese Daten werden zum Vergleich und zur Beur-

teilung der Ergebnisse im Winterhalbjahr 08/09 benotigt.
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5.2 Eignung der Holztracersubstanzen
und Anteilsberechnung des PM10-Fein-
staubes aus der Holzfeuerung

Um den Anteil von Immissionen aus einem bestimmten
Quelltyp bestimmen zu kénnen, missen die Emissionsfak-
toren der entsprechenden Leitsubstanzen bekannt sein.
Ein Emissionsfaktor ist das Verhiltnis aus der Masse eines
freigesetzten (emittierten) Stoffes zu der eingesetzten Mas-
se eines Ausgangsstoffes zB. mg Feinstaub pro kg Holz.
Emissionsfaktoren werden stoff- und prozessspezifisch er-
mittelt. Bei Brennstoffen kann der Emissionsfaktor auch
auf den Energieinhalt (Heizwert) bezogen werden z.B. mg
Feinstaub pro Mega Joule eingesetzte Energie (mg/MJ).
Multipliziert man die eingesetzte Energiemenge mit dem
fur den freigesetzten Stoff und fir den Prozess spezifischen
Emissionsfaktor, so kann die emittierte Schadstoffmenge
ermittelt werden. Bei lingeren Prozessen muss auch die

zeitliche Komponente einbezogen werden.

Da unterschiedliche Feuerungsarten, Betriebs- und Lastzu-
stinde sowie Brennstoffe bertcksichtigt werden sollen,

kann nur ein mittlerer Emissionsfaktor angegeben werden.

Die Ermittlung der Emissionsfaktoren war fur dieses Mess-
programm nicht vorgesehen, daher wird auf Literaturdaten
zurtckgegriffen. Im Rahmen des Projekts ,Einfluss von
Emissionen aus der Gebiudeheizung auf Feinstaubimmis-
sionen im Raum Augsburg® der Universitit Augsburg im
Juni 2009 [Studie Augsburg, 2009] werden umfassende Un-
tersuchungen zu Emissionen von Einzelraumfeuerungen
fur feste Brennstoffe beschrieben. Betrachtet werden die
Emissionen beim Einsatz von Holz, wie Fichte und Buche,
in verschiedenen Mischungsverhiltnissen, so wie unter-
schiedliche Betriebszustinde und verschiedene Ofenkon-
struktionen. Die Abbrandbedingungen variieren sehr stark,
da sie von vielen Faktoren abhingig sind. Je nach Beschi-
ckung des Ofens, der Bauart sowie der Luftzufuhr ergeben

sich Gesamtstaubemissionen von 20 mg/M] bis 800 mg/M]J.

Es wurde fir Einzelraumfeuerungsanlagen ein mittlerer
Emissionsfaktor fiir Gesamtstaub in Hohe von 120 mg/M]
ermittelt [Studie Augsburg, 2009].

Im vorliegenden Projekt werden primire Partikel und ihre
Konzentrationen in PM10-Immissionen betrachtet. Da die
Verbrennung von Holzern die einzige Quelle fur Levoglu-
kosan im Aerosol ist, kann es als idealer Tracer fiir die
Holzverbrennung angesehen werden. Die Stabilitit des
Molekuls beim atmosphirischen Transport spricht eben-

falls dafur [Simoneit, 2002; Jorden, et al., 2006].

Benzo(a)pyren entsteht bei der Verbrennung von biogenen
Materialien. Es wird z.B. bei der Holzverbrennung und bei

der Verbrennung von Kohle in Kraftwerken emittiert.

Kalium ist einer der wichtigsten Mikronihrstoffe von
Pflanzen. Bei der Verbrennung von Holz, das 0,1 % - 0,8 %
Kalium in der Trockenmasse enthilt, wird es als Leitkom-
ponente freigesetzt. Anders als bei Levoglukosan (Kapitel
5.1.2) liegt bei Kalium eine nennenswerte Grundbelastung
vor, die sich aus der Aufwirbelung von Bodenbestandtei-
len und biologischem Material wie Pflanzenbestandteilen
zusammensetzt. Dies muss bei der Berechnung der Mas-
senbilanzen zur Bestimmung des PM10-Feinstaubanteils
aus der Holzverbrennung auf der Basis von Kalium be-

rucksichtigt werden.

Zur Darstellung des Anteils an PM10-Feinstaub aus der
Holzverbrennung kann auch die Konzentration an orga-
nisch gebundenem Kohlenstoff (OC) herangezogen wer-
den. Sie setzt sich aus den bei der unvollstindigen Ver-
brennung von fossilen Brennstoffen freigesetzten orga-
nischen Verbindungen, sowie Pollen, Sporen und sekun-
ddren organischen Verbindungen aus Vorldufersubstanzen
zusammen. Bei der Beobachtung der OC-Konzentrationen
Uber den Verlauf eines Jahres kann eine Abhingigkeit von
der Temperatur festgestellt werden (Tabelle 5.2-1). Im
Sommer liegen die OC-Konzentrationen unterhalb der
Konzentrationen des elementaren Kohlenstoffs (EC) und
stammen hauptsichlich aus der unvollstindigen Verbren-
nung des Treibstoffes aus dem Kraftfahrzeugverkehr, aus
Kraftwerken und biogenen Quellen. Der Anteil von OC
steigt in den Wintermonaten deutlich an und kann somit
nicht ausschliefilich den oben genannten Quellen zuge-
schrieben werden. Wihrend der Heizperiode kommt OC
durch die Verbrennung von Holz hinzu. Die Konzentrati-
onen von EC im PM10-Feinstaub werden hauptsichlich

durch den Verkehr verursacht. Kraftwerke und auch kleine
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Tabelle 5.2-1: Ubersicht der monatlichen Mittelwerte von Temperatur und PM10-Feinstaub, sowie von ausgewéhlten Inhaltsstoffen

Monatsmittelwerte Temperatur*  PM10-Feinstaub EC (0] K Levoglukosan BaP

° Celsius pg/ms3 pg/ms3 pug/ms3 pg/ms3 pg/m?3 ng/m?3

Tubingen-Unterjesingen Jesinger HauptstralRe, 2008

September 12,6 23 5,4 3,9 0,2 0,2 1,0
Oktober 9,4 28 6,1 5,3 0,3 0,7 1,7
November 4,3 89 6,5 ol 0,6 1.2 3,3
Dezember 0,4 37 6,0 8.4 0,6 1,5 4.1

Tibingen-Unterjesingen Jesinger HauptstralRe, 2009

Januar -3,4 63 6,4 13,3 1,0%* 1.7 8,0
Februar 0,5 43 4,7 10,0 0,6 1.4 37
Mérz 4,3 30 4,7 54 04 0,8 2,3
April 1,6 29 4,6 4,2 03 0,3 0,8
Mai 15,2 19 8,7/ 2,6 0,2 0,2 0,3
Juni 16,5 17 3,6 2,6 0,1 0,1 0,3
Juli 18,6 18 4,3 32 0,1 0,1 0,2
August 19,3 20 4,3 33 0,2 0,1 0,2
September 15,4 24 4,2 3,0 0,2 0,1 0,6
Oktober 9,4 31 58 6,1 0,4 1,0 2,8
November 6,6 34 6,4 8,5 0,5 1,7 3,7
Dezember 41 41 5,0 9,6 0,6 1,7 4,0

Tubingen MiihistralRe, 2008

September 12,6 24 4,6 3,6 0,2 0,1 0,5
Oktober 9,4 24 4.8 4,3 0,3 0,3 0,7
November 4,3 35 4,6 /5 0,4 0,7 18
Dezember 0,4 31 4,4 6,6 0,4 0,9 1.9
Tabingen MiihistraBe, 2009

Januar 3.4 61 5,5 12,2 0,8** 1,0 4,0
Februar 0,5 41 3.8 71 0,4 1,0 1,6
Marz 4,3 28 3.5 4,0 0,3 0.4 0,7
April 1,6 29 4,3 4,6 0,3 0.2 0.4
Mai 15,2 20 &8 &7 0,2 0,1 0,2
Juni 16,5 17 3,0 2,8 0,1 0,1 0,1

Reutlingen LederstrafRe Ost, 2009

Juli 18,9 23 6,0 &® 0,1 0,1 0,1
August 19,7 25 5,4 3,9 0,2 0,1 0,2
September 15,4 33 6,0 4,3 0,2 0,1 0,4
Oktober 93 33 6,6 53 03 0,4 1,0
November 77 34 6,9 6,1 0,3 0,5 1,2
Dezember 1.7 33 54 6,5 0,3 0,5 1,3

* = Temperatur an der Messstation Reutlingen Friedrich-Ebert-StraRe fir Reutlingen,
Temperatur an der Messstation Tuibingen Derendinger Strafe fur Tibingen w:w
** = Monatsmittelwert ohne den 01.01.2009

und mittlere Kleinfeuerungsanlagen tragen ebenfalls dazu  Zur Unterstutzung dieser Annahme wurden Teilproben
bei. Die Konzentrationen bleiben uber den gesamten Mes- der PM10-Filter jedes Messpunktes zur Bestimmung des
szeitraum auf gleichem Niveau. Diese Feststellung deckt '4C-Anteils im OC-Gehalt des PM10-Feinstaubes zur Ana-
sich mit Ergebnissen aus der Literatur [LUBW Bericht Nr. lyse an die Universitit Bern geschickt. Die “C-Messungen
72-01/2009]. ermoglichen eine Unterscheidung zwischen Kohlenstoff
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aus biogenen Quellen, wie bei der Verbrennung von Holz,
das in den letzten 50 Jahren gewachsen ist, und fossilen
Quellen, wie die Verbrennung von Erdol und dessen Kom-
ponenten [Szidat S. et al., 2006]. Fossile Quellen enthalten
keine 14C-Isotope mehr, da sie Uber die Jahrtausende zer-
fallen sind. Biogene Materialien dagegen weisen ein Isoto-
penverhiltnis von 4C/2C auf, das dem aktuellen Niveau
entspricht. Uber diese Annahme kann der Anteil des orga-
nischen Kohlenstoffs aus fossilen bzw. biogenen Quellen

bestimmt werden.

Die untersuchten Filter stammen von Tagen mit PM10-
Konzentrationen > 70 ug/m?, bei diesen konnten fir beide
Standorte ein Anteil von OC aus nicht fossilen Quellen
von 75-87 % berechnet werden. Dies bedeutet, dass etwa
80 % des organischen Kohlenstoffs biogenen Ursprungs ist,

also aus der Holzfeuerung stammt.

5.2.1 Kalium als Tracer fiir Biomasse- bzw. Holzver-
brennung

Im Rahmen der Augsburger Studie wurde durch Emissi-
onsmessungen von Gesamtstaub und der Bestimmung der
Konzentrationen an Kalium im emittierten Gesamtstaub
bei unterschiedlichen Brandbedingungen ein Bestimmt-
heitsmafl von R? = 0,6104 fir Kalium (ug/mg Gesamtstaub)
in Abhingigkeit von Gesamtstaub (mg/MJ) festgestellt. Liest
man beim mittleren Emissionsfaktor fir Gesamtstaub von
120 mg/MJ im Korrelationsdiagramm die Kaliumkonzen-

tration ab liegt sie bei 58 mg Kalium pro g Staubemission.

Die zahlreichen Einflussfaktoren auf die Konzentration von
Kalium bei der Verbrennung fihren zu einer betrichtlichen
Streuung der Messergebnisse, daher ist der mittlere Anteil
von 5,8 % Kalium im Gesamtstaub mit einer erheblichen
Unsicherheit behaftet. Nach Abschitzung durfte diese Unsi-
cherheit bei = 50 % liegen [Studie Augsburg, 2009].

Der Emissionsfaktor fur Kalium bezieht sich auf die Ge-
samtstaubmenge, die jedoch bei Emissionen aus mit Holz
bestickten Kleinfeuerungsanlagen mit dem PM10-Fein-
staub gleichgesetzt werden kann. Studien zeigen Uberein-
stimmend, dass 90 - 93 % des Gesamtstaubes aus hduslicher
Verbrennung einen aerodynamischen Durchmesser kleiner
als 10 pm haben und damit PM10-Feinstaub sind [LfU Ba-
yern, 2007].

Der mittlere Emissionsfaktor von 58 mg K/g PM10 soll da-
zu genutzt werden den Anteil an PMI10-Feinstaub aus
Holzfeuerungsanlagen fir die in dieses Messprojekt einbe-
zogenen Messpunkte zu berechnen. Dies setzt voraus, dass
die Emissionsbedingungen an den Messstationen Tu-Unt,
Tu-M und Rt-L im Durchschnitt mit denen im Augsburger

Messprojekt Ubereinstimmen.

Bei den Korrelationen von Kalium mit den Tracersubstan-
zen, organisch gebundener Kohlenstoft, Benzo(a)pyren und
Levoglukosan, zeigen sich an allen drei Messpunkten gute
Ubereinstimmungen. Fiir den organischen Kohlenstoff und
B(2)P ergeben sich Bestimmtheitsmafle > 0,80, Levogluko-
san korreliert etwas schlechter (R? = 0,69 - 0,80). Auf Grund
dieser Ergebnisse aus Tabelle 5.2.1-1 kommt Kalium als an-
organische Substanz genauso wie die organischen Verbin-

dungen als Tracer far die Holzverbrennung in Frage.

Gleichung 5.2.1-1: Gleichung fir die lineare Korrelation der Kaliumkon-
zentrationen im PM10-Feinstaub mit anderen Inhaltsstoffen.

Cry=m+Cg b

Cry Tracerkonzentration im PM10-Feinstaub in den Immissionen
Ck1 Kaliumkonzentration im PM10-Feinstaub in den Immissionen
m  Achsenabschnitt

b Steigung

Tabelle 5.2.1-1: Korrelation ausgewéhlter Komponenten mit Kalium

Bestimmt- Achsenab- .
Y=bx+m heitsmal3 R2  schnitt m Steigung b
Tibingen MiihlstralRe
B(a)P 0,81 -0,39 4,68
Reten 0,70 0,02 0,20
Levoglukosan 0,69 -0,04 1,64
oC 0,86 1,38 12,80
PM10 0,79 13,62 52,47
EC 0,40 3,15 3,13
Reutlingen Lederstraf3e Ost
B(a)P 0,71 -0,26 4,26
Reten 0,17 0,08 0,24
Levoglukosan 0,72 -0,17 1,97
oC 0,80 1,71 14,14
PM10 0,64 5155 65,98
EC 0,31 4,32 761
Tubingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe
B(a)P 0,86 -0,66 7,60
Reten 0,48 0,03 0,48
Levoglukosan 0,80 -0,12 2,41
(o]} 0,88 1,33 12,42
PM10 0,83 12,80 46,21
EC 0,42 3,72 3,64

Es werden alle Werte des jeweiligen Messpunktes Uber den gesamten
Messzeitraum einbezogen. Die Daten der Regressionsgeraden mit Be-
zug zur Kaliumkonzentration (unabh. Variable) sind angegeben.  LIJ: ¥/
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Da der Kaliumanteil im Umweltaerosol nicht ausschliefi-
lich aus der Holzverbrennung stammt, sondern auch ande-
re Substanzen wie Pflanzenmaterial und Aufwirbelungen
von Bodenbestandteilen dazu beitragen, muss dies als
»Grundbelastung” (Cy ) in der Berechnung berticksichtigt

werden.

Zur Ermittlung der Grundbelastung kann der Achsenab-
schnitt der Korrelationsgeraden von Kalium mit Levoglu-
kosan CK,I = f(CLev,I) herangezogen werden, falls keine
Bestimmung der Kaliumkonzentration fir die Sommermo-

nate durchgefihrt wurde.

Durch die Messung der Kaliumkonzentration im Sommer
innerhalb dieses Messprojekts ist ein Vergleich der Uber
den Achsenabschnitt der Korrelationsgeraden ermittelten
Grundbelastung und der gemessenen Konzentrationen
moglich. Die mittlere Kaliumkonzentration im Sommer
2009 errechnet sich aus den Tagesmittelwerten, die zwi-
schen dem 01.05.2009 und dem 31.08.2009 ermittelt wur-
den. In dieser Zeit kann davon ausgegangen werden, dass
Holzfeuerung nicht wesentlich zur Kaliumkonzentration

im PM10-Feinstaub beitragt.

In Tabelle 5.2.1-2 sind die Grundbelastungen von Kalium
Ck G fir alle Messpunkte aufgefiihrt. Unterschieden wird
zwischen der Grundbelastung, die aus dem Achsenab-
schnitt der Korrelationsgeraden der Kalium- und Levoglu-
kosankonzentration im PM10-Feinstaub bestimmt wird

und den gemessenen Kaliumkonzentrationen im PM10-

Feinstaub im Sommer 2009. An der Messstation Tu-M liegt
eine Abweichungen der Grundbelastung von 0,036 ug/m?
und an der Messstation Tu-Unt von 0,033 ug/m? nach oben

vor. Dies entspricht im Mittel einer Staubmenge von 0,6

ug/m3.

Am Messpunkt Rt-L ist die Grundbelastung fir Kalium aus
dem Achsenabschnitt des Korrelationsdiagramms um 0,09
pg/m? hoher als der aus den gemessenen Werten errechne-
te Mittelwert. Allerdings stehen fir das Korrelationsdia-
gramm nur Kalium- und Levoglukosankonzentrationen fir
das zweite Halbjahr 2009 zur Verfigung und somit nicht

die belasteten Monate Januar und Februar.

Die Grundbelastungen der drei Messpunkte aus den Ach-
senabschnitten des jeweiligen Korrelationsdiagramms sind
in allen Fillen niedriger als die gemessenen Kaliumkon-
zentrationen im PM10-Feinstaub zwischen Mai 09 und Au-
gust 09. Fur die weiteren Berechnungen werden die Mittel-
werte der gemessenen Kaliumkonzentration des PM10-
Feinstaubes fur den jeweiligen Messpunkt im Sommer

2009 als Grundbelastung benutzt.

Uber die Gleichung 5.2.1-2 werden die PM10-Feinstaub-
konzentrationen berechnet, die sich aus den Kaliumkon-
zentrationen im PM10-Feinstaub unter Bertcksichtigung
von Cy ¢ ergeben. Cpyyyopy),¢ stellt allgemein die Konzen-
tration an PM10-Feinstaub dar, der aus der Holzfeuerung
stammt. Fur die Anteile aus der Holzfeuerung berechnet

aus der Kaliumkonzentration Ck pM10HoLp €r8eben sich

Tabelle 5.2.1-2: Bestimmheitsmal3e und Achsenabschnitte der Korrelationsgeraden in Abhédngigkeit von Levoglukosan zur Bestimmung der Grundbe-
lastung an Kalium im Zeitraum von 01.05.09 bis 31.08.09, sowie die prozentualen Anteile des PM10-Feinstaubes aus der Holzfeuerung

Messzeitraum der Messstellen Tlbingen Reutlingen Tlbingen-Unterjesingen Einheit
MiihlstraRe LederstralRe Ost Jesinger Hauptstral3e

Grundbelastung rechnerisch

Kalium 10.09.08 - 24.06.09 08.07.09 - 31.12.09 01.09.08 - 31.12.09

Bestimmtheitsmaf 0,69 0,72 0,80

Achsenabschnitt Korr Cy | = f(C ¢, ) 0,114 0,128 0,114 pg/ms

Grundbelastung gemessen

Kalium 01.05.09 - 24.06.09 08.07.09 - 31.08.09 01.05.09 - 31.08.09

Mittelwerte Sommer (gemessen) 0,146 0,137 0,154 pg/ms3

PM10-Feinstaub
Nov. 08 - Feb. 09 Okt. 09 - Dez. 09 Nov. 08-Feb 09

Berechnete Anteile aus der K-Konzentration 14* g 18% %

Berechnete Anteile aus der K-Konz., Winter 17%* 23** %

*= Mittelwerte (iber angegebenen Messzeitraum w:w

**=\Winter 08/09 hoch belastete Phasen ohne 31.12.08 - 02.01. 09
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Gleichung 5.2.1-2: Berechnung der Konzentration an PM10-Feinstaub,
aus der Holzverbrennung Uber die Kaliumkonzentration.

CK,I ) CK,G

CK,PM 10Holzf ~ C

K.E

Ck pMioHolf Anteil der Primarpartikel aus der

Holzverbrennung

CK,I Kaliumkonzentration in den Immissionen

CK,E Emissionsfaktor fiir Kalium in Partikelemission aus
der Holzfeuerung, 58 ng K/ug PM10

Ck e Kaliumkonzentration, Grundbelastung

im Winterhalbjahr (Nov. 08 - Feb 09, Okt. -Dez. 09) am
Messpunkt Tu-M 14 %, in Tu-Unt 19 %. Fir den Messpunkt
Rtl-L liegen Messwerte nur von Juli 09 bis Dezember 09
vor, so dass keine hoch belasteten Zeitriume bericksichti-
gt werden konnen und der Anteil aus der Holzfeuerung
am PM10-Feinstaub deshalb mit 9 % (Okt. - Dez. 09) gerin-
ger ausfallt. Betrachtet man nur die hoch belasteten
Zeitraume im Winter 08/09 (24.11.08 - 06.02.09 ohne
31.12.08 - 02.01.2009) liegen die Anteile mit 17 % (Ta-M)
und 23 % (T4-Unt) deutlich héher (Tabelle 5.2.1-2).

Diese Zeitraume sind durch geringe Temperaturen ge-
kennzeichnet und dadurch ist eine vermehrte Nutzung
von Holzfeuerungsanlagen naheliegend. Geringe Windge-
schwindigkeiten und hiufig auftretende Inversionswetter-
lagen tragen zur Erhéhung der PM10-Feinstaubkonzentra-

tionen bei.

5.2.2 Levoglukosan als Tracer fiir Biomasse- bzw.
Holzverbrennung

Auf Grund der in Kapitel 5.2.1 beschriebenen guten Kor-
relationen der Konzentrationen von Levoglukosan und
Kalium (Tabelle 5.2.2-2) kann der Emissionsfaktor des Ka-
liums CK,E von 58 mg K/g PM10-Feinstaub zur Berechnung
des Emissionsfaktors fiir das Levoglukosan C; . herange-

zogen werden.

Uber die Steigung b der Korrelationsgeraden von Levoglu-
kosan- und Kaliumkonzentrationen im PM10-Feinstaub
lassen sich die Emissionsfaktoren von Levoglukosan C; ¢
fur alle Standorte der Messstationen ermitteln [Studie Augs-
burg, 2009].

Gleichung 5.2.2-1: Gleichung zur Berechnung des Emissionsfaktors fir
Levoglukosan

CK,E (bg K/ug PM10) ® b = CLev,E (ug Lev/ug PM10)

In Tabelle 5.2.2-1 sind die fur Levoglukosan ermittelten
Emissionsfaktoren an den einzelnen Standorten aufgefihrt.
Aus den gemessenen Levoglukosankonzentrationen im
PM10-Feinstaub wird mit CLeV,E die PM10-Feinstaubkon-

zentration aus der Holzfeuerung C; . pyy0py,1,¢ berechnet.

Der mittlere Emissionsfaktor bezogen auf die drei Mess-
punkte liegt bei 0,116 ug Lev/ug PM10. Der Emissionsfaktor
far Levoglukosan, der in der Augsburger Studie ermittelt
wird, betrigt 0,126 pg Lev/ug PM10. Da die Emissionsfak-
toren trotz der unterschiedlichen Standorte und Messbe-
dingungen innerhalb des angenommenen Fehlerbereichs
von 50 % liegen kann davon ausgegangen werden, dass die
Emissionsbedingungen in Augsburg denen an den Mess-
stationen Rt-L, Tu-M und Tu-Unt dhnlich sind. Der Litera-
turwert wird bestatigt, deshalb wird fiir die weitergehenden
Betrachtungen der Emissionsfaktor fir Levoglukosan von

0,126 ug/m? aus der Augsburger Studie verwendet.

Wie in Kapitel 5.2 ausgefihrt wird keine Grundbelastung
far Levoglukosan bertcksichtigt. Auf der Basis dieser An-
nahme werden die weiteren Berechnungen durchgefihrt.
Dabei ergeben die mittleren Anteile, des aus Levoglukosan
berechneten PM10-Feinstaubes aus der Holzfeuerung, tber
die Zeit in der geheizt wird (Nov. 08 - Feb 09) in Tu-Unt
26 % und in Ta-M 18 %. In Rt-L wurden die Levoglukosan-
konzentrationen von Oktober 09 bis Dezember 09 ermittelt,

sodass die kalte Jahreszeit nur zum Teil erfasst werden konn-

Tabelle 5.2.2-1: Berechnung des Emissionsfaktors von Levoglukosan mit
Hilfe des Emissionsfaktors von Kalium (68 ng K/ug PM10) und der Stei-
gung b der Regressionsgeraden aus der Korrelationsgeradengleichung
von Kalium und Levoglukosan

b CiE (g Kiug PM10) ClevE (ug Leviug PM10)

Tubingen

Miihlstrage 1,64 0,058 0,095
Reutlingen

1,97 114
Lederstralle Ost 9 0.
Tub!ngen»UnterJesmgen 2.41 0,140
Jesinger HauptstraRe
Mittelwert 0,116
Augsburg 0,126

w:w
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Tabelle 5.2.2-2: Bestimmheitsmal3e und Achsenabschnitte der Korrelationsgeraden in Abhéngigkeit von Kalium mit Levoglukosan, sowie die prozentu-

alen Anteile des PM10-Feinstaubes aus der Holzfeuerung

Messstellen Tubingen Reutlingen Tubingen-Unterjesingen Einheit
MiuhlstralRe Lederstral3e Ost Jesinger Hauptstral3e

Gesamter Messzeitraum 10.09.08 - 24.06.09 08.07.09 - 31.12.09 01.09.08 - 31.12.09

Bestimmtheitsmafe 0,69 0,72 0,80

Messzeitraum 01.05.09 - 24.06.09 08.07.09 - 31.08.09 01.05.09 - 31.08.09

Mittelwerte Sommer 0,08 0,08 0,13 pg/m3

PM10-Feinstaub
Nov. 08 - Feb. 09 Okt. 09 - Dez. 09 Nov. 08-Feb. 09

Berechneter Anteil aus Levoglukosan 18* 1% 26* %

Berechnete Anteile aus Levoglukosan, Winter ~ 18** 27%* %

*= Mittelwerte Uber angegebenen Messzeitraum

**=Winter 08/09 hoch belastete Phasen ohne 31.12.08 - 02.01. 09 w:w

te. Dort ist der PM10-Anteil aus der Holzfeuerung etwa 11 %.
Betrachtet man ausschliefllich die hoch belasteten Zeiten
vom 24.11.08 - 06.02.09, so steigen die Anteile auf 18 %
(Ta-M) und 27 % (Tu-Unt).

5.2.3 Reten und B(a)P als Tracer fiir Biomasse- bzw.
Holzverbrennung

In einer Projektarbeit mit dem Thema ,Applikation
eines Messverfahrens zur Analyse von Reten in der Im-
mission® wurden die Probenahme sowie die Analytik
zur Bestimmung von Reten untersucht. In Folge der py-
sikalischen Eigenschaften von Reten kann es in der At-
mosphire an Partikeln akkumuliert, aber auch in der
Gasphase vorkommen. Ob dies so zutrifft wurde in die-
ser Projektarbeit tberpruft. Im Luftmessnetz werden im
Rahmen dieses Messprogramms nur partikelsammelnde
Messverfahren eingesetzt. Die Anteile von Reten, die in

der Gasphase vorliegen, konnen nicht erfasst werden.

Mit Hilfe eines speziellen Probenahmeverfahren, bei dem
den klassischen Filtern zur Sammlung der Partikelphase
geeignete Adsorber fur die Gasphasenanteile nachge-
schaltet wurden, zeigte sich, dass Reten nur zu einem

geringen Teil auf den Staubfiltern angereichert wird.

Um Messwerte zu erhalten, die Rickschlisse auf die
Feinstaubfracht von Holzfeuerungen Uber die Reten-
konzentration zulassen, ist eine Probenahme mit den in
der PM10-Messroutine eingesetzten Quarzfiltern nicht
sinnvoll. Eine quantitative Abscheidung des Retens fin-

det nicht statt.
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Benzo(a)pyren hingegen findet sich zu 100 % auf Partikel
abgelagert und wird quantitativ bei der Probenahme er-
fasst. Das Bestimmtheitsmafl aus der Korrelation der Kon-
zentration von B(a)P mit der Konzentration des PM10-
Feinstaubes an den Messpunkten Ta-Unt und Tu-M liegt
bei 0,72 und 0,68 (Tabelle 5.2.3-1). Ebenfalls gute Be-
stimmtheitsmafle mit B(a)P treten fir Komponenten auf,
die als Holztracer in Frage kommen. Am Messpunkt Rt-L
ist das Bestimmheitsmafl far die Korrelation der B(a)P-
Konzentration mit der PM10-Feinstaubkonzentration sehr
niedrig, dies ist wie bei den anderen Komponenten auf die

geringe Anzahl an Messungen zurtckzufihren.

Auf Grund der guten Korrelationen der Konzentrationen
von B(a)P und Kalium (Tabelle 5.2.3-1) kann der Emissions-
faktor des Kaliums Cy ; von 58 mg K/g PM10-Feinstaub
zur Berechnung des Emissionsfaktors fir das Benzo(a)pyren

CB(a)P,E herangezogen werden.

Uber die Steigung b der Korrelationsgeraden von B(a)P-
und Kaliumkonzentrationen im PM10-Feinstaub lassen
sich die Emissionsfaktoren von Benzo(a)pyren CB( 2)PE far

alle Standorte der Messstationen ermitteln.

Tabelle 5.2.3-1: Bestimmtheitsmal3e aus der Korrelation der B(a)P-Kon-
zentration als abhédngige Variable mit ausgewéhlten Substanzen

3(:;Ehén iqe Bestimmtheitsmald R?
e Tii-M Rt-L Tii-Unt

Variable

Levoglukosan 0,73 0,87 0,78

ocC 0,86 0,68 0,84

Kalium 0,81 071 0,86

PM10 0,68 0,38 0,72

w:w



Gleichung 5.2.3-1: Gleichung zur Berechnung des Emissionsfaktors fiir
B(a)P

CK,E (ug K/ug PM10) ® b = CB(a)P,E (ng B(a)P/ug PM10)

In Tabelle 5.2.3-2 sind die berechneten Emissionsfaktoren
fur die einzelnen Standorte aufgefihrt. Der mittlere Emis-
sionsfaktor bezogen auf die drei Messpunkte liegt bei

0,32 ng B(a)P/ug PM10.

Bei der Betrachtung der einzelnen Messpunkte in Tabelle
5.2.3-3 fillt auf, dass bei Tu-Unt die Konzentrationen an
B(a)P im PM10-Feinstaub hoch sind. Der Jahresmittelwert

Tabelle 5.2.3-2: Berechnung des Emissionsfaktors von Benzo(a)pyren mit
Hilfe des Emissionsfaktors von Kalium (58 ng K/ug PM10) und der Stei-
gung der Regressionsgeraden b aus der Korrelationsgeradengleichung
von Kalium und B(a)P

b CiE (ugk/ugPM10) CBIa)PE (ngBla)P/ugPM10)

Eﬁmgfria]l&e 4,68 0,058 0,271
T:clij:rlr;?rzge Ost 4,26 0,247
Mittelwert 0,320

w:w

Tabelle 5.2.3-3: Maximale und minimale Konzentrationen, sowie Mittel-
werte von B(a)P im Messzeitraum

Bemerkungen B(a)P
ng/m3

Tuabingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRRe,
(357 Messwerte): 01.09.08 bis 31.12.09
Mittelwert 2009 (MW) 01.01.09 - 31.12.09 2,2
MW Sommer(1.5.-31.8.09) Grundbelastung 0,23
Maximalwert 13.01.09 18,5
Minimalwert 09.08.09 0,07

Tiibingen Miihlistral3e,
(173 Messwerte): 10.09.08 bis 24.06.09

MW 2009 01.01.09 - 24.06.09 1,2
MW Sommer(1.5.-24.6.09) Grundbelastung 0,14
Maximalwert 11.01.09 10,8
Minimalwert 21.06.09 0,02
Reutlingen LederstraRe Ost,

(176 Messwerte): 08.07.09 bis 31.12.09

MW 2009 08.07.09 - 31.12.09 0,7
MW Sommer(8.7-31.8.09) Grundbelastung 0,17
Maximalwert 20.11.09 3.4
Minimalwert 18.07.09 0,06

w:w

far 2009 liegt bei 2,2 ng/m? PM10-Feinstaub und ist damit
mehr als das Zweifache des Zielwertes fur B(a)P der Ver-
ordnung Uber Immissionswerte fur Schadstoffe in der Luft
[39. BImSchV] von 1,0 ng/m?. Am Messpunkt Tu-M liegt
ein Mittelwert von 1,2 ng/m? aus 173 Messwerten vom
01.01. bis 24.06.2009 vor.

Die Grundbelastung in T4-Unt (0,23 ng/m?) ist ebenfalls
leicht erhoht im Vergleich zu den beiden anderen Mess-

punkten (Rt-L 0,17 ng/m?, T4-M 0,14 ng/m?).

Im Winter erreichen die maximalen Konzentrationen an
B(a)P das 75-fache der Grundbelastung in T4-Unt und
Ti-M (Tabelle 5.2.3-3). Am Messpunkt TG-M jedoch ist das

Niveau wesentlich niedriger.

Der Anteil am PM10-Feinstaub aus der Holzfeuerung, aus
CB(a)P,PMlOHolzf‘ berechnet, ist gleich dem Anteil, berech-
net aus C; . pariopolLe W0d liegt in TG-Unt im Winter 08/09
bei 30 % und von Oktober 09 bis Dezember 09 bei 29 %.
Am Messpunkt Tu-M ergibt sich ein Anteil aus der Holz-
feuerungaus Cy ppapigpol,f VO 15 % undaus Cp o, pyiopols
von 18 % (Tabelle 5.3-2).

Da die berechneten Anteile aus der Levoglukosan- und
B(a)P-Konzentration an den Messpunkten nahezu gleich
sind liegt die Annahme nahe, dass beide Substanzen aus
derselben Quelle stammen. Levoglukosan entsteht vor
allem bei der Verbrennung von Holz, B(a)P kann aus der
Holzverbrennung aber auch aus dem Straflenverkehr kom-
men. Die unterschiedliche Verkehrsbelastung an beiden
Messpunkten liefert keine schlissige Begrindung far die
festgestellten B(a)P-Konzentrationen. Trotz erhohtem
Lkw-Verkehr werden in Tu-M deutlich geringere B(a)P-
Konzentrationen ermittelt. Der Verkehr, kann also nicht
die Quelle fur die hohen und unterschiedlichen Konzen-
trationen sein. Ein Eintrag von B(a)P von auflen kann eine
Ursache sein [Bericht Augsburg 2009]. Naher liegt jedoch,
die verstairkte Nutzung von Holzfeuerungen in Tubingen-

Unterjesingen.
Um die hohen Konzentrationen an der Messstation Tu-Unt

beurteilen zu konnen, wire eine umfassende Untersuchung

der moglichen Quellen im Ort und in der Umgebung notig.
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5.2.4 Berechnung des PM10-Anteils aus der Holz-
feuerung aus elementarem Kohlenstoff und der
organischen Masse im PM10-Feinstaub

Quellen fir elementaren Kohlenstoff (EC) sind vor allem
die Verbrennung fossiler Brennstoffe durch Kraftfahrzeuge,
Kraftwerke und Hausbrand. Organisch gebundener Koh-
lenstoft (OC) entsteht bei der unvollstindigen Verbren-
nung von fossilen Brennstoffen. Daneben sind naturliche
Quellen vorhanden, wie z.B. Sporen und Pollen, und es
bilden sich sekundire organische Verbindungen aus Vor-
laufersubstanzen, wie Terpene. Analysiert werden kann
nur der Anteil des Kohlenstoffes im PM10-Feinstaub. Die-
ser liegt aber in Form von organischen Verbindungen vor,
die Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff oder Schwefel enthal-
ten konnen. Daher wird der organisch gebundene Kohlen-
stoff mit Hilfe eines Faktors in die organische Masse (OM)
umgerechnet (Kapitel 3.3.1.1).

In den Abbildungen 5.2.4-1 und 5.2.4-2 wird die Entwicklung
der EC- und OM-Konzentration im Messzeitraum dargestellt.
Die EC-Konzentration verlduft mit grolen Amplituden aber
ohne ausgepragten Jahresgang. Bei den OM-Konzentrationen
ist ein deutlicher Anstieg ab Dezember 08 zu erkennen. Ende
Marz 09 nihern sich die Konzentrationen von EC und OM
wieder an. Der Jahresgang der OM-Konzentrationen dhnelt
dem der PM10-Konzentrationen (Abbildung 4.2-1). Im De-
zember 08 und Januar 09 treten durch die vorherrschenden
meteorologischen Bedingungen verstirkt Inversionswetterla-
gen auf, so dass keine Verdinnungseffekte bei OM und
PM10-Feinstaub zum Tragen kommen. Zusitzlich wird ver-
stirkt PM10-Feinstaub aus Holzfeuerungen zugefihrt, des-

halb steigen die Konzentrationen an.

Zur Abschitzung der Anteile der Holzfeuerung von OM
wird das mittlere EC/OM Verhaltnis in den Sommermona-
ten von Mai 09 bis August 09 berechnet. Nun wird mit
Hilfe des Faktors Fg die Belastung an organischem Mate-
rial Gber das ganze Jahr berechnet, dessen Quellen der Ver-
kehr und biologische Substanzen sind. Die Differenz zur
gesamten organischen Masse wird als Beitrag der Holzfeu-
erung OMyy | - zum PMI10-Feinstaub betrachtet [LUBW
Bericht Nr. 72-01/2009).

Diese Berechnungen wurden fur die Heizperioden von
Oktober 08 bis Mirz 09 sowie fur Oktober 09 bis Dezem-
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ber 09 durchgefihrt. Fur September und April ergeben
sich keine plausiblen Ergebnisse, da es sich um Ubergangs-

monate handelt.

Wie aus Tabelle 5.2.4-1 ersichtlich ist, liegt der Faktor Fg
fir 2009 bei Tu-Unt in der Hohe von 1,0. Bei TG-M und
Rt-L basiert die Rechnung auf den Monaten Mai 09 und
Juni 09 bzw. Juli 09 und August 09, da fir diese Messpunkte
nur Messdaten aus zwei Sommermonaten zur Verfligung

stehen. Die Faktoren Fg_ liegen in Hohe von 0,7 und 1,1.

Am Messort Tu-Unt ergeben sich bis zu 21 % PM10-Fein-
staubanteil, der aus der organischen Masse berechnet wird

und aus der Holzverbrennung stammt. An den Messorten
Ti-M und Rt-L liegen die Anteile bei 15 % und 13 %.

Zur Plausibilisierung der Daten werden die Anteile
OMy; s an OM mit den Ergebnissen der “C-Untersu-
chungen verglichen. In den untersuchten Tagesproben
stammen etwa 80 % des organisch gebundenen Kohlen-
stoffs laut C-Analytik aus der Holzfeuerung (Kapitel 5.2).
Wird die Masse OMy, ;. auf die gesamte organische Masse
OM im PM10-Feinstaub bezogen ergibt sich fir die selben
Tagesproben ein Anteil von etwa 70 %. Diese Ergebnisse

bestitigt die jeweilige Vorgehensweise.

Bei der Betrachtung der als Tracer in Frage kommenden
Substanzen konnten Berechnungen fir den Holzfeuerungs-
anteil im PM10-Feinstaub uber die Kalium-, B(a)P- und
Levoglukosankonzentrationen mit Hilfe der Emissionsfak-
toren durchgefuhrt werden. Die organische Masse aus der
Holzfeuerung wird tber den Faktor Fq  bestimmt. Die Er-

gebnisse werden im folgenden Kapitel erortert.
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Tabelle 5.2.4-1: Berechnung des PM10-Feinstaubanteils aus der Holzfeuerung (ber die OC-Konzentration im PM10-Feinstaub

Monatsmittelwerte Temperatur* ler::t_aub EC ocC OM=0C*1,4 EC/OM OMg, =EC/Fg,  OMy ¢ OMy ¢
° Celsius pg/ms3 pg/ms3 pug/ms3 pg/ms3 pg/ms3 pg/ms3 %

Tubingen-Unterjesingen Jesinger HauptstralRe, 2008

September*** 12,6 23 5,4 3,9 5,5 1,0

Oktober 9,4 28 6,1 53 74 0,8 6,1 1,3 5

November 4,9 39 6,5 €5 13,2 0,5 6,5 6,7 17

Dezember 0,4 37 6,0 8,4 1,7 0,5 6,0 5,7 15

Tiibingen-Unterjesingen Jesinger HauptstralRe, 2009

Januar -3.4 63 6,4 18,3 18,6 0,3 6,4 12,2 20

Februar 0,5 43 4,7 10,0 13,9 0,3 4,7 9,2 21

Marz 4,3 30 4,7 54 76 0,6 4,7 2,9 10

April*** 11,6 29 4,6 4,2 5,9 0,8

Mai 15,2 19 3.7 2,6 3.6 1,0

Juni 16,5 17 36 2,6 36 1,0 Fso = 1,0

Juli 18,6 18 4,3 3.2 4,5 1,0

August 19,3 20 4,3 3.3 4,6 0,9

September* ** 15,4 24 4,2 &0 4,2 1,0

Oktober 9,4 31 5,8 6,1 8,6 0,7 5,8 2,8 9

November 6,6 34 6,4 8,5 11,9 0,5 6,4 5.5 16

Dezember 4.1 41 5,0 9,5 13,4 0,4 5,0 8,4 21

Tabingen MuhlistraBe, 2008

September*** 12,6 24 4,6 816 5,1 0,9

Oktober*** 9,4 24 4,8 4,3 6,0 0,8

November 4,3 5] 4,6 75 10,5 0,4 6,5 38 M

Dezember 0,4 31 4,4 6,6 9.2 0,5 6,3 2,9 9

Tubingen MiihistralRe, 2009

Januar -3.4 61 B9 12,2 171 0,3 7® 9,2 15

Februar 0,5 41 3,8 71 9,9 0,4 54 4,5 M

Marz 4,3 28 15 4,0 5,7 0,6 4,9 0,7 3

April*** 11,6 29 4,3 4,6 6,4 0,7

Mai 15,2 20 &3 3.2 4,5 0,7

Juni 16,5 17 3,0 2,8 3.9 0,8 Fso = 07

Reutlingen Lederstral3e Ost, 2009

Juli 18,9 23 6,0 35 4,9 1,2 Fso = 1,1

August 19,7 25 5,4 3.9 5,4 1,0

September*** 15,4 33 6,0 4,3 6,0 1,0

Oktober 9,3 33 6,6 5,3 74 0,9 6,0 1,4 4

November 77 34 6,9 6,1 8,6 0,8 6,3 2,3

Dezember 1,7 33 5,4 6,5 9.1 0,6 4,9 4,2 13

* = Temperatur an der Messstation Reutlingen Friedrich-Ebert-StraRRe fir Reutlingen,

Temperatur an der Messstation Tubingen Derendinger Strafe flr Tibingen
** = Fg, Faktor zur Berechnung des OM, dessen Quellen der Verkehr und biologische Substanzen sind. w:w

*** = (Jbergangsmonate,es ergeben sich keine plausiblen Werte
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5.3 Betrachtung der errechneten Anteile
an PM10-Feinstaub aus der Holzfeuerung
tber die Tracer Kalium, Levoglukosan,
Benzo(a)pyren und organischer Kohlenstoff
Die Verbrennungsbedingungen der Holzfeuerungsanlagen
haben grofien Einfluss sowohl auf die Gesamtemission als
auch auf die Konzentrationen der organischen und anorga-
nischen Komponenten im PM10-Feinstaub. Neben den
verwendeten Brennstoffen und der Bauart der Ofen ist
auch das Nutzerverhalten fur die entstehenden Emissi-
onen ausschlaggebend [Studie Augsburg, 2009]. Grund-
satzlich liegen bei vollstindiger Verbrennung ein geringerer
organischer Anteil und ein hoéherer Kalium-Anteil im
PM10-Feinstaub vor. Die unterschiedlichen Nutzerverhal-
ten sind eine mogliche Erkliarung fir die verschiedenen
Anteile von PM10 berechnet aus Kalium, Levoglukosan
und B(a)P. Eine hohe Korrelation der beiden organischen
Komponenten Levoglukosan und Benzo(a)pyren mit Kali-
um ist vorhanden (Tabelle 5.2.1-1). Dies weist darauthin,
dass relativ konstante mittlere Verbrennungsbedingungen
an den Standorten herrschen, die zu gleichmifligen Emissi-
onen aus sauerstoffreicher und sauerstoffarmer Verbren-

nung fahren.

Um die Verbrennungsbedingungen an den Standorten Tu-
Unt, TG-M und Rt-L abschitzen zu konnen, werden die
Steigungen b der Korrelationsgeraden (Gleichung 5.3-1)
von Kalium und Levoglukosan in Tabelle 5.3-1 dargestellt.

Gleichung 5.3-1: Korrelationsgleichung fiir Kalium- und Levoglukosan-
Konzentrationen

Ck1=CkG+Crevy®b

Ck G : Grundbelastung an Kalium (Immission)
CLev,I : Konzentration von Levoglukosan (Immission)

Ck :Konzentration von Kalium (Immission)

An den Messpunkten des Messprojektes liegen im Mittel
Verbrennungsbedingungen mit geringerer Sauerstoffzufuhr
vor. Dies gilt unter der Voraussetzung, dass keine Brenn-
stoffe mit hohen Kaliumanteilen eingesetzt werden. In

Augsburg wurde im Mittel mehr Sauerstoff zugefthrt.

Sauerstoffmangel erzeugt hohere organische Emissionen.

Am deutlichsten wird dies am Messpunkt Ta-Unt (Tabelle

Tabelle 5.3-1: Steigung der Korrelationsgeraden von Kalium mit Levoglu-
kosan an den Messtandorten im Vergleich zu Augsburg

Messstelle Steigung b
Tubingen Mdhlstrafde 0,42
Reutlingen Lederstralte Ost 0,36
Tubingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe 0,33
Augsburg (Mittelwert des Stadtgebietes) 0,46

v

5.3-2), wo bei der Berechnung der Anteile aus der Holzfeu-
erung der Anteil an PM10-Feinstaub, berechnet aus der
Levoglukosankonzentration, wesentlich hoher liegt, als der
Anteil an PM10-Feinstaub, berechnet aus der Kaliumkon-
zentration. Entsprechend verhalten sich auch die PM10-
Anteile aus der Holzfeuerung, die aus der B(a)P-Konzen-

tration im PM10-Feinstaub berechnet werden.

Fur die Grundbelastung werden die Sommermonate Mai
09 bis August 09 herangezogen. Hierbei wird vorausgesetzt,
dass keine Emission aus der Holzfeuerung vorliegt. Fur Ka-
lium und B(a)P wird als Grundbelastung die mittlere Kon-
zentration der Komponente am jeweiligen Standort in die-
sen vier Monaten bertcksichtigt (Tabelle 5.2.1-2, Tabelle
5.2.3-3). Bei der Berechnung von OMy, | - wird das Verhalt-
nis von EC/OC uber denselben Zeitraum ermittelt und
daraus die Grundbelastung berechnet. Bei Levoglukosan

wird keine Grundbelastung bertcksichtigt (Kapitel 5.2.2).

In den Ubergangsmonaten Mirz 09 und April 09 sowie
September 08 und 09 und Oktober 08 und 09 sind die
Schwankungen der PMI10-Feinstaubkonzentrationen so
grof, dass teilweise bei Abzug der Grundbelastung negati-
ve Emissionen erhalten werden. Diese Zeitriume werden

nur eingeschrankt betrachtet.

Bei sinkenden Temperaturen steigt die Konzentration an
PM10-Feinstaub. Gleiches gilt fir die Konzentrationen der
Tracer. Die Anteile sind jedoch unterschiedlich wie Tabel-
le 5.3-2 deutlich macht.

Bei Tu-Unt wird ein mittlerer Anteil aus der Holzfeuerung
von 26 % von November 08 bis Februar 09 aus den Levoglu-
kosan- und 30 % aus den B(a)P-Konzentrationen berechnet.
Der Beitrag, der sich aus der Holzfeuerung aus Kalium und

der organischen Masse ergibt, liegt jedoch bei 20 % bzw.
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18 %. Entsprechend verhalten sich die berechneten Anteile
im Zeitraum von Oktober 09 bis Dezember 09. Diese An-
teile von PM10-Feinstaub aus der Holzfeuerung, berechnet
aus der B(a)P-Konzentration sind hoch. Die entsprechenden
Anteile bei Ti-M und Rt-L liegen dagegen auf einem Niveau
mit der OMy; | und den errechneten Anteilen aus der Ka-

liumkonzentration.

An der Messstation Tu-M liegt der Anteil an PM10-Fein-
staub im Winter 09/09, berechnet aus der Levoglukosan-
konzentration, bei 18 % sowie 12 % fir OMyy | ¢ bzw. 14 %
berechnet aus der Kaliumkonzentration. Dieselbe Situa-
tion ergibt sich von Oktober bis Dezember 09 fir diesen

Standort.

Der uber den Emissionsfaktor errechnete PM10-Anteil der
Holzfeuerung aus den Levoglukosankonzentrationen ist an
allen Messpunkten hoher als die Anteile, die sich aus
OMj,, ¢ und aus der Berechnung tiber die Kaliumkonzen-

trationen ergeben.

Bei Levoglukosan handelt es sich um eine organische Ver-
bindung, deren Kohlenstoffanteile in die organische Masse

eingehen, die aus der OC-Konzentration im PM10-Fein-

staub berechnet wird. Bei der Beurteilung der Ergebnisse
ist zu bertcksichtigen, dass das gesamte Levoglukosan im
organischen Kohlenstoff enthalten ist. Somit kann der aus
der Levoglukosankonzentration errechnete Anteil am PM10-
Feinstaub aus der Holzfeuerung nicht grofler sein als der
Anteil von OMyy | der sich aus dem Gehalt an organisch
gebundenem Kohlenstoff ergibt.

Die Analyse von reinem Levoglukosan mit Hilfe eines
LECO-Gerites, das zu Bestimmung der OC/EC-Konzen-
tration in PM10-Feinstaub benutzt wird, ergab bei einer
Wiederfindungsrate von 96 % ein OC-Anteil von 88 % aus

Levoglukosan, womit die Annahme bestitigt wird.

Berechnet man nun die PM10-Anteile aus der Holzfeue-
rung aus den gemessenen Levoglukosan-Konzentrationen
mit dem mittleren Emissionsfaktor (Cpey = 0,126 pg Lev/
ug PM10) ergeben sich Werte, die teilweise wesentlich ho-
her liegen als OMyy ;. Wird aber die Schwankungsbreite
des Emissionsfaktors von + 50 % berticksichtigt, ergibt sich

eine gute Ubereinstimmung (Tabelle 5.3-3).

Der Fehler, der bei den Emissionsfaktoren angenommen

wird, liegt bei + 50 %. Die PM10-Feinstaubkonzentration

Tabelle 5.3-3: lergleich der berechneten Anteile der Holzfeuerung aus der organischen Masse und aus Levoglukosan mit verschiedenen

Emissionsfaktoren

Emissionsfaktor C ., ¢

Emissionsfaktor C ., ¢

Messpunkt -50% mittlerer +50% OMy,12¢ -50% mittlerer +50% OMyo12¢
Datum 0,063 0,126 0,189 % 0,063 0,126 0,189 %

% Anteile berechnet aus Levoglukosan Mittelwert % mittlerer Anteil Nov. 08 bis Dez. 09 Mittelwert
Tuabingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe
2008
November 40 25 17 17
Dezember 50 32 21 15
2009 52 26 17 18
Januar 43 21 14 19
Februar 52 26 17 21
Tubingen MiihlistralRe
2008
November 34 17 " "
Dezember 45 21 15 ¢
2009 36 18 12 15
Januar 26 13 © 15
Februar 38 19 13 n

w:wv
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aus der Holzfeuerung, berechnet aus der Levoglukosan-,
Benzo(a)pyren- und Kaliumkonzentration mit dem ho-
heren bzw. niederen Emissionsfaktor, wird in den Abbil-

dungen 5.3-1 und 5.3-2 bertcksichtigt.

Die PM10-Feinstaubanteile aus der Holzfeuerung, die tber
die Kalium-, Levoglukosan- und B(a)P-Konzentrationen
errechnet werden, sind durch die Ermittlung des Emissions-
faktors fir Levoglukosan und B(a)P aus dem Emissionsfak-
tor fur Kalium voneinander abhingig. Vollig unabhingig
ist die Berechnung der organischen Masse (OMyy o), die
aus der Holzfeuerung stammt. Beim Vergleich der PM10-
Feinstaubanteile aus Cy pyryop1,1,¢ und OMyy ) ( liegt eine
gute Ubereinstimmung vor (Tabelle 5.3-2). Bei den PM10-
Feinstaubanteilen aus der Holzfeuerung, die Uber die Le-
voglukosan- und B(a)P-Konzentrationen berechnet wer-
den, ergeben sich hohere Anteile der Holzfeuerung am
PM10-Feinstaub. Ursache dafir kann der mittlere Emissions-
faktor sein, der die Verbrennungsbedingungen an den bei-
den Messpunkten nicht ideal abbildet. Bei der Erhohung
des Emissionsfaktors um 50 % auf 0,189 ug Levoglukosan
pro pg PM10-Feinstaub ergibt sich eine bessere Uberein-
stimmung mit OMy; |« Ebenso wenn der um 50 % erhohte
Emissionsfaktor fir B(a)P von 0,46 ng B(a)P/ug PM10 ver-

wendet wird.

Der Vergleich der Daten fir Tu-Unt und TG-M im Dezem-
ber 08 liefert fir den Messpunkt Tu-Unt (Tabelle 5.3-2)
grundsitzlich einen hoheren PM10-Feinstaubanteil aus der

Holzfeuerung.

Die berechneten PM10-Feinstaubkonzentrationen aus der
Holzfeuerung, die uber die Levoglukosan- und B(a)P-Kon-
zentrationen erhalten werden, liegen leicht iber dem Wert
von OMy, ;. jedoch noch in dem zu berticksichtigenden
Fehlerbereich. Auch die PM10-Feinstaubanteile aus der
Holzfeuerung, die uber die Kaliumkonzentrationen be-
rechnet werden, sind dhnlich hoch wie die Anteile von
OMy, s und leicht unter dem PM10-Feinstaubanteil, der
aus der Levoglukosankonzentration berechnet wird. Die
Tage um Silvester kdnnen zur Beurteilung der Beitrige aus
der Holzfeuerung aus der Kaliumkonzentration nicht he-
rangezogen werden, da hier der Einfluss des Abbrennens

von Feuerwerkskorpern vorliegt.
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In den Abbildungen 5.3-1 und 5.3-2 liegen an einzelnen
Tagen sowohl in Tu-Unt aber vor allem in Tu-M die
ClevpMioHolzp erheblich aber OMyy ) ¢ und Cy prpiopsols
(11. - 17.12.08 far Tu-M). Innerhalb dieses Zeitraumes bil-
det der mittlere Emissionsfaktor fur Levoglukosan die Situ-

ation nicht ab.

Im Januar 2009 liegen Cy . prriohol.f W24 Ck parioHolf 20
beiden Messpunkten innerhalb des Fehlerbereichs auf
dem Niveau der OMy; .. Ab dem 07.01.09 - 17.01.09 er-
geben sich in Tu-Unt hohere PM10-Feinstaubkonzentra-
tionen, die uber die B(a)P-Konzentrationen berechnet
werden. Dies geht mit niederen Temperaturen bis -10
Grad und geringen Windgeschwindigkeiten einher, so
dass sich B(a)P in der Luft anreichern kann. Es findet kei-
ne Verdinnung statt. Ein hoher Wirmebedarf fuhrt dazu,
dass die Holzfeuerungen mit besseren Ausbrandbedin-
gungen betrieben werden. Dabei wird mehr Kalium
emittiert, daher steigt C pyyiopo1,¢ leicht uber OMyy )
Am Messpunkt Ta-M sind diese Verhiltnisse nicht so
stark ausgepragt. Hohe Cpypio0r1 - aus Kalium- und B(a)

P-Konzentration liegen nur am 13. und 14.01.09 vor.

Bis Ende Januar sind Cp . pypyopol, t0d CB(a)P, PM10Hol2f
mit Cy pypiomolf 20 beiden Standorten vergleichbar.

Die Berechnung der Holzfeuerungsanteile am PM10-Fein-
staub tber vier Komponenten des PM10-Feinstaubes zeigt,
dass sich die Emissionsbedingungen taglich indern kon-
nen. Ist der Warmebedarf hoch, steigt die Kaliumkonzen-
tration im PM10-Feinstaub und somit auch CK, PM10Holzf

Wird die Holzfeuerung mit gedrosselter Luftzufuhr betrie-

ben, erhoht sich Cp ., pyriopoL¢ W0 Cpayp, PAt10HOLF

Bei der Berechnung der PM10-Feinstaubanteile aus der
Holzfeuerung uber die verschiedenen Tracer ergeben sich
Unterschiede in den Anteilen am PM10-Feinstaub. Ursa-
che sind die mittleren Verbrennungsbedingungen, die sich
an einem Standort von Tag zu Tag unterscheiden konnen.
Deshalb sind bei diesen Berechnungen die Fehlergrenzen

zu bertcksichtigen.
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6 Der Einfluss von Streusalz auf die PM10-Konzentration

Das in Wasser aufgeloste Streusalz bildet durch die Aufwir-
belungen im Straflenverkehr feine Tropfchen, die eine dhn-
liche Teilchengrofe wie PM10-Feinstaub haben. Diese
konnen durch den PM10-Abscheider auf den Feinstaubfil-
ter gelangen und dadurch die PM10-Feinstaubwerte beein-

flussen.

Ob Streusalz (95 - 98 % aus Kochsalz, NaCl), das als Tau-
hilfe auf den Straflen bei Glitte und Schneefall zum Einsatz
kommt, einen Anteil im PM10-Feinstaub aufweist, wird fir
den Messpunkt Tubingen-Unterjesingen Jesinger Haupt-
strafle fir das Jahr 2009 im Folgenden berechnet.

In Tabelle 6-1 ist der Anteil von NaCl im PM10-Feinstaub
Uber die festgestellten Chlorid- und Natriumkonzentrati-

onen wiedergegeben.

Die hohen Konzentrationen an NaCl in den Monaten Ja-
nuar und Februar, in denen auch die Wahrscheinlichkeit
einer Schneebedeckung hoch ist, bestitigen die Annahme,
dass das im PM10-Feinstaub gefundene Chlorid zum grofien
Teil aus dem Streusalz kommt. Der Eintrag von Chlorid aus
der Holzfeuerung ist vernachlissigbar, da der Chlorid-An-
teil in Holz unter 0,1 % liegt [[TADA-Projekt 10, 1995].

In den Sommermonaten Mai 09 bis August 09 liegen die
Anteile an NaCl bei einem Funftel der maximalen Kon-
zentrationen, die im Winter auftreten (Tabelle 6-1). Der
Ursprung dieser ,,Grundbelastung” ist der Eintrag von See-
salz uber den Ferntransport und die Aufwirbelung von Mi-

neralstaub.

Laut EU-Richtlinie 2008/50/EG [EU-Richtlinie 2008/50/
EG, 2008] konnen Uberschreitungen des PM10-Tagesgrenz-
wertes aufgrund der Ausbringung von Streusalz auf Straflen
bei der Beurteilung der Einhaltung der Luftqualittsgrenz-

werte unbertcksichtigt bleiben.

Nach der Subtraktion der, tber die Cl-Konzentrationen,
errechneten NaCl-Konzentrationen des PM10-Feinstaubes

wird der Binfluss des Streusalzes auf die Uberschreitungs-
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hiufigkeit des PM10-Tagesgrenzwertes deutlich (Tabelle
6-2). Eine Verringerung der Anzahl der Uberschreitungs-
tage ergibt sich in den Monaten, in denen auch Schneefall
oder Eisglitte zu erwarten sind. Im konkreten Fall reduzie-
ren sich die Uberschreitungstage im Jahr 2009 in Tiibin-
gen-Unterjesingen von 43 Tage auf 34 Tage und liegen da-
mit unterhalb der zulissigen Anzahl von 35 Uberschrei-
tungstagen pro Jahr mit einem PM10-Tagesmittelwert von

> 50 pg/md.

Um belastbare Angaben tber den Einfluss des Streusalzes
auf die Uberschreitung des PM10-Tagesgrenzwertes zu ma-
chen, fehlen Wetterbeobachtungen an den Messstationen,
wie Eis- und Schneebelag und Regen oder Schneefall. In
der Regel umfassen die meteorologischen Daten aus-
schliefilich den Niederschlag in Form der Wassermenge

pro m? und die Temperatur.

Die Anzahl der Einsitze der Straflenmeisterei sowie die
aufgebrachte Streusalzmenge ist ferner von Interesse, um

den Zusammenhang zweifelsfrei nachzuweisen.

Tabelle 6-1: Monatsmittelwerte von Chlorid und Natrium und deren Anteile
am PM10-Feinstaub bei Tlibingen-Unterjesingen Jesinger Hauptstral3e

Anteil NaCl Anteil NaCl

im PM10 impmio  Mittek
Monat Chlorid  aus ClI Na aus Na werte
pg/m3 % pg/mé % % PM10
Tiubingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraBe
November 0,99 5,2 0,75 4,2
Dezember 1,12 6,2 0,79 Hib)
Januar 2,90 8,6 1,86 8,6
Februar 3,19 13,2 230 11,6 79%
Mai 0,20 2,3 0,16 1,7
Juni 0,04 2,5 0,16 0,4
Juli 0,04 2,2 0,13 04
August 0,05 2,1 0,15 0,5 1,6%*
November 0,40 1,8 0,18 2,2
Dezember 1,42 5,3 0,95 5,0
* = Mittelwert PM10 Winter, November 08 bis Februar 09 I.U-W

** = Mittelwert PM10 Sommer, Mai 09 bis August 09



Tabelle 6-2: Berechnung der Uberschreitungstage unter Beriicksichti-
gung des Streusalzes

Monat Uberschreitungstage pro Monat
Mit Streusalz (NaCl) Ohne Streusalz (NaCl)

Tuabingen-Unterjesingen Jesinger HauptstraRe, 2009

Jan 09 20 16
Feb 09 10 6
Mrz 09 1 1
Apr 09 0 0
Mai 09 0 0
Jun 09 0 0
Jul 09 0 0
Aug 09 0 0
Sep 09 0 0
Okt 09 2 2
Nov 09 4 4
Dez 09 6 5
Uberschreitungstage 43 34

w:w
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7 Fazit und Ausblick

Mit Hilfe der Daten, die im Rahmen dieses Projekts erfasst
wurden, ist es gelungen, Ruckschlusse auf die Holzfeuerung

als Quelle eines Teils des PM10-Feinstaubes zu ziehen.

Die Berechnungen des Holzfeuerungsanteils wurden an-
hand mehrerer Inhaltsstoffe durchgefihrt. Sie zeigen, dass
neben der Erfassung der PM10-Belastung zur Identifikation

der Quellen die Bestimmung der Konzentrationen von

s Kalium
m Levoglukosan
m Benzo(a)pyren

m eclementarem und organisch gebundenem Kohlenstoff
im PM10-Feinstaub herangezogen werden konnen.

Um uber die Konzentrationen von PM10-Inhaltsstoffen ei-
nen Anteil der PM10-Konzentration aus der Holzfeuerung
berechnen zu kénnen, sind die entsprechenden Emissions-
faktoren notig. Emissionsmessungen mit dem Ziel, Emis-
sionsfaktoren fur Holztracer zu erhalten, wurden bislang
nur fur Kalium mit verwertbaren Ergebnissen durchgefihrt
[Bericht Augsburg, 2009]. Die Emissionsfaktoren fir Le-
voglukosan und B(a)P werden tber den Emissionsfaktor
des Kaliums errechnet (Gleichung 5.2.2-1 und 5.2.3-1).
Deshalb mussen die Ergebnisse der Berechnung der Holz-

feuerungsanteile am PM10-Feinstaub aus Levoglukosan

und B(a)P in Abhingigkeit von den errechneten PM10-
Anteilen aus der Holzfeuerung fir Kalium betrachtet wer-
den. Eine Bestimmung der Emissionsfaktoren von Levoglu-
kosan und B(a)P direkt aus den Emissionen wirde eine
unabhingige Berechnung des Holzfeuerungsanteils mog-
lich machen. Genaue Erkenntnisse Uber das Verhalten die-
ser Tracer, je nach Ausbrandbedingungen, konnten Ruck-
schlisse auf die Optimierung der Verbrennung von Holz
erbringen und eine Senkung der Tracerkonzentration und
damit des PM10-Anteils aus der Holzfeuerung nach sich

ziehen.

Zur Abschitzung des Holzfeuerungsanteiles im PM10-
Feinstaub haben sich ebenfalls die Ermittlungen der EC-

und OC-Konzentrationen als geeignet herausgestellt.

In Tabelle 7-1 sind nochmals die Emissionsfaktoren sowie
die mittleren Beitrige zur PM10-Feinstaubimmission aus
der Holzfeuerung in den ausgewihlten Messzeitriumen
zusammengefasst. Die Emissionsfaktoren konnen mit
einem Fehler von *+ 50 % behaftet sein [Bericht Augsburg,
2009).

Tabelle 7-1: Anteil des PM10-Feinstaubes, der aus der Holzfeuerung stammt, fiir die jeweiligen Messstationen

Kalium Levoglukosan B(a)P OMyo 1 Mittelwerte

Emissionsfaktor 0,58 pg K/ug PM10 0,126 pg/ug PM10 0,32 ng/ug PM10

Messpunkte % % % % %
Tubingen-Unterjesingen Nov 08 — Feb 09 20 26 30 18 24
Jesinger HauptstraRe Okt 09 - Dez 09 18 33 29 15 24
Tubingen Nov 08 — Feb 09 14 18 15 12 15
MuhlstraRe Okt 09 — Dez 09 = = = = =
Reutlingen Nov 08 — Feb 09 - - - - -
Lederstralte Ost Okt 09 — Dez 09 9 n 9 8 9

w:w
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Reten kann als Leitsubstanz fir die Holzfeuerung im Rah-
men der landesweiten Messroutine fur PM10-Feinstaub
nicht herangezogen werden, da es nicht quantitativ auf den
erfassten Partikeln vorliegt. Um Reten als Tracer zu nutzen
wire eine Modifizierung der Probenahme nétig. Dann wa-
re eine Aussage Uber die Nutzung von Nadelholz bei der

Holzfeuerung moglich.

Im Mittel bleibt in der kalten Jahreszeit fir den Messpunkt
Tubingen-Unterjesingen ein Beitrag der Holzfeuerung zum
PM10-Feinstaub von 24 % und am Vergleichsmesspunkt in
Tubingen Muhlstrale ergeben sich 15 %. Der Unterschied
ist unter Berucksichtigung des Fehlers von + 50 % gering.
Die Immission von Bestandteilen aus der Holzverbren-
nung ist demnach weit verbreitet und nicht nur als lokaler

Einfluss zu betrachten.

Im Rahmen der Untersuchungen des PM10-Feinstaubes
wurden die Natriumchloridkonzentrationen bestimmt.
Laut EU-Richtlinie 2008/50/EG ist es unter bestimmten
Vorraussetzungen erlaubt, diese Anteile aus den PM10-
Feinstaubkonzentrationen heraus zu rechnen (Kapitel 6).
In Tabelle 6-2 ist dies fur den Messpunkt Ti-Unt durchge-
fiihrt worden. Die Anzahl der Uberschreitungstage pro
Jahr reduziert sich erheblich und kann unter die Anzahl
der zulissigen Uberschreitungstage des PM10-Tagesgrenz-

wertes von 35 pro Jahr fallen.

Ziel des Messprojektes war die Bestimmung der Anteile
am PM10-Feinstaub, die aus der Holzfeuerung stammen.
Uber die betrachteten Tracer Kalium, Levoglukosan, B(a)P
und organische Masse ist dies unter Berticksichtigung der

breiten Fehlergrenze von = 50 % moglich.
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