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Einleitung und Ziele

1. EINLEITUNG UND ZIELE

Epidemiologische Studien haben den Nachweis erbracht, dass die in der Umwelt
vorkommenden Partikel negative Auswirkungen auf die Gesundheit haben, deshalb wurden
durch die Europdische Union im Jahr 2005 Grenzwerte fiir die Partikelmasse eingefiihrt.

Partikel kommen in der Luft in unterschiedlichster Konzentration, Zusammensetzung, Grolie
und Form vor und sind hoch komplexe und dynamische Gemische, die insbesondere im
stadtischen Bereich anthropogenen Ursprungs sind und aus den Abgasen von Autos,
Hausern und Fabriken entweichen. Jeder Mensch inhaliert Millionen dieser Partikel und es
stellt sich die Frage: Welche Eigenschaften und/oder Komponenten innerhalb des
Gesamtkollektivs sind fiir die gesundheitlichen Folgen verantwortlich? Es ist wenig
wahrscheinlich, dass die gesundheitsschadigenden Wirkungen eines solch hoch variablen
Gemischs nur durch die unspezifische Masse beschrieben werden kénnen. Eine Klarung
dieser Frage kann aber nur durch eine detaillierte physikalische und chemische
Charakterisierung der Partikel erfolgen und wiirde es zudem erlauben, die wichtigsten
lokalen und Giberregionalen Feinstaubquellen zu identifizieren.

Umfangreiche Datensatze mit einer genaueren Charakterisierung der Umweltpartikel stehen
derzeit noch nicht in erforderlicher Dichte und Qualitdat zur Verfigung, um in
epidemiologischen Studien langfristig und umfassend die gesundheitlichen Auswirkungen
der Partikel zu untersuchen. Um einen solchen Datensatz zu generieren, wurde in Augsburg
im Jahr 2004 eine neue Messstation federfihrend durch das Helmholtz Zentrum Miinchen,
Deutsches Forschungszentrum fiir Gesundheit und Umwelt (HMGU) aufgebaut.

In der vorliegenden Arbeit werden die Untersuchungen zur Ermittlung eines reprasentativen
Standortes zur Messung der urbanen Hintergrundbelastung und somit fiir einen GroRteil der
Augsburger Bevolkerung giltigen Standortes, dargestellt und beurteilt. Dartber hinaus
werden die MalRlnahmen zur Qualitatssicherung beschrieben, die eine gleichbleibende
Qualitat und somit Reproduktion der Daten sichern. Weiterhin werden die eingesetzten
Messmethoden durch Vergleiche mit unabhangigen Verfahren validiert. Ein umfassender
Datensatz fir die Jahre 2005-2006 dient als Basis fiir deskriptive Auswertungen,
insbesondere fir Korrelations- und Variabilitatsanalysen, fir Untersuchungen der
Tagesgangvariationen in Abhdngigkeit der Jahreszeit, des Wochentages und der lokalen
Meteorologie, fir Analysen von Feinstaubepisoden und fir Untersuchungen zur mittleren
angenommenen Partikeldichte.

Durch diese Arbeit werden die Grundlagen fiir langfristige Forschungen zu Auswirkungen
von Umweltpartikeln auf die Gesundheit geschaffen und ein erheblicher Beitrag bei der
umfassenden Charakterisierung des urbanen Augsburger Hintergrundaerosols geleistet. Mit
den Ergebnissen aus dieser Arbeit werden zudem Abschatzungen zur Verwendbarkeit der
gemessenen Parameter in epidemiologischen Studien und Interpretationen von zu
erwartenden prospektiven und retrospektiven epidemiologischen Erkenntnissen erméglicht.
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2. WISSENSSTAND ZUM FEINSTAUB

2.1 GRUNDLAGEN

Die Luft unseres Planeten setzt sich aus den Hauptinhaltstoffen Stickstoff (78%), Sauerstoff
(21%), Argon (1%) und weiteren Edelgasen zusammen und bildet eine grundlegende
Voraussetzung allen Lebens auf der Erde. Das Gemisch aus Luft, Tropfen und Partikeln wird
als Aerosol bezeichnet und umbhiillt die Oberfliche der Erde als Erdatmosphére. Die
Erdatmosphdre wiederum kann in die untere (Troposphare), mittlere (Stratosphéare und
Mesosphare) und obere (Thermosphéare und Exosphadre) Atmosphére unterteilt werden. Die
Troposphare wird auch als Wetterschicht bezeichnet, da etwa 90% der gesamten Luft und
fast der gesamte Wasserdampf in ihr enthalten sind und sich somit der GroRteil des Wetters
in der Troposphare abspielt.

Alle festen und fllssigen Teilchen in der AuBenluft bezeichnet man als Schwebstaub [1].
Resultierend aus Untersuchungen zur Lungengdngigkeit der Partikel unterscheidet man die
Partikel nach ihren aerodynamischen Durchmessern. Hierbei entspricht der aerodynamische
Durchmesser eines beliebigen Partikels dem Durchmesser einer Kugel mit einer
Einheitsdichte von 1 g cm™, welche in Luft dieselbe Sinkgeschwindigkeit wie das betrachtete
Partikel hat. Demnach werden Partikel mit aerodynamischen Durchmessern <10 pum als
inhalierbarer Feinstaub (Particulate Matter, PMyy) und Partikel mit aerodynamischen
Durchmessern <2,5 pm als lungengangiger Feinstaub (PM,s) bezeichnet. Darliber hinaus
werden Partikel mit Durchmessern <0,1 um als ultrafeine Partikel (UFP) bezeichnet.

In der Aerosolphysik werden noch weitere groRenabhdngige Modi von Partikeln
beschrieben, die hauptsachlich auf die Entstehung und das Vorkommen in der Atmosphare
zurlickzufiihren sind [2]:

e Nukleationspartikel (<20 nm):

0 werden durch photochemische Reaktionen in der Atmosphare gebildet
Aitkenpartikel (20-100 nm):

0 wachsen aus Nukleationspartikeln durch Koagulation oder diffusen

Massentransport
0 entstehen durch Verbrennungsprozesse (beispielsweise RuR)
Akkumulationspartikel (100-1000 nm):
0 wachsen durch Wolkenprozesse aus Aitkenpartikeln

0 entstehen durch Festkorper-Partikel-Umwandlung
0 gewodhnlich immer in der atmospharischen Grenzschicht vorhanden
Grobpartikel (>1 um):
0 sind aufgrund ihrer unterschiedlichen Bildungsmechanismen (beispielsweise

Erosion und Aufwirbelung) unabhangig von Partikeln <1 pm
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2.2 ENTSTEHUNG, VORKOMMEN UND VERBREITUNG

Der Austrag von Partikeln in die Umwelt wird als Emission bezeichnet. Ein Emittent ist
folglich als Quelle (Verursacher) der Immission, das heifSt des Eintrages dieses Stoffes in das
Umweltmedium zu verstehen. Die Konzentration an Feinstaub hangt stark vom Standort ab.
Insbesondere in Verkehrsndahe ist von erhéhten und kleinrdumig stark variierenden
Belastungen auszugehen. Mit zunehmender Entfernung vom Emittenten ist aufgrund von
Verdiinnungs- und Umwandlungsprozessen mit einer abnehmenden Konzentration zu
rechnen. Es wurden deshalb in der Immissionsmessung die drei Kategorien regionaler
Hintergrund, stadtischer Hintergrund und stadtisch verkehrsnah eingefiihrt [3]. Die mittlere
Exposition des groRten Anteils der Bevolkerung wird durch die Messung der Immission im
stadtischen Hintergrund charakterisiert und ist somit von besonderem Interesse fir
epidemiologische Studien, die die Auswirkungen der Immission auf die Gesundheit
untersuchen. Standorte fiir den stadtischen Hintergrund miissen so gelegen sein, dass die
gemessene Immission samtliche Quellen erfasst und nicht eine Quelle vorherrschend ist,
auBer diese ist flir ein groReres stadtisches Gebiet typisch. Der Standort muss zudem
grundsatzlich fur ein Gebiet von mehreren Quadratkilometern reprdsentativ sein [4].

Die in der Umwelt vorkommenden Partikel kdnnen aus unterschiedlichen Quellen stammen
und haben durch zahlreiche physikalische und chemische Transformationen eine komplexe
und hoch variable Zusammensetzung, die sich auf die Verbreitung und Umwandlung in der
Atmosphédre als auch auf die Immission auswirkt. Feinstaub setzt sich neben den
Komponenten Seesalz, Erdkrustenelemente, Metalle, Silizium und Wasser hauptsachlich aus
den Komponenten elementarer (EC) und organischer (OC) Kohlenstoff, Nitrat, Sulfat und
Ammonium zusammen. Die Zusammensetzung der Partikel wiederum beeinflusst den
Transport der Partikel, deren atmosphadrische Verweildauer sowie die Deposition in der
Umwelt und die Aufnahme in die Lunge und kann je nach Standort stark variieren.

In die Erdatmosphdre werden Partikel aus natirlichen Quellen (Vulkane, Meere,
Bodenerosionen, Waldbrande, Buschbriande, organische Materialien) und aus
anthropogenen Quellen (StraBenverkehr, Schienenverkehr, Schifffahrt, Luftverkehr,
Verbrennungsanlagen, Hausbrand, Industrieprozesse) eingebracht. Umfangreiche technische
Verbesserungen der Effizienzen von industriellen Filtersystemen, der Einsatz von
modernsten Motoren und Kraftstoffen in Fahrzeugen und die Verwendung von modernen
Ol- und Gasbrennern in den Haushalten fiihrten in der Vergangenheit zu einem starken
Rickgang der Feinstaubemissionen. Daten fiir Deutschland zeigen, dass die PMyo (PM3s)
Emissionen von 1600 (1400) kt im Jahr 1990 auf 190 (110) kt im Jahr 2005 gesenkt werden
konnten [5]. Es ist aber zu berlcksichtigen, dass der drastische Riickgang der
Feinstaubemissionen im Bundesdurchschnitt tGberwiegend im Jahr 1990 in den neuen
Bundeslandern erzielt wurde, da veraltete Feuerungs- und Industrieanlagen stilllegt wurden
oder aber die Wirksamkeit von vorhandenen Entstaubungsanlagen verbessert wurde.
AuBerdem wurden die vorwiegend Holz- und Kohlefeuerungen auf erheblich
emissionsdarmere flissige und gasférmige Brennstoffe umgestellt. In den Jahren nach der
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Wiedervereinigung sanken die Feinstaubemissionen weiter ab, aber in erheblich geringerem
Ausmall (Abbildung 1). Es zeigte sich jedoch auch, dass durch die technischen
Verbesserungen eher die Masse der feinen Partikel reduziert wurde, bei der Anzahl der UFP
hingegen wurde eine eher gleich bleibende oder sogar leicht angestiegene Konzentration in
der Umgebungsluft festgestellt [6], [7], [8] (siehe auch Kapitel 2.4).

==PM10 —PM2,5
300

250
200 \/\/\\
=0 \/\

100 A

ABBILDUNG 1: ABSCHATZUNG DER
GESAMTEMISSIONEN IN DEUTSCHLAND VON
1991-2005 FUR DIE MASSE VON PM,, UND
PM,,s. QUELLE: UMWELTBUNDESAMT.

Gesamtemission [kt]

Die Trendtabellen des Umweltbundesamtes ermoglichen eine Abschatzung des
anthropogenen Beitrags einzelner Quellen zu PMjo und PM, s (Abbildung 2) [9]. Danach sind
in Deutschland die anthropogenen Hauptemittenten von Feinstaub fiir das Jahr 2005 die
Energiewirtschaft, der Verkehr, Haushalte und Kleinverbraucher, industrielle Prozesse und
die Landwirtschaft.

PM1o PMy,5

M Energiewirtschaft M Verarbeitendes Gewerbe M Verkehr (ohne land- und forstwirtschaftlichen Verkehr)
M Haushalte und Kleinverbraucher (mit land- und forstwirtschaftlichen Verkehr sowie Militar)
M Diffuse Emissionen aus Brennstoffen MIndustrieprozesse M Landwirtschaft = Abfall
Andere (Umschlag staubender Giiter, Feuerwerk, Zigaretten, Grillfeuer, Abrieb von Reifen, Bremsen, Strallen

ABBILDUNG 2: EMISSIONEN VON PM;, UND PM,; IN DEUTSCHLAND NACH QUELLGRUPPEN FUR 2005. QUELLE:
UMWELTBUNDESAMT.
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In Zentraleuropa bestehen im regionalen Hintergrund 30-40%, im stadtischen Hintergrund
25-35% und am Strallenrand 35-45% der Masse von PM,s aus elementarem (EC) und
organischem (OC) Kohlenstoff (Gesamtkohlenstoff (TC) = EC + OC) [10]. Studien, die im Osten
der USA durchgefiihrt worden sind, haben als Hauptquelle fiir EC die Dieselverbrennung
(Verkehr, nicht straRenbedingt und stationar) und fiir OC die Benzinverbrennung, die
stationdre und nicht aus dem Straflenverkehr stammende Dieselverbrennung und die
Erdgas- und Holzverbrennung identifiziert [11]. Untersuchungen an der Universitat von
Kalifornien ergaben, dass ein GroRteil der Masse in der Fraktion 150-300 nm aus sekundaren
Komponenten wie OC, Sulfaten und Nitraten besteht [12].

Im Winter sind aufgrund vermehrter Verbrennungsprozesse erhdhte Kohlenstoffanteile
gegeniber dem Sommer zu erwarten. Es wurden beispielsweise in Barcelona (Spanien) im
Sommer 32% und im Winter 39% und in Gent (Belgien) im Sommer 41% und im Winter 46%
fur die Masse des Gesamtkohlenstoffs TC in PM, s beobachtet [13]. Es konnte nachgewiesen
werden, dass im Winter 80% des organischen Kohlenstoffs aus anthropogenen Quellen, wie
der Holz-, Diesel- und Benzinverbrennung und dem Kochen stammen, wobei geringe Anteile
von Strallenstaub und aus der Erdgasverbrennung zu beobachten waren [14].
Zusammenfassend kann man sagen, dass anthropogene Verbrennungsprozesse die
Hauptquellen von EC und OC im urbanen Bereich sind.

Partikel konnen aber auch in der Atmosphéare durch photochemische Reaktionen von
Vorlaufergasen (Schwefeloxide, Stickstoffoxide) gebildet werden, wobei die Vorlaufergase
sowohl aus natlrlichen als auch aus anthropogenen Quellen stammen kénnen. Sulfate und
Nitrate, die durch solche Reaktionen gebildet werden, lagern sich an bereits in der
Atmosphare vorhandene Partikel an und bilden sekundéare Partikel. Zusatzlich kdnnen durch
photochemische Prozesse in der Atmosphare die Vorldufersubstanzen Schwefelsdure und
Ammoniak gebildet werden, aus deren Molekilen neue Partikel entstehen kdnnen, wenn sie
genlgend stabil sind und zu gréReren Partikeln anwachsen [15], [16].

Neben der Bildung von Partikeln gibt es unterschiedliche Prozesse, die zu einer Minderung
von Partikeln in der Atmosphare flhren, so werden UFP durch Koagulation entfernt. Da dies
ein sehr schneller Prozess ist, haben UFP nur eine geringe Lebensdauer bzw. Verweilzeit.
Wachsen Partikel bis zu Durchmessern >100 nm an, nimmt ihre Diffusionsgeschwindigkeit ab
und ihre Lebensdauer verlangert sich. Partikel mit mittleren Durchmessern von 0,1-1 um
(Akkumulationspartikel) kénnen so Uber groRe Strecken transportiert werden. Grobere
Partikel werden durch Sedimentation meist schon am Entstehungsort deponiert.
Wolkenbildung und Regen sind fir die Entfernung der Akkumulationspartikel in der
Troposphédre verantwortlich, was zu mittleren Verweildauern von mehreren Tagen bis
Wochen fiihren kann. Aufgrund der fehlenden Wolken- und Niederschlagsbildung in der
Stratosphare konnen die Verweilzeiten in dieser Schicht Monate bis Jahre betragen.
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2.3 GRENZWERTE

Um den Menschen vor negativen Auswirkungen des Feinstaubes zu schiitzen trat am
01.01.05 die Verordnung Uber Feinstaubimmissionswerte in der Luft (22. Bundesimmissions-
schutzverordnung, BImSchV) in Kraft. Mit der 22. BImSchV wurde die Richtlinie 1999/30/EG
der Europaischen Union (EU) Uber Grenzwerte fiir Schwefeldioxid, Stickstoffdioxid und
Stickstoffoxide, Partikel und Blei in der Luft in deutsches Recht Gibernommen. Mit dieser
Verordnung gilt erstmals in Deutschland ein Grenzwert fiir die Masse von PMq, der an 35
Tagen im Jahr den Tagesmittelwert von 50 pg m™ und einen Jahresmittelwert von 40 pug m™
nicht Gberschreiten darf.

Wiéhrend dem Vorbereitungsprozess zur Europdischen Gesetzgebung wurden die Ergebnisse
epidemiologischer Studien, die Auswirkungen von Partikeln auf die Gesundheit untersucht
haben, durch die Weltgesundheitsorganisation (WHO) zusammengefasst. Die WHO kam zu
dem Schluss, dass es keinen Schwellenwert fiir Feinstdube gibt, fiir den keine
Gesundheitsrisiken zu erwarten sind [17], [18]. Deshalb hat die WHO Richtwerte fur die
Masse von PM,;s und PMj, fir den Tagesmittelwert (25 und 50 pg m?3) und den
Jahresmittelwert (10 und 20 pg m™) bekannt gegeben. Diese Richtwerte sollten Zielvorgaben
darstellen, die erreicht werden missten, um die bekannten negativen Gesundheitseffekte
von Feinstduben zu minimieren.

Die Kommission der Europdischen Gemeinschaften hat im Jahr 2005 einen Vorschlag fiir eine
Richtlinie des Europdischen Parlaments und des Rates Uber die Luftqualitdat und saubere Luft
fur Europa vorgelegt, in der erstmals ein besonderes Augenmerk auf die Masse von PM; 5
gelegt wurde [4]. Dieser Vorschlag wurde zwei Jahre intensiv und teilweise kontrovers in
Arbeitsgruppen des Ministerrats, der Vertretung der Mitgliedsstaaten und im
Europaparlament diskutiert, bevor dieser Vorschlag im April 2008 durch den
Agrarministerrat verabschiedet wurde [19]. Die Richtlinie hat das Ziel, wesentliche
Verbesserungen der Luftqualitdt in ganz Europa bis zum Jahr 2020 zu erreichen und ist bis
2010 in nationales Recht umzusetzen. Zusammenfassend wurden folgende Regelungen fir
die Masse von PM s festgelegt [20]:

e Stufel
0 Ab dem Jahr 2015 ist im Jahresmittel ein Grenzwert von 25 pug m™ einzuhalten,
bis zum Jahr 2010 handelt es sich um einen Zielwert.
e Stufe?
0 Ab dem Jahr 2020 ist im Jahresmittel ein Richtgrenzwert von 20 pg m™
einzuhalten. Dieser Richtgrenzwert ist derzeit rechtlich nicht bindend und wird im
Jahr 2013 unter Beachtung der bis dahin gesammelten Erkenntnisse revidiert.
e Gestaffelte Senkung der Masse von PM; s in den Mitgliedstaaten je nach Belastungshdhe
(siehe Tabelle 1). Zur Beurteilung ist mindestens eine Messstation im urbanen
Hintergrund pro 1 Million Einwohner in Ballungsraumen und Grol3stadten einzurichten.
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TABELLE 1: ZIELWERT ZUR VERRINGERUNG DER MASSE VON PM, s IM URBANEN HINTERGRUND.

Durchschnittliche Belastung Zielwert zur Verringerung
(Mittelwert 2008-2010) [pg m™] (Mittelwert 2018-2020)
<8,5 -
8,5-<13 10%
13-<18 15%
18 -<22 20%
>22 18 ug m>

Die Umweltbehorde der Vereinigten Staaten von Amerika (USEPA) hat mit Giltigkeit zum
18.12.2006 eine Mitteilung bekannt gegeben, dass der Richtwert fir die Masse von PM,s
aufgrund neuer epidemiologischer Erkenntnisse Uberarbeitet werden soll [21]. Der
Jahresmittelwert von 15 ug m~ wird demnach beibehalten und es wurde ein Vorschlag fur
die Senkung des Tagesmittelwerts von 65 ug m™ auf 35 pg m™ vorgelegt. Bis zum 18.12.2007
hatten alle Bundesstaaten der USA Zeit, ihre Empfehlungen fir den neuen Tagesmittelwert,
auf Grundlage eigener Messdaten der USEPA vorzulegen, die bis spatestens zum 18.12.2009
den endgliltigen Tagesmittelwert fur die Masse von PM, s festlegen wird.

2.4 TREND DER IMMISSIONSBELASTUNG

In den letzten Jahren (2000-2007) wurden an den Messstationen in Deutschland fiir den
Jahresmittelwert der Masse von PMyy im Mittel flir die Messstationsklassen regionaler
Hintergrund, stadtischer Hintergrund und stadtisch verkehrsnah keine deutlichen Trends
festgestellt [5]. Demnach wurden im Jahr 2007 an 34 der insgesamt 415 Messstationen an
mehr als 35 Tagen im Jahr der gesetzliche PMyo Grenzwert von 50 ug m™ iiberschritten.
Hierbei ist zu erwdhnen, dass das Jahr 2007 das zweitwarmste Jahr seit 1901 war und das die
sonst im Winter so typischen kalten und windschwachen Hochdruckwetterlagen, die den
Luftaustausch stark  einschranken, ausblieben und die hochsommerlichen
Hochdruckwetterlagen mit hohen Lufttemperaturen und starker Sonneneinstrahlung im
Sommer fehlten [22], was maRgeblich zu geringeren Luftbelastungen beigetragen hat.

m 1993 m 1999
80%

70% - 66,1%
60% -
50% - 47,3%
40% A

30% A

Anteil an Gesamtanzahl [%]

ABBILDUNG 3: PROZENTUALE ANTEILE

20% A 19,5% 18,5%
AUSGEWAHLTER GROSSENKLASSEN AN DER 14,6%  14,4% 10.3%
GESAMTANZAHL IN DEN ERSTEN HALBJAHREN 10% 4 i :
1993 UND 1999 FUR SACHSEN-ANHALT. 0% -
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Ergebnisse Giber langjahrige zeitliche Trends der Partikelanzahl gibt es fiir Deutschland nur in
begrenztem Mals. Wichmann et al. [23] und Cyrys et al. [24] zeigen fiur Erfurt (iber einen
Zeitraum von 1995-1998 eine eher gleichbleibende Gesamtanzahl. Es konnte aber eine
deutliche Zunahme des prozentualen Anteils der kleinsten Fraktion (10-30 nm) der
PartikelgréRenverteilung an der Gesamtanzahl nachgewiesen werden. Ahnliche Ergebnisse
wurden auch beim Vergleich der ersten Halbjahre 1993 und 1999 in Sachsen-Anhalt
beobachtet (Abbildung 3, [6]), was darauf hindeutet, dass diese Verdanderungen
reprasentativ fiir Deutschland sind.

2.5 RAUMLICHE UND ZEITLICHE VARIATIONEN IM URBANEN BEREICH

Die Variationen der Masse von PM,s und PMjy wurden in einer Vielzahl von Studien
untersucht. Im stadtischen Umfeld zeigen sich fir die Masse relativ gering ausgepragte
raumliche Variationen, die eher durch die regionale Meteorologie beeinflusst werden als
durch lokale Quellen [25], [26], [27], so dass hohe Korrelationen zwischen verschiedenen
Standorten zu beobachten sind [28]. Eine zentrale Messstation im stadtischen Hintergrund
kann folglich als reprasentativ fiir ein Stadtgebiet angesehen werden.

Untersuchungen zu Expositionsabschatzungen mit der Partikelanzahl und insbesondere mit
UFP stehen noch am Anfang und es gibt somit auch nur wenige Studien, die diese
Variationen innerhalb eines Stadtgebietes untersucht haben [29], [30], [31], [32], [33], [34].
UFP haben eine geringe Verweilzeit in der Atmosphéare, die Bruchteile von Sekunden bis
wenige Stunden betragen kann, wobei die Lebensdauer in der Ndahe von hoch belasteten
Standorten (Quellen) deutlich geringer ist [35], was aufgrund der &uBerst schnellen
Koagulation zu erkldaren ist. Mit abnehmender Entfernung zur Quelle spielen zunehmend
Verdiinnungseffekte eine Rolle, die die Konzentrationen weiter herabsetzen. Somit werden
UFP auch nur uber geringe Strecken transportiert und sind deshalb auch weniger
gleichmaRig Gber einem Stadtgebiet verteilt. Insbesondere der Vergleich von unterschiedlich
klassifizierten Standorten zeigt quantitativ Unterschiede. Somit ist eine zentrale Messstation
im stadtischen Hintergrund nicht als reprasentativ fir das Stadtgebiet anzusehen [32].

Aufgrund der Vielzahl von Quellen ist im urbanen Bereich grundsatzlich von einer variablen
chemischen Zusammensetzung und damit folglich auch von einer variablen Struktur und
Dichte der Partikel insbesondere fiir PM, s auszugehen. Fir die grobere Fraktion (PM;5.10) ist
aufgrund der erhdéhten mineralischen Bestandteile von einer geringeren variablen
Zusammensetzung auszugehen. Es gibt bis zu diesem Zeitpunkt nur eine sehr begrenzte Zahl
von Studien, die die rdumliche und zeitliche Variation der chemischen Zusammensetzung in
urbanen Gebieten untersucht haben. Teilweise sind urbane Stationen mit Messstandorten
an StralRenschluchten oder regionalen Stationen verglichen worden oder es sind Mittelwerte
fir eine Woche angegeben, so dass keine oder nur eingeschrankte Aussagen Uber die
raumlichen und zeitlichen Verteilungen der chemischen Zusammensetzung im urbanen
Hintergrund moglich sind. Es sollen hier trotzdem die grundlegenden Erkenntnisse
dargestellt werden:
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e Sulfate zeigen hohe Korrelationen zur Partikelmasse und eine relativ homogene
Verteilung [36], [37].

e Silizium und Aluminium, die zweit- und dritthdufigsten Elemente der Erdkruste, sind im
stadtischen Bereich gut korreliert und somit anndhernd homogen verteilt [37].

e Kupfer und Zink als Indikatoren insbesondere fiir lokale anthropogene Emissionen aus
Industrieprozessen, wie beispielsweise der Metallverarbeitung, korrelieren im
stadtischen Bereich nur sehr gering und haben somit keine homogene Verteilung [37].

e Nitrate zeigen im stadtischen Bereich keine homogene Verteilung, da insbesondere die
Vorlaufersubstanz Stickstoffdioxid in Abhdngigkeit der Nahe zur Emissionsquelle stark
variieren kann [36], [38].

e Organischer und elementarer Kohlenstoff zeigen fir 6-7 Tage Mittelwerte eine
anndhernd homogene Verteilung [38].

Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass die derzeitige Datenbasis zu gering ist, um
gesicherte Aussagen dariliber zu machen, ob ein zentraler Standort im urbanen Hintergrund
als ausreichend reprasentativ flir ein Stadtgebiet anzusehen ist.

2.6 DEPOSITION UND EXKRETION IM MENSCHLICHEN ATEMTRAKT

Der menschliche Organismus benétigt taglich etwa 10 bis 20 m? Luft, um sich ausreichend
mit Sauerstoff zu versorgen. Mit der Atemluft gelangen Partikel in den Kérper und lassen
sich aufgrund ihrer GroRe in gesundheitlich relevante Fraktionen einteilen. In Abbildung 4
sind die Depositionsorte der jeweiligen Partikelfraktion schematisch abgebildet.

Grobstaub

ABBILDUNG 4: SCHEMATISCHE
DARSTELLUNG DES
MENSCHLICHEN ATEMTRAKTES
UND DER DEPOSITIONSORTE
VON PARTIKELN.

Lungengangiger Feinstaub, PM, 5

Ultrafeine Partikel

Partikel mit aerodynamischen Durchmessern >10 um (Grobstaube) werden bei Mundatmung
gesunder Erwachsener fast ausschlieBlich in den oberen Atemwegen (Mund, Nase, Rachen)
abgeschieden und stellen demzufolge ein geringes Risiko dar. Partikel der Fraktion PMo und
insbesondere PM,s hingegen, kdnnen bis in die Bronchien gelangen und werden dort
abgeschieden. Bei Nasenatmung gelangen deutlich weniger Partikel mit einem Durchmesser
>1 um in die tieferen Lungenregionen, so dass die Belastung mit diesen Partikeln geringer
ist. UFP kdnnen bis zum gasaustauschenden Bereich (Alveolen) vordringen und haben lber
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den Blutkreislauf, der den bendtigten Sauerstoff im gesamten menschlichen Organismus
verteilt, Zugang zu allen Bereichen des Kérpers.

Die Masse der UFP ist gegenliber der Masse von PM,s verschwindend gering (<5%) und
demzufolge zu vernachladssigen, die Anzahl der UFP jedoch stellt eine enorme GréRe dar, da
sie die Gesamtanzahl von PM,s mit etwa 80-90% dominieren [6]. UFP stellen jedoch nicht
nur durch die groBe Anzahl und das tiefe Eindringen in die Lunge ein erhdhtes Risiko dar,
sondern auch ihre sehr groBe Oberfliche, an der sich gesundheitsschadigende Stoffe
anlagern kénnen und in den Kérper gelangen, ist zu beachten (siehe auch Tabelle 2).

TABELLE 2: ANZAHL UND OBERFLACHE KUGELFORMIGER PARTIKEL.

Durchmesser [um] Anzahl [cm™] Oberflache [um2 cm”]
0,01 ~19.100.000 6000
0,02 ~2.400.000 3000
0,1 ~19.000 600
0,5 153 120
2,5 1 24
10 0,02 6

hypothetische Masse: 10 ug m™, Partikeldichte = 1 g cm™

Letztlich bestimmen die Form, die GroBe und die chemische Zusammensetzung die
aerodynamischen und/oder thermodynamischen Eigenschaften der Partikel und sind fur die
gesundheitlichen Auswirkungen durch die Deposition und den Depositionsort im
menschlichen Atemtrakt von entscheidender Bedeutung. Fiir den Depositionsort der Partikel
im Atemtrakt sind aber nicht nur die physikalischen und chemischen Eigenschaften der
Partikel von Bedeutung, sondern auch das Atemmuster und die Anatomie des Atemtraktes.
Letztere unterscheiden sich bei Kindern und Erwachsenen und kdnnen durch Erkrankungen
verandert sein, so dass individuelle Unterschiede zu erwarten sind.

Verschiedene Mechanismen finden im menschlichen Atemtrakt ihre Anwendung, um
deponierte Partikel zu entfernen. In den oberen Atemwegen, der Luftréhre und den
Bronchien werden die Partikel durch die Schleimhaute gebunden und mit den
Flimmerhdrchen in ein bis drei Tagen zum Rachen transportiert, dort verschluckt und lber
den Magen-Darm-Trakt ausgeschieden. Je nach Loslichkeit kann die Depositionszeit von
Partikeln im Alveolarbereich mehrere Jahre betragen. Fresszellen, sogenannte
Alveolarmakrophagen, konnen Partikel als Fremdkorper identifizieren und aufnehmen
(Phagozytose). AnschlieBend transportieren die Alveolarmakrophagen die eingeschlossenen
Partikel in Bereiche des Atemtraktes, in denen sie durch die Flimmerharchen zum Rachen
transportiert und verschluckt werden kénnen. Durch diesen Mechanismus werden innerhalb
eines Jahres etwa ein Drittel der UFP aus den Alveolen entfernt [39], die restlichen UFP
verbleiben auf der Oberflache der Alveolen, werden dauerhaft im Gewebe zwischen den
Alveolen abgelagert oder absorbiert und gelangen so in die Blutbahn und kénnen in alle
Organe transportiert werden.
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3. EXPOSITIONSABSCHATZUNG UND GESUNDHEITLICHE WIRKUNG VON
UMWELTPARTIKELN

3.1 QUANTIFIZIERUNG DER EXPOSITION

Die meisten epidemiologischen Studien zu Auswirkungen von Feinstaub auf die menschliche
Gesundheit befassen sich mit der AuRenluftexposition. Die Menschen halten sich jedoch zu
einem sehr groflen Anteil in Innenrdaumen auf, so dass die Innenraumexposition als ein
bedeutender Anteil der Gesamtexposition anzusehen ist und strikt zwischen beiden
Expositionen unterschieden werden muss. Partikel aus der AuBenluft und dem Innenraum
sind aufgrund der unterschiedlichen Zusammensetzung als unabhéangige Schadstoffe
anzusehen, deren Auswirkungen man getrennt schatzen kann. Somit kann man erklaren,
warum statistisch signifikante Zusammenhdnge zwischen der Aulenluftbelastung und
Gesundheitseffekten gefunden worden sind, obwohl sich die Menschen Uberwiegend in
Innenrdaumen aufhalten und die Korrelationen zwischen Innenraum- und AuRenluftbelastung
sehr niedrig sind. Es ist davon auszugehen, dass die Kernaussagen zu Gesundheitseffekten
der Masse von Feinstaub erhalten bleiben, wenn zur Abschdtzung der persénlichen
Exposition die Daten der AuBenluftmessung herangezogen werden.

Die Quantifizierung der Exposition kann durch Messungen oder Modellberechnungen
erfolgen, wobei sich folgende Vor- und Nachteile zusammenfassen lassen [40]:

e Messungen der personlichen Exposition liefern Daten unter realen Bedingungen, kénnen
aber zu verdnderten Verhaltensweisen der Personen fiihren, so dass die Gefahr der
Verzerrung besteht.

e Die Modellberechnungen kénnen sowohl prospektiv als auch retrospektiv erfolgen und
werden aufgrund der deutlich geringeren Kosten gegeniiber der persénlichen Exposition
und der hohen moéglichen Anzahl von Personen fiir Langzeitstudien interessant. Die
Ergebnisse sind fur ausgedehnte Zeitperioden deutlich valider als die Ergebnisse bei der
Modellierung der individuellen Exposition auf Tagesebene, da der Fehlerbereich deutlich
geringer ist.

e Um die meist kleinen individuellen Risiken bzw. Effekte der Exposition mit
AuBenluftpartikeln statistisch auswerten zu kdnnen, missen groBe Kohorten (Gruppen,
die nach einer Eingangsuntersuchung weiter beobachtet werden) oder die Bevélkerung
einer oder mehrere Stadte Uber lange Zeitrdume (vielfach mehrere Jahre) untersucht
werden. Zu diesem Zweck werden oft zentrale Messstationen im urbanen Hintergrund
zur Abschatzung der mittleren Belastung groRRer Populationen mit Partikeln genutzt. Die
Messung der personlichen Exposition ist in solchen epidemiologischen Langzeitstudien
aufgrund des enormen personellen, materiellen und finanziellen Aufwandes nicht
moglich, man kann aber Uber entsprechende Modellierungen die Expositions-
abschatzung verbessern.

11
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3.2 ZUKUNFTIGE ENTWICKLUNG DER EXPOSITIONSABSCHATZUNG

Vollautomatische Messverfahren, die zur Dokumentation der physikalischen und
chemischen Eigenschaften der Partikel Giber lange Zeitraume dienen, werden zunehmend
eingesetzt, um die Auswirkungen der Partikel auf die menschliche Gesundheit zu
untersuchen. Aufgrund des sehr hohen personellen und finanziellen Aufwandes gibt es
bisher nur wenige Studien, die eine genauere Charakterisierung der Partikel vorgenommen
haben. Ublicherweise wurden bisher umfangreiche Messungen nur fiir einen begrenzten
Zeitraum vorgenommen oder die Charakterisierung der Partikel umfasste nur wenige
Parameter, was fir prospektive epidemiologische Studien nicht mehr ausreichend sein wird.
Zudem miussen neue, verbesserte und kostengiinstigere Messverfahren entwickelt werden,
die den vermehrten Einsatz ermdoglichen, auch in Bereichen, die nicht der Forschung
unterliegen, um Aussagen Uber die flachenhafte Partikelbelastung machen zu kénnen.

Aufgrund der komplexen und hoch variablen Zusammensetzung von Umweltaerosolen, die
durch verschiedene Entstehungsprozesse und zahlreiche physikalische und chemische
Transformationen verursacht werden, ist es wenig wahrscheinlich, dass die eher
unspezifische Partikelmasse als Ursache fiir die gesundheitlichen Assoziationen anzusehen
ist. Deshalb sind flir prospektive epidemiologische Studien, die fiir die gesundheitlichen
Wirkungen relevanten Inhaltsstoffe zu eruieren. Hierbei spielt aber nicht nur die chemische
Zusammensetzung eine entscheidende Rolle, sondern auch die genauere Bestimmung der
physikalischen Eigenschaften, wie die PartikelgroRenverteilung, die Partikeloberflache oder
die Bestimmung der fliichtigen und nicht flichtigen Bestandteile.

Da die Masse und die Anzahl der Partikel fir PM; s und PM;o nur schwach korreliert sind und
sich die GroRenverteilungen fir beide Momente unterscheiden ist es von besonderer
Bedeutung sowohl die Masse als auch die GréRenverteilung zu erfassen, um Aussagen lber
gesundheitlich relevante GroRRenklassen zu ermdoglichen und Hinweise auf entsprechende
Emissionsquellen zu liefern. Da die nicht fliichtigen Partikel zum groRten Teil aus
Verbrennungsprozessen wie dem Kfz- Verkehr stammen (meist elementarer Kohlenstoff
(RuR)), wird die Differenzierung in fliichtige und nicht fliichtige Bestandteile von enormem
Interesse fir die zukiinftige Gesundheitsforschung sein und ebenso die direkte Messung von
Rull mit optischen Verfahren. Aus der GroRenverteilung wiederum koénnen sekundare
Parameter, wie die Oberflaiche und das Volumen der Partikel berechnet werden, was in
Verbindung mit direkten Messungen der Partikelmasse die Berechnung einer mittleren
angenommenen Partikeldichte zuldsst, die als ein neuer Indikator fiir die chemische
Zusammensetzung der Partikel dienen kann.

Fiir den Einsatz aller verfligbaren Messverfahren zur umfassenden Charakterisierung der
Umweltpartikel Gber einen langeren Zeitraum waren enorme personelle und finanzielle
Mittel notwendig, die meist nicht zur Verfigung stehen. Deswegen werden die
Aullenluftmessungen so umfassend wie moglich, dem derzeitigem Stand der Technik
entsprechend, vorgenommen, wobei insbesondere Messtechniken bevorzugt werden, die
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(halb)automatisch messen kdnnen. Dies bedeutet folglich, dass Kompromisse bei der Wahl
der zu messenden Parameter eingegangen werden mussen. Fir epidemiologische Studien
werden zukinftig unter anderem organische Inhaltsstoffe von Bedeutung sein, da sie als
Leitsubstanzen fiir Verbrennungsprozesse dienen [41]. Die polyzyklischen aromatischen
Kohlenwasserstoffe (PAK) kdnnen bereits als Summenparameter online mit geringem
Aufwand gemessen werden (siehe Kapitel 4.1).

Neuere Untersuchungen zeigen, dass die Oberflache von UFP eine besondere Rolle bei der
Ausldsung von Entziindungsprozessen in der Lunge spielt [42] und als ein Indikator fir die
Lungenfunktion dienen kann [43], deswegen werden auch die Berechnungen der
Oberflachen aus GroRenverteilungen und die direkte Messung beispielsweise der aktiven
Oberflache von UFP (Flache, auf der sich Gase oder Stoffe durch Diffusionsprozesse anlagern
konnen) zunehmend an Bedeutung gewinnen. Es konnte weiterhin gezeigt werden, dass die
Lange der Partikel (Lénge der Kette aus den einzeln nebeneinander abgebildeten Partikeln)
mit der in der Lunge deponierten Oberflache von UFP korreliert [44], [45]. Somit wird dieser
Parameter zukiinftig moglicherweise ebenfalls eine besondere Rolle spielen.

Mit zunehmend zu erwartenden verbesserten und kostenglinstigeren Messverfahren
werden moglicherweise zukiinftig auch Untersuchungen zur persoénlichen Exposition in
groRerem Umfang moglich sein. Die Modellberechnungen von Schadstoffen werden, nicht
zuletzt durch die sich standig weiterentwickelnden Moglichkeiten der rechnergestiitzten
Auswertung und zunehmender Digitalisierung von Daten jeder Art ebenfalls an Bedeutung
zunehmen.

3.3 GESUNDHEITLICHE WIRKUNGEN VON UMWELTPARTIKELN

Die Wirkungen von in der Umwelt vorkommenden gasférmigen und partikularen
Schadstoffen auf die menschliche Gesundheit insbesondere der Masse von PMjo und PMy5
wurden durch zahlreiche epidemiologische Studien nachgewiesen. GroRe internationale
Studien in Europa [46], [47] und in den USA [48] stellen eindeutige Zusammenhange
zwischen der Belastung der AulRenluft mit Partikeln und gesundheitlichen Problemen her.
Laut dieser Studien nimmt die tagliche Sterblichkeit wahrend Perioden mit erhohter
Partikelkonzentration ebenso zu, wie Krankenhausaufnahmen. Darliber hinaus werden
Verschlechterungen von Symptomen bei Asthmatikern und eine Zunahme des
Medikamentenverbrauchs bei Patienten beobachtet. Die Partikelbelastungen sind nach
diesen Erkenntnissen als derzeit wichtigstes lufthygienisches Problem zu betrachten.

Negative Gesundheitseffekte konnten fiir Partikel nachgewiesen werden, die aus der
Verbrennung von fossilen Brennstoffen [49] oder aus dem StralBenverkehr
stammen [50], [51], [52], [53], [54]. Grobere Partikel, die aus natirlichen Quellen stammen,
enthalten mehr Erdkrustenmaterial, wie zum Beispiel Silikate und sind nicht mit der
Sterblichkeit assoziiert [55], [56]. Eine besondere Rolle von DieselruBpartikeln bei der
Auslésung von entziindlichen und allergischen Reaktionen des Atemwegssystems konnte
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ebenfalls nachgewiesen werden [57]. Die Auswirkungen der Masse von PMjy und der
Partikelanzahl auf das Auftreten von Herzinfarkten [58], [59] und der Zusammenhang
zwischen dem Aufenthalt im StraRenverkehr und Herzinfarkten [60] wurde ebenfalls
untersucht. AulRerdem konnten erhdhte Risiken fir die Gesamtmortalitdt und die Mortalitat
des kardiorespiratorischen Systems fir erhohte Konzentrationen ultrafeiner Partikel in der
Umwelt nachgewiesen werden [23], [61], [62], [63].

Die Zusammenfassung der wichtigsten weltweit durchgefiihrten Studien zur
Partikelforschung und den sich daraus ergebenden derzeitigen Wissensstand haben
Expertengruppen der Weltgesundheitsorganisation (WHO) [17], [18], der amerikanischen
Umweltbehérde (USEPA) [64] und der Arbeitsgruppe “Wirkungen von Feinstaub auf die
menschliche Gesundheit” der Kommission Reinhaltung der Luft im Verein Deutscher
Ingenieure e. V. (VDI) und dem Deutschen Institut fir Normung e. V. (DIN) im Auftrag des
Bundesministeriums fir Umwelt, Naturschutz und Reaktorsicherheit (BMU) [65]
durchgefiihrt. In den folgenden Kapiteln werden hieraus die grundlegenden Erkenntnisse
dargestellt.

3.3.1 TOXIKOLOGISCHE ERKENNTNISSE

Die toxikologischen Erkenntnisse zu den Auswirkungen von Partikeln auf Organismen sind
durch tierexperimentelle und in-vitro-Untersuchungen gewonnen worden. Diese Ergebnisse
konnen nur eingeschrankt auf den Menschen Ubertragen werden, haben aber den Vorteil,
dass sie eine genaue Dosierung der Exposition zulassen und zur Aufklarung von
Wirkungsmechanismen beitragen kdonnen.

Die Auswirkungen der Masse von PMyo und PM; s und in sehr viel geringerem Ausmal’ von
UFP sind im Tierexperiment durch eine akute Reizwirkung (lokale Entzindungsreaktion) auf
die Atemwege und eine zeitlich verzogerte systemische Reaktion nachgewiesen worden. So
konnten verminderte Sauerstoffversorgungen (Durchblutungen) der Organe und Gewebe
durch eine erhohte Viskositat des Blutes durch erhohte Anzahlen von Blutkérperchen und
Blutplattchen nachgewiesen werden. Das Freisetzen des Proteins Interleukin-6 aus
Makrophagen und das Anhaften der weilen Blutkorperchen an die Zellwdnde wurden
ebenfalls beobachtet. Bei allen beobachteten Effekten steigt der Entziindungsparameter C-
reaktives Protein im Blut an, so dass eine Entziindungsreaktion als Ursache angenommen
wird, die das Risiko eines Herzinfarktes erhéhen kann. Die Auswirkungen von akuter
Partikelexposition sind im Tierexperiment verstarkt bei dlteren oder vorgeschadigten Tieren
beobachtet worden.
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Systemische Reaktionen sind in Abhangigkeit der Konzentration und GrofRe der Partikel
beobachtet worden, wobei UFP eine erhdhte Toxizitat gegenliber feinen Partikeln zeigen.
Dies wird auf verschiedene Mechanismen zurlickgefiihrt:

e UFP dringen tiefer in den Atemtrakt ein und haben aufgrund der hohen Anzahl eine sehr
grofle Oberfliche im Vergleich zu groBeren Partikeln. UFP kdnnen somit mehr
adsorbiertes toxisches Material einbringen.

e UFP koénnen Grenzflichen zwischen Zellen bilden und so oberflaichenabhdngige
Reaktionen hervorrufen.

e Die Ausscheidung der UFP durch das korpereigene Immunsystem (Phagozytose) ist
minimiert, da die Alveolarmakrophagen diese Partikel weniger gut erkennen.

e UFP dringen schneller in das Lungengewebe ein, als groRere Partikel [66].

e UFP koénnen Uber die Blutbahn zu allen Organen transportiert werden.

3.3.2 EPIDEMIOLOGISCHE ERKENNTNISSE

Die in epidemiologischen Studien gewonnenen Erkenntnisse kdnnen den
Wirkungsmechanismus der Partikel im menschlichen Organismus nicht aufklaren, geben
aber statistische Nach- bzw. Hinweise von partikularen Expositionen auf vermutete
Gesundheitsparameter. Die Zusammenhadnge zwischen kurzzeitigen (am selben Tag oder mit
einigen Tagen Verzogerung) und langfristigen (lUber mehrere Jahre oder Jahrzehnte)
partikuldren Expositionen und gesundheitlichen Auswirkungen sind weltweit beobachtet
worden. Die Auswirkungen von Partikeln auf die menschliche Gesundheit sind sehr vielfaltig
und schon bei sehr geringen Konzentrationen nachgewiesen worden. Die epidemiologischen
Erkenntnisse zu Kurz- und Langzeiteffekten von Partikeln auf die Gesundheit wurden
beispielsweise durch Heinrich et al. [67] und Peters et al. [68] zusammengefasst und werden
in den folgenden Kapiteln wiedergegeben.

Langzeiteffekte

Epidemiologische Langzeitstudien zur Sterblichkeit (Mortalitdt) von Erwachsenen zeigen fiir
erhdhte Expositionen mit der Masse von PM, s eine erh6hte Gesamtmortalitat, eine erhdhte
Mortalitat in Zusammenhang mit Herz- und Lungenschadigungen und mit geringerer
Aussagekraft flir die Mortalitat durch Lungenkrebs [69], [70], [71], [72], [73], [74], [75], [76].
Fir die Massen von PM; 5.0 und PM;o wurden schwachere Zusammenhange festgestellt.

Die Massen von PM, s und PMyg zeigen bei Langzeitstudien Assoziationen zu Todesfallen von
Neugeborenen, die insbesondere durch Erkrankungen der Atemwege verursacht
wurden [77]. Es konnten sowohl Assoziationen zwischen der Exposition der Mutter mit der
Masse von PMjp und PM;s und dem Wachstum des Ungeborenen wdhrend der ersten
Schwangerschaftsmonate als auch Assoziationen zwischen der Exposition der Mutter mit der
Masse von PMjy im letzten Schwangerschaftsdrittel und verminderten Geburtsgewichten
beobachtet werden [78], [79], [80].
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Die Studien zu Langzeiteffekten der Masse von PMjo, PM;5.10 und PM; 5 zeigen weiterhin
positive Assoziationen zu folgenden krankhaften Veranderungen:

e Verschlechterung von Lungenfunktionsparametern und Atemnot

e Anstieg der Falle von Entziindungen der Bronchien (Bronchitis)

e Anstieg der Falle von Nasennebenhéhlenentziindungen (Sinusitis)

e Anstieg der Falle von Erkdltungen und chronischem Husten

e Anstieg der Immunsystemaktivitat (erhohte Zahl der Lymphozyten und Antikorper)
e verzogertes Lungenwachstum bei Kindern

Kurzzeiteffekte

Die epidemiologischen Kurzzeitstudien belegen den Zusammenhang zwischen der Masse von
PMio, PMys10 und PM,s und Atemwegssymptomen und Herz-Kreislauferkrankungen.
Aufgrund der genannten Erkrankungen sind die Zunahme von Todesfillen,
Krankenhausaufnahmen und Arztbesuchen zu verzeichnen. Die beobachteten
Atemwegssymptome (Husten, Auswurf, Atemnot und Verwendung von
bronchienerweiternden Medikamenten) zeigen nur bei Asthmatikern einen statistisch
signifikanten Anstieg bei erhohter Feinstaubexposition. Partikuldre Expositionen als Ursache
von Herz-Kreislauferkrankungen konnten durch folgende Parameter nachgewiesen werden:

e Entziindungsreaktionen im Blut

e erhohte Plasmaviskositat

e Aktivierung des Endothel

e Auftreten eines erhéhten Blutdrucks

e Auftreten einer erhéhten Herzfrequenz

e verminderte Herzfrequenzvariabilitat

e Haufigkeit des Ausldsens von implantierten Defibrillatoren
e Auftreten von Herzinfarkten

3.3.3 ZUSAMMENFASSUNG

Partikel in der AuBenluft haben nachteilige gesundheitliche Auswirkungen auf den
Menschen  (Gesamtmortalitdt, Kindersterblichkeit, kardiopulmonale Sterblichkeit,
Lungenkrebsmortalitat, Herzinfarkt, Atemwegssymptome, Lungenwachstum, Immunsystem)
und tragen somit zur relevanten Verkirzung der Lebenserwartung eines Teils der
Bevolkerung bei. Es wurde abgeschatzt, dass sich die Lebenserwartung durch die
Feinstaubbelastung in Deutschland im Durchschnitt um 10,2 Monate verkirzt und in der EU
jahrlich 300.000 Todesfalle (darunter 13.000 Kinder) zu verzeichnen sind, 70.000 davon in
Deutschland [81].
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Fir die Partikelmasse gibt es keinen Schwellenwert, ab dem mit Gesundheitseffekten zu
rechnen ist. Risikogruppen, die durch die Exposition mit Partikeln negative
Gesundheitseffekte zu erwarten haben sind insbesondere:

e Personen mit noch nicht vollstandig ausgebildeter Immunabwehr (Kinder)
e Personen mit eingeschrankter Immunabwehr (dltere Menschen)

e Personen mit Vorschadigungen der Atemwege (zum Beispiel Asthmatiker)
e Personen mit Vorschadigungen des Herz-Kreislaufsystems

Die bisherigen toxikologischen und epidemiologischen Studien zeigen Ubereinstimmend,
dass die beobachteten Effekte besser mit der Masse von PM; s als mit der von PM; 510 oder
PMy, assoziiert sind. Gesundheitliche Auswirkungen treten schon bei kurzfristig gering
erhohter Masse auf, aber auch langfristig geringfligig erhohte Belastungen tragen zu den
Gesundheitseffekten bei. Alle beobachteten Auswirkungen sind fir Partikel aus
Verbrennungsprozessen am bedeutsamsten einzustufen. Durch das tiefe Eindringen der UFP
in den menschlichen Atemtrakt und die grof3e Oberflache, die diese Partikel aufgrund ihrer
groBen Anzahl darstellen, ist eine erhdhte gesundheitliche Relevanz gegeniiber feinen
Partikeln zu erwarten [82]. Es wird vermutet, dass die Effekte von UFP nicht nur durch die
chemische Zusammensetzung und das Verhalten im Korper, sondern insbesondere auf die
an der Oberflache der Partikel adsorbierten Substanzen zurtickzufiihren sind.
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4. METHODEN

4.1 AUSGEWAHLTE VERFAHREN ZUR CHARAKTERISIERUNG VON PARTIKELN

Um Partikel, die in der Umwelt vorkommen, zu charakterisieren, gibt es eine Fiille von
manuellen und (halb)automatischen Messmethoden. In diesem Kapitel werden
kontinuierlich messende Verfahren beschrieben, die zum Zeitpunkt der Planung der
Messstation in den Jahren 2003 und 2004 verfliigbar waren und fiir Langzeitmessungen
geeignet erschienen [83]. In Tabelle 3 sind die in den folgenden Kapiteln beschriebenen
Verfahren zusammenfassend dargestellt.

TABELLE 3: UBERSICHT DER MESSVERFAHREN.

Parameter Messbereich Messprinzip
Partikelanzahl <3um Streulicht
PartikelgroRenverteilung 3-900 nm Elektrische Mobilitat, Streulicht
PartikelgroRenverteilung® 3-900 nm Elektrische Mobilitat, Streulicht
PartikelgroRenverteilung 0,8-10 um Flugzeit
Partikellange 0,01-1 um Elektrometer
Aktive Partikeloberflache 0,01-1 um Elektrometer
Partikelmasse*? <2,5 um Schwingungsfrequenz
Partikelmasse*? <10 um Schwingungsfrequenz
Sulfat <2,5 um Hochtemperaturkonverter, Fluoreszenz
Nitrat <2,5 um Hochtemperaturkonverter, Chemilumineszenz
Ruld <2,5 um Lichtabsorption
PAK <1 um Elektrometer

! fliichtig (300°C), * nicht fliichtig, * fliichtig (30°C)

Da kein Messgerat erhaltlich war, welches online EC und OC messen konnte, der in der
Atmosphare zu einem erheblichen Anteil vorhanden ist, sind diese Parameter nicht
verflgbar.

Partikelanzahl

Die Gesamtanzahl der Partikel wird mit einem ultrafeinen Kondensationspartikelzdhler
(UCPC) vom Typ 3025A (TSI Inc., USA) gemessen. Der schematische Aufbau und ein Foto sind
in Abbildung 5 dargestellt [84]. Im UCPC wird die Kondensation von ubersattigtem
Butanoldampf ausgenutzt, um ein GroRenwachstum der Partikel bis zu mehreren
Mikrometern herbeizufiihren, damit diese mittels optischer Detektion nachgewiesen werden
konnen. Hierzu werden die Partikel durch einen mit Butanol getrdankten Filz in einem
beheizten Block geleitet, um die Gasphase mit Butanol zu sattigen. Das Butanol kondensiert
anschlieflend in einem Kihler an den Partikeln und deren Durchmesser wachsen stark an.
Die so angewachsenen Partikel passieren dann den Lichtstrahl einer Laserdiode und das von
den Partikeln in einem Winkel von 90° zuriickgeworfene Streulicht wird mit Linsen
gesammelt und auf einem Photodetektor abgebildet. Jedes einzelne Partikel erzeugt am
Ausgang des Photodetektors einen Spannungsimpuls, welcher zur Zahlung der Partikel
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genutzt wird. Der minimale Detektionsdurchmesser des UCPC betragt 3 nm (50%
Detektionseffizienz (DE)) und der Messbereich umfasst 0 bis 100.000 Partikel pro cm’.

Volumenstrom- Vakuum-
Filter messgerat Drosselventil Filter pumpe

P JQ
) 2— ) m—_ «Q:O:—»
N/ L 77X

Optik, Laserdiode,
Photodetektor

Analysen- Kuhler
kapillare

30 mlmin-

Mantelluft
0,27 | min-

Bypassfluss
1,71 min-

——>

Drosselventil Filter
I 2 N AL
— SRR s 2
¢ radi
Probenahme Filter Drosselventil
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ABBILDUNG 5: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES UCPC.

Die Untergrenze der Partikeldurchmesser, die durch Kondensation zum Wachstum befahigt
sind, wird durch den Kelvindurchmesser di nach folgender Gleichung bestimmt:

4.0-M

k= —————— (4-1)
p-k-T-In(S)

Hierbei ist o die Oberflachenspannung und M das Molekulargewicht des kondensierbaren
Dampfes, p die Dichte des kondensierten Dampfes, k die Boltzmannkonstante und T die
absolute Temperatur. Die im Messgerat erzielte Ubersittigung S kann bei bekanntem
Sattigungsdampfdruck Ps bei der Temperatur Ts in der Sattigungskammer und der
Temperatur T im Kihler nach folgender Gleichung berechnet werden:

_Py(Ty)
Py(T)

S -1 (4-2)

PartikelgréfSenverteilung

Die PartikelgroBenverteilung im GréRenbereich von 3 nm bis 10 um wird mit einer
Kombination aus mehreren Teilsystemen kontinuierlich mit einer Zeitauflésung von etwa 10
Minuten gemessen. Zwei differentielle MobilitatsgroRenspektrometer (Twin Differential
Mobility Particle Sizer, TDMPS) messen die GroRenverteilung der Partikel in Abhangigkeit
des Mobilitdtsdurchmessers von 3-900 nm [85], [86], [87] und ein aerodynamisches
Partikelspektrometer (APS) Modell 3321 (TSI Inc., USA) misst die GroRRenverteilung als eine
Funktion des aerodynamischen Partikeldurchmessers zwischen 0,8 und 10 um [88], [89]. Die
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einzelnen Messbereiche sind so gewihlt, dass es Uberlappbereiche gibt, die zur Anpassung
der GroBenverteilungen dienen. Der schematische Aufbau des Gesamtsystems ist

in Abbildung 6 dargestellt. Probenahme
11 min- »| APs3321
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ABBILDUNG 6: SCHEMATISCHER AUFBAU
UND FOTO DES SYSTEMS ZUR MESSUNG DER Man

PARTIKELGROSSENVERTEILUNG.

4

rE=oCc

F

1 Massenflussregler, 2 Trockner, 3 Filter, 4 Differenzdruckwandler,
5 Nadelventil, 6 Magnetventil, T Vakuumpumpe, TD: Thermodenuder (300 *C)

Partikel mit Mobilitdtsdurchmessern von 3-23 nm werden mit einem ultrafeinen

differentiellen Mobilitatsanalysator (UDMA) [90] in Kombination mit einem UCPC vom Typ
CPC3025A gemessen. Im UDMA wird die Beweglichkeit (Mobilitat) von elektrisch geladenen
Partikeln in einem elektrischen Feld zur Trennung von unterschiedlichen
Mobilitdtsdurchmessern genutzt. Die Ladungsverteilung der in der Umwelt vorkommenden
Partikel ist aber unbekannt, deswegen werden die Partikel zuvor positiv aufgeladen, indem
sie an einer radioaktiven Quelle (85Kr) vorbeigeleitet werden. Die elektrische Mobilitdt Z
eines gasgetragenen Partikels ist als das Verhdltnis der mittleren stationdren
Wanderungsgeschwindigkeit zur antreibenden elektrischen Kraft definiert. Haben die
Partikel eine Anzahl N an bekannten elektrischen Ladungen g, so kann man diesen Partikeln
eine elektrische Mobilitat Z, in Abhangigkeit von der mechanischen Mobilitat Z,,, zuordnen:

Ze=N-q-Zm (4-3)
Dabei bewegt sich das Partikel im elektrischen Feld E mit der Geschwindigkeit v:

v=~Ze-E (4-4)
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Der GroRe der Partikel kann ein dquivalenter Mobilitatsdurchmesser, den ein kugelformiges
Partikel in gasformiger Umgebung bekannter Mobilitdt aufweisen wiirde, zugeordnet
werden. Nach Stokes modifiziertem Reibungsgesetz weist ein laminar umstromtes Partikel in
gasformiger Umgebung eine mechanische Mobilitat Z,, auf:

C(Kn)

Im=—"""—
3-m-1-dm

(4-5)

Hierbei ist d,, der Mobilitatsdurchmesser des Partikels, p die Viskositat des Mediums, K, die
Knudsenzahl und C (K,) der Gleitkorrekturfaktor, der abhdngig von der PartikelgrofRe und
den Gaseigenschaften ist. Von Knudson und Weber [91] wurde folgende empirische Formel
fiir die Berechnung der Gleitkorrektur angegeben:

C(Kn)=1+[oc+B-exp[;—yD-Kn (4-6)
n

Die GrolRen a, B und y sind hierbei empirisch ermittelte Gaskonstanten, die vom Tragergas
und von der Oberflache des Partikels beeinflusst werden. Die Knudsenzahl Kn setzt die
GroRe der Partikel (Mobilitatsdurchmesser) zur mittleren freien Weglange der Molekile x
des Tragergases ins Verhaltnis und kann als Naherung mit folgender Gleichung angegeben
werden:

Kn~— (4-7)

Sind die elektrische Mobilitdt und die Ladung eines Partikels bekannt, kann der
Mobilitatsdurchmesser d,,, mit folgender Gleichung berechnet werden:

_N-qg-C(Kn)
Ze-3 Tl

dm (4-8)

Der UDMA besteht aus einem geerdeten Zylindermantel, in dem sich eine Zentralelektrode
mit angeschlossener variabler negativer Hochspannung befindet. Die Partikel werden am
unteren duBeren Rand des Zylindermantels eingeleitet und durch die Mantelluft (gefilterte
partikelfreie Luft) in einer laminaren Strdmung nach oben geleitet. Am oberen Ende des
UDMA wird die Mantelluft abgefiihrt, gefiltert und erneut zugefiihrt. Wird ein elektrisches
Feld zwischen Zylindermantel und Zentralelektrode angelegt, so bewegen sich die positiv
geladenen Partikel mit konstanter Geschwindigkeit auf die Zentralelektrode zu. Der Ort, an
dem die Partikel die Zentralelektrode erreichen, ist von ihrer elektrischen Mobilitat
abhangig. Am oberen Ende der Zentralelektrode befindet sich ein Schlitz, um die Partikel
definierter elektrischer Mobilitdt zu entnehmen.
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Die elektrische Mobilitat dieser Partikel kann durch die geometrischen Abmessungen des
UDMA, der angelegten Hochspannung und der Volumenstrome nach folgender Gleichung
berechnet werden:

la

4-9
ZnLU el

Hierbei ist Vder Volumenstrom, r, der Radius der AuRenelektrode, r; der Radius der
Innenelektrode, L die Lange der Zentralelektrode und U die angelegte Hochspannung. Die an
der Zentralelektrode entnommenen monodispersen Partikel werden anschlieBend einem
UCPC zugefiihrt und gezahlt. Der verwendete UDMA hat eine Zentralelektrodenldange von 11
cm und kann Partikel von 3-23 nm bei einem Aerosolfluss von 2,0 | min™® und einen
Mantelluftvolumenstrom von 20 | min™ und entsprechend angelegter Hochspannung
separieren. Der schematische Aufbau des (U)DMA ist in Abbildung 7 dargestellt.

T monodisperser
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spannung
—_I_—
— Massen-
flussregler
Trockner
h‘\l
ABBILDUNG 7: ey K
SCHEMATISCHER AUFBAU einlass ‘-:'
UND FOTO DES (U)DMA. Mantelluft A ._:

Filter

Partikel mit Mobilitdatsdurchmessern von 18-900 nm werden mit einem differentiellen

Mobilitatsanalysator (DMA) [90] in Kombination mit einem Kondensationspartikelzdhler
(CPC) vom Typ 3010 (TSI Inc., USA) gemessen. Die Funktionsweise und der Aufbau des
verwendeten DMA sind analog dem beschriebenen UDMA (Abbildung 7). Die Unterschiede
sind in den Abmessungen des DMA, den verwendeten Volumenstromen und der angelegten
Hochspannung zu finden. Der DMA hat im Gegensatz zum UDMA eine
Zentralelektrodenlinge von 28 cm. Bei einem Aerosolfluss von 0,5 | min™® und einem
Mantelluftvolumenstrom von 5 | min™ Iasst sich so bei entsprechendem elektrischem Feld
ein Separationsbereich fiir Partikel mit Mobilitatsdurchmessern von 18-900 nm erreichen.
Die Funktionsweise des verwendeten CPC ist dahnlich die dem UCPC. Die mit Partikeln
beladenen Umweltproben werden beim CPC durch ein beheiztes Butanolreservoir gefiihrt,
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anschliefend kondensiert das Butanol im Kiihler an den Partikeln und diese wachsen stark
an. Im Gegensatz zum UCPC werden keine aufwendigen Flussregelungen vorgenommen und
es wird ein deutlich hoherer Volumenstrom der Probe verwendet, um auch geringere
Konzentrationen messen zu konnen. Zudem ist der Temperaturunterschied zwischen
Kihlelement und Sattigungskammer gegeniiber dem UCPC geringer. Die angewachsenen
Partikel passieren ebenfalls den Lichtstrahl einer Laserdiode und das von den Partikeln in
Richtung des Lasers gestreute Licht wird mit Linsen gesammelt und auf einem Photodetektor
abgebildet. Jedes einzelne Partikel erzeugt am Ausgang des Photodetektors einen
Spannungsimpuls, welcher zur Zahlung der Partikel genutzt wird. Der minimale
Detektionsdurchmesser des CPC betragt 10 nm (50% DE) und der Messbereich umfasst
<10.000 cm™. In Abbildung 8 ist das Funktionsprinzip des CPC schematisch abgebildet [84].
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Duse Vakuumpumpe linsen
Fokussier-
Iinse\
Laser- Kolli- Photo-
diode mator L) detektor
[ ]
%
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ABBILDUNG 8: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES CPC.

Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser von 0,8-10 um werden mit einem APS
gemessen. Im APS wird die Zeit gemessen, die die Partikel bendtigen, um eine definierte
Wegstrecke zuriickzulegen. AnschlieBRend wird diese Zeit mit den Daten einer im Gerat
hinterlegten Kalibrierkurve verglichen, die mit Partikeln bekannter GréRe aufgenommen
wurde. Das heiBt, die gemessenen aerodynamischen Partikeldurchmesser der unbekannten

Umweltprobe haben dieselbe Wanderungsgeschwindigkeit gegeniiber dem Medium, wie
kugelférmige Partikel mit einer Dichte von 1 g cm™.

Zur Zeitmessung werden zwei Uberlappende Laserstrahlen genutzt. Dringt ein auf die
Laserstrahlen fokussiertes Partikel in den ersten Laserstrahl ein, so wird ein
Hochgeschwindigkeitszeitnehmer mit einer Auflosung von 4 ns und einer maximalen
Zeitspanne von 4,096 ps gestartet. Nach Durchtritt des Partikels durch den zweiten
Laserstrahl wird der Zeithehmer gestoppt und die Zeit, die das Partikel fiir den Weg zwischen

23



Methoden

den beiden Laserstrahlen bendétigt ist bekannt und kann mit der im APS gespeicherten
Kalibrierkurve verglichen werden. Der schematische Aufbau des APS und ein Foto sind
in Abbildung 9 dargestellt. Die maximal messbare Partikelanzahl betragt <1000 cm™.
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ABBILDUNG 9: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES APS.

Die PartikelgroRenverteilung fiir nicht fliichtige Bestandteile des Umweltaerosols fir
Mobilitatsdurchmesser von 10-800 nm wird zusatzlich alternierend gemessen, indem die
Probe vorab durch einen Thermodenuder (TD) [92] geleitet wird (siehe Abbildung 6). Der TD
besteht aus zwei Hauptkomponenten, dem Heiz- und dem Kiihlelement. Das Heizelement
erhitzt die Probe auf 300°C und verdampft so die auf der Oberfliche der Partikel
angelagerten fllchtigen Bestandteile (Nitrate, Sulfate, Ammonium und verschiedene
organische Verbindungen). Im Kiihlelement wird die Probe anschlieBend inaktiv auf etwa 30-
40°C abgekiihlt und die in der Gasphase vorliegenden abgedampften flliichtigen Bestandteile
werden an Aktivkohle adsorbiert. Die verbleibende nicht fliichtige Probe wird anschlieRend,
wie schon beschrieben, mittels UDMA und DMA separiert und die Anzahl der Partikel wird
mit dem entsprechenden (U)CPC gemessen.
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Partikelldnge

Zur Messung der Gesamtpartikellange flr Partikeldurchmesser groRer als 10 nm bis maximal
1 um wird ein elektrischer Aerosoldetektor (EAD) Modell 3070A (TSI Inc., USA)
verwendet [93]. Das Prinzip des EAD basiert auf der Diffussionsaufladung der Partikel und
anschlieBendem Nachweis der elektrischen Ladungen in einem Elektrometer. Positiv
geladene lonen werden hierbei durch eine Platinnadel erzeugt, mit partikelfreier Luft
transportiert und anschlieBend mittels einer Diise zu einem Strahl geformt. Dieser
lonenstrahl kollidiert in einer Mischkammer mit dem Probenstrahl, der ebenfalls mittels
einer Dise erzeugt worden ist. Die durch die Kollision erreichte Verwirbelung der lonen mit
den Partikeln erhoht die Durchmischung und fuhrt in kiirzester Zeit zur positiven Aufladung
der Partikel. Durch detaillierte Experimente wurde nachgewiesen, dass die mittlere Beladung
der Partikel proportional zum Partikeldurchmesser ist und nach folgender Gleichung
berechnet werden kann [94]:

Ne (d) =36,78 -d""*® (4-10)

Hierbei ist N, die Gesamtanzahl der Elementarladungen auf der Oberflache der Partikel und
d der Partikeldurchmesser. Die Aufladungseffizienz von 50% wird bei 10 nm erreicht [95].
Nach der Diffusionsaufladung werden Uberschissige lonen durch eine lonenfalle
abgefangen, so dass nur positiv geladene Partikel auf einem leitfahigen, elektrisch isolierten
Filter in einem Faradayschen Kafig gesammelt werden. Der Filter ist mit einem Elektrometer
verbunden, so dass die elektrische Stromstarke, die der Ladung auf der Oberflache der
Partikel entspricht, nach folgender Gleichung berechnet werden kann:

[=N-Ne-e-V (4-11)

Hierbei ist | die Stromstdrke, N die Partikelanzahl, e die Elementarladung und V der
Volumenstrom. Der Messbereich des EAD umfasst 0,01-2500 mm cm>. Die schematische
Abbildung der Funktionsweise und ein Foto des EAD sind in Abbildung 10 dargestellt.
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ABBILDUNG 10: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES EAD.

Aktive Partikeloberfliche

Die aktive Partikeloberflache, welche unabhdngig von der chemischen Zusammensetzung
der Partikel ist [96], [97], wird mit einem sogenannten Diffusion Charging Particle Sensor
(DCPS) Modell LQ 1 (Matter AG, Schweiz) flir Partikeldurchmesser 0,01-1 um gemessen. Das
Messprinzip beruht auf der Diffusionsaufladung von Partikeln mit elektrisch geladenen lonen
und ist vergleichbar mit dem im vorhergehenden Kapitel beschriebenen Verfahren zur
Messung der Partikellange. Die aktive Partikeloberflache A, ist definiert als [98]:

A =X-— (4-12)
Hierbei ist dN/dt die gemessene Anlagerungsrate der lonen und X die gerateabhéingige

Kalibrierkonstante, die definiert ist durch:

1
Xee—rou—— (4-13)

(S-k-Tj

-C

m

Hierbei ist k die Boltzmannkonstante, T die Temperatur, ¢ die Konzentration und m die

Masse der lonen. Fir Partikel mit Durchmessern von 10-100 nm ist die aktive Oberflache der
Partikel linear zu ihrer geometrischen Oberflaiche, wahrend die aktive Oberflache der

Partikel fir Durchmesser >100 nm gegenilber der geometrischen Oberflaiche abnimmt [99].
Das Messgerat kann aktive Oberflichen <2000 um?* cm™ erfassen.
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Partikelmasse

Die Messung der Partikelmasse erfolgt durch eine Kombination aus zwei Systemen, dem
Filter Dynamics Measurement System (FDMS) Modell 8500b (Thermo Inc., USA) zur
Konditionierung der Probe und dem Tapered Element Oscillating Microbalance (TEOM)
Modell 1400ab (Thermo Inc., USA) zur Analyse der Probe [100], [101]. Um die Masse von
PM,s und PMjp messen zu kdénnen, werden zwei getrennte Systeme eingesetzt, die sich
durch ihre grofRenselektiven Probenahmekdpfe unterscheiden. Die Partikelmasse wird im
TEOM indirekt tber die Anderung der Schwingungsfrequenz eines austauschbaren Filters,
der auf einem oszillierendem Glasstab angebracht ist, bestimmt. Die Massendanderung dm
wird durch folgende Gleichung beschrieben:

1 1
dm=Ko- [—2 — —ZJ (4-14)
Vl VO

Ko ist hierbei die geratespezifische Kalibrierkonstante, v, ist die Endfrequenz und vq die
Anfangsfrequenz des Messfilters. Um Feuchtigkeitseffekte zu minimieren, wird die zu
messende Probe zuvor im FDMS mittels Trockner auf unter 30% relative Luftfeuchte

konditioniert. Probe- Massenfluss- Pumpe
nahme Filter regler

Trockner

Filter
Umschalt- .
ventiitk | [T o

Mess- <> Frequenz-
filter messung
: -
ABBILDUNG 11: SCHEMATISCHER AUFBAU UND Filter Massenfluss-
FOTO DES TEOM/FDMS SYSTEMS. regler

Um die Verluste von leicht fliichtigen Massebestandteilen zu kompensieren, die bei der
Betriebstemperatur von 30°C zu erwarten sind, ist im FDMS ein Filter installiert, der
partikelfreie Luft erzeugen kann. Durch das FDMS wird alternierend (alle 10 Minuten)
Aulienluft (Basismasse, BM) und partikelfreie Luft (Referenzmasse, RM) zum TEOM geleitet.
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Im TEOM findet dann die tatsdchliche Messung statt. Da wahrend der Messung der
Referenzmasse keine zusatzliche Masse hinzukommt, werden in dieser Phase die Verluste
der zuvor auf dem Filter gesammelten Probe ermittelt. Im Normalfall ist die Referenzmasse
negativ und stellt den Verlust an leicht fliichtigen Bestandteilen bei 30°C dar. Die korrigierte
Partikelmasse (MC) wird anschlieBend nach folgender Formel berechnet:

MC=BM—-RM (4-15)

Die Partikelmasse kann in einem Bereich <5 ug m bis zu mehreren Gramm pro Kubikmeter
gemessen werden. Der schematische Aufbau und ein Foto sind in Abbildung 11 dargestellt.

Sulfate

Um die an den Partikeln gebundenen Sulfate der Fraktion PM, s zu messen, wird ein Ambient
Particulate Sulfate Monitor (APSM) Modell 8400S (Thermo Inc., USA) eingesetzt [102], [103].
Der APSM besteht aus zwei Modulen, dem Konverter und dem SO,-Analysator. Im Konverter
wird die Probe durch einen Aktivkohledenuder gefiihrt, um stérende gasférmige saure
Komponenten, die Querempfindlichkeiten hervorrufen wiirden, zu entfernen. AnschlieRend
wird die Probe durch einen Nafion Befeuchter geleitet, um die Effizienz der nachfolgenden
Impaktion zu erhéhen. Nach der Befeuchtung gelangen die Partikel in die Messkammer, in
der sie mittels einer Diise auf einen Platinstreifen justiert und abgeschieden werden. Die
kritische Duse dient gleichzeitig zur Einstellung eines konstanten Probevolumenstromes. Die
auf dem Platinstreifen abgeschiedenen Partikel werden, nach einer Spilzeit der
Messkammer mit Reinstluft, flir ca. 5-15 ms auf etwa 600°C erhitzt. Das Platin dient bei der
Verdampfung als Katalysator, um das vorhandene Sulfat zu Schwefeldioxid (SO,) zu
reduzieren. Das so entstandene SO, wird mit der Reinstluft zum Analysator transportiert und
durch das Prinzip der UV- Fluoreszenz nachgewiesen. Hierbei werden die SO, Molekiile
durch Bestrahlung mit einer UV Lampe der Energie hv (A = 214 nm) in einen angeregten
Zustand (SO,*) gebracht:

SO, +hv L, SO, (4-16)

Die Anregungsintensitat des UV Lichtes |, ist durch folgende Gleichung gegeben:

7a-c~><)

l,=1,-(e (4-17)

Hierbei ist lp die Intensitdt des UV Lichtes, a der Absorptionskoeffizient und c die
Konzentration des Schwefeldioxids und x die mittlere freie Wegliange der Molekiile.
AnschlieBend fallen die angeregten SO,* Molekiile unter Aussendung einer
charakteristischen Fluoreszenzstrahlung (A = 214 nm) wieder in den Grundzustand zurtick:

SO, —S0, +hv (4-18)
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Die Intensitat des ausgestrahlten Fluoreszenzlichtes hv ist direkt proportional zur SO,- bzw.
zur Sulfatkonzentration in der Probe. Die untere Nachweisgrenze der Sulfatkonzentration
betragt 0,5 ug m>. Das Funktionsprinzip und ein Foto sind in Abbildung 12 dargestelit.

Probe-

. |( nahme
Aktivkohle-
denuder J_
Befeuchter . /EZ

Kritische
Diise
T /

@/ /Platin-
/ streifen v )O
L=

S0,- Analysator Messkammer Pumpe

ABBILDUNG 12: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES SULFATMONITORS.

Nitrate

Die partikuldre Nitratkonzentration der Fraktion PM; s wird mit einem Ambient Particulate
Nitrate Monitor (APNM) Modell 8400N (Thermo Inc., USA) [103] gemessen, dessen Aufbau
und Funktionsweise dhnlich dem Sulfatmonitor ist. Im Gegensatz zum Sulfatmonitor wird
beim APNM zur Reduktion des Nitrates zu Stickoxiden (NOyx, Summe aus Stickstoffmonoxid
(NO) und Stickstoffdioxid (NO,)) ein Chrom-Nickel Streifen eingesetzt, der fiir etwa 90-120
ms auf ca. 300°C erhitzt wird. Als Tragergas wird Stickstoff verwendet und zur Analyse wird
ein NOx Analysator eingesetzt, der nach dem Prinzip der Chemolumineszenz arbeitet. Hierbei
werden die NO Molekiile in einem Teilstrom der Probe durch Ozon (0Os3), welches mittels
einer UV Lampe im Uberschuss erzeugt wird, zu NO, oxidiert und es entsteht eine
charakteristische Strahlung, die direkt proportional zur NO Konzentration ist:

NO + 0, - NO, +0, (4-19)
NO, =NO, +hv (4-20)

Die in der Probe vorhandenen NO, Molekile werden in einem zweiten Teilstrom in einem
Molybdankonverter (Mo) zu NO nach folgender Reaktionsgleichung reduziert:

3NO, + Mo —2° 5 3NO +MoO, (a-21)

AnschlieBend misst der Analysator die Summe (NOy) aus direkt vorhandenem NO und
reduziertem NO, in der Probe durch das Erfassen der Chemolumineszenzstrahlung. Die so
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erhaltene NOyx Konzentration ist proportional zur in der Probe vorhandenen
Nitratkonzentration. Die untere Nachweisgrenze der Nitratkonzentration betragt 0,5 ug m’.

Rup

Die RuBkonzentration fur die Fraktion PM,s wird mit einem Aethalometer (Modell 8100,
Thermo Inc., USA) gemessen. Hierbei wird die Abschwachung eines Lichtstrahles (A = 880
nm) durch die Zunahme des Schwarzungsgrades eines Filters wahrend dessen Beladung mit
Partikeln gemessen [104], [105]. Die Messung der Intensitat Iz der transmittierten Strahlung
durch die beladene Filterfliche wird mit einer Photodiode erfasst. Gleichzeitig wird die
Intensitat Iy der transmittierten Strahlung durch eine nicht beprobte Stelle des Filters mit
einer zweiten Photodiode als Referenzwert erfasst. Die Differenz der optischen Schwachung
So zu Beginn der Messung t; und zum Zeitpunkt t; ist dabei direkt proportional zur
Massenbelegung dm des Partikelfilters mit RuR:

dm:M.é
az Vv

(4-22)
Hierbei ist ar der spezifische Absorptionskoeffizient von RuB (ar = 16,6 m? g*, abhéngig vom
Filtermaterial und den optischen Bestandteilen), A die Flache des mit Partikeln beladenen
Filters und V das Probenvolumen. Die optischen Schwachungen So zu den jeweiligen
Zeitpunkten t; und to sind definiert als:

S,=-In (Ii) (4-23)
IU

Der schematische Aufbau und ein Foto des verwendeten Messgerates sind in Abbildung 13
dargestellt. Der Messbereich des verwendeten Aethalometer betragt 0,1-500 ug m’>.

Probenahme Lichtstrahl
Filter
zur Pumpe
[ —
Sensor Sensor
Messsignal Referenzsignal

ABBILDUNG 13: SCHEMATISCHER AUFBAU UND FOTO DES AETHALOMETERS.
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Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

Die polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffe (PAK) werden als Summenparameter
mit einem photoelektrischen Aerosolsensor (PAS) Modell 2000 (Eco Chem, USA) gemessen.
Hierbei werden die an der Oberflaiche der Partikel gebundenen PAK’s mittels einer UV-
Lampe (A = 220 nm) zur Photoemission angeregt [106]. Die zurlickbleibenden positiv
geladenen Partikel werden von den emittierten Elektronen separiert und auf einem
elektrisch isolierten Filter gesammelt, welcher mit einem Elektrometer verbunden ist. Die
gemessene Stromstarke lpas korreliert dabei mit der Konzentration der auf den Partikeln
gebundenen PAK’s [107]. Das Messprinzip und ein Foto des photoelektrischen
Aerosolsensors sind in Abbildung 14 dargestellt. Die Nachweisgrenze des PAS liegt bei

wenigen Nanogramm pro Kubikmeter.
Probenahme

I!!'O
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ABBILDUNG 14: FOTO UND MESSPRINZIP DES PAS.

4.2 NOMENKLATUR

Fir die gemessenen und berechneten Parameter sind GroRenklassen (in Mikrometern)
angegeben, die durch tiefer gestellte Indizes charakterisiert werden. Einzelne Indizes
bezeichnen die Obergrenze des aerodynamischen Durchmessers der Partikel und zwei tiefer
gestellte Indizes definieren jeweils den Anfangs- und den Enddurchmesser der gewahlten
Fraktion.
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Die Terminologie, die in der Aerosolforschung verwendet wird, ist dem Englischen
Sprachgebrauch entnommen, die einzelnen Benennungen fiir die entsprechenden
Parameter lauten:

e NC: Anzahlkonzentration (Number Concentration)

e LC: Ldngenkonzentration (Length Concentration)

e SC: Oberflachenkonzentration (Surface Concentration)
e VC: Volumenkonzentration (Volume Concentration)

e MC: Massenkonzentration (Mass Concentration)

4.3 DATENAUFBEREITUNG UND DATENBERECHNUNG

Der verwendete Datensatz auf Stundenbasis umfasst Messwerte vom 01. Januar 2005 bis
einschlieflich 31. Dezember 2006. Die Aufbereitung der Messdaten umfasste
rechnergestiitzte und manuelle Uberpriifungen und kann im Wesentlichen durch drei
Hauptschwerpunkte beschrieben werden:

e Plausibilitatspriufung der Rohdaten

0 Kontrolle geratespezifischer Hauptparameter

0 Visuelle Uberpriifung der tiglichen Zeitreihen
e Berechnung der Stunden- und Tagesmittelwerte

0 Anwendung geratespezifischer und statistischer Ausschlusskriterien
e Plausibilitatspriifung der berechneten Stunden- und Tagesmittelwerte

O Regressionsanalysen

0 Korrelationsanalysen

0 Messmethodenvergleiche

Die integrale Lange, Oberfliche und das Volumen der Partikel wurde aus den
GroRenverteilungen unter der Annahme berechnet, dass die Partikel kugelférmig sind. Die
Mobilitdatsdurchmesser d,, die den aerodynamischen Durchmessern d, bei 1 um (PM,), bei
2,5 um (PMy;s) und bei 10 pm (PMjg) entsprechen, kdnnen nach folgender vereinfachter
Gleichung [96], [97] berechnet werden, wobei p die Partikeldichte ist.

d, = \/E -d_ (4-24)

Die Partikeldichte wurde mit 1,5 g cm™ [108], [109] angenommen, was folgenden Annahmen
fiir die Obergrenzen der Mobilitatsdurchmesser entspricht:

e PM;j: 0,8 um
L] PMZ,SI 2,0 um
e PMjg: 8,2 um

Die Berechnung der Partikelmasse aus der GroRRenverteilung erfolgte durch Multiplikation
des entsprechenden Volumens und der mittleren Partikeldichte von 1,5 g cm™. Die
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angenommene Partikeldichte wiederum wurde durch Division aus der direkt gemessenen
Masse (TEOM/FDMS) und dem integralen Volumen berechnet.

Bei den Messungen mit Thermodenuder (TD, PartikelgroRenverteilung fir nicht flichtige
Bestandteile des Umweltaerosols) wurde die Untergrenze bei einem Durchmesser von 10
nm festgelegt. Unterhalb 10 nm kann es teilweise zur Neubildung von Partikeln (Nukleation)
aus der Gasphase kommen, welche geratespezifisch ist und durch extrem hohe
Partikelanzahlen bei der Messung mit TD (bis zu mehreren Millionen Partikeln pro cm™) und
das gleichzeitige Fehlen dieser Partikel bei der Messung ohne TD gekennzeichnet ist.
Wahrend der Thermokonditionierung bei 300°C ist davon auszugehen, dass die
Gesamtpartikelanzahl erhalten bleibt und es zu keiner vollstandigen Verdampfung von
Partikeln kommt. Eine Verschiebung der GroRenverteilung hin zu kleineren Durchmessern ist
bei der Messung mit TD aufgrund der chemischen Zusammensetzung und der daraus
resultierenden Fllchtigkeiten der Partikel zu erwarten. Um Vergleiche mit und ohne TD fiir
die gleichen GroRenklassen durchfiihren zu kénnen, sind fir die Messungen ohne TD
entsprechende Fraktionen ab 10 nm berechnet worden.

Aus den GroRBenverteilungen wurde die aktive Partikeloberflache A, (Fuchs Oberflache) nach
Pandis et al. [110] berechnet:

1 d )"
A =—-NC-1I-(—J (4-25)

Hierbei ist C = 13 (eine experimentell ermittelte Konstante), NC die Anzahlkonzentration der
Partikel bei dem jeweiligen Partikeldurchmesser d, dg ist per Definition 1 um und der
Exponent x(d) variiert zwischen 1 und 2. Zur Berechnung der Fuchs Oberflaichen wurden fir
den Exponenten x(d) nach Pandis et al. die in der Tabelle 4 dargestellten vereinfachenden
Annahmen getroffen.

TABELLE 4: EXPONENT X(D) IN ABHANGIGKEIT DES PARTIKELDURCHMESSERS D.

Partikeldurchmesser d [um] Exponent x(d)
0,01-0,03 1,60
0,03-0,05 1,55
0,05-0,08 1,50
0,08-0,1 1,45
0,1-0,13 1,40
0,13-0,2 1,35

0,2-0,3 1,30
0,3-0,4 1,25
0,4-0,6 1,20
0,6-1,0 1,15
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Fir die Bestimmung der Partikelmasse mittels Gravimetrie wurden Filter Uber einen
definierten Zeitraum mit einem definierten Volumenstrom exponiert. Diese Filter wurden
jeweils vor und nach der Beprobung gewogen und die Masse ist nach folgender Gleichung
berechnet worden:

MC _ mAuswaage - mEinwaage
Gravimetre vV

(4-26)

Hierbei ist mayswaage die Masse des exponierten Filters, Meinwaage die Masse des unbeladenen
Filters und V das durch den Filter gesaugte Volumen.

Der Absorptionskoeffizient a wurde nach folgender Formel [111] berechnet:

R
a= % In (?0] (4-27)

Hierbei ist A die Filterflache, V das Probenvolumen, Ry Mittelwert der Reflektionsmessung
der Blindproben und R die Reflektion der beprobten Filter.

Ammoniumnitrat wurde durch Multiplikation der gemessenen Nitratkonzentration mit dem
Faktor 1,2903 und Ammoniumsulfat durch  Multiplikation der gemessenen
Sulfatkonzentration mit dem Faktor 1,375 berechnet [112]. Die Berechnung der
Massenquotienten erfolgte durch Division des jeweiligen chemischen Parameters durch die
Partikelmasse von PMs.

Da die relative Luftfeuchtigkeit ein MaR fiir die Sattigung der Luft mit Wasserdampf ist, muss
die Temperatur der Luft mit einbezogen werden. So kann eine sehr warme Luft mit geringer
relativer Feuchtigkeit den gleichen Gehalt an Wasserdampf aufweisen, wie Luft mit geringer
Temperatur, was aber einer deutlich héheren relativen Luftfeuchte entsprechen wiirde.
Deshalb wurden die absoluten Wassergehalte (AWG) der Luft berechnet, indem die maximal
moglichen Sattigungsmengen der Luft mit Wasser zu den entsprechenden Lufttemperaturen
mit den relativen Luftfeuchten multipliziert wurden. Aus der Taupunktkurve der Luft [113]
und der relativen Luftfeuchtigkeit erhdlt man so den absoluten Wassergehalt in Gramm pro
Kubikmeter.

Das Handelsministerium der USA stellt auf der Internetseite der Behorde fiir Ozeane und die
Atmosphare (http://www.arl.noaa.gov/ready/hysplit4.html) mit dem Labor flr Luftgute das
kostenlose internetbasierte Modell HYSPLIT (Hybrid Single- Particle Lagrangian Integrated
Trajectory Model) zur Verfligung [114]. Mit diesem Modell kdnnen Trajektorien lber das
Internet berechnet und grafisch dargestellt werden. Die Trajektorien wurden riickwarts fur
144 Stunden zur Mittagszeit (13 Uhr) fur eine Hohe von 100 m und 300 m Uber der Stadt
Augsburg (Breitengrad: 48,358, Langengrad: 10,907) auf der Datenbasis des HYSPLIT Modells
berechnet. Die Mittagszeit wurde gewadhlt, da zu dieser Zeit die beste atmospharische
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Durchmischung zu erwarten ist und somit die Auswirkungen von lberregionalen Luftmassen
am besten beobachtet werden kénnen.

Kontinuierliche Daten zur Mischungsschichthohe (MSH), die eine Hohenangabe der
Grenzschicht Gber Grund darstellt, bis zu der Emissionen vertikal gut durchmischt werden,
stehen fur den verwendeten Datensatz nicht zur Verfligung. Deshalb wurden die Daten vom
Deutschen Wetterdienst (DWD) am Standort OberschleiBheim (im Norden von Miinchen)
aus den Radiosondenaufstiegen um 13 Uhr (mitteleuropéische Zeit, MEZ) verwendet, da
diese als reprasentativ flr Augsburg angesehen werden kénnen. Die MSH wurde nach der
Methode von Seibert et al. [115] berechnet, die von einem adiabatischen Aufstieg eines vom
Boden startenden Luftpaketes ausgeht. Dabei wird die MSH als diejenige Hohe definiert, bei
der das Luftpaket die gleiche virtuelle potentielle Temperatur wie am Boden aufweist.

Der Datensatz wurde fir die Zeitraume Winter (Oktober-Marz) und Sommer (April-
September) analysiert, um die saisonbedingten Quellen (z.B. Hausbrand) besser
unterscheiden zu koénnen. Durch Analysen in Abhédngigkeit des Wochentages (Montag-
Sonntag), des Werktages (Montag-Freitag) und des Wochenendes (Samstag, Sonntag)
konnen die Einflisse des Kraftverkehrs untersucht werden, da unterschiedliche
Verkehrsdichten zu erwarten sind.

4.4 STATISTISCHE MARZAHLEN

Das BestimmtheitsmaR R? gibt die Gute der linearen Approximation zwischen zwei

MessgroBen (x; und vy;) an und entspricht dem Quadrat des Pearson'schen
Korrelationskoeffizienten [116]:

(Z (Xi _Y) (yi _V))z
Z(Xi _Y)Z Z(Vi _V)Z

Der Spearman Korrelationskoeffizient r benotigt weder Angaben (iber die Verteilung, noch

R%= (4-28)

ist es erforderlich, dass die Variablen auf einer Intervallskala gemessen werden, er ist auch
fir nichtlineare Zusammenhdnge verwendbar und ist somit robust gegeniber
AusreiRern [117]. Der Spearman Korrelationskoeffizient fiir zwei MessgrofRen (x; und y;) und
deren Rangzahlen* (RZ) wurde nach folgender Gleichung berechnet:

> [Raix)-Rz() Rzty)-Raly)
r_ —
> Ratx)-Rzw)? | Y. Raty)-Rztyif

Der Mann-Whitney-U-Test (kurz U-Test) wurde genutzt, um die Signifikanz der Unterschiede
zweier Stichproben zu priifen. Dieser zweiseitige U-Test ist parameter- und verteilungsfrei,

(4-29)

setzt keine Normalverteilung der Grundgesamtheit der Werte als auch der betrachteten
Stichprobe voraus und prift, ob zwei unabhangige Stichproben A und B mit n; und n;
Werten gleich sind [118]. Die Werte beider Stichproben werden zunachst zu einer Gruppe

* Daten werden der GréRe nach geordnet, der kleinste Wert erhélt die Rangzahl 1, der gréRte Wert die Rangzahl n (n: Anzahl Stichproben).
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zusammengefasst und aufsteigend geordnet. Jedem der Werte wird seiner Position in der
Ordnung entsprechend ein Rang zugewiesen. Anschliefend wird fiir beide Gruppen getrennt
die Summe der Rangwerte berechnet (T; bzw. T;,). Anhand der beiden sich dabei ergebenden
Summen wird die Hypothese getestet, dass sich die Werte in beiden Stichproben gleich
verteilen. Als Prufgrofe gilt die Anzahl der Rangplatziiberschreitungen (Ugp):

-\n, +1
Uge=n, N, + nl (nzl )_T1 (4-30)

AnschlieBend wird Ugp in einen z-Wert transformiert, um die Signifikanz der Nullhypothese
(kein Unterschied zwischen den Verteilungen) zu testen:

~RP_RP (a-31)

Als signifikant gelten z-Werte groBer als 1- as/2 (as = gewdhltes Signifikanzniveau,
beispielsweise 0,05 fir 5%), wobei der Erwartungswert von U (Egp) und die
Standardabweichung von U (oy) nach folgenden Formeln berechnet werden:

Ep = 5 (4-32)
GU:\/nl_n2+nl-n2-(n1+n2+1) (4-33)
12
Der Divergenzkoeffizient DK [119] wurde nach folgender Gleichung berechnet:
2
1 &G X X
DK,, =, |- D | —=—* (4-34)

N = X X

Der DK vergleicht die Messwerte x; zweier verschiedener Standorte a und b (N ist die Anzahl
Messwerte) und liefert somit eine Mdoglichkeit, die raumlichen Variationen von MessgroRen
zu untersuchen.

4.5 UNTERSUCHUNGSREGION

Augsburg ist nach Minchen und Nirnberg die drittgrofRte Stadt in Bayern. Die
Einwohnerzahl der kreisfreien Stadt Augsburg betragt 267.836 (Stand 01.01.2008) auf einer
Fliche von 147 km? [120]. Im Westen grenzt der Landkreis Aichach-Friedberg mit einer
Einwohnerzahl von 127.785 (Stand 31.12.2007) und einer Fliche von 783 km? [121] und im
Osten grenzt der Landkreis Augsburg mit einer Einwohnerzahl von 241.337 (Stand
30.09.2006) und einer Fliche von 1.071 km? [122].

Augsburg liegt am Fluss Lech in leichter Tallage und 446 bis 561 m (iber Normalnull und ist
im Stadtgebiet stark begriint. Der Augsburger Stadtwald (Auwald) bildet eine geschlossene
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Waldflache im Augsburger Slidosten. Der Augsburger Sidwesten wird von Teilen des
Naturparks Westliche Walder bedeckt. Im Stiden erstreckt sich das Lechfeld, eine eiszeitliche
Schotterebene, mit den Lechtalheideflachen, die teilweise geschiitzt sind.

Die Hauptwindrichtungen sind Stidwest und Nordost. Durch die Nahe zu den Alpen kommen
Uber das ganze Jahr warme und trockene Luftmassen aus dem Siiden nach Augsburg (F6hn).
Im Herbst kommt es an entsprechenden Tagen haufig zu Nebel, da Augsburg in der Talebene
des Lechs liegt.

Augsburg wird im Stadtgebiet in nordstidlicher Richtung und in ostwestlicher Richtung durch
autobahnahnliche mehrspurig ausgebaute Bundesstraflen durchzogen und an der nordlichen
Stadtgrenze in ostwestlicher Richtung befindet sich eine Autobahn.

Innerhalb des Stadtgebietes sind als groBte Industrieunternehmen eine im Nordosten am
Rande der Altstadt gelegene Maschinenfabrik Augsburg-Nirnberg (MAN) und eine
Papierfabrik UPM-Kymmene zu nennen. Im westlichen Stadtgebiet befindet sich das Werk
des Leuchtmittelherstellers Osram. Weitere nennenswerte Standorte von Industrie-
betrieben, die sich an der Stadtgrenze befinden, sind im Sliiden Unternehmen der Luft- und
Raumfahrt (EADS und MT Aerospace AG), Computerentwicklung und Computerfertigung
(Fujitsu Siemens Computers) und ein Technopark von Siemens und im Nordosten das
Unternehmen KUKA zur Industrieroboter- und SchweiRanlagenherstellung. Als grof3ter
Emittent ist das Abfallheizkraftwerk im Nordosten in der Ndhe der Autobahn anzusehen.

4.6 KOOPERATIVE GESUNDHEITSFORSCHUNG IN DER REGION AUGSBURG (KORA)

In der Region Augsburg wird seit tGber 20 Jahren bevdlkerungsbasierte Gesundheitsforschung
in Epidemiologie, Gesundheitsokonomie und Versorgungsforschung federfiihrend durch das
Helmholtz Zentrum Miinchen, Deutsches Forschungszentrum fir Gesundheit und Umwelt
durchgefiihrt. Diese Gesundheitsforschung dient als Untersuchungsplattform zur:

e Forderung der Gesundheit der Bevélkerung

o Forderung des Gesundheitsbewusstseins der Bevolkerung

e Bewertung der Versorgungsstrukturen und Versorgungsprozesse
e wissenschaftlichen Unterstitzung der Entscheidungstrager

e Forderung der Gesundheitsforschung in Epidemiologie

e Forderung der Gesundheitsforschung in Gesundheitsokonomie

Seit 1985 ist in Augsburg ein Herzinfarktregister etabliert, welches alle durch Herzinfarkte
und koronare Erkrankungen verursachten Sterbefalle und Herzinfarktiiberlebenden bei 25-
bis 75-jahrigen Bewohnern der Region erfasst und modellhaft fiir Deutschland
aufschlussreiche Aussagen zur aktuellen Herzinfarktsituation liefert. In 5-jahrigem Abstand
werden Reihenuntersuchungen durchgefiihrt, die in einem eigens eingerichteten
Studienzentrum vorgenommen werden. Die Daten, die nach immer gleichem aber um
aktuelle Fragestellungen erweitertem Protokoll erhoben werden, umfassen mittlerweile weit
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Uber 20.000 Personen aus der Region. Spezielle Fragestellungen, wie Herzinfarkt, Diabetes,
Allergien, chronische Erkrankungen und Umweltbelastungen werden im Studienzentrum
ebenfalls durch zusatzliche Untersuchungen bearbeitet. Die im Rahmen der
Reihenuntersuchungen eingelagerten Blutproben bieten dabei die einzigartige Moglichkeit,
nach den genetischen und nicht genetischen Risikofaktoren zu forschen, wobei die Daten
sowohl auf nationaler als auch auf internationaler Ebene genutzt werden.

4.7 MESSCONTAINERSTANDORT

In Abbildung 15 ist die ndhere Umgebung schematisch und die Messstation mit einem Foto
dargestellt. Der Standort des Messcontainer (Breitengrad: 48,358, Langengrad: 10,907, Héhe
Uber Normalnull: 484 m) befindet sich auf dem Geldnde der Fachhochschule etwa einen
Kilometer sidostlich vom Zentrum der Stadt Augsburg und ist etwa 100 m von den
nachstgelegenen HauptstralRen in nordéstlicher und nordwestlicher Richtung entfernt. In der
direkten Umgebung der Messstation befinden sich in nordwestlicher Richtung Gebaude der
Fachhochschule, in silidlicher Richtung das StraRenbahndepot der Stadt Augsburg, in
ostlicher Richtung eine kleinere Firma und in der weiteren Umgebung Wohngebiete.

ABBILDUNG 15: FOTO DER MESSSTATION
UND SCHEMATISCHE ABBILDUNG DER
UMGEBUNG.

== Hauptstrale NebenstraBe [ Bebaute Flache B3 Messstation
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5. ERGEBNISSE

5.1 REPRASENTATIVITAT DES MESSSTANDORTES

Um die Reprasentativitat des Messstandortes fiir Augsburg zu untersuchen, wurden vor der
Errichtung der Messstation Voruntersuchungen an ausgewadhlten Hintergrundstandorten
durchgefiihrt. Hierbei wurde der Schwerpunkt auf die raumlichen und zeitlichen Variationen
der Partikelanzahl gelegt, da wie schon in Kapitel 2.5 dargestellt, die Anzahl der Partikel
grofReren Variationen unterliegt und die Masse eher gleichmdRBig liber das Stadtgebiet
verteilt ist. Nachdem der Messstandort durch Vergleichsmessungen der Partikelanzahl
festgelegt wurde, sind zusatzliche Untersuchungen zur Partikelmasse und zur
meteorologischen Situation am Messstandort im Vergleich zu weiteren Standorten
durchgefihrt worden.

In Abbildung 16 sind die urbanen Hintergrundstandorte dargestellt, an denen die
Voruntersuchungen durchgefiihrt worden sind. Der Klostergarten (KG) befindet sich etwa 1
km nordostlich und der Bourges-Platz (BP) etwa 2 km nordlich vom Stadtzentrum, wobei der
Standort BP starker vom Verkehr beeinflusst ist. Die Standorte Universitdt (UNI) und
Landesamt fir Umwelt (LfU) befinden sich etwa 5 km slidlich vom Stadtzentrum und
reprasentieren eher die Stadtrandlage. Der Standort Fachhochschule (FH) ist in Kapitel 4.7
ausfuhrlich beschrieben.

Stadtgrenze

ABBILDUNG 16: SCHEMATISCHE DARSTELLUNG DES STADTGEBIETES Autobah
== Autobahn

VON AUGSBURG MIT URBANEN HINTERGRUNDSTANDORTEN.
Bundesstrale

Bebautes Gebiet
® Messstandorte

5.1.1 RAUMLICHE UND ZEITLICHE VARIATIONEN DER PARTIKELANZAHL

Die in diesem Kapitel dargestellten Ergebnisse sind Ausziige aus der Veroffentlichung von
Cyrys et al. [34]. Um die zeitlichen Variationen zu untersuchen wurde der Spearman
Korrelationskoeffizient r berechnet und fiir die Untersuchung der raumlichen Variationen ist
der Divergenzkoeffizient DK berechnet worden. Stimmen die zeitlichen Variationen an zwei
verschiedenen Standorten (iberein, so ist r = 1, fiir keinerlei Ubereinstimmung ist r = 0. Sind
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die raumlichen Variationen an den Messstandorten gleich, so ist DK = 0, sind sie verschieden
ist DK = 1.

TABELLE 5: DIVERGENZKOEFFIZIENTEN UND SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN FUR VERSCHIEDENE STANDORTE
IN AUGSBURG.

Divergenzkoeffizient DK Spearman Korrelationskoeffizient r
FH BP UNI FH BP UNI
KG 0,16 0,16 0,25 KG 0,92 0,89 0,91
FH 0,20 0,31 FH 0,84 0,88
BP 0,31 BP 0,77

In Tabelle 5 sind DK und r fiir die vier Untersuchungsstandorte BP, KG, FH und UNI
dargestellt. Die kleinen Divergenzkoeffizienten zeigen, dass die Standorte KG, FH und BP sehr
dhnlich sind. Etwas weniger gute Ubereinstimmung gibt es zum Standort UNI (am Stadtrand
gelegen). Die hohen Korrelationskoeffizienten zeigen, dass alle Standorte die zeitlichen
Variationen von NC im Stadtgebiet sehr gut abbilden.

Der Quotient der mittleren stiindlichen Partikelanzahl fir die Standorte KG (20212 cm™), FH
(24022 cm™) und BP (20299 cm) im Vergleich zum Standort UNI (Stadtrand, 15272 cm’) fur
den Zeitraum 02.-12.12.2003 variierte zwischen 1,3 und 1,6. Das heil3t, die Partikelanzahl ist
nicht homogen im Stadtgebiet verteilt, je nach Lage der Station sind quantitativ
unterschiedliche Konzentrationen zu erwarten, die aber sehr hoch korreliert sind (Abbildung
17). Dies wird insbesondere durch die Nahe zu lokalen Quellen beeinflusst [26].

100000
90000 4 ==Fachhochschule
—Klostergarten
80000

Bourges-Platz

70000 ==Universitat
60000
50000
40000
30000

Anzahlkonzentration [cm™3]

ABBILDUNG 17:
PARTIKELANZAHL AN
VERSCHIEDENEN STANDORTEN
IN AUGSBURG. 0

02.12.03 04.12.03 06.12.03 08.12.03 10.12.03 12.12.03

20000
10000

5.1.2 RAUMLICHE UND ZEITLICHE VARIATIONEN DER PARTIKELMASSE

Vom 20. Mérz bis zum 25. Mai 2004 wurden zwei Messgerdte vom Typ TEOM (ohne FDMS)
an den Standorten FH und KG eingesetzt, um die Variationen der Masse von PM,s zu
untersuchen. In Abbildung 18 ist die Zeitreihe auf Tagesbasis dargestellt. Beide Standorte
sind sehr dhnlich (DK = 0,05, r = 0,97), somit wurde eine homogene Verteilung auf das
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Augsburger Stadtgebiet nachgewiesen, was auch durch die lineare Regressionsgleichung
ausgedriickt werden kann:

PIV[Z,SKG = 1’01 ) PIV[Z,SFH - 0’14 (5-1)

40
==Fachhochschule
35 A
=—Klostergarten
30 A

25 A

20 A

15 4

10 H

Masse von von PM, ; [ug m-3]

ABBILDUNG 18: MASSE VON
PM, s AM STANDORT FH UND 5 A1
KLOSTERGARTEN.

0 T T T T T
19.03.04 01.04.04 14.04.04 27.04.04 10.05.04 23.05.04

5.1.3 METEOROLOGIE

Um die Lage der Messstation an der FH hinsichtlich der meteorologischen Situation zu
untersuchen, wurden zuséatzliche Daten vom LfU und von der FH (Entfernung zum
Messcontainer ca. 200 m) genutzt. An der FH und am LfU sind die Messungen der
meteorologischen Parameter nur gering durch die lokale Bebauung beeinflusst, da die
Messungen in etwa 25 m H6he auf dem Dach vorgenommen worden sind. In Tabelle 6 sind
ausgewahlte meteorologische Parameter fiir den Zeitraum Juli bis Dezember 2004 auf
Stundenbasis vergleichend dargestellt. Die Temperaturen und Feuchten korrelieren an allen
Standorten sehr hoch (r >0,94), wihrend die Windgeschwindigkeiten nur an den Standorten
FH und LfU hoch korreliert sind (r = 0,94). Der Korrelationskoeffizient fiir die
Windgeschwindigkeit am Messcontainer und an der FH betragt 0,76 und fir den
Messcontainer und LfU 0,73. Die beobachteten Unterschiede sind auf die lokalen
meteorologischen Bedingungen (Mikroklimatologie) zurlickzufiihren, die durch die lokale
Topografie erklart werden kénnen.

TABELLE 6: METEOROLOGISCHE PARAMETER AN VERSCHIEDENEN STANDORTEN IN AUGSBURG.

Messcontainer Fachhochschule Landesamt fir Umwelt

Lufttemperatur [°C] 7,7 7,7 6,5
Relative Luftfeuchte [%] 85,1 76,6 77,8
Windgeschwindigkeit [m s 1,0 2,7 3,2

Die in Abbildung 19 dargestellten prozentualen Windrichtungsverteilungen zeigen, dass der
Wind am Messcontainer meistens aus Stidwest und zu einem geringen Anteil aus Nordost
kommt und mit den Hauptwindrichtungen in Augsburg Uberein stimmt. AuBerdem wird
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deutlich, dass am Messcontainer eine Beeinflussung der Windrichtung durch die lokale
Bebauung gegeben ist. Insbesondere bei slidwestlichen Winden werden diese durch ein
angrenzendes Gebdude kanalisiert, so dass sich eine schmalere Windrichtungsverteilung mit
entsprechend erhohtem prozentualem Anteil am Messcontainer im Vergleich zu den
Standorten FH und LfU ergibt. Gleichfalls wird jedoch deutlich, dass die regionalen
meteorologischen Bedingungen ausreichend abgebildet werden.

0
0,
330 20% 30
18%
300 12% 60
6% —Lfu
270 i 0;/9 377 | 90 —Messcontainer
FH
ABBILDUNG 19: 240 / 120
WINDRICHTUNGSVERTEILUNG AN ai
VERSCHIEDENEN STANDORTEN FUR 210 150
JULI-DEZEMBER 2004.
180

5.1.4 ZUSAMMENFASSUNG

Aus epidemiologischer Sicht sind zwei Aspekte fiir die Reprdsentativitat des Standortes zu
beachten. Fir epidemiologische Langzeitstudien sind insbesondere die raumlichen
Variationen von Bedeutung, das heildt die quantitativen Konzentrationen im Stadtgebiet. Im
Gegensatz dazu spielen die rdumlichen Variationen bei Kurzzeitstudien (Zeitreihenanalysen)
eine eher untergeordnete Rolle, solange die zeitlichen Variationen im Stadtgebiet hoch
korreliert sind.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass der Standort als reprasentativ flr den
stadtischen Hintergrund in Augsburg angesehen werden kann, wobei einschriankend gesagt
werden muss, dass fiir die Partikelanzahl rdumliche Unterschiede festgestellt worden sind.
Die zeitliche Korrelation des neuen Standortes mit anderen Standorten wurde als
ausreichend eingestuft. Die Bebauung am Messcontainer und die Mikroklimatologie fiihren
zu Differenzen bei der Windrichtungsverteilung und der Windgeschwindigkeit im Vergleich
zu den Standorten LfU und FH, wobei die regionalen meteorologischen Bedingungen
hinreichend genau abgebildet werden.

5.2 QUALITATSSICHERUNGSMARNAHMEN

Im Gegensatz zur Bestimmung gasférmiger Komponenten und der Partikelmasse gibt es
derzeit keine verbindlichen standardisierten QualitdtssicherungsmalRnahmen fiir die am
Messcontainer des HMGU eingesetzten Messverfahren. Somit ist es unumganglich eigene
Malnahmen zu ergreifen, um die Qualitat der erhobenen Daten und die Vergleichbarkeit zu
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herkdmmlichen manuellen Verfahren, wie der Analyse von Filterproben, gewahrleisten zu
kénnen. Insbesondere die Erstellung sogenannter Standardarbeitsanweisungen (SAA,
Kapitel 5.2.1), die die Handhabung, Kalibrierung, Wartung und Funktionsprifung fur jedes
eingesetzte Messverfahren detailliert regeln, ist essentiell, um zu gewahrleisten, dass jedes
System unter optimalen und immer gleichen Bedingungen arbeitet und somit langfristig die
Funktion gesichert ist. Der Umfang, der in der SAA beschriebenen MalRnahmen, kann von
System zu System stark variieren, so stellt insbesondere das TDMPS/APS System eine
besondere Herausforderung dar, da es aus drei unabhangigen Teilsystemen besteht. Deshalb
werden im Kapitel 5.2.2 ausgewdhlte MalRnahmen zur Qualitatssicherung mit dem
TDMPS/APS dargestellt.

Die Anwendung der SAA erbringt jedoch nicht den Nachweis, dass die spezifischen
Anforderungen an das Messverfahren im praktischen Einsatz erfiillt werden und dass die
Messverfahren die zuvor spezifizierten Funktionalitditen besitzen. Somit wird eine
Validierung bzw. Plausibilitats- oder Giiltigkeitsprifung der Messwerte fiir die eingesetzten
Messmethoden notwendig. Eine solche Validierung kann beispielsweise mit einem
zertifizierten Eich- oder Kalibrierstandard oder einem Referenzverfahren erfolgen. Fiir die
eingesetzten Messverfahren sind solche Standards/Referenzen jedoch nicht verfuigbar,
deshalb werden im Kapitel 5.2.3 meist die Ergebnisse der Vergleiche unabhangiger
Messmethoden untereinander zur Validierung der Messverfahren herangezogen.

5.2.1 STANDARDISIERTE ARBEITSANWEISUNGEN

Eine Standardarbeitsanweisung oder Standard Operating Procedure (SOP), ist ein Dokument,
welches haufig wiederkehrende Arbeitsabldaufe beschreibt und den Ausfiihrenden erklarend
an die Hand gibt [123], [124], [125]. Eine SAA ist ausschliefllich von qualifiziertem
Fachpersonal zu erstellen und regelt die personellen Zustindigkeiten, beschreibt
geratebezogene Arbeitsschritte und analytische Datenpriifungen. Alle eingesetzten Gerate,
Materialien und notwendigen Protokolle sind in einer SAA aufgefihrt und die
Arbeitsanweisungen sind so formuliert, dass sie kurz, pragnant und allgemein verstandlich
sind. Durch die Anwendung einer SAA soll gewahrleistet werden, dass:

alle spezifischen Anweisungen sorgfaltig geplant und getestet worden sind

e die angewendeten Prozeduren durch externe Gutachter tberpriift worden sind
e eine eindeutige Dokumentation vorgenommen wird

e eine gleichbleibende Qualitdt und Reproduktion gesichert wird

e die Werterhaltung des Instrumentariums geférdert wird

Jedes Qualitatssicherungssystem basiert auf der Anwendung von SAA’s. Sie werden
insbesondere bei klinischen Studien und pharmazeutischen Prozessen angewendet, um
haufig wiederkehrende Aufgaben reproduzierbar und mit gleich bleibender Qualitat zu
wiederholen.
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Jede SAA ist durch folgende Angaben eindeutig zuzuordnen:

e Herausgeber/Ersteller

e Identifikationsnummer, Kennzeichnung, Titel
e Zweck, Geltungsbereich

e Erstell- und Revisionsdatum

e Verantwortlichkeiten

Fir die am Messcontainer verwendeten Messverfahren wurden entsprechende SAA's
erstellt, die im Juni 2006 durch einen externen Gutachter (Dr. W. Kreyling, Institut flr
Inhalationsbiologie, Helmholtz Zentrum Miinchen) positiv bewertet worden sind.

5.2.2 PARTIKELGRORENSPEKTROMETER

Die in diesem Kapitel beschriebenen standardisierten MaBnahmen zur Qualitatssicherung
der Messungen mit dem TDMPS/APS System sind Auszlige aus der Veroffentlichung von Pitz
et al. [126].

Alle Betriebsparameter des TDMPS/APS Systems wie beispielsweise Volumenstrome,
Temperaturen, relative Feuchtigkeit und Butanolfiillstande wurden taglich kontrolliert,
dokumentiert und falls erforderlich abgeglichen. Das Butanol im Reservoir des CPC ist im 14-
tagigen Abstand erneuert worden, um verminderte Detektionseffizienzen durch eine
Verdiinnung des Butanols mit kondensiertem Wasser zu vermeiden. Beim UCPC ist der mit
Butanol getrankte Filz, welcher das Butanolreservoir darstellt, alle 3 Monate ausgetauscht
worden. Jeden Monat wurden die Nullpunkte des (U)CPC und des APS mittels
vorgeschalteten Filtermediums Uberprift. Die Wartungen und Kalibrationen der Gerate
beim Hersteller wurden normalerweise jahrlich durchgefiihrt oder vorher, wenn dies
notwendig war. Wahrend der Messungen an der Messstation wurden die notwendigen
Wartungen nach Vorgabe des Herstellers vor Ort durchgefiihrt.

Messung der UCPC Detektionseffizienz

Da der UCPC eine relativ komplexe und damit gegen Fehler anféllige Volumenstromregelung
besitzt und die Zahlrate der Partikel stark vom Volumenstrom der Probe (30 ml min™)
abhédngig ist, sind die Zahlraten des UCPC mit denen des CPC (Volumenstrom mittels
kritischer Diise: 1 | min™) einmal im Monat verglichen worden. Hierzu wurde mittels UDMA
eine Partikelfraktion (20 nm), die deutlich Gber der 50% DE beider Gerate lag, aus der
Umweltprobe selektiert und von beiden Gerdten gemessen. Die mittlere Detektionseffizienz
des UCPC (Quotient der Zahlrate von UCPC und CPC) Uber den gesamten Zeitraum (2005-
2006) war 1,07 und variierte zwischen 0,88 und 1,24 (5% und 95% Perzentil). Der jeweilig
gliltige Zahlratenquotient wurde zur Korrektur der UCPC Rohzahlraten genutzt.

44



Ergebnisse

Messung der Detektionseffizienzen des UMDA/UCPC und DMA/CPC Systems

Um die Teilsysteme des TDMPS (UMDA/UCPC und DMA/CPC) im Uberlappbereich (18-23
nm) aneinander anzupassen, muss die DE beider Systeme bekannt sein, die von
verschiedenen Faktoren wie beispielsweise der Ladeeffizienz der radioaktiven Quelle (®Kr),
der (U)DMA Transferfunktion (beinhaltet interne Partikelverluste) und der (U)CPC
Detektionseffizienz abhangt. Hierzu wurden im Labor neutral geladene monodisperse
Partikel aus Ammoniumsulfat in einem Durchmesserbereich von 17-60 nm generiert, die mit
beiden Systemen vermessen worden sind. Um die integrale Partikelanzahl der Teilsysteme
mit einem Standard zu vergleichen, wurde ein zusatzlicher UCPC als Referenzgerat
eingesetzt. Die Zahlrate dieses UCPCreferen, Wurde zuvor mittels Partikel aus Ammoniumsulfat
(40 nm) gegenliber zwei kalibrierten CPC (Modell 3010 und 3760) abgeglichen. In Tabelle 7
sind die Detektionseffizienzen dargestellt.

TABELLE 7: DETEKTIONSEFFIZIENZEN DER DMA/CPC UND UDMA/UCPC TEILSYSTEME.

- Detektionseffizienz
Mobilitatsdurchmesser [nm]

DMA/CPC UDMA/UCPC
17 0,509 0,807
20 0,533 0,833
24 0,568 0,841
28 0,640 0,875
30 0,642 0,866
35 0,706 0,880
40 0,771 0,865
50 0,899 0,872
60 0,967 0,926

Die DE fir das Teilsystem DMA/CPC (UDMA/UCPC) sinkt von etwa 100% fir Partikel mit
einem Durchmesser von 60 nm auf 51% (81%) fur Partikel mit einem Durchmesser von 17
nm. Die beschriebenen Partikelverluste werden hauptsachlich auf Diffusionsverluste im Ein-
und Ausgangsbereich des (U)DMA zuriickgefiihrt. Um alle GroRenverteilungen zwischen 17
und 60 nm zu korrigieren, werden die in Tabelle 7 dargestellten interpolierten DE flr das
DMA/CPC Teilsystem genutzt. Das UDMA/UCPC Teilsystem wurde vorerst nur fir den
groBten Kanal (24 nm) mit dem Faktor 0,841 korrigiert. Korrekturen fir die groRenabhangige
Transferfunktion des UDMA und der Detektionseffizienz des UCPC fir kleinere Partikel (<24
nm) wurden spater wahrend der Inversionsroutine fiir mehrfach geladene Teilchen
angewendet. Die groRenabhangige Korrektur des DMA/CPC Systems gleicht die
Unterschiede zwischen fast gleicher Detektionseffizienz bei 60 nm und dem Uberlappbereich
bei 17-23 nm zu dem UDMA/UCPC an. Durch die Anwendung der Korrekturfaktoren, die
sowohl Verluste im (U)DMA als auch im (U)CPC beinhalten, kann die resultierende
GroRenverteilung zwischen 17 und 60 nm somit als ideal ohne groRenabhangige
Konzentrationseffekte angesehen werden.
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Anpassung der Gréf3enverteilung von UDMA/UCPC und DMA/CPC

Trotz der beschriebenen Korrekturen fir die Detektionseffizienzen der Teilsysteme
(U)DMA/(U)CPC (Tabelle 7) kann es im Messbetrieb zu Unstimmigkeiten im Uberlappbereich
kommen, die beispielsweise durch zeitliche Schwankungen von Volumenstromen verursacht
werden kdnnen. Deshalb wird der Uberlappbereich fiir zwei diskrete Kanale (20,4 und 23,2
nm) nochmals gesondert betrachtet. Eine Anpassung beider GroéRenverteilungen im
Uberlappbereich kann aber nur erfolgen, wenn eins der beiden Systeme als die ,wahre”
GrolRe angesehen wird und das zweite Teilsystem angeglichen wird. Da dies ohne vorherige
Uberpriifung nicht vorhersagbar war, wurden beide Félle fiir den gesamten Messzeitraum
separat berechnet (Daten nicht gezeigt). Die jeweiligen integralen Partikelanzahlen wurden
anschlieBend mit einem zusatzlichen UCPC verglichen, der als Referenzgerat die
Gesamtanzahl der Partikel parallel zum TDMPS/APS misst. Die bessere Ubereinstimmung
zwischen den integralen Daten des TDMPS und des Referenz- UCPC wurde fiir die Anpassung
der DMA/CPC GroRenverteilung an die des UDMA/UCPC Systems beobachtet. Ein Grund fur
die geringere Langzeitstabilitat des DMA/CPC Systems kdnnte der verdnderte Volumenstrom
der Probe im CPC sein, der von 1 auf 0,5 | min™ herabgesetzt wurde, um in Verbindung mit
dem verwendeten DMA den entsprechenden Messbereich von 18-900 nm abzudecken.
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In Abbildung 20 ist die Zeitreihe der Mittelwerte und des gleitenden Tagesmittelwertes des
Quotienten UDMA/UCPC und DMA/CPC fiir die Partikelanzahl im Uberlappbereich bei 20
und 23 nm dargestellt. Der Quotient fur den gleitenden Tagesmittelwert (iber den gesamten
Zeitraum von zwei Jahren war 1,21+0,19 und variierte zwischen 0,95 und 1,59 (5% und 95%
Perzentil). Der gleitende Quotient wurde benutzt, um die Daten des DMA/CPC Systems zu
korrigieren, so dass eine durchgehende GroRenverteilung von 3-900 nm erzeugt wurde.
AnschlieBend wurde die GroRenverteilung nach dem Schema von Stratmann und
Wiedensohler [127] invertiert, was die Korrektur fir mehrfach geladene Teilchen
beinhaltete. Zusatzlich sind noch die Korrekturen fiir die Detektionseffizienz des UCPC und
die Transferfunktion des UDMA nach Birmili et al. [128] ber(icksichtigt worden.
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Anpassung der Grofienverteilung von TDMPS und APS

Die Anpassung der GroRenverteilung fir das TMPS und das APS wird durch den Umstand
erschwert, dass beide Systeme die Partikelanzahl fiir unterschiedliche Partikeldurchmesser
messen. Das TDMPS klassifiziert die Partikel nach ihrem Mobilitatsdurchmesser d,, und das
APS nach dem aerodynamischen Durchmesser d,. Um beide GrofRenverteilungen aneinander
anzupassen ist nach Gleichung 4-24 die Annahme der Partikeldichte notwendig.
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In Abbildung 21 ist der Effekt verschiedener Partikeldichten auf die Anpassung von TDMPS
und APS dargestellt. Wird fiir den Uberlappbereich von 800-900 nm ein Mittelwert von p =
1,7 g cm™ angenommen und der aerodynamische Durchmesser des APS in einen
Mobilitdtsdurchmesser umgerechnet, so erhilt man eine sehr gute Ubereinstimmung in den
GroRenverteilungen, so dass dieser Wert zur Umrechnung aller APS Daten benutzt wurde.

5.2.3 VALIDIERUNG DER MESSVERFAHREN
Partikelgréfsenspektrometer

Im November 2006 wurden Parallelmessungen lber einen Zeitraum von 9 Tagen mit einem
differentiellen MobilitatsgroRenspektrometer (DMPS) des World Calibration Centre for
Aerosol Physics (WCCAP, http://gaw.tropos.de/WCCPAP/index.html) des Leibniz Institutes
fir Troposphdrenforschung e.V. (IfT) aus Leipzig durchgefiihrt [126]. Das verwendete
DMPSwccap wurde vor und nach den Vergleichsmessungen in Augsburg mittels weiterer
identischer Messgerate in Leipzig verglichen und wird am WCCAP regelmaBig fir
Vergleichsmessungen eingesetzt.

In Abbildung 22 sind die gemittelten GroBenverteilungen der Vergleichsmessungen mit
Fehlerbalken (+10%) dargestellt. Die maximale Abweichung der Rohkonzentrationen betrug
10% innerhalb des GroRenbereichs 20-800 nm, was im Rahmen des Erwarteten und
Erlaubten von +10% lag [126]. In einem zweiten Experiment wurden monodisperse Partikel
mit einem Mobilitatsdurchmesser von 400 nm mit dem DMPSwccap Separiert und mittels
DMPS gemessen. Die Messung ergab einen Durchmesser von 393,8 nm, was einer
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prozentualen Abweichung von 1,5% entspricht und somit unterhalb des fiir den DMA
angegebenen Fehlers von bis zu 10% lag [126].
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Gesamtpartikelanzahl und PartikelgréfSenverteilung

Um die aus den GroRenverteilungen berechneten integralen Anzahlkonzentrationen zu
validieren, wurden Vergleiche mit unabhangigen Messungen der Partikelanzahl mittels UCPC
durchgefiihrt [126]. In Abbildung 23 ist das entsprechende Streudiagramm auf Stundenbasis
fir den Zeitraum 2005-2006 dargestellt. Das Streudiagramm zeigt gute Ubereinstimmung,
was durch das BestimmtheitsmaR R®> = 0,79 und die lineare Regressionsgleichung
ausgedriickt wird:

NCZ’5 =0,78- NC0,003—3,0 —-403 (5-2)

Die Regressionsgleichung zeigt aber auch, dass die Uber die GroéRenverteilungen
berechneten Partikelanzahlen quantitativ um etwa 20% geringer sind. Diese beobachteten
Differenzen sind jedoch mit den aus der Literatur bekannten Werten vergleichbar.

90000

= 75000
S
7 60000
o
<
£ 45000
s
o
=4
% 30000
o
2
ABBILDUNG 23: STREUDIAGRAMM VON 15000
NCy,003-3,0 (UCPC, DIREKTMESSUNG) UND
NC, s (GROSSENVERTEILUNG). 0

0 15000 30000 45000 60000 75000 90000
NCo,003-3,0 (UCPC) [cm3]

Beispielsweise berichtet Schlatter [129] Abweichungen von bis zu 20% fir Dieselpartikel bei
einem Ringversuch mit 11 GréRenspektrometern. Burtscher [130] veroffentlicht Fehler in
der Anzahlkonzentration von DMA’s von etwa 20%, Andersson und Wedekind [131] zeigen
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Abweichungen zwischen einem GroéRBenspektrometer und einem CPC von 19% und Seifert et
al. [132] zeigen typische Abweichungen von 10%. In allen Fallen werden die Verluste der
GrolBenspektrometer auf ungenaue Volumenstréome bzw. auf Partikelverluste innerhalb der
DMA’s zuruckgefihrt. Die bei dem Augsburger TDMPS/APS System beobachteten
Abweichungen liegen somit innerhalb der in der Literatur bekannten Fehler der
verwendeten DMA’s und CPC’s und auch innerhalb der Unsicherheiten der Inversionsroutine
der DMA-Daten, welche zur Korrektur mehrfach geladener Teilchen angewendet wird [132].
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Bei dem Augsburger TDMPS/APS System wird ein PMyq Probenahmekopf (Vorabscheider)
benutzt, der dem Messsystem vorgeschaltet ist. Die Daten der GroRenverteilung sind fir
Verluste ab der Probenahme (isokinetischer Flussverteiler (IFV)) jedes Teilsystems korrigiert,
aber nicht fir Partikelverluste innerhalb der Probenahmezuleitung (PMyo Kopf bis IFV),
welche zum Minderbefund zusatzlich beitragen. Um die Partikelverluste abschatzen zu
konnen, sind die Diffusionsverluste fiir eine entsprechende Rohrleitung nach Hinds [133] und
Birmili et al. [134] berechnet worden. Die groRenabhadngigen Durchdringungsraten der
Partikel sind fiir ein Rohr mit einem Innendurchmesser von 4 cm, einer Lange von 1,5 m und
einem Volumenstrom von 16,67 | min™ berechnet worden (Abbildung 24). Die durch die
Probenahmezuleitung zu erwartenden relevanten Diffusionsverluste (>2%) sind auf Partikel
mit Mobilitatsdurchmesser <10 nm beschrankt. Diese Fraktion macht etwa 8% der
Gesamtpartikelanzahl aus und tragt somit zusatzlich zu den Unterschieden der mittels
TDMS/APS gegenlber UCPC gemessenen Konzentration bei. Die abgeschatzten
Diffusionsverluste spielen bei den Momenten Lange, Oberflache und Masse von PM;, PM; 5
und PMyo eine untergeordnete Rolle und kdnnen somit fiir diese Momente vernachlassigt
werden.

Partikelldnge und Partikelgréf8enverteilung

Um die mit dem EAD gemessene Partikellange zu validieren, wurde ein Vergleich mit der
integralen Partikellange aus der GroRenverteilung vorgenommen [126]. In Abbildung 25 ist
das Streudiagramm auf Stundenbasis fir die Jahre 2005-2006 mit eingezeichneter
Regressionsgeraden dargestellt. Das Bestimmtheitsmal R? = 0,85 ist hoch und zeigt, dass
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beide Messungen nahezu identische Messwerte ergeben, was auch durch die lineare
Regressionsgleichung ausgedriickt wird:

LC¢ o s (TDMPS)=1,04-LC,,, , (EAD)—0,03 (5-3)
6
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Aktive Partikeloberfldche und Partikelgréf8enverteilung

In Abbildung 26 ist das Streudiagramm fiir die aktive Oberfldche SCo:.1 fur den Zeitraum
2005-2006 auf Stundenbasis fiir integrale Berechnungen und direkte Messungen dargestellt.
Das BestimmtheitsmaR R”> = 0,83 zeigt eine hohe Korrelation und die aus der
GroRenverteilung berechnete Oberflache weicht um etwa 30% von der gemessenen aktiven
Oberflache ab, was durch die vereinfachte Annahme des Exponenten x (siehe auch
Kapitel 4.3, Formel 4-25) oder der Annahme, dass die Partikel kugelformig sind, zu erklaren
ist.
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Partikelmasse

Um die mit dem TEOM/FDMS gemessene Partikelmasse zu validieren, wurden taglich Staube
auf Filtermedien gesammelt (25.11.-21.12.05) und gravimetrisch die Masse bestimmt.
In Abbildung 27 sind die gravimetrisch bestimmten Partikelmassen gegeniber den
Messwerten des TEOM/FDMS dargestellt.
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Die Masse von PM;s (MC,s, gravimetrisch bestimmt) zeigt im Vergleich zu MCys
(TEOM/FDMS, korrigiert fir flichtige Massebestandteile) eine Differenz von 22%. Um zu
prufen, welche Parameter flr die beobachteten MC, s Differenzen ursachlich sein kénnten,
wurden die Spearman Korrelationskoeffizienten r flir relevante chemische und
meteorologische Parameter gegeniiber der Differenz aus direkten Messungen mittels
TEOM/FDMS und gravimetrisch bestimmter Masse berechnet (Tabelle 8). Hohe
Korrelationskoeffizienten wurden erwartungsgemal fur die Nitratkonzentration (r = 0,90)
und den fliichtigen Massebestandteil (r = 0,87) beobachtet.

TABELLE 8: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN FUR DIE DIFFERENZ DER MASSE VON PM,s AUS
PARALLELMESSUNGEN MITTELS TEOM/FDMS UND GRAVIMETRISCHEN BESTIMMUNGEN.

Nitrat Sulfat RuR Temp Feuchte MCZ,S (NFL) MCZ,S (FL)

Massendifferenz MC,s  0,90* 0,74* 0,61* -0,11 0,38 0,80* 0,87*

* statistisch signifikant (p < 0,001), N = 26

In Abbildung 28 ist die Zeitreihe der Nitratkonzentration, von MC, s ey und der beobachteten
Differenz dargestellt. Die Massendifferenz korreliert nicht nur sehr hoch mit den
Nitratkonzentrationen und der fliichtigen Partikelmasse, auch die quantitativen Mengen
zeigen Ubereinstimmungen. Die gemittelte Massendifferenz fiir MC, 5 betrégt 3,6 ug m~ und
kann fast ausschlieBlich auf die fliichtigen Bestandteile von MC;5 (3,4 pg m) zuriickgefihrt
werden. Die gemessene Nitratkonzentration (4,8 ug m™) scheint aber nur zum Teil vom Filter
abzudampfen. Wirde man annehmen, das alle mit dem TEOM/FDMS System gemessenen
fllichtigen Bestandteile dem Nitratanteil zuzuschreiben sind, so ist eine Differenz von 1,4 ug
m> (30%) zur tatsichlich gemessenen Nitratkonzentration zu beobachten, was einer
Abdampfungsrate von ~70% entspricht. In Abhadngigkeit der Temperatur (T) werden in der
Literatur fur den verwendeten Quarzfaserfiltertyp folgende Abdampfungsraten fir
Ammoniumnitrat berichtet [135], [136], [137]:

e T<O0°C: Abdampfungsrate 0%
e 0°C<T<20°C: Abdampfungsrate steigt
e T>25°C: Abdampfungsrate 100%.
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Da die Filter bei Temperaturen von 22+2°C (klimatisierter Messcontainer) beprobt und
gelagert worden sind, entspricht die beobachtete Abdampfungsrate von etwa 70% den
Ergebnissen aus der Literatur. Beispielweise berichtet Hering et al. [138], dass die flichtigen
Massebestandteile, die mittels FDMS gemessen wurden, fir flinf unterschiedliche
Messkampagnen im Mittel zu etwa 67% den in der Umwelt vorhandenen Nitraten
zugeordnet werden konnten, was mit den beobachteten 70% in dieser Untersuchung sehr
gut Ubereinstimmt. Der Minderbefund der gravimetrischen Methode (~22%) ist somit
ausschlieBlich durch Masseverluste von Nitrat auf dem Filter wahrend der Beprobung und
Lagerung zurickzufiihren. Wird nur der nicht flichtige Masseanteil mit der gravimetrischen
Methode verglichen, so zeigen beide Verfahren mit R®* = 0,98 sehr gute
Ubereinstimmung [139]:

MC, , (TEOM/FDMS )=1,03 - MC, , (Gravimetri e)— 0,26 (5-4)

Partikelmasse und PartikelgréfSenverteilung

Der Vergleich der mittels TEOM/FDMS gemessenen und aus den GroRenverteilungen
berechneten Masse ist in Abbildung 29 auf Stundenbasis dargestellt (Zeitraum 2005-2006).
Die berechneten Massen fiir PM, s und PMy, zeigen sehr gute Ubereinstimmungen mit den
gemessenen Werten (R2 >=0,86). Fir MC,5 ist die Abweichung <1% und fir MCyg <5%.
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Nitrate und Sulfate

Um die Methoden zur Messung der Nitrate (APNM) und Sulfate (APSM) zu validieren,
wurden Stdaube (PM,s) mittels Sammlerkartuschen, die mit speziellen Denudern (an der
Innenwand chemisch praparierte Adsorptionsrohrchen) ausgestattet waren, auf Filtern fir
24 Stunden gesammelt. Die Denuder dienen zur getrennten Probenahme von Gasen und
Partikeln, indem die entsprechenden Gase an der Beschichtung adsorbiert werden, wahrend
Partikel den Denuder ungehindert passieren und am Ende auf dem Filter abgeschieden
werden. AnschlieBend wurden die Stdaube von den Filtern extrahiert und mittels
lonenchromatographie (IC) analysiert. Diese Methode wurde von Wittig et al. [140]
ausfuhrlich beschrieben. In Abbildung 30 sind die verfligbaren Daten fir die Nitrat- und
Sulfatwerte als Streudiagramm fiir den Zeitraum 15.11.-23.12.2005 dargestellt. Beide
Verfahren zeigen gute Ubereinstimmung mit den ionenchromatographisch bestimmten
Konzentrationen. Die linearen Regressionsgleichungen fiir den Sulfat- und Nitratvergleich
lauten [139]:

Sulfat ., =1,09-Sulfat . +0,31 (5-5)
Nitrat ,,\,,=0,84-Nitrat . +0,55 (5-6)

In Tabelle 9 sind die Regressionsgleichungen vergleichend mit zwei anderen Studien aus den
USA dargestellt. Alle Vergleiche zeigen hohe Korrelationskoeffizienten und fiir den Standort
Augsburg wurden Abweichungen von ~10% fiir Sulfat und ~-15% fir Nitrat festgestellt.
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TABELLE 9: VERGLEICHE VON IONENCHROMATOGRAPHISCHEN MESSUNGEN AUF FILTERN UND AUTOMATISCHEN
MESSUNGEN MITTELS APSM UND APNM.

Anstieg  Offset BestimmtheitsmaR R Quelle
1,09 0,31 0,93 diese Arbeit, (Pitz et al. [139])
Sulfat 0,71 0,42 0,83 Wittig et al. [140]
0,82 1,15 0,84 Rattigan et al. [103]
0,84 0,55 0,78 diese Arbeit, (Pitz et al. [139])
Nitrat 0,83 0,20 0,84 Wittig et al. [140]
0,59 0,28 0,88 Rattigan et al. [103]
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Ruf

Wiéhrend dem Zeitraum 24.02.-08.04.2005 stand ein automatisches Messgerat (Ambient
Carbon Particulate Monitor (ACPM) Modell 5400, Thermo Inc.,, USA) fir
Vergleichsmessungen zur Verfiigung. Dieses Gerat misst thermisch den elementaren
Kohlenstoff (EC) bei 750°C. Die Daten des ACPM wurden mit den Daten des Aethalometers
auf Tagesbasis verglichen (Abbildung 31).
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Die lineare Regressionsgleichung:
Ru=1,10-EC+0,75 (5-7)

und das hohe BestimmtheitsmaR R®> = 0,88 zeigen, dass beide Verfahren sehr gut
Ubereinstimmen und mit bekannten Werten aus der Literatur vergleichbar sind. So berichtet
beispielsweise Venkatachari et al. [141] flur die lineare Regressionsgleichung zwischen
beiden Verfahren einen Anstieg zwischen 0,86 und 1,23 (r >0,75).

In einer zweiten Untersuchung wurden die Messungen mit dem Aethalometer mit dem
Schwarzungsgrad von taglich beprobten Filtern (27.07.-11.08.05) verglichen, die mittels
Reflektometer (Modell EEL43, Diffusion Systems Limited, England) nach 1509835
Protokoll [142] bestimmt wurden. Der Absorptionskoeffizient a und die RulRkonzentration
dienen als Leitparameter fiir Verbrennungsprozesse, insbesondere fiir Dieselabgase und
sollten hoch korreliert sein [111]. Fir den Vergleich wurde ein sehr hohes Bestimmtheitsmal}
von R®* = 0,98 beobachtet, welches mit Werten aus der Literatur (r = 0,94) [111]
Ubereinstimmt.

Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

Um die automatischen Messungen mit dem photoelektrischen Aerosolsensor (PAS) Modell
2000 zu validieren, wurden im Dezember 2004 insgesamt 22 Filterproben auf Tagesbasis
gesammelt, extrahiert und mit dem Verfahren Hochleistungsfliissigkeitschromatographie
(HPLC) getrennt und anschlieBend mittels Diodenarray-Detektor (DAD) detektiert.
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Die Bestimmung der Verbindungen mittels DAD wurde bei folgenden Wellenldngen
durchgefihrt:

e 254 nm: Benzo(b)fluoranthen und Indeno(1,2,3-c,d)pyren
e 270 nm: Benz(a)anthracen, Chrysen und Benzo(a)pyren
e 300 nm: Benzo(k)fluoranthen, Dibenz(a,h)anthracen und Benzo(g,h,i)perylen

Fur die genannten Verbindungen wurde anschlieBend der Summenparameter berechnet und
mit den Werten des PAS verglichen (Abbildung 32). Die lineare Regressionsgleichung ergab
ein BestimmtheitsmaR von R? = 0,82 furr die genannten Leitverbindungen:

PAK[ngm~](HPLC, DAD) =0,12 - PAK [fA] (PAS) + 3,18 (5-8)
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5.2.4 ZUSAMMENFASSUNG

Die Validierungen der eingesetzten Messverfahren mittels Filterproben oder der Vergleich
mit unabhidngigen Messmethoden zeigten sehr gute Ubereinstimmungen und verdeutlichen
die Korrektheit der angewendeten MaRBnahmen zur Qualitatssicherung.

TABELLE 10: ERGEBNISSE DER VALIDIERUNGSMESSUNGEN.

Messgerat Vergleichsmethode Abweichung

a) Rohkonzentration pro Messkanal: <10%
b) GroRenklassifizierung bei 400 nm: 1,5%
Lineare Regression

DMPS (DMA/CPC)  DMPS (DMA/CPC)*

Parameter _ _ . 2

Anstieg Offset Bestimmtheitsmal} R
TDMPS/APS UCPC NCys 0,78 -403 0,79
TDMPS/APS EAD LCo,01-1 1,04 -0,03 0,85
TDMPS/APS DCPS SCo,01-1 (aktiv) 1,29 -4,86 0,83
TEOM/FDMS TDMPS/APS MCys 1,01 -0,84 0,86
TEOM/FDMS TDMPS/APS MCyg 1,05 -0,43 0,89
TEOM/FDMS Filterprobe MCy,5 (nr) 1,03 -0,26 0,98
APSM Filterprobe Sulfat 1,09 0,31 0,93
APNM Filterprobe Nitrat 0,84 0,55 0,78
Aethalometer ACPM RuR 1,10 0,75 0,88
PAS Filterprobe PAK 0,12 3,18 0,82

* qualitatsgesichertes DMPS des World Calibration Centre for Aerosol Physics
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In Tabelle 10 sind die Ergebnisse der Validierungen und Messmethodenvergleiche
zusammenfassend dargestellt. Aufgrund der guten bis sehr guten Korrelationen (R? >0,78)
und vernachldssigbarer Unterschiede (Anstieg ~1) zwischen den eingesetzten
Messmethoden wird auf Korrekturfaktoren verzichtet. Das Messsignal des automatischen
Gerdtes PAS wird unter Verwendung der Gleichung 5-8 in eine entsprechende
Massenkonzentration umgerechnet.

Basierend auf den Ergebnissen der Qualitatssicherung und der Validierungen fiir das
GroRenspektrometer kdnnen folgende Minimalkriterien fir qualitative hochwertige
Langzeitmessungen aufgestellt werden [126]:

e Die Anweisungen bzw. Hinweise des Herstellers bezliglich Wartung und Kalibration sind
unbedingt einzuhalten und samtliche Vorgange in diesem Zusammenhang zu
dokumentieren.

e Der Nullpunkt der Gerate sollte mindestens einmal monatlich mit einem vorgeschalteten
Filter Uberprift werden. Dabei ist darauf zu achten, dass der optische Indikator fiir das
Messsignal aus ist und dass die Nachkommastellen eines am Display dargestellten Signals
auf Null stehen.

e Als Referenzgerat fur ein GroBenspektrometer sollte mindestens ein zusatzlicher CPC zur
Verfligung stehen.

o Uberlappbereiche in der GroRenverteilung sind genau zu priifen, da sich Probleme am
System hier am ehesten erkennen lassen.

e Die aus der GroRenverteilung berechneten integralen Grofen sollten maximale
Abweichungen von 30% zu entsprechenden unabhangig gemessenen GroRen aufweisen.

Werden die beschriebenen Kriterien nicht erfillt, dann sind folgende Hauptursachen zu
vermuten [126]:

e Der Filter fir den Nullpunktabgleich ist defekt und muss ausgetauscht werden.

e Inden Leitungen oder im Gerat liegt eine Undichtigkeit vor, die behoben werden muss.

e Die Leitungen sind verschmutzt und missen gereinigt werden.

e Die Volumenstrome oder die Hochspannung am (U)DMA entsprechen nicht den
Sollwerten und miissen neu eingestellt werden.

Sollten alle beschrieben MaBnahmen nicht zum Erfolg fiihren, sollte das entsprechende
Gerat beim Hersteller gewartet und kalibriert werden und die zugehorigen Daten fiir den
Zeitraum, ab dem das Problem beobachtet worden ist, geldscht werden.

5.3 VERFUGBARKEIT DER DATEN

In Tabelle 11 sind die Verfiigbarkeiten der Daten auf Stundenbasis dargestellt, die als sehr
hoch einzustufen sind. Die meisten Ausfallzeiten sind durch Wartungen und Kalibrationen
bedingt. Aber auch aufwendige anfangliche Reparaturen wahrend der Garantiezeit haben
die Ausfallzeiten einiger Messgerate deutlich beeinflusst (insbesondere DCPS, Aethalometer
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und PAS). Die geringe Verfligbarkeit des APSM ist durch die Stilllegung zum 01.09.2006 zu
erklaren, da der Hersteller die Produktion eingestellt hat und keine Reparatur mehr méglich
war. Bei kontinuierlichen Messungen und optimalen Bedingungen ist mit den verwendeten
Messgeraten mit betriebsbedingten Ausfallzeiten von weniger als 10% zu rechnen. Die
Gerate erfillen somit die Anforderungen an automatische Immissionsmesseinrichtungen bei
der Eignungspriifung von Messverfahren fiir gas- und partikelférmige Luftverunreinigungen,
in der eine Verfligbarkeit von mindestens 90% gefordert wird [143].

TABELLE 11: DATENVERFUGBARKEIT FUR DIE JAHRE 2005-2006.

MessgroRe Messgerat Verflgbarkeit
Partikelanzahl UCPC 88%
PartikelgroBenverteilung TDMPS (UDMA/UCPC, DMA/CPC) 92%
APS 89%
Partikellange EAD 98%
Aktive Partikeloberflache DCPS 75%
Partikelmasse PM, s TEOM/FDMS 97%
Partikelmasse PMyg TEOM/FDMS 93%
Sulfat APSM 77%
Nitrat APNM 93%
Ruf Aethalometer 78%
PAK PAS 80%
Meteorologie Ultraschallanemometer, Pt 100, Kapazitiver 100%

Sensor, Piezokristall, Siliziumphotodiode

5.4 MITTLERE GRORENVERTEILUNG

In Abbildung 33 sind die mittleren GroRRenverteilungen auf Stundenbasis fiir die Anzahl und
Masse der Partikel (mit und ohne Thermodenuder) fiir die Jahre 2005-2006 dargestellt. Die
GroRenverteilungen ohne TD (3 nm - 10 um) umfassen 67 GrofRenklassen und die nicht
flichtigen GroRenverteilungen (3-800 nm) umfassen 46 GroRenklassen. An dieser Stelle sei
noch einmal darauf hingewiesen, dass die Daten mit TD in dieser Arbeit erst ab 10 nm
verwendet wurden.

Fir die unkonditionierte GroRenverteilung (Messung ohne TD) liegt das Maximum der
Anzahl bei etwa 40 nm, was dem Aitkenmodus entspricht. Bei der Messung mit dem TD ist
ein Maximum bei etwa 10 nm und ein weiteres bei etwa 70 nm zu beobachten, was dem
Nukleations- und Aitkenmodus entspricht. Bei der GroRRenverteilung der Masse (Messung
ohne TD) liegt eine bimodale Verteilung vor, mit dem Hauptmaximum im
Akkumulationsmode bei etwa 200-300 nm und einem weniger stark ausgepragtem
Maximum im Grobmodus bei etwa 2 um. Fir die Messungen mit TD zeigt sich ein Maximum
fir die Masse der Partikel bei etwa 150 nm.
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5.5 BASISDESKRIPTIONEN

Im Anhang 1 sind die deskriptiven Statistiken fir die Anzahl, die Lénge und die Oberflache
der Partikel, im Anhang 2 fiir Partikelvolumen und Partikelmasse und im Anhang 3 fiir Nitrat,
Sulfat, PAK, RuR sowie fiur die Massenanteile von Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat und
RuB in PM,s fur den Zeitraum 2005-2006 auf Stundebasis dargestellt. Falle mit fehlenden
Werten wurden listenweise aus allen Analysen ausgeschlossen. In Abbildung 34 sind die
Ergebnisse zusammenfassend dargestellt.

UFP dominieren die Gesamtanzahl zu etwa 83%. NC;, NC;,5s und NC; unterscheiden sich nur
unwesentlich voneinander. Bei den Messungen ohne TD sind fiir die Fraktion 10-100 nm im
Mittel ~3% und fir die Fraktion 0,1-1 um im Mittel ~47% mehr Partikel gegeniiber den
Messungen mit TD zu beobachten.

Die Mittelwerte fiir LC;, LC;5 und LCyg sind ebenfalls fast identisch, wobei die ultrafeine
Fraktion 51% von LC; ausmacht. Die Messungen mit TD ergeben ~20% weniger fiir LCo,01-0,1
und ~54% weniger fur LCoi.; gegenliber den Messungen ohne TD. Die mit dem EAD
gemessene Partikellange LCpo;1 unterscheidet sich nur unwesentlich (~¥1%) von der
berechneten Linge.

Die integralen Oberflachen der Messung mit TD sind um etwa % fir SCp1.01 und um etwa
das 2%-fache fur SCpi.1 geringer. Die aktive Partikeloberfliche bis 1 pm und die
Kugeloberflache bis 100 nm sind im Vergleich zur Kugeloberflache SC; etwa um das 5-fache
geringer.

Am Gesamtvolumen VCy hat VC;5 einen Anteil von 88% und VC; von 80%. Die ultrafeine
Fraktion tragt nur 5% zu VCy bei. Die Volumenverluste, die die Partikel durch die Erhitzung
auf 300°C erfahren, sind bei VCo 10,1 auf etwa 30% und bei VCq;.; auf etwa 65% zu beziffern.

Die aus den GrolRenverteilungen berechneten Partikelmassen sind direkt proportional zu den
Partikelvolumina, wobei der Proportionalitatsfaktor die mittlere angenommene Dichte von
1.5 g cm? ist. Das heiRt, die beschriebenen prozentualen Abweichungen fir VC sind mit
denen fir MC vergleichbar. Die berechnete Masse MC; s (MCyo) weicht im Vergleich zur
direkt gemessenen Masse um etwa 5% und fir MCyg um weniger als 1% ab. Der Anteil von
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MC;,,s an MCyq betragt fir die direkten Messungen 95% und fiir die berechneten Daten 88%.
Der fliichtige Massenanteil betragt fur die direkten Messungen fiir MC; 5 ~18% und fiir MCyg
~15%.

Oberflache

Masse

' DCPS, > TEOM/FDMS
3nm 10 nm 100 nm 1um 2,5 um 10 um

ABBILDUNG 34: PROZENTUALE ZUSAMMENSETZUNG DER PARTIKELGROSSENVERTEILUNG.

Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat und Rul8 beschreiben etwa 48% der gesamten Masse
von PM,s. Die Variationen der chemischen Zusammensetzung von MC,s sind sehr
ausgepragt. Die Massenbestandteile variieren zwischen 4% und 41% fir Ammoniumnitrat,
zwischen 3% und 33% fur Ammoniumsulfat und zwischen 6% und 23% fir Rull (angegeben
sind jeweils die 5% und 95% Perzentile).
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5.6 ZEITREIHEN

In Abbildung 35 sind die Zeitreihen der Tagesmittelwerte ausgewahlter Parameter fiir den
Zeitraum 2005-2006 dargestellt.
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ABBILDUNG 35: ZEITREIHEN DER TAGESMITTELWERTE AUSGEWAHLTER PARAMETER.

Die MessgrolRen weisen, dhnlich wie gasformige Schadstoffe, einen Jahresgang auf. Mit
erhohten Belastungen ist insbesondere in den kalten Monaten zu rechnen, wobei starke
Schwankungen von Tag zu Tag in der Anzahl und Masse der Partikel als auch in der
chemischen Zusammensetzung der Partikel zu beobachten sind.

5.7 KORRELATIONS- UND VARIATIONSANALYSEN

5.7.1 JAHRESZEITLICHE ABHANGIGKEIT

Die Spearman Korrelationskoeffizienten auf Stundenbasis getrennt fir Sommer und Winter
fiir die Jahre 2005-2006 sind im Anhang 4 fiir die chemischen Parameter, im Anhang 5 fir die
physikalischen Parameter und im Anhang 6 kombiniert dargestellt.

Fir Nitrate, Sulfate und RuR sind untereinander im Winter deutlich hdhere positive
Koeffizienten (r >0,64) zu beobachten als im Sommer (r <0,44), was fir die PAK nicht zutrifft.
Rufl und die auf der Oberfliche der Partikel angelagerten PAK zeigen die hochsten
Korrelationen (r >0,71).

Die Korrelationen der Anzahl und Masse zeigen einen eindeutigen Trend, alle Fraktionen
zeigen im Winter hohere positive Spearman Korrelationskoeffizienten im Vergleich zum
Sommer. Die ultrafeinste Fraktion NCpgo3z-001 und MCys () zeigen nur schwache
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Korrelationen zu anderen Parametern. Wahrend NC; s nur schwach mit MC,s korreliert (r =
0,43 im Sommer und r = 0,57 im Winter, Daten nicht gezeigt), korrelieren Anzahl und Masse
gleicher Fraktionen deutlich héher miteinander (r meist gréoRer als 0,8). Die nicht flichtige
Masse von PM; s korreliert besser mit den Fraktionen des Akkumulationsmodes (0,1-1 pum)
und der groberen Fraktion (1-2,5 um) als mit ultrafeinen Partikeln. LCq01-1 und SCq01-1 zeigen
etwas starkere Korrelationen zu den Messungen ohne TD.

Die Kombination von physikalischen und chemischen Parametern zeigt, dass die einzelnen
chemischen Parameter mit verschiedenen GroéRenklassen unterschiedlich stark korreliert
sind. Alle chemischen Parameter sind im Winter deutlich héher mit den physikalischen
Parametern korreliert. Nitrate und Sulfate zeigen die stdrksten Korrelationen zum
Akkumulationsmode und der groben Fraktion und sind weniger mit UFP assoziiert. Ruf} und
PAK sind dariber hinaus mit UFP korreliert, zeigen starkere Assoziationen zu den Messungen
mit TD als zu den Messungen ohne TD und korrelieren ebenfalls mit LCq 01-1 und SCo 01-1.

Um die Unterschiede zwischen Sommer und Winter zu quantifizieren, wurden die
Mittelwerte fiir die entsprechenden Parameter getrennt fiir Sommer und Winter auf
Stundenbasis berechnet. Im Anhang 10 a sind die Mittelwerte vergleichend fiir Sommer und
Winter auf Stundenbasis dargestellt. Die Mittelwerte des jeweiligen Parameters wurden
einem U-Test flr unabhangige Stichproben unterzogen (Daten nicht gezeigt). Alle im Anhang
10 a gezeigten Mittelwerte unterscheiden sich statistisch signifikant voneinander (aulRer
MCi.25). In Abbildung 36 sind die mittleren normierten prozentualen Zusatzbeitrage der
Stundenmittelwerte im Winter gegeniiber dem Sommer fiir die Jahre 2005-2006 dargestellt.
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Die Zusatzbelastungen fiir NC und MC zeigen, dass im Winter deutlich mehr Partikel
vorhanden sind. Im Winter ist mit Zusatzbeitrdgen der ultrafeinsten Fraktion (3-10 nm) von
fast 90% (~500 cm™) und fiir UFP (ab 10 nm, mit und ohne TD) von etwa 30-50% (~2500-
3700 cm™) zu rechnen. Im Winter wurde der geringste prozentuale MC- Zusatzbeitrag (26%
bzw. 0,4 ug m™) fir den groben Feinstaubmode (1-2,5 um) und der héchste (124% bzw. 2,5
g m?>) fur die flichtige Masse von PM,s beobachtet. Die hdchsten absoluten MC-
Zusatzbeitrage im Winter sind fir MCp 11 (~11 pg m'3) und fir die nicht fliichtige Masse von
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PM,s (~8 pg m?3) zu beobachten. Entgegen der Erwartung, sind im Winter hoéhere
Konzentrationen an Nitraten und Sulfaten im Vergleich zum Sommer beobachtet worden,
was durch die erhéhten Emissionen von Vorlaufersubstanzen erklart werden kénnte. Somit
ist mit Zusatzbeitragen von 138% (127%) fir Nitrat (Sulfat) im Winter gegeniiber dem
Sommer zu rechnen. Dies entspricht fir Nitrat (Sulfat) ~3 pg m™ (~2 pg m?). Fir RuR (PAK)
sind Zusatzbeitrige von ~1 pg m> (~2 ng m>) beobachtet worden.

5.7.2 ABHANGIGKEIT VOM WOCHENTAG

Die Spearman Korrelationskoeffizienten getrennt fir Werktage und Wochenende auf
Stundenbasis fir die Jahre 2005-2006 sind im Anhang 7 fiir die chemischen Parameter,
im Anhang 8 fiir die physikalischen Parameter und im Anhang 9 kombiniert dargestellt.

Die Korrelationskoeffizienten der chemischen Parameter zeigen keinen eindeutigen Trend.
Nitrate, Sulfate, Rul’ und PAK zeigen nur geringe Unterschiede an Werktagen im Vergleich
zum Wochenende. Die physikalischen Parameter hingegen zeigen an Werktagen hohere
Korrelationen als am Wochenende. Die Korrelationen zwischen chemischen und
physikalischen Parametern zeigen flr Nitrate und Sulfate keinen eindeutigen Trend. Beide
Parameter sind an Werktagen und am Wochenende dhnlich mit den physikalischen
Parametern korreliert, zeigen aber stdrkere Assoziationen zu NC und MC im
Akkumulationsmode und zur Masse von PM;s. RuR und PAK sind starker mit UFP und den
Partikeln des Akkumulationsmodes korreliert als Nitrate und Sulfate. Die Messungen mit TD
sind an Werktagen und am Wochenende dhnlich stark mit RuR und PAK assoziiert. RuB ist
zusatzlich noch stark mit der Lange und der aktiven Oberflache der Partikel korreliert.

Um die Zusatzbeitrage der Konzentrationen quantitativ bewerten zu kénnen, sind die
Mittelwerte fiir Werktage und Wochenende getrennt auf Stundenbasis fiir die Jahre 2005-
2006 berechnet worden (Anhang 10 b). Die Mittelwerte wurden zuvor mittels U-Test fir
unabhangige Stichproben auf signifikante Unterschiede getestet (Daten nicht gezeigt). Bis
auf MCy.,5 sind alle im Anhang 10 b gezeigten Mittelwerte statistisch signifikant voneinander
verschieden.

In Abbildung 37 sind die mittleren normierten prozentualen Zusatzbeitrdge der
Stundenmittelwerte an Werktagen gegenliber dem Wochenende fiir die Jahre 2005-2006
dargestellt. Insgesamt ist zu beobachten, dass die Zusatzbeitrage an Werktagen im Vergleich
zum Winter (Kapitel 5.7.1 Jahreszeitliche Abhangigkeit) geringer ausfallen. Die Anzahl der
ultrafeinsten Fraktion 3-10 nm ist an Werktagen um 58% (~300 cm™) héher als am
Wochenende. Die absoluten NC- Zusatzbeitrage der ultrafeinen Fraktion (ab 10 nm, mit und
ohne TD) hingegen zeigen mit ~2500-3500 cm™ &hnliche Absolutwerte wie im
vorangegangenen Kapitel. Die MC- Zusatzbeitrige sind mit 3,2 ug m™ und 1,5 pg m> fir
MCo 11 und die nicht fliichtige Masse von PM,s deutlich geringer an Werktagen als im
Winter. Auch die Zusatzbeitrage der chemischen Parameter Nitrat, Sulfat und Ruf8 fallen mit
weniger als 0,6 pg m™ (6-31%) entsprechend geringer aus. Fir die PAK Konzentration ist eine
Zusatzbelastung an Werktagen von 29% (1,5 ng m™) zu beobachten.
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Um die prozentualen Abweichungen (Beitrdge) fir jeden Wochentag genauer untersuchen
zu kénnen, wurden die mittleren prozentualen Abweichungen jedes Wochentages vom
Wochenmittelwert berechnet und grafisch in Balkendiagrammen dargestellt (Abbildung 38).
Alle Parameter zeigen ausgepragte Wochengange, es sind deutlich hohere Konzentrationen
an Werktagen im Vergleich zum Wochenende zu erkennen, wobei am Montag meist noch
geringere Werte gegeniliber dem Wochenmittelwert zu verzeichnen sind (im Mittel -4%). Am
Sonntag sind mit Abstand die geringsten (Mittelwert -20%) und am Donnerstag die hochsten
(Mittelwert 14%) Werte beobachtet worden. Die Anzahl der UFP, der ultrafeinsten Fraktion
(3-10 nm) und der PAK zeigen im Gegensatz zu allen anderen Parametern an allen
Werktagen erhéhte Werte gegentiber dem Wochenende. NCoo3-0,01 Zeigt beispielsweise am
Montag eine Zunahme um 19% und am Sonntag eine Verminderung um -29% gegenuber
dem Wochenmittelwert. NCo 101 zeigt am Montag eine Zunahme von 6% und am Sonntag
eine Abnahme von -33%. Die PAK zeigen ebenfalls ausgepragte Variationen. Am Donnerstag
sind die Konzentrationen der PAK um 22% erhoht und am Sonntag um -19% geringer
gegeniber dem Wochenmittelwert. Der starkste Abfall bei den chemischen Parametern ist
fir Rul® mit -30% am Sonntag zu beobachten.
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ABBILDUNG 38: MITTLERE PROZENTUALE ABWEICHUNGEN VOM WOCHENMITTELWERT.

5.7.3 INTERAKTION CHEMISCHER UND PHYSIKALISCHER PARAMETER

Um die Interaktionen der chemischen Zusammensetzung und der physikalischen
Eigenschaften der Partikel fir den Gesamtzeitraum genauer untersuchen zu kénnen, wurden
zwei Kategorien (Kategorie 1: <=10% Perzentil und Kategorie 2: >=90% Perzentil) fur jeden
chemischen Parameter ausgewahlt. Die entsprechenden Bereiche sind in der Tabelle 12
dargestellt.
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TABELLE 12: KATEGORISIERUNG CHEMISCHER PARAMETER.

Kategorie Nitrat [ug m?] Sulfat [ug m™] RuB [pg m™] PAK [ng m™]
1 <=0,5 <=0,4 <=0,9 <=3,6
2 >=6,9 >=4,7 >=4,1 >=10,2

Fir die jeweilige Kategorie wurden die Stundenmittelwerte der entsprechenden
physikalischen Parameter berechnet und anschlieBend die Quotienten der physikalischen
Parameter fir hoch belastet (Kategorie 2) und wenig belastet (Kategorie 1) berechnet
(Abbildung 39). Fir alle Parameter konnte erwartungsgemalR beobachtet werden dass der
Quotient >1 ist und das sich die Mittelwerte der physikalischen Parameter statistisch
signifikant voneinander unterschieden (U-Test, Daten nicht gezeigt). Die grofRten Quotienten
(~15) wurden fir die nicht fliichtige Masse und Anzahl der Partikel im Akkumulationsmode in
Abhangigkeit der RuBkonzentration beobachtet und der kleinste Quotient (<2) wurde fir die
flichtige Masse von PM, s in Abhangigkeit der PAK- Konzentration beobachtet. Es zeigen sich
also sehr starke Unterschiede fiir die jeweiligen Quotienten und es erscheint sinnvoll,
Gruppen von Quotienten zusammenzufassen. Mit dieser Rangliste kdnnen dann
physikalische Hauptparameter ermittelt werden, die als Leitparameter flr die chemische
Zusammensetzung dienen kdnnen.
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Bei der Rangliste wurden folgende Punkte in Abhangigkeit der Quotienten vergeben:

e vier Punkte: Quotient >10
e drei Punkte: Quotient 8-10
e zwei Punkte: Quotient 6-7
e ein Punkt: Quotient 4-5
e kein Punkt: Quotient <=3

AnschlieBend wurden die Parameter, deren Quotienten drei oder vier Punkte in der
Rangliste erreichten, als physikalische Leitparameter fir den entsprechenden chemischen
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Parameter festgelegt (Tabelle 13, rot markiert). An dieser Stelle sei angemerkt, dass der
Einfachheit halber nur ganzzahlige Werte fiir die Quotienten genutzt wurden, was im
Einzelfall zum Einschluss eines grenzwertigen Quotienten in den nachst héheren Rang zur
Folge hat.

Erhohte Nitrat- und Sulfatwerte sind demnach insbesondere durch eine zunehmende Masse
des Akkumulationsmodes zu erwarten, wobei flir Sulfate die nicht fliichtigen Massenanteile
keine Rolle spielen. Erhohte RuBwerte sind stark mit zunehmender Anzahl und Masse im
Akkumulationsmode sowohl fiir Messungen mit und ohne TD assoziiert. Zusatzlich zeigen
sich bei erhohten RuBwerten auch erhéhte Massen der ultrafeinen nicht fllichtigen
Partikelfraktion MCg1-0,1 (rp) und der nicht fliichtigen Masse von PM;;s. AuBerdem sind fur
hohe RulRkonzentrationen auch deutliche Zunahmen der Partikellinge und der aktiven
Oberflache zu beobachten. Die Zunahme der Masse des nicht fliichtigen Akkumulations-
mode kann als Leitparameter fiir erh6hte PAK- Konzentrationen angesehen werden.

TABELLE 13: RANGLISTE DER INTERAKTIONEN ZWISCHEN PHYSIKALISCHEN UND CHEMISCHEN PARAMETERN.

Nitrat Sulfat RuR PAK
NCo,003-0,01 ° . ° .
NCo,01-0,1 ° °
NCo,01-0,1 (TD) oo
NCop 1-1 ° ° YY)
NCo,1-1 (Tp) o0 (X ) (XYY eoo
NCi.25 (1) o0 oo
MC0’01.0’1 ® (X J ®
M Co’01.o’1 (TD) L] ® (XX J (X}
MCo,1-1 eoo (XY} (XYY °
MCo,1-1 (tD) (YY) o0 XXX YY)
MC1.2’5 [ ] (] [ ]
MC2’5(F|_) 2 (X J (X}
MC2’5(NF|_) 2 (X J ® (XX J
LCO’01_1 2 [ ] (XX ] (
SC0,01_1 3 [ ] (XX ] (

Y TEOM/FDMS, ? EAD, * DCPS

5.7.4 METEOROLOGISCHE ABHANGIGKEIT

In diesem Kapitel soll untersucht werden, welche Auswirkungen die meteorologischen
Parameter Temperatur (T), absoluter Wassergehalt (AWG), Globalstrahlung (GS),
Windrichtung (WR) und Windgeschwindigkeit (WG) auf die chemischen und physikalischen
Eigenschaften der Partikel haben, da diese Parameter das Umweltaerosol direkt oder
indirekt beeinflussen konnen. Beispielsweise hat die Umgebungstemperatur einen
indirekten Einfluss auf die partikularen anthropogenen Emissionen (Heizverhalten). Das
Umweltaerosol kann aber auch direkt durch Kondensations- und Verdampfungsprozesse,
durch Inversionswetterlagen, durch Ferntransporte und durch Mischprozesse beeinflusst
werden. Die Analysen werden kategorisiert vorgenommen, das heiSt, der Einfluss der
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Windrichtung wird durch eine Windrichtungssektorenanalyse vorgenommen und die
Einflisse der Parameter T, RF, GS und WG werden mittels folgenden Kategorien untersucht:

e Kategorie 1: <= 10% Perzentil
e Kategorie 2: 40-60% Perzentil (Median +10%)
o Kategorie 3: >= 90% Perzentil

In Tabelle 14 sind die Kategorien und die zugehorigen Grenzen fir die jeweiligen
meteorologischen Parameter dargestellt.

TABELLE 14: KATEGORISIERUNG METEOROLOGISCHER PARAMETER.

Kategorie T[°C] AWG [g m?) WG [m s GS [W m?]
1 <=-2,2 <=3,5 <=0,4 <=0,1
2 >=7,1 & <=12,4 >=6,2 & <=8,3 >=0,8 & <=1,1 >=1,0 & <=33,7
3 >=20,8 >=12,3 >=1,9 >=360,9

Fiir die einzelnen Kategorien des jeweiligen meteorologischen Parameters wurden die
entsprechenden Mittelwerte der partikularen Parameter berechnet und miteinander
verglichen (Anhang 11). Der Einfluss der Temperatur auf die physikalischen und chemischen
Parameter ist sehr deutlich ausgepragt. Wie auch schon in Kapitel 5.7.1 (Jahreszeitliche
Abhangigkeit) beobachtet, zeigen alle Parameter an besonders kalten Tagen (Kategorie 1: <=
-2,2°C) deutlich hohere Konzentrationen als an sehr warmen Tagen (Kategorie 2: >=20,8°C)
oder an Tagen die etwa dem Medianwert (Kategorie 3: 7,1 - 12,4°C) entsprechen, wobei die
Differenzen zwischen den Kategorien 2 und 3 nicht sehr deutlich ausfallen. Der absolute
Wassergehalt der Luft zeigt ebenfalls einen deutlichen Einfluss auf die partikuldren
Parameter. Insbesondere an Tagen mit sehr geringen Wassergehalten der Luft (AWG-
Kategorie 1) ist zu beobachten, dass die partikuldren Konzentrationen deutlich hoher sind als
an Tagen mit mittlerem oder hohem Wassergehalt in der Luft. Die Windgeschwindigkeit
zeigt ebenso einen deutlichen Einfluss. Insbesondere in Kategorie 1 (<=0,4 m s') zeigen sich
deutlich erhohte Konzentrationen im Vergleich zu den moderaten (0,8-1,1 m s 1) und hohen
(>=1,9 m s*) Windgeschwindigkeiten, wobei dies nicht fir die ultrafeinste Fraktion (3-10 nm)
gilt. Alle partikuldren Parameter zeigen fiir geringe Sonneneinstrahlung deutlich erhoéhte
Konzentrationen. Es sei an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass die genannten Parameter
auch untereinander korreliert sind, so dass Interaktionen zwischen den Parametern nicht
ausgeschlossen werden kdénnen.

Um den Einfluss der Windrichtung zu untersuchen, wurden 36 Windrichtungssektoren fir
die Winddaten des Messcontainers und des LfU fiir den Zeitraum 2005-2006 gebildet:

e Sektor1: 0-10°
e Sektor 2: 10,1-20° bis
e Sektor 36: 350,1-360°
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Die Windrichtungsverteilungen wurden anschlieend mit der Satellitenabbildung (Quelle:
Google Inc., Kalifornien, USA) verglichen, um potentielle partikuldre Einfliisse in der ndheren
Umgebung der Messstation zu identifizieren und miteinander zu vergleichen (Abbildung 40).
An der Messstation sind die zwei fur Augsburg typischen Hauptwindrichtungen (Sidwest
und Nordost) zu beobachten, wobei der Wind an mehr als 60% der Zeit aus der
sidwestlichen Richtung kommt (fliir Messcontainerdaten). Die Windrichtungsverteilung und
das Satellitenbild verdeutlichen, dass eine Untersuchung des Einflusses der Windrichtung auf
die partikularen Parameter insbesondere durch die Einteilung der Windrichtung in drei
Kategorien vorteilhaft erscheint:

e Kategorie 1: Windrichtungssektoren 3-6 (StralReneinfluss aus Nordost (N-O))
e Kategorie 2: Windrichtungssektoren 32-36 (StraBeneinfluss aus Nordwest (N-W))
e Kategorie 3: Windrichtungssektoren 21-24 (Hintergrundbelastung aus Stidwest).

Im Anhang 12 sind die entsprechenden Mittelwerte und Quotienten der partikuldren
Parameter fiir die drei windrichtungsabhangigen Kategorien dargestellt. Es sind fir alle
Parameter erwartungsgemall erhohte Werte fir die Kategorien 1 und 2 (StraRenseite) im
Vergleich zum definierten Hintergrund zu beobachten. Die Stralle im Nordosten hat einen
geringfligig hoheren Einfluss auf die Messwerte, als die Strafle im Nordwesten. Insgesamt ist
jedoch festzustellen, dass die Messstation nicht primdr durch eine bestimmte
Emissionsquelle, wie beispielsweise dem StralRenverkehr beeinflusst wird, da die
Mittelwerte (insbesondere UFP) eher fiir urbanen Hintergrund als fiir verkehrsbedingte
Einflisse typisch sind [144], [145], [146], [147] und die quantitativen Mengen der
Differenzen zwischen den einzelnen Windkategorien ebenfalls nicht sehr ausgepragt sind.

ABBILDUNG 40:
SATELLITENBILD VOM
STANDORT DES
MESSCONTAINERS (QUELLE:
GOOGLE INC., USA) UND
VERTEILUNG DER
WINDRICHTUNG.

5.7.5 ZUSAMMENFASSUNG

Die Korrelationen der chemischen, der physikalischen und beider Parameter untereinander
zeigen fir den Winter erhohte Koeffizienten im Vergleich zum Sommer und ebenfalls
erhohte Koeffizienten an Werktagen im Vergleich zum Wochenende. Fir alle Perioden
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konnte beobachtet werden, dass Nitrate und Sulfate mit dem Akkumulationsmode assoziiert
sind. Rufl und PAK sind neben der Assoziation zum Akkumulationsmode auch mit UFP
korreliert, wobei etwas starkere Korrelationen jeweils fur die nicht fliichtige Fraktion
(Messung mit TD) zu beobachten ist. Rul} zeigt ebenfalls starke Korrelationen zu der nicht
flichtigen Masse von PM,s, der aktiven Partikeloberflaiche und zur Partikellange. Die
ultrafeinste Fraktion (3-10 nm) zeigt nur geringe Korrelationen zu anderen partikuldren
Charakteristika.

Durch eine Analyse in Abhangigkeit hoher und geringer Belastungen mit chemischen
Parametern (<=10% und >=90% Perzentil) konnten die beschriebenen Korrelationen fiir
Winter/Sommer und Werktag/Wochenende mittels definierter Ranglisten ebenfalls fir den
Gesamtzeitraum bestatigt werden.

Die Mittelwerte der physikalischen und chemischen MessgréRen der Partikel unterscheiden
sich fiir die untersuchten Perioden statistisch signifikant voneinander. Im Winter und an
Werktagen sind deutlich hohere Konzentrationen im Vergleich zum Sommer bzw. zum
Wochenende zu beobachten. Insbesondere die Zusatzbeitrage im Winter fir MCo 1.1 mit ~11
ng m> und fir die nicht flichtige Masse von PM,s mit ~8 ug m fallen sehr deutlich im
Vergleich zu den Zusatzbeitragen an Werktagen aus (MCq 1.1 ~3 ug m?, MCy5 (NFy) ~2 Mg m?).
Fir die Anzahl UFP (ab 10 nm, ohne und mit TD) wurden fir den Winter und die Werktage
etwa gleich groRe absolute Zusatzbeitrige von ~2500-3700 cm™ beobachtet. Wihrend im
Winter die Zusatzbeitrdge von Nitrat, Sulfat, RufS und PAK gegeniiber dem Sommer um bis zu
138% erhoht sind, zeigen diese Parameter an Werktagen gegeniiber dem Wochenende
deutlich geringere Zusatzbeitrage mit maximal 31%.

Durch den Vergleich der Abweichungen der mittleren Belastung an jedem Wochentag
gegeniber dem Wochenmittelwert konnte verifiziert werden, dass an Sonntagen die
geringsten Belastungen (Mittelwert -20%) und am Donnerstag die hochsten Belastungen
(Mittelwert 14%) zu beobachten sind. Die Anzahl der UFP, der ultrafeinsten Fraktion (3-10
nm) und der PAK zeigen im Gegensatz zu allen anderen Parametern an allen Werktagen
erhohte Werte gegeniber dem Wochenende. NCo 03-0,01 (NCo,01-0,1) Steigt beispielsweise am
Montag auf 19% (6%) und am Sonntag fallt die Konzentration um -29% (-33%) gegeniber
dem Wochenmittelwert ab. PAK und RuR zeigen im Wochengang ebenfalls ausgepragte
Variationen mit einem Anstieg am Donnerstag auf 22% bzw. 11% und einer Absenkung am
Sonntag um -19% bzw. -30%.

Die meteorologischen Parameter zeigen ebenfalls Einfliisse auf die Partikel, so konnten
erhohte partikuldre Konzentrationen fiir

e geringere Lufttemperaturen,

e geringere absolute Wassergehalte der Luft
e geringere Windgeschwindigkeiten und

e geringere Globalstrahlungen
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beobachtet werden, wobei Interaktionen zwischen den genannten Parametern nicht
auszuschlieBen sind, da die Parameter auch untereinander korrelieren.

Auch in Abhangigkeit der Windrichtung konnten Einflisse auf die partikularen Parameter
beobachtet werden. Insbesondere fiir Windrichtungen die lokalen Stralleneinfluss
reprasentieren (Nordost (20-60°) und Nordwest (310-360°)) wurden erhéhte Werte im
Vergleich zum lokalen Hintergrund (Sidwest (200-240°)) beobachtet. Die quantitativen
Differenzen fir die jeweiligen Windrichtungen sind jedoch typisch fir urbanen Hintergrund,
so dass eine primare Beeinflussung der Messstation durch partikulare Emissionsquellen, wie
beispielsweise dem Strallenverkehr, ausgeschlossen werden kann.

5.8 TAGESGANGVARIATIONEN

5.8.1 ABHANGIGKEIT VON DER JAHRESZEIT UND VOM WOCHENTAG

In diesem Kapitel werden die Tagesgdnge fir ausgewahlte partikulare Parameter in
Abhédngigkeit der Jahreszeit (Sommer/Winter) und in Abhangigkeit des Wochentages
(Werktag/Wochenende) untersucht. Diese Methode erlaubt die Quantifizierung von
Zusatzbelastungen der jeweiligen Parameter zu verschiedenen Tageszeiten. Hierzu werden
die jeweiligen MessgrofRen in Abhangigkeit des Untersuchungskriteriums (Sommer/Winter,
Werktag/Wochenende) Uber den gesamten Zeitraum fiir die entsprechende Stunde
gemittelt und anschlieRend die Differenzen aus Winter-Sommer (Zusatzbeitrag im
Winterzeitraum) und Werktage-Wochenende (Zusatzbeitrag an Werktagen) fiir jede Stunde
berechnet. In Abbildung 41 sind die Tagesgange der Zusatzbelastungen dargestellt.

Insgesamt ist zu beobachten, dass die Zusatzbeitrage im Winter und an Werktagen ein
einheitliches Gesamtbild ergeben. Wahrend der menschlichen Hauptaktivitatszeiten (5-21
Uhr) sind die Zusatzbelastungen deutlich erhéht gegeniiber den nachtlichen Stunden. An
Werktagen ist im Vergleich zum Wochenende nicht von unterschiedlichen meteorologischen
Bedingungen auszugehen, betrachtet man aber den Winter im Vergleich zum Sommer sind
deutliche Unterschiede insbesondere bei der Temperatur, der Windgeschwindigkeit und der
Globalstrahlung zu erwarten. Zusatzlich verringert sich aufgrund der geringeren
Warmestrahlung im Winter die Mischungsschichthohe. Im Winter werden somit die
bodennahen Emissionen in dieser Schicht angereichert, da es zu einem verminderten bzw.
keinem Austausch mit héheren Luftmassen und somit zu keiner Verdiinnung der Emissionen
kommt. Die morgendlichen Konzentrationsspitzen zwischen 5 und 10 Uhr sind bei allen
MessgroRen unabhdngig vom Untersuchungskriterium zu beobachten und die
nachmittaglichen Spitzenwerte zwischen 17 und 21 Uhr sind im Winter aufgrund der
niedrigeren MSH deutlicher ausgepragt als an Werktagen. Offensichtlich ist die
morgendliche und  nachmittdgliche  Hauptverkehrszeit die  Hauptquelle der
Zusatzbelastungen im Augsburger Umweltaerosol. Im Winter werden im Vergleich zum
Sommer zusatzliche Emissionen in die Atmosphéare abgegeben, die durch den vermehrten
Heizungsbrand bedingt sind. Dies macht sich insbesondere bei der Masse bemerkbar, welche
den ganzen Tag im Winter deutlich hohere Konzentrationen annimmt als im Sommer.

70



Ergebnisse

Wahrend im Sommer der nachmittdgliche Peak deutlich schwacher ausgepragt ist als der
mordendliche Peak, ist im Winter der am Nachmittag zu beobachtende Peak der Masse
deutlicher ausgepragt. Der nachmittagliche bzw. abendliche Peak der Masse im Winter kann
durch heizungsbedingte Emissionen beschrieben werden, da insbesondere in dieser
Tageszeit der Heizungsbrand zunimmt. Die PAK- Werte zeigen auch an Werktagen einen
deutlich ausgepragten Peak am Nachmittag, der etwa die Hélfte des morgendlichen Peaks
ausmacht.

Zusatzbelastung im Winter Zusatzbelastung an Werktagen
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ABBILDUNG 41: TAGESGANGE DER ZUSATZBELASTUNGEN IM WINTER UND AN WERKTAGEN.
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Die Unterschiede zwischen beiden Quellgruppen (Kfz- Verkehr und Heizungsbrand) werden
insbesondere bei der Betrachtung der Beitrage von Anzahl und Masse deutlich. Wahrend Kfz
bedingte Zusatzbelastungen im Wesentlichen durch UFP verursacht werden, so werden
heizungsbedingte Zusatzbelastungen durch Partikel des Akkumulationsmodes verursacht.
Far Werktage (Winter) konnten flr NCq 0101 zwischen 6 und 8 Uhr Zusatzbelastungen von bis
zu 10.000 cm™ (~7.000 cm™) beobachtet werden und fiir MCo 1.1 sind im Winter (Werktage)
zwischen 18 und 20 Uhr Zusatzbelastungen von ~16 ug m?> (4 ug m?) zu beobachten. Die
Massenzunahme am Nachmittag in der kalten Jahreszeit wird zu etwa einem Drittel durch
zusatzliche Beitrage der Nitrat- und RuBkonzentration (~3 bzw. ~2 pg m™) verursacht.

5.8.2 ZUSAMMENFASSUNG

Die Tagesgange der Zusatzbelastungen im Winter und an Werktagen (Differenz der
partikuldren Mittelwerte aus Winter-Sommer und Werktag-Wochenende) zeigen deutlich
erhohte Werte wahrend der Hauptaktivitatszeiten (5-21 Uhr). Belastungsspitzen sind
wahrend der morgendlichen (5-10 Uhr) und abendlichen (17-21 Uhr) Hauptverkehrszeit zu
beobachten. Wahrend die morgendlichen Belastungsspitzen an Werktagen gegeniiber dem
Wochenende insbesondere durch die Anzahl der UFP geprigt sind (bis zu 10.000 cm™), so
zeigen sich im Winter gegeniliber dem Sommer auch am Nachmittag stark ausgepragte
Belastungsspitzen, insbesondere fiir die Masse des Akkumulationsmodes mit ~16 pg m™. Der
nachmittagliche Peak im Winter wird zu etwa einem Drittel durch zusatzliche Beitrage der
Nitrat- und RuRkonzentration (~3 und ~2 ug m™) verursacht.

5.9 ANALYSE VON FEINSTAUBEPISODEN

5.9.1 LOKALE WINDRICHTUNGSABHANGIGKEIT

Die Analyse der lokalen Windrichtung in Abhdngigkeit von Feinstaubepisoden wird fiir vier
Kategorien (jeweils das 25% Perzentil) der Partikelmasse von PM,s durchgefiihrt, so dass
sich etwa die gleiche Anzahl an Messwerten in jeder Kategorie ergeben:

e Kategorie 1: <=9,7 ug m>, N=4264

o Kategorie 2: >9,7 & <=15,9 ug m'3, N=4227
e Kategorie 3:>15,9 & <=24,6 ug m'3, N=4191
e Kategorie 4: >24,6 pug m’3, N=4208

Zu Beginn wird Uberprift, ob bestimmte Windrichtungen dominant sind, die die Masse von
PM, s beglinstigen. Da die Windrichtung am Messcontainer durch die lokale Topografie
beeinflusst ist, werden die Windrichtungsdaten des LfU mit zur Auswertung herangezogen.
In Abbildung 42 sind die Windrichtungsverteilungen der Stundenhaufigkeiten fiir die
festgelegten Kategorien der Partikelmasse abgebildet.
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— Fachhochschule — Landesamt fiir Umwelt
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ABBILDUNG 42: WINDRICHTUNGSVERTEILUNGEN FUR WINDRICHTUNGSDATEN VOM MESSCONTAINER UND VOM LFU IN
ABHANGIGKEIT DER MC, s GESAMTBELASTUNG.

Die Kategorie 1 zeigt die starksten Assoziationen zu lokalen siidwestlichen Windrichtungen.
Mit zunehmender Partikelmasse (Kategorien 2-4) zeigen sich immer starkere Assoziationen
zu nordostlichen Windrichtungen. Die Verteilungshaufigkeiten zeigen ebenfalls, dass es nur
marginale Unterschiede zwischen den Windrichtungsdaten des Messcontainer und des LfU
gibt und dass die Hauptwindrichtungen gut abgebildet werden, so dass im Weiteren nur
noch die Windrichtungsdaten vom Messcontainer benutzt werden kdnnen.

In einem weiteren Schritt wird getestet, ob sich bei den entsprechenden Kategorien
Unterschiede in den flliichtigen und nicht fliichtigen Bestandteilen der Partikelmasse zeigen.
Hierfur sind die Mittelwerte flir MCys ;) und MCys (nvey auf Stundenbasis jeweils in
Abhédngigkeit der Gesamtbelastung (Kategorien 1-4) in den entsprechenden
Windrichtungssektoren berechnet worden (Abbildung 43). Ein ausgepragtes Muster ist
weder bei den flichtigen noch bei den nicht fliichtigen Bestandteilen der Masse von PMs
fiir geringe bis hohe Gesamtbelastungen zu erkennen.

MCy5 (NFu) MCys (k1)
— MCy5 29,7 — 8,7 < MCy <=15,9 — 15,9 < MGy <=24,6 — MCy >24,6
330 40 30 330 8 30
6
300 20 60 300 a 60
270 @ 90 270 90
240 120 240 120
210 150 210 150
180 180

ABBILDUNG 43: WINDRICHTUNGSVERTEILUNGEN DER NICHT FLUCHTIGEN UND FLUCHTIGEN MASSE VON PM,; IN
ABHANGIGKEIT DER MC, s GESAMTBELASTUNG.

Um sich ein genaueres Bild bei sehr hohen Belastungssituationen (Kategorie 4: MC;, 5 >24,6
ng m?) zu verschaffen wurden weitere physikalische und chemische Parameter in die
Betrachtungen einbezogen (Abbildung 44). Auf die Abbildungen der Verteilungen der
Windrichtungen fir die Lange, Oberflaiche und Masse der Partikel wird an dieser Stelle
verzichtet, da fur diese Parameter dhnliche Muster wie fiir die Anzahl beobachtet wurden.
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Die dargestellten Windrichtungsverteilungen zeigen keine stark ausgepragten Muster, so
dass eine Interpretation hinsichtlich lokaler Quellen in der naheren Umgebung der
Messstation nicht vorgenommen werden kann und es ratsam erscheint, die groRrdaumige
Wettersituation flr entsprechende Feinstaubepisoden zu betrachten.
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ABBILDUNG 44: WINDRICHTUNGSVERTEILUNGEN FUR HOHE GESAMTBELASTUNG (MC, 5 >24,6 pG Mm3).

5.9.2 LUFTMASSENANALYSE

Aussagen Uber die Herkunft der Luftmassen und somit eine grofRraumige Analyse kann durch
Trajektorien erfolgen, die die Bahnen der Luftmassen (rlickwarts und vorwarts) iber weite
Distanzen (mehrere tausend Kilometer) und tGber mehrere Tage beschreiben. Somit kénnen
Einflisse von weiter entfernten Quellen auf die lokale Belastung untersucht werden
(unabhangig von der lokal erfassten Windrichtung), indem die Trajektorien zu bekannten
Quellen auf dem Weg nach Augsburg in Verbindung gebracht werden. Auf eine
weiterflihrende Auswertung der Trajektorien hinsichtlich einer Clusteranalyse (multivariates
Analyseverfahren), welche Trajektorien in Gruppen (Cluster) mit dhnlichen Eigenschaften
einteilt, wird an dieser Stelle auf die Diplomarbeit von Heinke [148] verwiesen, in der in
Abhédngigkeit der Partikelanzahl Clustergruppen gebildet worden sind. Es zeigte sich fir
Augsburg, dass hohe Belastungen eher bei stabilen, kontinental gepragten Luftmassen
auftreten und geringere Belastungen bei instabilen Wetterlagen und maritimer oder
gemischter Herkunft der Luftmassen zu beobachten sind.
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In diesem Kapitel werden beispielhaft Trajektorien verglichen, die in Abhangigkeit der
Partikelmasse ausgewahlt wurden. Dies ist dadurch zu begriinden, dass die Partikelanzahl
durch UFP dominiert wird, hingegen die Masse eher durch Partikel des
Akkumulationsmodes, so dass nicht zwangsweise das gleiche Ergebnis fir NC und MC zu
erwarten ist. 150 -
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Da insbesondere die Herkunft der Luftmassen bei sehr hohen Belastungssituationen im
Vergleich zu geringen Belastungssituationen fiir diese Arbeit von Interesse sind, wurde die
Zeitreihe der Tagesmittelwerte von MC,5 zu Grunde gelegt, um eine besonders hohe
Belastungssituation zu identifizieren und diese im weiteren Vorgehen zu analysieren
(Abbildung 45). Hierbei wurde die hochste Belastung fiir die Jahre 2005-2006 vom 31.01.-
03.02.2006 mit 119,5 pg m™ (Stundenmittel) beobachtet, nur 5 Tage spater wurden vom 08.-
10.02.2006 im Stundenmittel 11,5 ug m> gemessen. Diese beiden Belastungssituationen
werden im Folgenden beispielhaft betrachtet, da sie durch die zeitliche Nahe und die stabile
Lage (Uber mehrere Tage) fir eine Trajektorienanalyse besonders geeignet sind.

In Abbildung 46 sind die Rickwartstrajektorien fiir die beobachteten hohen (a bis d) und
geringen (e bis g) Belastungssituationen dargestellt. Deutliche Unterschiede sind in den
Herkunftsgebieten zu erkennen, wahrend Luftmassen mit starker Belastung kontinentalen
Ursprungs sind und aus ostlichen bis norddstlichen Richtungen nach Augsburg stromen, sind
die wenig belasteten Luftmassen maritimen Ursprungs und kommen aus westlichen bis
nordwestlichen Richtungen. Da nicht von einer dramatischen Veranderung der Emissionen
vor Ort auszugehen ist, die die episodenhaft auftretende Belastung erklaren kénnte, sind
somit nicht die lokalen Quellen als Ursache anzusehen, sondern Luftmassen, in denen sich
Schadstoffe angereichert haben, die weit vom Ursprung der Emissionen lokal in Augsburg zu
hohen Belastungen fiihren.
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Die Trajektorien in der Abbildung 46 a) und b) flir hohe Belastungssituationen zeigen im
Gegensatz zu den Trajektorien in der Abbildung 46 c) und d) auch deutliche Unterschiede im
Hohenprofil. Wahrend die rein 6stlich gepragten Luftmassen (a und b) aus geringen Hohen
stammen und geringere Strecken zurlicklegt haben, sind bei den Luftmassen aus
nordostlichen Richtungen (c und d) langere Wegstrecken zu beobachten und zusatzlich noch
ein starker Hohenabfall etwa 3-4 Tage vor dem Eintreffen Gber Augsburg. Alle
Luftmassenpakete reichern auf dem Weg in geringer Hohe bodennahe Partikel und
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Vorlaufergase an, was zu erhohten Konzentrationen fuhrt. Zusatzlich erfahren die
nordostlichen Luftmassen (c und d) einen Hohenabfall, der zu einem verminderten
Luftvolumen und dadurch zu verminderter Durchmischung fihrt und letztlich erhdhte
Schadstoffkonzentrationen erwarten lasst. Die Trajektorie in der Abbildung 46 e), welche bei
geringer Belastung beobachtet wurde, zeigt im Gegensatz zu den Trajektorien in
der Abbildung 46 f) und g) auch deutliche Unterschiede im Hohenprofil, die
Schadstoffbelastung ist jedoch ebenso gering. Das zeigt, dass Luftmassen maritimen
Ursprungs weit weniger belastet sind, da sie die urspriingliche Pragung beibehalten und die
Aufenthaltsdauer Gber Land geringer ist [149].

Um die Unterschiede der Luftmassen wahrend der betrachteten Zeitrdume zu untersuchen,
wurden die Anzahlen und Massen verschiedener GroRenklassen und die chemische
Zusammensetzung der Partikel auf Stundenbasis fiir die entsprechenden Zeitrdume
gegenlbergestellt (Tabelle 15).

TABELLE 15: ANZAHL, MASSE UND CHEMISCHE ZUSAMMENSETZUNG DER PARTIKEL VON HOCH UND GERING
BELASTETEN LUFTMASSEN.

31.01.-03.02.2006 08.-10.02.2006
Ost bis Nordost, BS1 West bis Nordwest, BS2
MCyps = 119,5 pg m™ MCys = 11,5 ugm>
Mittelwert Anteil [%] Mittelwert Anteil [%]
Partikelanzahl [cm™]
NCo,003-0,01 7658 11,4 461 5,0
NCo,01-0,1 21563 32,2 3907 42,2
NCo,01.0,1 (TD) 23362 34,9 3706 40,1
NCo,1-1 8813 13,1 821 8,9
NCo,1-1 (TD) 5635 8,4 358 3,9
Partikelmasse [pg m™]
MCo 01-0.1 3,1 1,9 0,4 3,5
MCo,01-0,1 (TD) 2,5 1,5 0,3 3,1
MCo 11 114,9 69,7 6,9 66,7
MCo 1-1 (1D) 37,3 22,6 1,8 17,0
MCi.5 7,3 4,4 1,0 9,7
Chemische Zusammensetzung [pg m], PAK [ng m]
Ammoniumnitrat 22,4 19,1 3,3 29,2
Ammoniumsulfat 15,4 13,0 1,9 17,7
RuR 10,0 8,3 0,9 8,6
Rest* 117,2 59,6 4,3 44,5
PAK 15,7 4,2

* Differenz aus Gesamtmasse und Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat und Ruf

Es ergeben sich sowohl quantitative als auch prozentuale Unterschiede, die sehr
unterschiedlich ausfallen. So ist beispielsweise der prozentuale Anteil der Partikelanzahl in
der Fraktion <10 nm fiir den hoch belasteten Zeitraum (BS1, 11,4%) deutlich héher als im
weniger belasteten Zeitraum (BS2, 4%). Demgegeniiber ist der prozentuale Anteil der (nicht
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volatilen) NC- Fraktion 10-100 nm etwa (5%) 10% geringer fiir BS1 gegenliber BS2. Die
Partikelanzahl des Akkumulationsmodes wiederum ist flir BS1 groRer als fiir BS2. Betrachtet
man die Partikelmasse so sind fiir den hoch belasteten Zeitraum sogar geringere MC- Anteile
ultrafeiner und grober (>1 um) Partikel zu beobachten. Die Hauptmasse hingegen wird mit
etwa 67% (70%) in BS1 (BS2) durch Partikel des Akkumulationsmodes dominiert. Lediglich
bei der nicht flichtigen Partikelmasse des Akkumulationsmodes ist fiir BS1 eine Zunahme
um ~6% zu beobachten.

Betrachtet man die chemische Zusammensetzung, so ist dieser Effekt ebenfalls zu
beobachten. Die prozentualen Anteile fiir Nitrat und Sulfat in der wenig belasteten Periode
sind héher bzw. fir Rul® gleich geblieben und folglich ist der Anteil des nicht analysierten
Rests geringer. Auffallig an der stark belasteten Periode sind ebenfalls die deutlich erhdhten
Anteile von nicht bestimmten chemischen Parametern. Die erhdhten Anteile gréberer
Partikel (>1 um) in der weniger belasteten Periode konnte ein Indiz fiir aufgewirbelte
Partikel und Partikel aus Erosionsprozessen sein.

Da die Luftmassen bei sehr hohen Belastungen kontinental gepragt sind und die
Massenanteile von Nitraten und Sulfaten geringer sind, liegt die Vermutung nahe, dass diese
Luftmassen einen hohen Anteil von organischen Komponenten mit sich tragen. Diese
Vermutung wird durch die erhohten PAK- Werte gestiitzt, welche als Leitsubstanzen fir
Organika angesehen werden konnen. Uber 80% des organischen Kohlenstoffs (OC) werden
im Winter durch anthropogene Emissionen, wie Holz-, Diesel- und Benzinverbrennung in die
Atmosphare emittiert [14]. Somit kdonnten die erhéhten Belastungen durch vermehrte
Verbrennungsprozesse erklart werden, deren Emissionen sich in dem Luftmassenpaket, auf
dem Wege nach Augsburg angereichert haben.

5.9.3 MISCHUNGSSCHICHTHOHE

Eine wesentliche GroRe, die Austauschvorgdnge von bodennahen Emissionen beschreibt, ist
die Mischungsschichthohe (MSH, Hohenangabe der Grenzschicht {ber Grund). Das
bedeutet, dass flachenhaft oder lokal emittierte Schadstoffe bis zu dieser Hohe aufsteigen
kénnen. Ist die MSH nur gering Gber dem Boden, so reichern sich die Emissionen in dieser
Schicht an, da es zu einer verminderten Verdinnung kommt. In Abbildung 47 sind die
Haufigkeitsverteilungen der MSH (13 Uhr MEZ) getrennt fiir Sommer und Winter dargestellt.
Die saisonalen Unterschiede, insbesondere bedingt durch die verminderte Konvektion in den
Wintermonaten, sind deutlich zu erkennen. Im Winter ist die MSH im Mittel bei 509 m im
Gegensatz zum Sommer, wo sie mit 1369 m fast dreimal so hoch ist.

Wie in Abbildung 48 zu erkennen ist, sind im Winter an Tagen mit niedriger MSH die
hochsten Werte fiur die Partikelmasse gemessen worden. Man kann aber nicht zwangslaufig
davon ausgehen, dass eine geringe MSH zu hohen Konzentrationen fiihrt, da auch an einer
Vielzahl von Tagen geringe Konzentrationen mit geringen Mischungsschichth6hen gemessen
worden sind, was beispielsweise durch Niederschlage oder unterschiedliche
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Herkunftsgebiete der Luftmassen erklarbar ware. Deutlich wird aber, dass fiir grole MSH
aufgrund des groReren Verdiinnungseffektes mit geringeren Konzentrationen zu rechnen ist.

35%
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20%
15%
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Um sich ein genaueres Bild tiber den Zusammenhang zwischen MSH und hohen Belastungen
zu verschaffen, werden im Folgenden einzelne GroRRenbereiche der Partikelmasse und die
chemische Zusammensetzung in Abhdngigkeit definierter Bereiche der MSH (Intervalle von
250 m) naher betrachtet (Abbildung 49). So kann untersucht werden, wie sich die Staube
aufgrund von unterschiedlichen MSH zusammensetzen und ob Unterschiede im Winter im
Vergleich zum Sommer festzustellen sind.

Bei allen Untersuchungen konnte beobachtet werden, dass insbesondere bei
Mischungsschichthéhen unterhalb 500 m im Winter deutlich erhdéhte Belastungen zu
verzeichnen sind. Im Sommer existieren zwei schwach ausgepragte Konzentrationsmaxima
bei einer MSH von etwa 1.000 m und oberhalb von 2.500 m, wobei die Konzentrationen
deutlich geringer sind als im Winter. Wie im vorangegangenen Kapitel bereits erwahnt,
dominieren die Partikel des Akkumulationsmodes etwa 60-70% der Partikelmasse. Wahrend
im Winter und Sommer der Akkumulationsmode eine deutliche Abhangigkeit von der MSH
zeigt, so zeigen Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat, RuR und PAK keine ausgepragten
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Trends. Der nicht analysierte Rest steigt im Winter mit abnehmender MSH deutlich an und
zeigt im Sommer den entgegengesetzten Trend (mit zunehmender MSH steigt auch der
Anteil der nicht bestimmten chemischen Zusammensetzung).

Winter Sommer
- MCO,OI-O,] - MCO,O]-O,l(TD) MCO,l—l - MCO,]—] (TD) — MCl—Z,S
30 30
£ 20 T 20
2 E:
O 10 [S)
g g 10
0 Ll-ll..ll..ll..lll_l.-.l. 0 _Ill.L_Il_L_L_ll_ﬁ..-_ll_ll_L_ll_h
_ — Ammoniumnitrat — Ammoniumsulfat — RufS — Rest
o 20 ® 20
€ €
Z 15 215
g c
5 10 2 10
o o
€ 5 € 5
: MLk f° plaladelalalalalulal
S o ool M S o el il Bl Bl il 0l el el e e
X X
— PAK
10 10
= 8 7 8
€ €
£ £
b4 4 x 4
£ £
0 0
O O 0N O OO N L OSSOSO ) O 0 O O O NN OO OO
D A AP SN AP S 2P A AP A S S
O ® T T SS? P O v vy P
YV PSS F S PV LFF LSS S
NV R RN AD AV A A) NV R RN AD AV A A)
Mischungsschichthohe [m] Mischungsschichthéhe [m]

ABBILDUNG 49: MASSE UND CHEMISCHE ZUSAMMENSETZUNG VON PM,s IN ABHANGIGKEIT DER
MISCHUNGSSCHICHTHOHE.

5.9.4 ZUSAMMENFASSUNG

Die Analysen von vier konzentrationsbezogenen Belastungssituationen fir die Partikelmasse
von PM,s (<9,7, 9,7-15,9, 15,9-24,6 und >24,6 pg m'3) ergaben fir die lokal gemessene
Windrichtungsverteilung einen Trend hin zu hoheren Belastungen fiir norddstliche
Windrichtungen. Die Analysen der Windrichtungsverteilung fir zusatzliche physikalische und
chemische Parameter von PM,s flir besonders stark belastete Episoden (>24,6 g m?)
zeigten keine ausgepragten Trends, so dass keine dominante Windrichtung verifiziert
werden konnte, die in Zusammenhang mit hohen lokalen Belastungen steht.

Eine Analyse der Rickwartstrajektorien der Luftmassen bei einer extrem hohen
Belastungssituation 1 (BS1, MC;5s = 119,5 pg m?, 31.01.-03.02.06) im Vergleich zu einer sich
an BS1 anschliefenden sehr geringen Belastungssituation 2 (BS2, MCy5 = 11,5 pug m?, 08.-
10.02.06) zeigt deutliche Unterschiede. Kontinental gepragte Luftmassen aus 6stlichen bis
nordostlichen Richtungen sind bei BS1 beobachtet worden, wahrend bei BS2 maritim
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gepragte Luftmassen aus westlichen bis nordwestlichen Richtungen zu beobachten sind. Die
Luftmassenpakete fir BS1 zeigen nur fir die Anzahl ultrafeinster Partikel (<10 nm) und fur
die Anzahl und Masse der Partikel des Akkumulationsmodes eine prozentuale Erhéhung,
wahrend die Anzahl und Masse der ultrafeinen Partikel (>10 nm) und der groberen Fraktion
(1-2,5 um) fiar BS2 erhoht sind. Der prozentuale RuBanteil ist bei beiden
Belastungssituationen vergleichbar, auffillig bei BS1 sind die geringeren Anteile an
Ammoniumnitrat und Ammoniumsulfat, die mit einem erhdhten Anteil des nicht
analysierten Rests im Vergleich zu BS2 einhergehen, was vermuten ldsst, dass die
kontinental gepragten Luftmassen einen erhdohten Anteil von organischen Komponenten
wahrend des Wegs nach Augsburg angereichert haben.

Eine Analyse der MSH zeigt, dass im Winter fiir MSH <500 m die héchsten Belastungen mit
der Partikelmasse zu beobachten sind. Im Sommer sind deutlich geringere
Belastungsmaxima bei Mischungsschichthéhen von etwa 1000 m und oberhalb 2500 m zu
beobachten. Die Belastungen werden hauptsachlich durch Partikel des Akkumulationsmodes
verursacht. Wahrend Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat und Rull nur unmerklich mit
zunehmender MSH abnehmen, sind deutliche Abnahmen bei den PAK- Werten im Winter
mit zunehmender MSH zu beobachten. Mit zunehmender MSH im Sommer und
abnehmender MSH im Winter steigt der nicht analysierte Rest der chemischen
Zusammensetzung deutlich an.

5.10 ANGENOMMENE PARTIKELDICHTE

Die im Folgenden dargestellten Ergebnisse sind Ausziige aus der Veroffentlichung von Pitz et
al. [139].

Auswirkungen von Partikeln auf die menschliche Gesundheit kdnnen nicht allein nur durch
die in epidemiologischen Studien bereits nachgewiesenen Parameter Masse und Anzahl
beschrieben werden. Insbesondere die chemische Zusammensetzung (Toxizitdt) und die
Deposition im menschlichen Atemtrakt, welche hauptsachlich durch die GroRe der Partikel
(Durchmesser) und in geringerem MalRe durch die Dichte, die Form und die Hygroskopizitat
der Partikel beeinflusst werden, spielen eine entscheidende Rolle.

Die in der Umwelt vorkommenden Aerosole stellen ein sehr komplexes Gemisch dar, dessen
Eigenschaften nur schwierig beschrieben werden konnen. Aus diesem Grund sind fir
prospektive epidemiologische Forschungen neue Parameter erforderlich, die zuverlassig und
einfach zu messen sind. Die angenommene Partikeldichte p fiir PM, s (p25), welche aus dem
Quotienten der Masse und des integralen Volumens berechnet werden kann, kénnte solch
ein Parameter sein. p, 5 ist abhdngig von den Eigenschaften der Partikel (Materialdichte) und
der Form der Partikel und vereint somit zwei wichtige Aspekte, die fiir die Deposition im
Atemtrakt von Bedeutung sind.

Die Quelle der Partikel und die Bildung sekundérer Partikel spielen eine entscheidende Rolle
bei der Beeinflussung der angenommenen Partikeldichte, da sich die chemische
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Zusammensetzung und Form der jeweiligen Partikel voneinander unterscheiden.
Beispielsweise ergaben Untersuchungen an der Universitat von Kalifornien, dass ein GroRteil
der Masse in der Fraktion 150-300 nm aus sekunddaren Komponenten wie OC, Sulfaten und
Nitraten besteht und das der Bereich der beobachteten Partikeldichten zwischen 1,09 und
1,49 g cm’ lag und fiir einen definierten Mobilitdtsdurchmesser bis zu 40% variierte [12].
Frisch emittierte Dieselpartikel aus dem StraRenverkehr, welche durch hohe
Konzentrationen von EC bzw. Rull charakterisiert sind, haben aufgrund ihrer
Agglomeratstruktur Dichten deutlich unterhalb von 1 g cm™ [150], [151], [152], [153], die
Materialdichte von RuR hingegen ist etwa 2 g cm™ [154], welche durch die Verdichtung der
Agglomerate erreicht wird. Natirliche Partikel (Seesalz, mineralischer Staub) sind
normalerweise kompakt und haben Dichten deutlich (iber 1,8 g cm™ [109]. Die Dichte von
organischem Material ist 1,4 g cm™ [154], welche mit der Dichte von 1,37 [155] gut
Ubereinstimmt, die bei Aerosolen aus der Biomasseverbrennung gemessen worden sind. Die
Dichte von Ammoniumnitrat betrdgt 1,73 g cm™ und die von Ammoniumsulfat 1,77 g cm™.

Neben der Partikelzusammensetzung wird p,s aber auch durch die meteorologischen
Bedingungen und die atmosphadrischen Gegebenheiten beeinflusst, wobei viele Parameter
untereinander interagieren. Erhohte Globalstrahlung fihrt beispielsweise zu erhohten
Windgeschwindigkeiten, die wiederum zu einer besseren Durchmischung und letztlich zu
einer veranderten Zusammensetzung des Umweltaerosols fiihrt. Strukturelle und chemische
Veranderungen der Partikel konnen durch folgende Prozesse hervorgerufen werden:

e Kondensation, Verdampfung

e Deposition, Koagulation, Suspension

e Inversionswetterlagen, atmospharische Durchmischung
e Partikelbildung

In Abhdngigkeit der primdaren Quelle, der meteorologischen Bedingungen und der
atmosphadrischen Prozesse sind somit Variationen von p,s wahrend des Tages, von Tag zu
Tag und saisonal zu erwarten, die im Folgenden untersucht werden sollen.

In Augsburg betragt p,s wahrend der Jahre 2005-2006 im Mittel auf Stundenbasis
(Tagesbasis) 1,64+0,51 (1,65+0,43) g cm™ und es sind Schwankungen auf Stundenbasis
(Tagesbasis) von 0,90 (1,05) g cm™ bis 2,57 (2,36) g cm™ fir das 5% bzw. 95% Perzentil
festgestellt worden. Der stdrkste negative Korrelationskoeffizient auf Stundenbasis
(Tagesbasis) wurde mit r = -0,57 (-0,52) zwischen p;s und dem RuRanteil (RuB/MC;s)
beobachtet. Der starkste positive Korrelationskoeffizient wurde zwischen der fliichtigen
Masse von PM; s und p, s mit r = 0,40 beobachtet (fir Stunden- und Tagesbasis gleich).
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In Abbildung 50 ist die Zeitreihe der Tagesmittelwerte von p,s dargestellt. Die Mittelwerte
der Jahre 2005 (1,60 g cm™) und 2006 (1,70 g cm™) sind vergleichbar mit dem Mittelwert aus
beiden Jahren. Im ersten Halbjahr jeden Jahres waren die Werte fiir p,5 gegenliber dem
zweiten Halbjahr erh6ht. Fur Januar bis Mai 2005 und Februar bis Juni 2006 betrug p,s =
2,00 g cm™ und fir Juli bis Dezember 2005 und August bis Dezember 2006 betrug P25 =1,36
g cm™. Zu etwa 28% der gesamten Messzeit war P25 <1,36 g cm™ (Minimum: 0,52 g cm™)
und fiir etwa 23% der Gesamtzeit war p;5>2,00 g cm (Maximum: 2,76 g cm™).

5.10.1 EFFEKTE VON PARTIKELEIGENSCHAFTEN UND DER METEOROLOGIE

Mit einem multiplen Regressionsmodell werden die Zusammenhange zwischen p,;5 und den
gemessenen physikalischen, chemischen und meteorologischen Parametern untersucht
(Tabelle 16). Modell 1 beinhaltet alle potentiellen verfliigbaren Parameter, die durch
eindimensionale Korrelations- bzw. Regressionsanalysen ausgewdhlt wurden (Daten nicht
gezeigt). Die Windrichtung ist nicht in die Betrachtungen einbezogen worden, da kein
Zusammenhang zu py 5 beobachtet werden konnte. Dies untermauert wiederum die bereits
getroffenen Aussagen, dass der Standort fiir urbanen Hintergrund reprasentativ ist, da keine
starken punktuellen Quellen in der ndheren Umgebung festzustellen sind.

Das bereinigte Bestimmtheitsmald R? von Modell 1 ist 0,629. Nach Ausschluss aller nicht
signifikanten Parameter (p>0,01, Modell 2) konnte nur ein geringer Anstieg auf R* = 0,635
beobachtet werden. Insgesamt kénnen mit den verwendeten Parametern fast 64% der
taglichen Variationen von p,s beschrieben werden, wobei organische Materialien nicht
berlcksichtigt wurden. Der flichtige Massenanteil, die Globalstrahlung, NC,s und der
RufRanteil haben den grélten Einfluss und beschreiben zusammen etwa 58% der Variationen
von pys. Der Sulfatanteil und die Temperatur beschreiben zusammen etwa 6% der
Variationen von p;s.
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TABELLE 16: MULTIPLE REGRESSIONSMODELLE FUR P, 5 AUF TAGESBASIS.

Regressions- Standard-  Teilkorrelation Signifikanz-
Parameter .. 2 .
koeffizient fehler R niveau p

Modell 1 (N = 473, R* = 0,636, bereinigtes R* = 0,629)
MCys (r)/MCyp s 1,441 0,155 0,272 <0,001
NG5 -3,0E-05 2,2E-06 0,103 <0,001
Nitrate/MCys -0,371 0,233 0,002 0,112
Sulfate/MCy5 -1,687 0,209 0,044 <0,001
Ru/MCys -1,772 0,292 0,071 <0,001
Windgeschwindigkeit 0,003 0,034 0,000 0,920

Relative

Luftfeuchtigkeit -0,001 0,002 0,001 0,448
Temperatur -0,010 0,003 0,011 <0,001
Globalstrahlung 0,001 0,000 0,132 <0,001

Modell 2 (N = 485, R = 0,639, bereinigtes R> = 0,635)
MCy5 (r)/MCy s 1,365 0,146 0,277 <0,001
NC; s -2,0E-05 1,9E-06 0,103 <0,001
Sulfate/MCys -1,721 0,205 0,046 <0,001
Rul/MCys -1,915 0,268 0,071 <0,001
Temperatur -0,008 0,002 0,010 <0,001
Globalstrahlung 0,002 0,000 0,131 <0,001

Durch den flichtigen Massenanteil konnen etwa 28% der Variabilitat von p,s beschrieben
werden, was den groRten Anteil darstellt. MCys (r)/MCy5 gilt als Indikator fur den Anteil
leicht flichtiger Ammoniumnitrate und leicht fllichtigen organischen Materials [100] und ist
deshalb mit anthropogenen Emissionen aus Verbrennungsprozessen und sekundarer
Partikelbildung assoziiert. Die Globalstrahlung (GS), welche 13% der Variabilitdit von p,s
beschreibt, ist ein Indikator, der die komplexen Prozesse in der Atmosphare
(Windgeschwindigkeit, relative Feuchtigkeit) beschreibt und ist zudem mit sekundarer
Partikelbildung und Ferntransport (Nitrate, Sulfate) assoziiert, was zu Partikeldichten >1,7 g
cm’ fihrt. Der drittbeste Indikator fir die Variabilitat von P25 ist mit 10% die Partikelanzahl
NC,s, welche eng mit Verkehrsemissionen assoziiert ist. Beispielsweise konnte
nachgewiesen werden, dass an einer StraRenschlucht die Fraktion 20-30 nm an der
Gesamtanzahl (6-700 nm) etwa 50% flir Dieselemissionen und 86% fir Diesel- und
Benzinemissionen ausmacht [144]. Mit etwa 7% tragt der Rullanteil zur Variabilitdt von p; s
bei und ist damit der viertbeste Indikator, welcher insbesondere im urbanen Bereich mit
direkten Dieselemissionen aus dem Verkehr (<1 g cm™) assoziiert ist und somit den
negativen Regressionskoeffizienten erklart. Der Sulfatanteil beschreibt etwa 5% der
Variabilitdt von p,s und ist ein Indikator fir photochemische Prozesse, welche tagsiiber
stattfinden. Die Lufttemperatur beschreibt etwa 1% der Variabilitat von pys.
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5.10.2 TAGESGANGVARIATIONEN
Die Tagesgangvariation von p,s flir Werktage und Wochenende sind in Abbildung 51 a
dargestellt und fir Winter und Sommer entsprechend in Abbildung 51 b.

—Werktag —Wochenende —Winter —Sommer
21 2,1
" _ 3 : = 3
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ABBILDUNG 51: TAGESGANGE VON P,5 FUR A) WERKTAG UND WOCHENENDE UND B) WINTER UND SOMMER.
FEHLERINDIKATOR: 95% KONFIDENZINTERVALL.

Zwischen 6 und 11 Uhr ist ein starker Anstieg vom morgendlichen Minimum (6-7 Uhr) zum
mittaglichen Maximum zu beobachten, wobei die angenommene Partikeldichte nachmittags
zwischen 16 und 20 Uhr wieder absinkt und dann ein relativ konstantes Niveau in der Nacht
einnimmt. An Werktagen unterscheidet sich p,s am Morgen signifikant von den Werten am
Wochenende (Werte aullerhalb des 95% Konfidenzintervall), was im Mittel zu geringeren
Dichten an Werktagen (p,5 =1,62 g cm™) im Vergleich zum Wochenende (p,5 =1,69 g cm™)
fihrt. pys ist im Mittel im Winter (1,60 g cm™) geringer als im Sommer (1,68 g cm™), was
aufgrund durchgehend niedrigerer Werte wahrend des Tages zurickzufihren ist.

Der ausgepragte Tagesgang kann durch die Emissionen vom Verkehr und durch Prozesse in
der Atmosphare beschrieben werden. Da am Wochenende das Minimum am Morgen gegen
7 Uhr fehlt, ist daraus zu schlielRen, dass der Berufsverkehr an Werktagen die Ursache fiir die
geringen Dichten ist. Mit dem Sonnenaufgang steigt die Warme- und Globalstrahlung an und
es bildet sich eine konvektive Grenzschicht aus, die zu erhdéhten Temperaturen und
Windgeschwindigkeiten fuhrt. Durch die zunehmende Globalstrahlung werden vermehrt
sekundare Partikel gebildet (Nitrate, Sulfate, OC). Die sich mit der aufbauenden konvektiven
Grenzschicht ebenfalls erhohende Windgeschwindigkeit wirbelt Erosions- und Straflenstaub
auf und vermischt die am Grund vorhanden Verkehrsemissionen (geringe Dichte) mit
Luftmassen aus héheren Schichten, welche gealterte und eher kompakte Aerosole mit sich
tragen. Die erhohten Nitrat-, Sulfat- und Mineralanteile fihren letztlich zu erhéhten Dichten,
was sich in dem Plateau zwischen 12 und 16 Uhr zeigt. Am Abend, wenn die konvektive
Grenzschicht nachlasst, bildet sich eine flache Grenzschicht aus, die bodennahe Emissionen
nicht aufsteigen lasst, so dass Uber Nacht von etwa 20 bis 4 Uhr eine nahezu konstantes
Niveau an Emissionen und somit auch der angenommenen Dichte p,s zu beobachten ist.
Diese flache nachtliche Grenzschicht erklart auch die morgendlichen Minima, welche am
Wochenende fehlen, da sich die Emissionen in Bodenndhe am Morgen anreichern und somit
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zu geringeren Dichten fuhren. Das zu erwartende nachmittagliche Minimum von p,s zur
Hauptverkehrszeit ist aufgrund der konvektiven Grenzschicht (Durchmischung) nicht zu
beobachten.

Im Winter wird durch vermehrtes Heizen mehr organisches Material (~1,4 g cm™) als im
Sommer emittiert, so dass geringere Dichten wahrend des Tages zu beobachten sind.
Aullerdem ist im Winter die Grenzschicht deutlich niedriger als im Sommer, was zu einer
besseren Durchmischung im Sommer fiihrt und letztlich die hoheren Werte von py5 im
Sommer wahrend des Tages erklart.

5.10.3 VERGLEICHE MIT ANDEREN STUDIEN

Fir die Jahre 1999-2000 wurden dhnliche Untersuchungen zu p,s fir Erfurt (300 km
nordostlich von Augsburg) durchgefiihrt [109]. Im Gegensatz zu Augsburg liegt Erfurt nicht
auf einem relativ ebenen Gelande und wird von einem etwa 100 m hohen Bergriicken
umgeben (auller im Norden). In Augsburg tragen die hauptsachlich im Nordosten gelegenen
mittelgrofRen Emittenten nur wenig zur Umweltbelastung der Stadt bei, hingegen die
Geographie von Erfurt Inversionswetterlagen beglinstigt, was zu erhohten Belastungen fiihrt
und somit auch zu starker ausgepragten Einflissen von lokalen Quellen. Die aufgefiihrten
Grinde fihren somit zu unterschiedlichen taglichen und saisonallen Tagesgangen von p;s
flir Augsburg und Erfurt.

Die angenommene Partikeldichte p,s in Erfurt war im Mittel auf Tagesbasis 1,620,5 g cm’
(gravimetrisch bestimmte Masse) und variierte zwischen 1,0 und 2,5 g cm™ (5% und 95%
Perzentil). Auf Stundenbasis (TEOM-Messungen ohne FDMS, Massekorrektur mittels
gravimetrischem Vergleich) war p,s im Mittel 1,5+0,5 g cm™. Somit sind die angenommenen
Partikeldichten fiir Augsburg und Erfurt im Mittel vergleichbar, obwohl Vvielerlei
Unterschiede zwischen beiden Studien bestehen. Eine mittlere angenommene Partikeldichte
p2s von 1,6 g cm? st demzufolge als reprasentativ fiir PM,s im urbanen Hintergrund
anzusehen.

Die Ergebnisse aus Erfurt und Augsburg sind auch mit Studien, die in den USA durchgefiihrt
wurden, vergleichbar. So wurden Partikeldichten von 1,5+0,3 g cm’ fur den urbanen Bereich
im Nordosten der USA [156] und von 1,5610,12 g cm™ fir den Stidwesten von Texas [154]
beschrieben.
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5.10.4 ZUSAMMENFASSUNG

P25 zeigt ausgepragte tagliche Variationen, die von 1,05 bis 2,36 g cm variieren (5% und
95% Perzentil). Anndhernd 64% dieser Variationen konnten in einem multiplen
Regressionsmodell durch den flichtigen Masseanteil (28%), die Globalstrahlung (13%), die
Partikelanzahl (10%), den RuRanteil (7%), den Sulfatanteil (5%) und die Temperatur (1%)
beschrieben werden, wobei die organischen Bestandteile nicht bericksichtigt werden
konnten.

Es wurden ausgepragte Tagesgange fiir p, 5 an Werktagen und am Wochenende beobachtet,
als auch saisonalle Unterschiede. Das morgendliche Minimum (insbesondere an Werktagen),
welches am Wochenende nicht zu beobachten ist, wird auf frisch emittierte RulRpartikel aus
dem StraBenverkehr zuriickgefiihrt, da diese Partikel aufgrund ihrer Agglomeratstruktur
geringe Dichten aufweisen. Die mittaglichen Maxima werden auf erhdhte sekundare
Partikelbildung und zunehmende Durchmischung der Luftmassen zuriickgefiihrt. Die
geringeren Dichten Uber den Tag im Winter gegeniber dem Sommer sind auf vermehrten
Heizungsbrand zurickzufiihren, da in erheblichem MaRe organisches Material mit geringer
Dichte emittiert wird. Zusatzlich fuhrt die geringere Mischungsschichthohe im Winter im
Vergleich zum Sommer zur Anreicherung mit bodennahen Emissionen.

Die mittlere angenommene Partikeldichte p,5 =1,6 g cm™ fir den urbanen Hintergrund in
Augsburg ist mit Ergebnissen aus anderen Stadten vergleichbar.
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6. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

Zusammenfassung

Das Ziel der vorliegenden Arbeit war es, einen Beitrag zur Charakterisierung des urbanen
Augsburger Hintergrundaerosols fiir prospektive und retrospektive epidemiologische
Studien zu Gesundheitsauswirkungen von Partikeln zu leisten. Im Einzelnen wurden folgende
Schwerpunkte bearbeitet:

e Untersuchungen zur Standortwahl der Messstation hinsichtlich der Reprasentativitat fir
den stadtischen Hintergrund.

e Entwicklung, Anwendung und Validierung von QualitatssicherungsmaBnahmen fir die
eingesetzten Messverfahren.

e Detaillierte Auswertungen eines Datensatzes auf Stundenbasis fiir die Jahre 2005-2006.

Der Standort auf dem Geldnde der Fachhochschule Augsburg wurde durch intensive
Voruntersuchungen zu raumlichen und zeitlichen Variationen der Partikelanzahl [34], der
Partikelmasse und zur meteorologischen Situation im Stadtgebiet eruiert und ist als
reprasentativ fur den urbanen Hintergrund anzusehen und kennzeichnet somit die
Exposition des grofRten Anteils der Augsburger Bevolkerung.

Da es keine verbindlichen standardisierten QualitatssicherungsmaBnahmen fir die
eingesetzten Messverfahren gibt, wurden eigene Standardarbeitsanweisungen (SAA)
entwickelt, die durch einen externen Gutachter positiv bewertet wurden. Die SAA erbringt
jedoch nicht den Nachweis, dass die spezifischen Anforderungen und Funktionalititen an
das Messverfahren im praktischen Einsatz erfiillt werden. Deshalb wurden Validierungen mit
unabhangigen Methoden durchgefiihrt. Fir alle Verfahren konnte nachgewiesen werden,
dass die erhobenen Daten mit den Daten der Vergleichsmethode in Ublichen Grenzen und
mit in der Literatur bekannten Werten (berein stimmen und somit Korrekturen an den
Daten nicht notwendig sind. Die MaRBnahmen zur Qualitatssicherung, welche beim
TDMPS/APS System angewendet wurden, sind aufgrund der drei unabhangigen Teilsysteme
sehr komplex und in der Literatur bisher nicht beschrieben, deshalb wurden die Ergebnisse
in einer Fachzeitschrift veroffentlicht [126].

Die Auswertungen des Datensatzes lassen sich wie folgt zusammenfassen:

e Es konnten ausgepragte Jahresgdange (hochste Belastungen im Winter) und starke
Schwankungen von Tag zu Tag beobachtet werden.

e Die gemessenen Parameter waren im Winter und an Werktagen hdher untereinander
korreliert als im Sommer und am Wochenende.

e Es wurden im Winter bzw. an Werktagen statistisch signifikant hohere Messwerte als im
Sommer bzw. am Wochenende beobachtet.
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e Am Sonntag wurden die geringsten und am Donnerstag die hochsten Belastungen
gegeniber dem Wochenmittelwert beobachtet.

e UFP und PAK zeigten im Gegensatz zu allen anderen Parametern an allen Werktagen
erhohte Werte gegeniiber dem Wochenende.

e PAK und Rul} zeigten von allen chemischen Parametern die ausgepragtesten Variationen
gegeniber dem Wochenmittelwert.

e Erhohte Umweltbelastungen konnten fiir geringe Temperaturen, geringe absolute
Wassergehalte der Luft, geringe Windgeschwindigkeiten und geringe Globalstrahlungen
beobachtet werden.

e Im Tagesgang konnten Zusatzbelastungen an Werktagen insbesondere durch UFP am
Morgen und im Winter insbesondere durch Akkumulationspartikel am Nachmittag
beobachtet werden.

e Es konnte keine dominante lokale Windrichtung verifiziert werden, die zu hohen
Belastungen am Messstandort fiihrte.

e Fir die Masse von PM,; wurden fiir eine besonders stark belastete Episode kontinental
gepragte Luftmassen aus Ostlichen und norddéstlichen Richtungen und fiir eine gering
belastete Episode maritime Luftmassen aus westlichen bis nordwestlichen Richtungen
beobachtet.

e Mischungsschichthéhen unterhalb 500 m fihrten zu hohen Belastungen insbesondere im
Winter, wobei diese hauptsachlich durch Akkumulationspartikel verursacht wurden.

Die Ergebnisse der Untersuchungen zu saisonalen und taglichen Variationen der mittleren
angenommenen Partikeldichte p,s wurden in einer Fachzeitschrift veroffentlicht [139], da
epidemiologische Studien, die Auswirkungen von Partikeln auf die menschliche Gesundheit
erforschen, von neuen Parametern profitieren kénnen, die einfach und zuverldssig zu
messen sind und als Indikatoren fiir die chemische Zusammensetzung fiir das duRerst
komplexe Gemisch aus Umweltpartikeln dienen kdnnen.

Ausblick

Die Weiterflihrung der kontinuierlichen Charakterisierung chemischer und physikalischer
Eigenschaften von feinen und ultrafeinen Umweltpartikeln wird die Erweiterung des
bisherigen Datensatzes erlauben. Somit entsteht sukzessive ein einzigartiger Datensatz, der
die Exposition eines GrofSteils der Augsburger Bevolkerung Gber mehrere Jahre beschreibt.
Die umfangreichen und hochaufgelosten Daten kdnnen erstmalig flir prospektive und
retrospektive epidemiologische Studien zu Gesundheitsauswirkungen von Partikeln
bereitgestellt werden, was die einzigartige Maoglichkeit schafft, wissenschaftliche
Hypothesen zu gesundheitlichen Auswirkungen von Umweltpartikeln zu untersuchen.
Dariber hinaus werden die Ergebnisse aus dieser Arbeit zur Interpretation der zu
erwartenden epidemiologischen Ergebnisse von Nutzen sein. Die langfristig geplanten
Messungen werden es zudem erlauben, zeitliche Trends, die durch klimatische
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Veranderungen und geplante Einfilhrungen und Verscharfungen von Grenzwerten auf der
Immissions- und Emissionsseite hervorgerufen werden, zu dokumentieren.

Durch die in dieser Arbeit gewonnenen Erkenntnisse lassen sich einige GroRen hervorheben,
die moglicherweise flr zukinftige epidemiologische Studien eine hohere Relevanz haben
konnten. Diese besondere Stellung konnten neben den UFP die PAK, die (aktive)
Partikeloberflache, die Partikellange und die angenommene mittlere Partikeldichte p,s
einnehmen.

Folgende zusatzliche Messungen werden aufgrund dieser Arbeit als sinnvoll fir die Zukunft
angesehen:

e Messung des organischen Kohlenstoffs, um den Datensatz um einen weiteren Indikator
fir anthropogene Emissionen zu komplettieren und somit einen zusatzlichen,
moglicherweise gesundheitsrelevanten, Parameter zur Verfligung zu stellen.

e Messungen der noch nicht bericksichtigten Komponenten, wie beispielsweise der
elementare Kohlenstoff, die metallischen Inhaltsstoffe und weitere Organika.

e Bodengestitzte kontinuierliche Fernmessungen der Mischungsschichthohe, um die
Auswirkungen der Grenzschicht im Tagesgang untersuchen zu kénnen.

e Messungen zu raumlichen und zeitlichen Variationen physikalischer und chemischer
Eigenschaften von Partikeln, um den Messstandort hinsichtlich der Reprasentativitat fir
den urbanen Augsburger Hintergrund genauer beurteilen zu kénnen.

Letztlich konnen die Nachweise bzw. Hinweise von gesundheitlichen Auswirkungen
chemischer und physikalischer Eigenschaften der Umweltpartikel nur durch
epidemiologische und/oder durch toxikologische Studien erbracht werden. Es wird
entscheidend sein, mit dem umfangreichen Datensatz aus Augsburg die gesundheitlich
(biologisch) relevanten Parameter zu identifizieren. Durch die Komplexitdt der
Umweltpartikel sind dabei gegebenenfalls neben antagonistischen Effekten auch
synergistische Effekte zu betrachten, deren biologische Wirkmechanismen durch
toxikologische Experimente nachgewiesen werden kdnnten und gegebenenfalls eine Dosis-
Wirkungs-Beziehung aufgestellt werden kénnte. Diese Dosis-Wirkungs-Beziehung kénnte
wiederum als Grundlage flr geeignete gesetzliche MaRBnahmen zur Verminderung der
Gesundheitsgefdhrdung der Bevolkerung mit den eruierten Parametern dienen.
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7. SUMMARY AND OUTLOOK

Summary

The aim of this thesis was to contribute to the characterization of the urban background
aerosol in Augsburg for prospective and retrospective epidemiological studies which are
concerned with health effects of ambient particles. The key aspects of this thesis were:

e Investigations associated with the location of the measurement station with regard to
the representativeness for the urban background.

e Development, application, and validation of quality assurance methods for the used
measuring systems.

e Detailed analyses of an hourly dataset for the years 2005-2006.

Intensive spatial and temporal investigations of NC [34], MC, and the meteorological
conditions have been carried out to identify the campus of the University of Applied Sciences
as representative for the urban background hence the location characterizes the exposure of
the major part of the Augsburg population.

Because no generally binding standardized measures of quality assurance are available, new
standard operating procedures (SOP) were developed, which were favorable peer-reviewed.
However, the SOP not provides evidence that the specific requirements and functionalities
of the measurement method will be achieved in the field. Hence validations with
independent methods were performed. It could be proved that the data for all measuring
systems conformed to the adequate comparison methods in common usage and agree with
published data. Therefore no corrections are necessary for the measured data. The methods
for the quality assurance which were applied to the TDMPS/APS system are very complex
because of the three different subsystems (UDMA/UCPC, DMA/CPC, and APS) and were up
to now not described in a publication. Hence the results were published in a professional
journal [126].

The analyses of the dataset can be summarized as follows:

e Pronounced annual variations (highest loads in winter) and strong fluctuations from day-
to-day could be observed.

e The measured parameters were higher correlated in winter and on weekdays than in
summer and on weekends.

e The means of the measured parameters were significantly increased in winter and on
weekdays in comparison to summer and to weekends.

e On Sunday the lowest and on Thursday the highest loads in comparison to the weekly
mean were observed.

e In contrast to all other measured parameters UFP and PAH showed on every weekday
increased values in comparison to the weekend.
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e The pronounced variations of all chemical parameters in comparison to the weekly mean
were observed for PAH and BC.

e Increased environmental pollution could be observed for minor temperatures, minor
absolute water contents of the air, minor wind speeds, and minor global radiations.

e [t could be shown that the diurnal variations of additional loads were especially affected
on weekday morning by UFP and in winter afternoon by accumulation particles.

e No dominant local wind direction could be verified that was associated with high loads at
the measurement station.

e Continental air masses from eastern and northeastern directions could be observed for a
high exposed MC, s episode and maritime air masses from western and northwestern
directions could be observed for a weak loaded MC, 5 episode.

e Mixing layer heights beneath 500 m lead to increased environmental pollution especially
in winter which was caused especially by accumulation particles.

The results of the analyses of seasonal and diurnal variations of the apparent mean density
p2.s were published in a professional journal [139] because epidemiological studies which
investigate the effects of ambient particles on human health benefit from new parameters
which are easy and reliable to measure and could be used as indicators for the chemical
composition of the complex mixture of ambient particles.

Outlook

The extrapolation of the continuous characterization of chemical and physical properties of
fine and ultrafine ambient particles will allow the enlargement of the present dataset. Hence
a unique dataset will be generated successively which describes the exposure of a large part
of the Augsburg population over several years. The extensive and high resolution data can
be provided for the first time for prospective and retrospective epidemiological studies
which investigate health effects of ambient particles and create the unique possibility to
study scientific hypotheses of proposed health effects of ambient particles. In addition the
results of this thesis will be of great use for the interpretation of the expectant
epidemiological results. Furthermore the long-term scheduled measurements can be used to
document the temporal trends of particulate characteristics which could be caused by
climate changes and planned implementations and tightening of immission and emission
limit values.

Because of the obtained results in this thesis some of the parameters could be highlighted
which have possibly a major relevance for future epidemiological studies. Besides ultrafine
particles, this particular status could be adopted by particle bound PAH, (active) particle
surface, particle length, and the apparent particle density p,s.
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On the basis of this thesis the following measurements considered as worthwhile in the
future:

e Measurement of the organic carbon should be implemented to complement the dataset
with an additional marker for anthropogenic emissions which could be possibly healthy
relevant.

e Measurements of the not yet disregarded components for example the elemental
carbon, metals, and organic compounds.

e Measurements of the mixing layer height with ground based continuously telemetering
should be performed to study the diurnal effects of the boundary layer.

e To more precisely assess the representativeness of the central measurement station in
Augsburg for the urban background, measurements of the spatial and temporal
variations of physical and chemical properties of particles should be performed.

Finally, the evidence and indication of health effects of chemical and physical properties of
ambient particles could only be provided by epidemiological and/or toxicological studies.
With the comprehensive dataset from Augsburg it will be crucial to identify the healthy
(biological) relevant parameters. Besides antagonistic effects also synergistic effects must be
considered because of the complexity of the issue. The biological effects could be
demonstrated in toxicological experiments and from this results a dose-effect relationship
could be established which could on the other hand be provided as a basis for adequate
legal measures to decrease the health risks of the population with the determined
parameters.
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Lateinische Symbole

a
ar

lo
k
Kn
Ko
L
m
M
N1, N2
Yi
Ze
Zn

Absorptionskoeffizient
Spezifischer Absorptions-
koeffizient von Ruf}
Flache

Aktive Partikeloberflache
Konzentration

Konstante
Gleitkorrekturfaktor
Durchmesser
Aerodynamischer
Durchmesser
Kelvindurchmesser
Mobilitatsdurchmesser
Elementarladung
Elektrisches Feld
Erwartungswert der Rang-
platziiberschreitung
Plancksches Wirkungs-
quantum

Stromstarke
Anregungsintensitat
Intensitat transmittierter
Strahlung (beprobte
Filterstelle)

Intensitat transmittierter
Strahlung (unbeprobte
Filterstelle)

Intensitat des UV Lichtes
Boltzmannkonstante
Knudsenzahl
Kalibrierkonstante

Lénge Zentralelektrode
Masse

Molekulargewicht
Messwert

Messwert

Elektrische Mobilitat
Mechanische Mobilitat

Griechische Symbole

a, B,y

A

i
v

Gaskonstante
Wellenlange
Viskositat
Frequenz

Ne
Ps

la

Fi

Ro

Sou

T, T2
Tk
Ts

Ou

Anzahl

Anzahl der Elementarladungen
Sattigungsdampfdruck
Elektrische Ladung
Spearman
Korrelationskoeffizient
Radius AulRenelektrode
Radius Innenelektrode
Reflektion der beprobten
Filter

Mittelwert aus den
Reflektionsmessungen der
Blindproben
BestimmtheitsmaR
Ubersattigung

Optische Lichtschwachung
Optische Lichtschwachung zu
Beginn der Messung
Optische Lichtschwachung
zum Zeitpunkt t;

Zeit

Temperatur

Rangwert

Temperatur im Kiihler
Temperatur in der Sattigungs-
kammer

Spannung
Rangplatziiberschreitung
Geschwindigkeit

Volumen

Volumenstrom

Freie Wegldange der Molekiile
Messwert

Kalibrierkonstante

Exponent

Krypton Isotop mit einer
Massezahl von 85
(Halbwertszeit 10,756 Jahre)

Dichte
Oberflachenspannung

Standardabweichung der
Rangplatziiberschreitung
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Abkiirzungen

ACPM

APS

APNM
APSM
AWG

BC
BImSchV

BM
BMU

BP
BS
CPC

DAD
DCPS

DE
DIN

DK
DMA

DMPS

DWD
EAD

EC
EU

FL
FDMS

Ambient Carbon Particulate
Monitor

Aerodynamisches
Partikelspektrometer
(Aerodynamic Particle Sizer)
Ambient Particulate Nitrate
Monitor

Ambient Particulate Sulfate
Monitor

absoluter Wassergehalt der
Luft

black carbon
Bundesimmissions-
schutzverordnung
Basismasse
Bundesministerium fir
Umwelt, Naturschutz und
Reaktorsicherheit
Bourges-Platz
Belastungssituation
Kondensationspartikelzahler
(Condensation Particle
Counter)
Diodenarray-Detektor
Diffusion Charging Particle
Sensor

Detektionseffizienz
Deutsches Institut fir
Normung e. V.
Divergenzkoeffizient
Differentieller Mobilitats-
analysator (Differential
Mobility Analyzer)
Differentielles
MobilitatsgrofRenspektro-
meter (Differential Mobility
Particle Sizer)

Deutscher Wetterdienst
Elektrischer Aerosoldetektor
(Electrical Aerosol Detector)
Elementarer Kohlenstoff
(elemental carbon)
Europaische Union

flichtig

Filter Dynamics Measurement
System

FH
GS
HPLC

HYSPLIT

IFV
Kfz
KG
KORA
LC

LfU
MC

MEZ
M003
MSH
MLH
NC

NFL
NO

NOx
NO,
NOs
NV

ocC

PAK

PAH

Fachhochschule
Globalstrahlung
Hochleistungsfliissigkeits-
chromatographie

Hybrid Single- Particle
Lagrangian Integrated
Trajectory Model

Helmholtz Zentrum Miinchen
lonenchromatographie (ion
chromatography)

Institut fur Troposphéaren-
forschung

Isokinetischer Flussverteiler
Kraftfahrzeug

Klostergarten

Kooperative Gesundheits-
forschung in der Region
Augsburg
Langenkonzentration (length
concentration)

Landesamt fiir Umwelt
Massenkonzentration (mass
concentration)
Mitteleuropdische Zeit
Molybdan
Molybdan(VI1)-oxid
Mischungsschichthéhe
mixed layer height
Anzahlkonzentration (humber
concentration)

nicht flichtig
Stickstoffmonoxid
Nord-West

Stickoxid (Summe von NO und
NO,)

Stickstoffdioxid

Nitrat-lon

non volatile

Nordwest

Organischer Kohlenstoff
(organic carbon)

Ozon

Polyzyklische Aromatische
Kohlenwasserstoffe
Polycyclic Aromatic
Hydrocarbon
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PAS

PM
QA
RF
RM
RZ
SAA

D
TDMPS

TEOM

UCPC

UDMA

UNI

UFP

USEPA

uv
VC

VDI

Photoelektrischer
Aerosolsensor (Photoelectric
Aerosol Sensor)

Feinstaub (particulate matter)
Quality assurance

Relative Luftfeuchte
Referenzmasse

Rangzahl
Standardarbeitsanweisung
(SOP, Standard Operating
Procedure)
Oberflachenkonzentration
(surface concentration)
Schwefeldioxid

Sulfat-lon

Sulfate Particulate Analyzer
Stabw Standardabweichung
Gesamtkohlenstoff (total
carbon)

Thermodenuder

Doppeltes differentielles
MobilitatsgroRen-
spektrometer (Twin
Differential Mobility Particle
Sizer)

Tapered Element Oscillating
Microbalance

Ultrafeiner Kondensations-
partikelzahler (Ultrafine
Condensation Particle
Counter)

Ultrafeiner differentieller
Mobilitatsanalysator (Ultrafine
Differential Mobility Analyzer)
Universitat

Ultrafeine Partikel (ultrafine
particles)

Umweltbehoérde der
Vereinigten Staaten von
Amerika (United States
Environmental Protection
Agency)
Ultraviolettstrahlung
Volumenkonzentration
(volume concentration)
Verein Deutscher Ingenieure
e. V.

WCCAP

WG
WHO

WR

Weltkalibrierzentrum fir
Aerosolphysik (World
Calibration Centre for Aerosol
Physics)
Windgeschwindigkeit
Weltgesundheitsorganisation
(World Health Organization)
Windrichtung
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12. ANHANG

12.1 DESKRIPTIONEN

ANHANG 1: DESKRIPTIVE STATISTIKEN DER ANZAHL, LANGE UND OBERFLACHE DER PARTIKEL.

Anzahl Mittelwert  Median Stabw >% . 95% .
Perzentil Perzentil
Partikelanzahl [cm™]
NCo,003-0,01 10480 834 543 1392 140 1982
NCo,01-0,1 10480 9563 7470 7414 2469 24160
NCo,01-0,1 (D) 10480 9224 7399 6640 2631 22049
NCo,1-1 10480 2086 1562 1780 445 5750
NCo,1-1(p) 10480 1101 750 1103 168 3363
NCo,1 10480 10397 8125 8051 2725 26390
NC,; 10480 12483 9824 9425 3406 31413
NC; 5 10480 12485 9825 9425 3407 31415
NCig 10480 12485 9825 9425 3407 31415
NCo,003-3,0 1 10480 16823 14204 10567 4975 37545
Partikellinge [mm cm’]
LCo,01-0,1 10480 0,39 0,29 0,31 0,10 0,99
LCo,01-0,1 (TD) 10480 0,31 0,25 0,23 0,09 0,77
LCo,1-1 10480 0,37 0,28 0,32 0,07 1,02
LCo,1-1 (1D) 10480 0,17 0,11 0,18 0,03 0,53
LCo,1 10480 0,39 0,30 0,31 0,10 1,00
LC, 10480 0,76 0,59 0,59 0,19 2,00
LCys 10480 0,76 0,59 0,59 0,19 2,00
LCio 10480 0,76 0,59 0,59 0,19 2,00
LCo 011 % 10480 0,77 0,65 0,54 0,20 1,85
Partikeloberfliche [um? cm™]
SCo,01-0,1 10480 64,3 48,1 53,4 15,5 171,8
SCo,01-0,1 (TD) 10480 49,1 38,2 37,6 12,3 127,2
SCo,1-1 10480 246,3 180,7 231,0 43,7 695,9
SCo,1-1 (TD) 10480 97,8 63,4 105,9 14,8 304,7
SCo,1 10480 64,4 48,2 53,5 15,6 171,9
SC, 10480 310,7 234,9 272,8 61,4 850,3
SCys 10480 317,0 240,4 276,4 63,8 861,6
SCio 10480 320,4 2440 277,5 65,1 866,2
SCo,01-1 3 10480 59,2 48,6 42,8 14,7 146,6

Y ucpc, ? EAD, ¥ DCPS, Stabw: Standardabweichung
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ANHANG 2: DESKRIPTIVE STATISTIKEN DES VOLUMENS UND DER MASSE DER PARTIKEL.

Anzahl Mittelwert  Median Stabw >% . 95% .
Perzentil Perzentil
Partikelvolumen [pm® cm?]
VCo,01-01 10480 0,7 0,5 0,6 0,2 1,9
VCo 0101 (10) 10480 0,5 0,4 0,4 0,1 1,4
VCo 11 10480 11,0 7,6 11,5 1,7 31,8
VCo,1-1(Tp) 10480 3,8 2,4 4,2 0,6 11,8
VCo,1 10480 0,7 0,5 0,6 0,2 1,9
VC, 10480 11,7 8,2 11,9 1,9 33,5
VCy5 10480 12,9 9,3 12,7 2,3 36,2
VCyo 10480 14,7 11,1 13,4 2,8 39,1
Partikelmasse [pg m™)
MCo,01.0,1 10480 1,0 0,8 0,9 0,2 2,8
MCo,01-0,1 (TD) 10480 0,8 0,6 0,6 0,2 2,1
MCo,1-1 10480 16,5 11,5 17,3 2,5 47,7
MCo,1-1 (D) 10480 5,7 3,6 6,3 0,9 17,7
MCo,1 10480 1,0 0,8 0,9 0,2 2,8
MC, 10480 17,6 12,3 17,9 2,8 50,2
MCy5 10480 19,4 14,0 19,0 3,4 54,2
MCyg 10480 22,1 16,7 20,1 4,1 58,7
MCss () 1 10480 3,7 3,0 3,4 -0,6 10,2
MCa,s L) 10480 17,2 13,4 15,0 3,1 43,2
MCo 1) 10480 3,3 2,7 3,2 -0,7 9,2
MCo ey 10480 18,7 14,8 16,1 2,8 47,7

& TEOM/FDMS, Stabw: Standardabweichung

ANHANG 3: DESKRIPTIVE STATISTIKEN VON NITRAT, SULFAT, PAK UND RUR.

o) (o)

Anzahl  Mittelwert Median Stabw >% . 95% .

Perzentil Perzentil
Nitrat [ug m'3] 7881 3,9 2,8 3,7 0,4 11,4
Ammoniumnitrat- 2381 21 20 11 4 a1

Massenanteil [%]
Sulfat [ug m™] 7881 2,6 1,9 2,6 0,4 7,5
Ammoniumsulfat-

) 7881 15 14 9 3 33
massenanteil [%]
RuR [pug m™] 7881 2,5 1,9 1,9 0,9 6,1
RuBmassenanteil [%] 7881 12 10 6 6 23
PAK [ng m™] 7881 5,9 4,5 4,1 3,5 13,1

Stabw: Standardabweichung

112



Anhang

12.2 KORRELATIONEN

ANHANG 4: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN CHEMISCHER PARAMETER FUR SOMMER UND WINTER.

Sulfat Ruf PAK
Winter Sommer Winter Sommer Winter Sommer
Nitrat 0,68 0,41 0,64 0,44 0,25 0,44
Sulfat 0,65 0,34 0,24 0,25
Ruf 0,74 0,71

ANHANG 5: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN PHYSIKALISCHER PARAMETER FUR SOMMER UND WINTER.

NCo003-001  NCoo101  NCoo1-0,1 (D) NCo,1-1 NCo,1-1 (TD) NCizs

Winter Sommer Winter Sommer Winter Sommer  Winter Sommer  Winter Sommer  Winter Sommer

MCo0101 0,41 0,29 093 0,88 097 096 091 086 089 0,79 0,38 0,31
MCo 01010y 0,31 0,20 0,82 0,71 092 08 0,97 09 097 095 043 0,35
MCo,1-1 0,25 0,10 0,63 0,51 0,72 0,65 093 092 091 09 0,64 0,50
MCo11¢p 0,31 0,26 0,74 067 082 0,75 095 088 099 0,98 0,53 0,40
MCi.5 0,22 0,12 0,38 0,33 0,44 041 055 050 054 048 09 0,81
MCy 5 (r) Y 0,14 0,02 020 0,02 030 003 044 0,11 0,39 0,10 0,52 0,27
MC; 5 (nrL) Y 0,21 006 052 041 064 055 084 0,78 0,82 0,74 0,72 0,57

LCO,OHZ) 0,44 0,27 088 0,79 094 087 09 082 088 0,77 0,48 0,36
SC0,01.13) 0,43 0,20 0,82 0,67 091 0,79 092 0,84 0,89 0,74 0,54 0,44

Y TEOM/FDMS, ? EAD, ¥ DCPS

ANHANG 6: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN CHEMISCHER UND PHYSIKALISCHER PARAMETER FUR SOMMER
UND WINTER.

Nitrat Sulfat Rul PAK

Winter Sommer Winter Sommer Winter Sommer Winter Sommer
NCo,003-0,01 0,19 0,11 0,29 0,12 0,27 0,22 0,32 0,43
NCo,01-0,1 0,37 0,28 0,45 0,21 0,68 0,62 0,69 0,61
NCo,01-0,1 (TD) 0,48 0,34 0,52 0,26 0,79 0,72 0,70 0,56
NCo,1-1 0,65 0,45 0,68 0,54 0,89 0,83 0,66 0,53
NCo,1-1 (o) 0,60 0,52 0,65 0,53 0,94 0,91 0,73 0,69
NCiz5 0,60 0,41 0,71 0,35 0,59 0,45 0,23 0,21
MCo,01-0,1 0,49 0,38 0,53 0,35 0,80 0,76 0,73 0,60
MCo,01-0,1 (TD) 0,56 0,48 0,56 0,50 0,90 0,88 0,75 0,64
MCo,1-1 0,76 0,59 0,81 0,59 0,86 0,83 0,52 0,50
MCo,1-1 (tp) 0,59 0,48 0,67 0,48 0,93 0,91 0,72 0,73
MCi.25 0,58 0,42 0,70 0,35 0,64 0,54 0,32 0,29
MCas ¢y 077 042 057 019 046 005 007 0,06
MCas (nrt) 080 061 087 046 083 074 042 041
LCo,01-1 2) 0,57 0,46 0,66 0,21 0,88 0,79 0,69 0,60
SCo,01-1 3) 0,68 0,42 0,74 0,22 0,91 0,83 0,58 0,48

Y TEOM/FDMS, ? EAD, ¥ DCPS
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ANHANG 7: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN CHEMISCHER PARAMETER FUR WERKTAGE UND WOCHENENDE.

Sulfat Ruf PAK
Werktag Wochenende Werktag Wochenende Werktag Wochenende
Nitrat 0,65 0,63 0,52 0,62 0,39 0,43
Sulfat 0,53 0,55 0,33 0,36
Rufd 0,76 0,65

ANHANG 8: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN PHYSIKALISCHER PARAMETER FUR WERKTAGE UND
WOCHENENDE.

NCo,003-0,01 NCo,01-0,1 NCo,01-0,1 (TD) NCo,1-1 NCo,1-1 (Tp) NCiy5

Wochen- Wochen- Wochen- Wochen Wochen- Wochen
Werktag ende Werktag ende Werktag ende Werktag —ende Werktag ende Werktag —ende

MCoo101 0,38 0,32 092 089 0,9 096 0,90 0,88 0,87 0,82 0,37 0,34
MCoo101() 0,29 0,23 0,79 0,73 0,90 0,86 0,97 0,96 0,97 0,94 0,41 0,39
MCo1: 0,25 0,19 0,62 0,553 0,72 0,63 093 0,92 0,92 092 0,56 0,58
MCo11(m) 0,33 0,30 0,74 066 0,80 0,71 0,92 0,91 099 098 0,47 0,49
MCi,s 0,16 0,11 0,36 0,28 0,43 0,37 051 0,49 0,48 047 0,86 0,85
MCysey” 0,18 0,16 0,18 0,19 0,21 0,22 0,34 0,39 0,32 041 0,39 0,43
MCoswey ) 0,20 0,11 053 043 0,64 055 0,83 0,83 0,80 0,81 0,65 0,65

LCOIOHZ) 0,40 0,29 086 080 091 0,8 0,88 086 085 0,81 045 0,41
SC0,01_13) 0,38 0,28 0,79 073 088 08 0,9 0,88 085 0,81 0,51 0,50

Y TEOM/FDMS, 2 EAD, ¥ DCPS

ANHANG 9: SPEARMAN KORRELATIONSKOEFFIZIENTEN CHEMISCHER UND PHYSIKALISCHER PARAMETER FUR WERKTAGE
UND WOCHENENDE.

Nitrat Sulfat Ruf PAK

Werktag Wochenende Werktag Wochenende  Werktag Wochenende Werktag ~Wochenende

NCo,003-0,01 0,26 0,19 0,30 0,28 0,27 0,17 0,39 0,30

NCo,01-0,1 0,40 0,34 0,40 0,33 0,68 0,57 0,68 0,58
NCo,01-0,1 (TD) 0,44 0,39 0,44 0,35 0,78 0,70 0,66 0,54
NCo,1-1 0,59 0,62 0,66 0,63 0,87 0,87 0,64 0,56
NCo,1-1 (D) 0,60 0,68 0,66 0,67 0,92 0,90 0,73 0,67
NCi5 0,47 0,51 0,53 0,51 0,53 0,52 0,26 0,14
MCo,01-0,1 0,49 0,47 0,51 0,45 0,80 0,75 0,70 0,61
MCo,01-0,1 (TD) 0,55 0,59 0,60 0,55 0,90 0,87 0,73 0,65
MCo,1-1 0,72 0,76 0,77 0,73 0,83 0,85 0,55 0,50
MCo,1-1 (TD) 0,59 0,68 0,65 0,67 0,91 0,88 0,74 0,67
MCi25 0,41 0,48 0,47 0,46 0,58 0,53 0,32 0,17
MCys5 (rL) 1 0,69 0,64 0,49 0,49 0,27 0,42 0,13 0,17
MC; 5 (nrL) 1 0,71 0,75 0,70 0,68 0,80 0,82 0,46 0,40
LCo,01-1 2 0,55 0,54 0,49 0,44 0,84 0,85 0,68 0,58
SCo,01-1 3 0,59 0,58 0,53 0,51 0,89 0,87 0,57 0,47

Y TEOM/FDMS, ? EAD, ¥ DCPS
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12.3 VARIABILITATSANALYSEN

ANHANG 10: MITTELWERTE PHYSIKALISCHER UND CHEMISCHER PARAMETER FUR A) SOMMER UND WINTER UND B)

WERKTAG UND WOCHENENDE.

Sommer

a
) (April-September)

Winter
(Oktober-Marz)

Wochenende Werktag
(Samstag-Sonntag) (Montag-Freitag)

Partikelanzahl [cm'3]

NCo,003-0,01 534 1012 551 870
NCo01-0,1 7807 11521 7156 10725
NCo.01-0.1 (10) 7967 10503 7547 9933
NCop 1-1 1656 2650 1832 2302
NCo 1.1 (10) 805 1513 910 1268
NCizs 1,4 2,1 1,7 1,8
Partikelmasse [pg m™]
MCo,01.0,1 0,8 1,3 0,8 1,2
MCo,01-0.1 (70) 0,6 1,0 0,7 0,9
MCo,1-1 11,0 22,1 14,4 17,6
MCo,1-1 (o) 3,8 8,0 4.6 6,5
MCi25 1,6 2,0 1,7 1,9
MCa,s (ry ¥ 2,0 4,5 3,1 3,3
MCo,s nrt) 12,5 20,2 15,3 16,8
Partikellinge [mm cm’]
LCo01.1 2 0,63 0,89 0,64 0,81
Aktive Partikeloberfliche [um? cm?]
SCo01.1 ") 47,9 68,2 52,3 62,1
Chemische Zusammensetzung [pug m?], [ng m>]*
Nitrat 1,9 4,5 2,7 3,2
Sulfat 1,6 3,5 2,3 2,4
RuR 1,8 2,7 1,8 2,4
PAK* 4,9 7,1 51 6,6

Y TEOM/FDMS, ¥ EAD, ¥ DCPS

115



Anhang

ANHANG 11: MITTELWERTE PARTIKULARER PARAMETER FUR KATEGORISIERTE METEOROLOGISCHE PARAMETER.

T- Kategorie AWG- Kategorie WG- Kategorie GS- Kategorie
1 2 3 1 2 3 1 2 3 1 2 3
Partikelanzahl [cm™]
NCopoos001 1753 592 525 1888 610 459 869 753 826 1176 710 671
NCoo101 15388 9075 4671 15986 9335 7380 14806 8880 7342 12993 9034 785
NCo 1010y 14942 8563 8026 15354 8694 8189 15356 8285 6132 12585 8538 771
NCoi1 4049 1927 1752 4090 1904 1823 4007 1837 1413 3176 1992 167
NCoi1rp) 2081 1140 762 2090 1109 882 2536 920 673 1616 1110 758
NCizs 4,0 1,5 1,5 3,9 1,5 2,0 2,3 1,7 1,3 2,2 1,7 1,4
Partikelmasse [pg m™)
MCo101 1,8 1,0 0,8 1,8 1,0 0,9 1,9 1,0 0,7 1,5 1,0 08
MCoor01m) 1,3 0,8 0,6 1,3 0,8 0,7 1,6 0,7 0,5 1,1 0,8 0,6
MCo11 38,1 134 11,5 388 13,3 12,8 28,7 14,3 12,6 258 15,5 11,7
MCorym) 11,6 56 3,5 11,8 55 42 130 47 35 86 57 36
MCi25 3,4 1,6 1,9 3,3 1,6 2,2 2,3 1,7 1,3 2,1 1,7 1,7
MCysry” 66 28 22 67 29 1,7 33 29 39 44 31 26
MC, 5 (NFL,” 34,1 13,7 14,0 351 139 14,7 22,3 145 14,1 22,4 15,3 14,5
Partikellinge [mm cm™]
LC0,01_12) 1,27 0,70 064 130 0,7 06 1,20 066 057 1,02 0,70 0,62
Aktive Partikeloberfliche [um” cm™]
SC0,01.13) 104,5 47,6 51,8 107,6 46,5 549 959 53,2 42,4 81,2 53,6 48,7
Chemische Zusammensetzung [pg m], [ng m>]*
Nitrat 74 29 09 75 27 15 37 28 29 45 30 22
Sulfat 5,8 1,8 1,6 6,0 1,9 1,7 2,8 22 24 3,6 2,1 1,8
RuR 3,7 2,1 19 3,7 2,0 2,2 4,3 1,8 14 2,8 2,1 1,7
PAK* 7,3 6,9 44 7,1 6,7 49 12,2 5,2 4,2 7,6 6,0 44
Y TEOM/FDMS, 2 EAD, * DCPS
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ANHANG 12: MITTELWERTE PARTIKULARER PARAMETER FUR KATEGORISIERTE WINDRICHTUNGEN.

Windrichtungskategorie Quotient
1 2 3
(StralRe N-O) (StraRe N-W) (Hintergrund) 3/1 3/2 2/1
Partikelanzahl [cm™]
NCo,003-0,01 1073 809 642 0,60 0,79 0,75
NCo,01-0.1 12040 9620 7769 0,65 0,81 0,80
NCo,01-0,1 (TD) 10562 8906 7510 0,71 0,84 0,84
NCo 11 2462 1997 1637 0,66 0,82 0,81
NCo,1-1(Tp) 1276 1069 841 0,66 0,79 0,84
NCis 2,2 2,0 1,2 0,57 0,62 0,91
Partikelmasse [pg m™]
MCo,01-0,1 1,2 1,1 0,8 0,68 0,78 0,86
MCo,01-0,1 (TD) 0,9 0,8 0,6 0,75 0,84 0,89
MCo,1-1 21,3 15,5 11,6 0,54 0,75 0,73
MCo,1-1 (TD) 6,7 5,5 4,2 0,62 0,75 0,83
MCi25 2,1 2,1 1,4 0,65 0,65 1,01%*
MCas () 4,1 3,1 2,7 064 087 0,74
MCa,s ey 21,4 15,7 11,6 054 074 0,73
Partikellinge [mm cm’]
LCo,01.12 0,91 0,75 0,59 0,65 0,79 0,83
Aktive Partikeloberfliche [um? cm™]
SCo01.1° 70,0 58,1 45,4 0,65 0,78 0,83
Chemische Zusammensetzung [pug m], [ng m>]*
Nitrat 3,7 2,9 2,5 0,66 0,85 0,77
Sulfat 3,1 2,5 1,8 0,57 0,70 0,81
RuB 2,3 2,1 1,8 0,76 0,84 0,91
PAK* 5,6 6,3 5,4 0,97 0,86 1,13

Y TEOM/FDMS, 2 EAD, ¥ DCPS, * nicht signifikant
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