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HPAEC Hochleistungs-Anionenaustauschchromatographie

HV High-Volume (Sammler)

IC lonenchromatographie

Kfz Kraftfahrzeug

LfULG Sachsisches Landesamt fur Umwelt, Landesamt und Geologie

LMI Messstation Leipzig-Mitte

MAAP Multiwinkel-Absorptionsphotometer (engl. multi angle absorption photometer)
MEL Messstation Melpitz

MEZ Mitteleuropéische Zeit

MS Massenspektrometrie

NN Hohe tber Normalnull

n.v. nicht verfligbar

@] Ost

ocC Organischer Kohlenstoff (engl. organic carbon)

PAD Gepulste amperometrische Detektion (engl. pulsed amperometric detection)
PAK Polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe

PM; Partikulares Material mit aerodynamischem Durchmesser <1 pm

PM, 5 Partikulares Material mit aerodynamischem Durchmesser < 2,5 um

PMq Partikulares Material mit aerodynamischem Durchmesser < 10 pm

SIA Sekundares anorganisches Aerosol (engl. secondary inorganic aerosol)
SOA Sekundares organisches Aerosol

SS Seesalz

TC Gesamter Kohlenstoff (engl. total carbon)

TDMPS Mobilitats-PartikelgrolRenspektrometer (engl. twin differential mobility particle sizer)
TRO Messstation Leipzig-TROPOS

TSP Gesamtes luftgetragenes partikuldres Material (engl. total suspended particles)
TXRF Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse (engl. total reflection X-ray fluorescence)
UFP Ultrafeine Partikel (#<100nm)

VDI Verein Deutscher Ingenieure

W West

WISC Wasserunloslicher Kohlenstoff (engl. water-insoluble carbon)

WSOC Wasserldslicher organischer Kohlenstoff (engl. water-soluble organic carbon)
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1 Einleitung

1.1 Aufgabenstellung und Ziele

Im Projekt ,KorngroRendifferenzierte chemisch-physikalische Aerosolcharakterisierung als Indikator der Ver-
anderung der Luftqualitéat gegentiber 2000 in Leipzig und Sachsen” (Aerosol 2013) des Sachsischen Landes-
amtes fir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie (LFULG) wurde mit Hilfe wissenschaftlicher Sondermessungen
die Luftqualitét an vier Standorten fur 2013/2014/2015 charakterisiert und im Bezug zu Sondermessungen aus
dem Jahr 2000 beurteilt.

Es handelte sich hierbei sowohl um diskontinuierliche gréRenaufgeléste chemische Partikelcharakterisierung
des PM;y an ausgewahlten Tagen in einer Sommer- und einer Winterkampagne als auch um ganzjahrige
kontinuierliche Messungen des Rufl3gehaltes im PM10 und der PartikelgréRenverteilung an folgenden vier
Standorten: Leipzig-Mitte (LMI, verkehrsnah, lokaler Hotspot), Leipzig Eisenbahnstrae (EIB, verkehrsnah,
lokaler Hotspot), Leipzig TROPOS (TRO, urbaner Hintergrund) und Melpitz TROPOS-Forschungsstation
(MEL, regionaler Hintergrund).

Der Bezug zu 2000 wurde Uber Ergebnisse der kontinuierlichen Messungen PM,, aus dem Messnetz des
LfULG, langfristiger taglicher PMo-Messungen mit Quantifizierung der Inhaltsstoffe wasserlésliche lonen und
Kohlenstoff (OC, EC) an der TROPOS-Forschungsstation Melpitz (vgl. SPINDLER et al. 2013) und Ergebnissen
von Sondermessungen aus 2000 hergestellt (BRUGGEMANN et al. 2000; HERRMANN et al. 2006).

Ziel war, die Veranderung der Luftqualitat in der letzten Dekade ergénzend zu den vom LfULG erhobenen
gesetzlichen MessgréRen darzustellen, Hauptquellen fiir die Luftbelastung in Sachsen zu identifizieren, die
Rolle der Biomasseverbrennung und des Schadstoff-Ferntransportes fiir die Hintergrundbelastung zu analy-
sieren und Empfehlungen fir MalRnahmen einer nachhaltigen Luftreinhaltepolitik abzuleiten.

In einem ersten Zwischenbericht wurden die Messergebnisse der Sommerkampagne 2013 dargestellt. Eben-
falls wurden in einem zweiten Zwischenbericht Daten aus den Winterhalbjahren 2013/14 und 2014/15 darge-
stellt. Urspriinglich waren 20 Messtage im Winter 2013/14 fiur die diskontinuierliche Probenahme geplant. Es
zeigte sich jedoch, dass die Temperaturen im Winter 2013/14 auRergewdhnlich mild waren und nur sehr sel-
ten Tage mit winterlichem Charakter auftraten. Daher wurden im Einvernehmen mit dem Auftraggeber 10 der
geplanten 20 Messtage im Winter 2013/14 realisiert und die tbrigen in den Winter 2014/15 verschoben. Somit
erhoffte man eine bessere Chance im Projekt, mit dem Winterdatensatz auch tatséachlich winterliche Bedin-
gungen zu charakterisieren.

Im vorliegenden Abschlussbericht wird nun der komplette Datensatz umfassend ausgewertet. Nach einleiten-
den Grundlagen zu Aerosolpartikeln (Kapitel 1) wird im Kapitel 2 die Projektdurchfiihrung inklusive der ver-
wendeten experimentellen Methoden erlautert. Kapitel 3 beginnt mit der Darstellung der meteorologischen
Bedingungen wéhrend der Kampagnen und einer kurzen Diskussion der Spurengaskonzentrationen (Kapitel
3.1), bevor die Ergebnisse der physikalischen und chemischen Messungen dargestellt werden. Der Fokus
liegt hier auf einer sehr umfassenden Auswertung der grof3enaufgeldsten detaillierten chemischen Zusam-
mensetzung der Aerosolpartikel an den vier Projektstationen hinsichtlich der folgenden Gesichtspunkte:
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I Vergleich der Jahreszeiten und Stationen (Kapitel 3.3)

I Vergleich der Anstromungsregime Ost — West (Kapitel 3.4)

I Ableitung von Quellbeitragen nach Lenschow (Kapitel 3.5)

I Ableitung von Quellbeitragen mittels Markerverbindungen (Kapitel 3.6)

I Ableitung von Quellbeitragen mittels Positiver Matrixfaktorisierung (Kapitel 3.7)
I Vergleich der verschiedenen Quellzuordnungsansatze (Kapitel 3.8)

I Einordnung der aktuellen Konzentrationen in langjahrige Messreihen (Kapitel 0)

I Veranderung der PM-Belastung zum Jahr 2000 (Kapitel 3.10)

Die Diskussionen basieren dabei auf den Konzentrationen der PM-Bestandteile in den Substanzgruppen
Hauptionen, Spurenionen, Kohlenstoff, Monosaccharide, Alkane, PAK, Hopane und Metalle, die jeweils im
Detail dargestellt werden. Die wichtigsten Befunde werden am Ende jedes Unterkapitels zusammengefasst.

Aus den Ergebnissen der Betrachtungen werden in Kapitel 3.11 mdégliche MalBnahmen abgeleitet, die als Vor-
schlage fur weiter verbesserte Luftreinhaltung beztiglich PM dienen sollen.

In Kapitel 4 schlie3lich werden die zentralen Ergebnisse des Projektes zusammengefasst.

1.2 Grundlagen zu Aerosolpartikeln

Aerosole in der Atmosphéare sind Dispersionen fester oder flissiger Partikeln in der umgebenden Gasphase
(Luft). Atmosphérische Aerosolpartikel kdnnen sowohl direkt in die Troposphéare emittiert werden (Priméarparti-
kel) als auch in Folge chemischer Reaktionen gebildet und verédndert werden (Sekundéarpartikel). Auf Grund
unterschiedlicher Quellen, einer unterschiedlichen Quellverteilung und chemischer Reaktionen (Gasphasen-,
Multiphasenreaktionen und heterogener Reaktionen) wahrend des Transportes haben troposphérische Parti-
kel sehr unterschiedliche chemische (HERRMANN et al. 2006) und physikalische Eigenschaften (PASTUSZKA et
al. 2003) und zeigen eine hochvariable GréRenverteilung. Diese bedingt unterschiedliche Verweilzeiten und
Transportdistanzen in der Atmosphéare (JAENICKE 1978; WARNECK 2000; ZENDER et al. 2003; SPINDLER et al.
2010; SPINDLER et al. 2012). Die vorherrschenden meteorologischen Bedingungen sind ein wichtiger Faktor,
der den Langstreckentransport und damit die Variation von Spurengas- und Partikelmassekonzentrationen
und die GroRRenverteilung der Partikel beeinflussen (z. B. NEUSUR et al. 2000; LAMMEL et al. 2003; BARMPADI-
MOS et al. 2011; MIKKONEN et al. 2011; MUES et al. 2012).

1.2.1 GroRRenverteilung

Die GroRenverteilung von atmosphérischen Partikeln bildet sich in unterschiedlichen Moden ab, dem Nuklea-
tionsmode, dem Akkumulationsmode und dem Coarse Mode (grobkérniger Mode). Partikel des Nukleations-
mode (aerodynamischer Durchmesser Dpger < 0,1 uym, auch ,ultrafeine Partikel*) kénnen durch Koagulation
und mittels Gas-zu-Partikel-Umwandlungsprozessen in den Akkumulationsmodes (Dpaer Von 0,1 bis 1 pym)
aufwachsen. Partikel dieser Klasse haben eine relativ lange Verweilzeit in der Troposphére. Im Coarse Mode
(Dpaer > 1 um) finden sich Gberwiegend primar emittierte Partikel (z. B. aus Hausbrand, Reemission von Stra-
Renstaub, Krustenmaterial, Seesalz), deren Zusammensetzung jedoch durch chemische Prozesse in der At-
mosphéare modifiziert sein kann. Die Partikel dieser GréR3enstufen werden durch trockene und nasse Depositi-
on aus der Atmosphéare ausgeschieden.
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1.2.2 Chemische Zusammensetzung

Die Hauptbestandteile des troposphéarischen Aerosols sind anorganische lonen (z. B. HILDEMANN et al. 1984;
LAMMEL & LEIP 2005; PLESsow et al. 2005; FISSEHA et al. 2006; SHARMA et al. 2007), organischer (OC) und
elementarer Kohlenstoff (EC) (TRAN et al. 1997; TURPIN et al. 2000; YUE & FRASER 2004; VAN PINXTEREN et al.
2009; PIETROGRANDE et al. 2011; SPINDLER et al. 2012), unldsliches Krustenmaterial (MAENHAUT et al. 2005;
CHEN et al. 2010) und Wasser (MCINNES et al. 1996; NEUSUR et al. 2000; ENGELHART et al. 2011). Die Fraktion
des OC besteht aus einer Vielzahl individueller organischer Verbindungen wie z. B. n-Alkanen, Hopanen,
Fettsduren, polycyclische Aromaten (PAK), Lignin-Pyrolyseprodukten, Dicarbonsduen und weiteren Spezies
des oxidativen Abbaus gasférmiger organischer Vorlauferverbindungen (SCHAUER & CAss 2000; SIMONEIT
2002a; ZHENG et al. 2002; ALVES et al. 2006; Fuzzi et al. 2006; lINUMA et al. 2010; AVINO et al. 2011; MOHR et
al. 2012).

1.2.3 Quellbeitrage

Die Partikelkonzentration in einer Stadtregion wird durch verschiedene anthropogene und nattrliche Quellen,
die in der Stadtregion selbst, im regionalen Umfeld und im entfernten Umland zu finden sind, verursacht (diffu-
se, stationare und mobile Quellen). Nach LENscHoOw et al. 2001 wird die Partikelmassenkonzentration als eine
Uberlagerung unterschiedlicher Quellen innerhalb und auRerhalb der Stadt erklart (Abbildung 1). Die lokalen
kleinrAumigen Hotspots sind z. B. durch Verkehrsemissionen dominiert (stark befahrene StralRen oder Kreu-
zungsbereiche) und zeigen hoch variable PM-Konzentrationen. Aufgrund ihrer beschrankten raumlichen Aus-
dehnung sind sie wenig reprasentativ. Wichtig zur Charakterisierung der PM-Belastung sind demgegeniber
Bereiche des urbanen Hintergrundes, weil sich in diesem Bereich groRe Teile der innerstadtischen Siedlungs-
flachen befinden. Die PM-Konzentration ist hier gleichmagiger verteilt und ein gut ausgewahlter Probenahme-
standort kann eine gré3ere Flache reprasentieren.

klein-
raumige
lokale
Hotspots

verkehrsreiche

zentration

SraBlen
_' 1 (hochvariabel)
r=
S
o
@ e - I
£ P = urbaner Hintergrund < |
= _ S e
= Y el = GroBteil
© regionaler Hintergrund . der Siedlungsfiache

Regionen aufler-
uberregionaler Hintergrund (Ferntransport) halb der Stadt

Hemispharischer Hintergrund |

raumliche Ausdehnung Reinluftgebiete

Abbildung 1: Schematische Darstellung der Beitrage zur Partikelmassenkonzentration in einer Stadt-
region (SCHEINHARDT et al. 2012 in Anlehnung an LENSCHOw et al. 2001)
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Verschiedene MalRnahmen zur Senkung der PMo-Partikelmassenkonzentration werden fir stadtische Berei-
che in Luftreinhalteplanen festgeschrieben. Eine solche MalRnahme, die zusétzlich noch die Emission fir EC
senkt, ist eine Umweltzone. Die Stadt Leipzig hat sie 2011 eingefiihrt (LOSCHAU et al. 2012). Der urbane Hin-
tergrund in der Stadt kann je nach Anstrémung und Jahreszeit zusétzlich durch Eintrage aus dem regionalen
Hintergrund und tberregionalen Hintergrund beeinflusst werden. Fur Langzeitmessungen eignet sich der regi-
onale und Uberregionale Hintergrund, weil hier langfristige Veranderungen beobachtet werden kdénnen. Der
hemispharische Hintergrund gilt groBrdumig, er hat ein relativ niedriges Konzentrationsniveau und ist deshalb
eher von untergeordneter Bedeutung. Er kann abgeschétzt werden, indem man eine zeitlich hochaufgeldst
gemessene PM-Konzentration mit der Windgeschwindigkeit korreliert. Fur halbstindliche PMo-Konzentra-
tionen an der Forschungsstation Melpitz des TROPOS ergeben sich hier je nach Jahreszeit Monatsmittelwerte
zwischen 0,5 und 4 pg m™ (vgl. SPINDLER et al. 2010).

1.2.4 Wirkungen

Atmosphérische Partikel beeinflussen das Klima (JAcoB & WINNER 2009; JUDA-REZLER et al. 2012) durch den
direkten Strahlungsantrieb einerseits (HAYwooD & BOUCHER 2000) und Uber die Aktivierung zu Wolkentropfen
(LOHMANN & FEICHTER 2005) andererseits. Klimaanderungen kdnnen andererseits auch direkt auf Partikel-
massekonzentrationen ruckwirken (SCHEINHARDT et al. 2013). Partikel unterschiedlicher Grof3e und chemi-
scher Zusammensetzung haben Auswirkungen auf Okosysteme (z. B. BOHLMANN et al. 2005; JICKELLS et al.
2005) und Materialien (BAGDA & SPINDLER 2002) und beeinflussen auch die menschliche Gesundheit (z. B.
HOEK et al. 2002; PopE et al. 2004; RUCKERL et al. 2011). Speziell Partikel mit einem aerodynamischen
Durchmesser kleiner 1 um (PM;), die in die Alveolen der Lunge eindringen kénnen, sind hochwirksam (z. B.
KAPPOS et al. 2004; PETERS 2009; PoPE et al. 2009; FRANCK et al. 2011). Es wurde deshalb bereits im Jahr
1999 der seit 2005 gultige Grenzwert einer Massenkonzentration von 40 pg m3 PM,, (Partikel mit einem ae-
rodynamischen Durchmesser < 10 um) als Jahresmittelwert und mit einer erlaubten Anzahl von maximal 35
Uberschreitungstagen im Jahr fur ein Tagesmittel groRer 50 pug m3 festgelegt (EU-Kommission 1999). Seit
2008 ist auch ein Grenzwert fiir PM, 5 reguliert (EU-Kommission 2008).

1.2.5 Langzeittrends

Die Partikelmassenkonzentration PM;q in der Atmosphéare Uber Europa nahm in den vergangenen drei Jahr-
zehnten viel weniger stark ab als die Summe der primaren Partikelemissionen gesenkt werden konnte
(Umweltbundesamt 2013). Dieser Effekt lasst sich nur durch eine starkere Partikelmasseneubildung aus Vor-
lAufergasen oder durch den Einfluss von Ferntransport erklaren. In Deutschland ging in der Zeit zwischen
1985 und 1995 die Partikelmassenkonzentration in der Atmosphare (TSP, total suspended particles) fur Stati-
onen im Tiefland um etwa 50 % zuriuick, wahrend die Emissionen auf nur noch 15 % sanken. Allein im kurzen
Zeitraum von 1989 bis 1992 halbierte sich die SO,-Emission und die TSP-Emission sank auf ein Drittel
(DAMMGEN et al. 2012). Auch in den USA wurde ein dhnlicher Effekt beobachtet (WEST et al. 1999). Erwar-
tungsgemaln ist dieser Effekt fir Stationen im Bergland, die ohnehin geringere Immissionswerte registrierten
und sich zeitweise oberhalb der Mischungsschichthéhe befinden, geringer ausgepragt. Heute gehen die Parti-
kelmassenkonzentrationen in Europa kaum noch weiter zuriick (HARRISON et al. 2008; SPINDLER et al. 2013).

Abbildung 2 zeigt den Verlauf der mittleren jahrlichen PMg-Konzentration mit den Anteilen der wichtigsten

wasserloslichen lonen und ab 2003 auch mit den Anteilen von OC und EC an der TROPOS-Forschungs-
station Melpitz im regionalen Hintergrund Sachsens.
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Abbildung 2: Jahrliche Mittel der PMg-Massenkonzentration, des Gehaltes wasserldslicher lonen
(1993-2014) und von organischem (OC) und elementaren Kohlenstoff (EC) (2003-2014). Die Anzahl der
realisierten Messtage pro Jahr sind unter den Jahreszahlen angegeben. Die Fehlerbalken zeigen die
positive Standardabweichung der taglichen Messungen.

Aus dieser Abbildung wird auch ersichtlich, dass die jahrliche mittlere Partikelmassenkonzentration von 1993
bis1999 abnahm, danach bleibt sie mit einem Mittelwert von 22,3 pug m™ in etwa konstant. Die absolute
Schwankungsbreite zwischen den Jahren betragt ab 2000 etwa + 2,9 pg m*, was etwa 13 % entspricht. Die
fallenden PM5-Konzentrationen zwischen 1993 und 1999 gehen einher mit sinkenden lokalen Primaremissio-
nen von Feinstaub aus wenig effizienten und veralteten Kraftwerken in der Umgebung, die noch aus Zeiten
der DDR vorhanden waren. Die abnehmende Bedeutung der individuellen Ofenheizung in den umliegenden
Stadten trug weiterhin zur Reduzierung priméarer Staubemissionen bei. Damit gewann der relative Einfluss von
Langstreckentransport und von sekundarer Bildung aus Partikelvorlaufersubstanzen an Bedeutung. Heute ist
der Ferntransport, insbesondere im Winter, die Hauptursache fiir hohe PM-Konzentrationen in groR3en Teilen
Sachsens. Fur die Jahre 2010 und 2011 ergaben sich wieder etwas hohere PMo-Massenkonzentrationen als
zuvor. Die Ursache dafir liegt in den relativ kalten Wintern mit hdheren Emissionen von Feinstaub und Vorlau-
fersubstanzen, verbunden mit dem Einfluss von Ferntransport anthropogen verschmutzter kontinentaler Luft-
massen bei ostlicher Anstrémung. Es wird auch ersichtlich, dass bezlglich der PMy-Konzentration seit 2000
kein gesicherter Trend fir den regionalen Hintergrund in Sachsen festzustellen ist. Fir einzelne Inhaltsstoffe
zeigen sich jedoch Veranderungen, so nehmen die Sulfat- und EC-Konzentration leicht ab und die Konzentra-
tion von Nitrat bleibt in etwa konstant (SPINDLER et al. 2013).

Die Ursache fir die im Verhdltnis zur Emissionsreduzierung hdheren Partikelmassenkonzentrationen ist in
Deutschland nur durch sekundare Partikelmassebildung und Importe tGber Langstreckentransport zu erklaren.
Den grof3ten Anteil an der sekundéren anorganischen Partikelmasse (secondary inorganic aerosol, SIA) ha-
ben die wasserloslichen Hauptionen Sulfat, Nitrat und Ammonium (LAMMEL & LEIP 2005; KHODER & HASSAN
2008). Die sekundare organische Partikelmassebildung (SOA) erklart einen Teil des im PM,, enthaltenen
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Kohlenstoffs und macht einen weiteren bedeutenden Masseanteil an PMj, aus (HALLQUIST et al. 2009;
PouLAIN et al. 2011).

2 Projektdurchfihrung und experimentel-
le Methoden

2.1 Probenahmestandorte

Die Probenahme zur groRenaufgelosten chemischen Charakterisierung von PMq an ausgewdahlten Tagen
und die kontinuierlichen Messungen fiir den RuR3gehalt und die PartikelgréRenverteilung erfolgten an vier Sta-
tionen in Sachsen: einer vorhandenen Station des sachsischen Luftgiitemessnetzes, die von der Betriebsge-
sellschaft fur Umwelt und Landwirtschaft (BfUL) im Auftrag des LfULG betrieben wird, und drei Stationen des
Leibniz-Instituts fiir Tropospharenforschung (TROPOS):

Leipzig Mitte (LMI)

Station im automatischen Luftglitemessnetz des Freistaates Sachsen (verkehrsnah),

Charakter nach Lenschowansatz (LENScHOW et al. 2001): lokaler Hotspot

Am Hallischen Tor, Kreuzung Willy-Brandt-Platz, Leipzig-Zentrum, nahe Hauptbahnhof, offene Bebauung,
110 m Uber NN

Leipzig Eisenbahnstral3e (EIB)

Station des TROPOS in einer StralBenschlucht (verkehrsnah),

Charakter nach Lenschowansatz: lokaler Hotspot

EisenbahnstraRe 81, Probenahme etwa 7 m Uber Stralenniveau, 130 m tber NN

Leipzig TROPOS (TRO)

Station des TROPOS auf dem Institutsdach am Stadtrand,

Charakter nach Lenschowansatz: urbaner Hintergrund

Permoserstralie 15, im Norden von Leipzig im Wissenschaftspark auf dem Dach des dreistéckigen TROPOS-
Hauptgebaudes, etwa 25 m tGber Grund und 130 m Gber NN

Melpitz (MEL)

Forschungsstation des TROPOS im nordlichen Tiefland Sachsens,

Charakter nach Lenschowansatz: regionaler Hintergrund

Die Station befindet sich ca. 51 km norddstlich von Leipzig, nordwestlich von Dresden, 12°56‘ OL, 51°32' NB
(landlicher Charakter, Weideland), 87 m iber NN

Abbildung 3 zeigt Fotos der oben beschriebenen Stationen.
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Abbildung 3: Fotos der vier Stationen TROPOS (TRO), Melpitz (MEL), Leipzig Mitte (LMI) und Eisen-
bahnstral3e (EIB) (von links nach rechts und von oben nach unten)

Die Stationen Leipzig Mitte (LMI), TROPOS (TRO) und Melpitz (MEL) waren im Forschungsvorhaben ,Korn-
gréRendifferenzierte Identifizierung der Anteile verschiedener Quellgruppen an der Feinstaubbelastung” des
Sachsischen Landesamtes fur Umwelt und Geologie, das im November 2000 abgeschlossen wurde, integriert.
Somit ist ein Vergleich der hier zu erzielenden Ergebnisse mit denen von damals méglich.

2.2 Probenahme

Die groRenaufgeloste Sammlung der Partikelproben erfolgte mit vier nahezu baugleichen flnfstufigen BER-
NER-Niederdruckimpaktoren (Hauke Ges.m.b.H & Co KG, Gmunden, Osterreich; Gietl et al. 2008). Von zahl-
reichen Entwicklungen (MAY 1945; LODGE & CHAN 1986; MARPLE 2004) hat sich dieser Impaktor-Typ bewéhrt
und sowohl am TROPOS als auch dem LfULG liegen umfangreiche praktische Erfahrungen fir die Anwen-
dung dieses Impaktors vor (PLEWKA et al. 2004a; BRUGGEMANN et al. 2005; GNAUK et al. 2005; HERRMANN et
al. 2006; VAN PINXTEREN et al. 2009; MULLER et al. 2010a; GNAUK et al. 2011; MULLER et al. 2012). Abbildung 4
zeigt den prinzipiellen Aufbau des Kaskadenimpaktors.
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Abbildung 4: Finfstufiger BERNER-Niederdruckimpaktor (Querschnitt und Ansicht mit anisokineti-
schem Einlasskopf und Manometer)

Auf den funf Stufen des Kaskadenimpaktors werden Partikel nach Beschleunigung beim Durchtritt durch eine
Dusenplatte mittels Tragheitsimpaktion auf dem Tragermaterial, das sich auf der darunter liegenden Prallplatte
befindet, abgeschieden. Damit werden Partikel aus funf GréRenfraktionen (Stufen 1 bis 5) gesammelt. Der
vom BERNER-Impaktor realisierte Gré3enbereich der Partikelprobenahme von 0,05 bis 10 um aerodynami-
scher Partikeldurchmesser (Dpger) umfasst ultrafeine Partikel (Stufe 1), den Akkumulationsmode (Stufen 2+3)
und den Coarse Mode (Stufen 4+5). Partikel, die gréRer als 10 um sind, werden auf einem Vorabscheider
aufgefangen. Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser Dp,; < 50 nm kénnen mit diesem Impaktor
nicht erfasst werden. In Tabelle 1 sind die Abscheidegrenzen aufgelistet.

Tabelle 1: Abscheidegrenzen fir aerodynamischen Partikeldurchmesser (Dp 4r) im fiinfstufigen BER-
NER-Kaskadenimpaktorimpaktor

Stufe Abscheidegrenze, Dp aer [HM]
1 0,05 bis 0,14
2 0,14 bis 0,42
3 0,42 bis 1,2
4 1,2 bis 3,5
5 3,5 bis 10

Bei einer Anzahl von finf Impaktorstufen innerhalb PM,4 ist ein Kompromiss zwischen der Sammelzeit, die in
diesem Vorhaben generell 24 Stunden betragt, und der gesammelten Partikelmasse moglich. Der Impaktor
hat einen Volumendurchfluss von 75 | min™, daraus resultiert ein Sammelvolumen von 108 m® in 24 Stunden.
Die Abscheidung erfolgte in diesem Vorhaben auf Aluminiumfolien. Fur die Metallbestimmung wurden zuséatz-
lich Polycarbonat-Filtermaterial (Nuclepore®) zur Abscheidung einiger Spots sektoral aufgelegt (ca. 10 % der
jeweiligen Impaktorfolienflache).
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Die grol3enselektive Probenahme innerhalb PMi, in finf Stufen geht weit Gber die gegenwartig gesetzlich
geforderte Probenahme fir PMj, und PM, s hinaus (EU-Kommission 1999; EU-Kommission 2008). Die gro-
Benaufgeldste Erfassung von Partikeln bis zum aerodynamischen Durchmesser von 10 um hat weiterhin den
Vorteil einer bedingten Vergleichbarkeit der in Summe aller Stufen erfassten Partikelmasse mit High-Volume-
Sammlern (HV-Sammler, z. B. aus dem Messnetz des LfULG im Freistaat Sachsen, dem Umweltbundesamt
oder von Forschungsstationen). Es muss jedoch darauf hingewiesen werden, dass die Massenkonzentration
PMq, die formal durch Addition der Massenkonzentration auf den funf Stufen des hier verwendeten Impaktors
errechnet werden kann, typischerweise etwa 5 bis 15 % kleiner ist als die PMjy-Konzentration, die mit einem
HV-Sammler (z. B. DIGITEL DHA-80, Walter Riemer Messtechnik, Deutschland) nach der Standardmethode
(DIN EN 12341, 1998) gravimetrisch ermittelt wird. Fir diese Abweichung gibt es verschiedene Griinde
(NEUSUR et al. 2002; WIEPRECHT et al. 2004): so schneiden die unterschiedlich konstruierten Einlasse die Gro-
Renverteilung unterschiedlich stark ab, Quarzfilter kénnen im HV-Sammler einerseits mehr gasférmige Sub-
stanzen und Wasser binden, andererseits ist durch den Unterdruck im Impaktor die Flichtigkeit von Ammoni-
umnitrat und organischen Bestandteilen etwas héher (CHANG et al. 2000). Weil diese Ursachen je nach physi-
kalisch-chemischer Zusammensetzung des Aerosols unterschiedlich stark wirken, ist die Ableitung einer Kor-
rektur nicht méglich. Es kénnen deshalb die indirekt aus der Summe der funf Stufen des Berner-Impaktors
ermittelten PMqy-Massenkonzentrationen nicht zur Beurteilung gesetzlicher Grenzwerte herangezogen wer-
den.

2.2.1 Massebestimmung und chemische Analysen

2.2.1.1 Massebestimmung

Die Berner-Impaktoren werden mit ringférmigen Aluminiumfolien bestilickt, die zuvor fir mindestens 2 h bei
350 °C ausgegliiht wurden. Diese Aluminiumfolien werden fur mindestens 48 h bei 20 + 1 °C und 50 £ 5 %
relative Luftfeuchte in einer Box in einem klimatisierten und luftfeuchte-kontrollierten Wageraum konditioniert
und anschlieend mit einer Prazisionswaage der Firma Mettler-Toledo (UMT 2) mit einer Ablesegenauigkeit
von 0,1 ug und einer Standardabweichung von ca. 1 % gewogen. Nach der Beprobung werden die Filter er-
neut mindestens 48 h zu den gleichen Bedingungen konditioniert und gewogen. Die beprobten Impaktorfolien
werden bei -18 °C bis zur Analyse aufbewahrt.

2.2.1.2 lonen

Die Quantifizierung der lonen erfolgt nach wassriger Extraktion in Reinstwasser (10 min Schitteln, 10 min
Ultraschallbad, 10 min Schutteln) mittels lonenchromatographie (Dionex ICS3000). Fur die Trennung der An-
ionen werden AG18- und AS18-Saulen (2 mm) mit einem KOH-Eluenten und fiir die Trennung der Kationen
werden CG16- und CS16-Saulen (3 mm) mit einem Methansulfonsaure-Eluenten verwendet. Es werden die
lonen Chlorid, Nitrat, Nitrit, Sulfat, Oxalat, Ammonium, Natrium, Kalium, Magnesium und Calcium bestimmt.

2.2.1.3 Organischer und elementarer Kohlenstoff

Die Bestimmung des organischen (OC) und elementaren (EC) partikularen Kohlenstoffs wird mit einer ther-
mographischen Zweischritt-Methode in Anlehnung an die VDI-Richtlinie VDI 2465, Blatt 2, 1999 (,Messen von
Rul3 [Immission] — Thermographische Bestimmung des elementaren Kohlenstoffs nach Thermodesorption des
organischen Kohlenstoffs*) durchgefuhrt. Dabei kommt ein Kohlenstoff-Analysator C-Mat 5500 (Stréhlein) zum
Einsatz (NEUSUR et al. 2002; PLEWKA et al. 2004b; HERRMANN et al. 2006; SPINDLER et al. 2012). Im ersten
Schritt wird ein Teil der auf einer Aluminiumfolie gesammelten Partikelprobe unter Stickstoffatmosphéare auf
650 °C erhitzt. Die unter diesen Bedingungen volatilisierten Kohlenstoffanteile werden als OC definiert. Der
Nachweis erfolgt in einem NDIR-Detektor (nicht dispersives Infrarot) nach vollstandiger Oxidation zu CO, an
einem CuO-Katalysator bei 850 °C. Im zweiten Schritt wird der verbliebene, nicht fliichtige Kohlenstoff unter
Sauerstoffatmosphére ebenfalls bei 650 °C zu CO, verbrannt und analog detektiert. Dieser Kohlenstoffanteil
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wird als EC bezeichnet. Die Summe aus OC und EC bildet den Gesamtkohlenstoff (total carbon, TC). Kohlen-
stoff aus Carbonaten wird mit dieser Methode nicht erfasst. Das registrierte OC/EC-Verhéltnis héangt von den
angewandten Bedingungen fiir die OC/EC-Trennung ab. Es existieren zahlreiche Verfahren mit unterschied-
lichsten Bedingungen und Temperaturprotokollen, die veroffentlichte Messwerte schwer vergleichbar machen
(HITZENBERGER et al. 2006; YTTRI et al. 2007; CAvVALLI et al. 2010). Fiur die Analyse auf den Aluminiumfolien
des BERNER-Impaktors kdnnen keine Verfahren angewandt werden, die bei héheren Temperaturen als
650 °C ablaufen, weil sonst die Aluminiumfolien schmelzen (Schmelzpunkt: 660 °C). Damit scheidet hierfir
auch das fur Quarzfilter angewandte thermische Verfahren mit laseroptischer Korrektur aus, weil die ange-
wandten Temperaturprotokolle EUSAAR-2, NIOSH und IMPROVE 660 °C Uberschreiten. Zudem kann der bei
diesen Methoden zur Korrektur von Verkohlungsprozessen tber Absorptions- oder Transmissionsmessung
verwendete Lichtstrahl die Partikelspots auf Al-Folien nicht durchdringen und eine Ausrichtung des Licht-
strahls auf die diskreten, sehr kleinen Spots ist technisch nicht méglich. Fur das VDI-Verfahren wurden ver-
gleichbare Ergebnisse zu thermo-optischen Verfahren fir den gesamten Kohlenstoffgehalt (TC) gefunden
(ScHMID et al. 2001; TEN BRINK et al. 2004). Gegenilber einem thermo-optischen Verfahren mit Anwendung
des EUSAAR-2 Temperaturprotokolls unterschéatzt die VDI-Methode den Gehalt an organischem Kohlenstoff
(OC) und uberschétzt den Anteil elementaren Kohlenstoffs (EC), daraus ergibt sich ein kleineres OC/EC-
Verhaltnis (YTTRI et al. 2013). Dariiber hinaus kann der TC-Gehalt wegen der héheren Endtemperatur von
850 °C beim thermo-optischen Verfahren etwas héher ausfallen als fur das thermische VDI-Verfahren mit
650 °C. Diese messtechnisch bedingten, aber fir die Einzelprobe nicht exakt quantifizierbaren Unterschiede
sind bei Vergleichen von OC/EC Konzentrationen aus verschiedenen Messverfahren immer zu bericksichti-
gen.

2.2.1.4 Wasserloslicher organischer Kohlenstoff

Wasserldslicher organischer Kohlenstoff (engl. water-soluble organic carbon, WSOC) wurde nach wassriger
Extraktion und Filtration des Extraktes mittels eines TOC-Analysators (Shimadzu TOC-VCPH) bestimmt. Hier-
bei wird durch Ansduern mit 2 M Salzsaure und Spilen mit Helium anorganischer Kohlenstoff als CO, ausge-
trieben und der geldste organische Kohlenstoff anschlieend bei 680 °C katalytisch zu CO, oxidiert. Dieses
wird mittels nicht dispersiver IR-Spektroskopie quantitativ bestimmt.

2.2.1.5 Monosaccharide

Fur die Analyse von Monosacchariden wird die Hochleistungs-Anionenaustauschchromatographie gekoppelt
mit einem elektrochemischen Detektor (HPAEC-PAD) eingesetzt (linuma et al. 2009). Diese Technik ertffnet
ein weites Feld von Trennungsmdoglichkeiten und damit Nachweisen der verschiedenen Tracerverbindungen.
Fur die Holzverbrennung charakteristische Tracer sind hier Anhydrozucker mit Levoglucosan, Mannosan und
Galactosan als den bedeutendsten Tracern fir Celluloseverbrennung. Fir biologische Aktivitdt des Bodens
stehen Zucker wie z. B. Glucose und fir den Einfluss von Pilzsporen Zuckeralkohole wie v. a. Arabitol
(CASEIRO et al. 2007).

2.2.1.6 Unpolare organische Einzelverbindungen

Die Quantifizierung ausgewahlter unpolarer semivolatiler organischer Einzelspezies aus den Stoffgruppen
polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK), oxy-PAK, n-Alkane und Alkanone sowie Hopane erfolgt
direkt von den Impaktorfolien mittels Curiepunkt-Pyrolyse Gaschromatographie-Massenspektrometrie (CPP-
GC/MS). Dafur wird ein aliquoter Teil der Aluminiumfolie in eine Fe/Ni Curie-Punkt-Folie eingewickelt. Der
Curiepunkt-Pyrolysator JPS-350 (Japan Analytical Industry, Ltd.) dient dann als schneller Thermodesorber.
Die Probe wird im Curiepunkt-Pyrolysator in Heliumatmosphare bei 510 °C verdampft, anschlie3end gas-
chromatographisch getrennt und anhand charakteristischer Massenspuren quantifiziert. Das verwendete GC-
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MS-System ist ein AGILENT 6890 N GC/5973 MSD. Die Nachweisgrenzen liegen bei diesem Verfahren im
Bereich 1-60 pg m*,

Die in Tabelle 2 exemplarisch aufgeftihrten Leitsubstanzen kénnen in den BERNER-Impaktorproben quantifi-
ziert werden und sind fir bestimmte Quellen charakteristisch bzw. weisen als individuelle PAK eine besondere
toxikologische Relevanz auf (WANG et al. 2009; JUNG et al. 2010). Der Carbon-Praferenz-Index ist ein Indikator
fir biogene Emissionen durch Wachsabrieb an Blattern (Verhaltnis der Summen von n-Alkanen mit ungerader
C-Atomanzahl und n-Alkanen mit gerader C-Atomanzahl [z. B. SIMONEIT 2002B; YUE & FRASER 2004;
PIETROGRANDE et al. 2011]) und fir eine unvollstidndige Holzverbrennung (linuma et al. 2007; GONCALVES et al.
2010). Die individuellen Marker Reten und Benzonaphtho(1,2-d)thiophen entstehen bei der Verbrennung von
Nadelholz (HOEK et al. 2002; MULLER et al. 2010b) bzw. Braunkohle (WISE et al. 1988; EU-Kommission 1999).

Tabelle 2: Leitsubstanzen fur die Analyse auf organische Einzelverbindungen

Chemische Verbindung Quellzuordnung bzw. Wirkung
Cyclo[c,d]pentapyren Verkehrsemission
Benzo[b]naphthothiophen Braunkohleverbrennung
Benzo[k]fluoranthen kanzerogen
Benzo[a]pyren, Benzo[e]pyren kanzerogen
Reten Nadelholzverbrennung
Indeno[1,2,3-cd]pyren kanzerogen
Hopane und Sterane Ol- und Kohleverbrennung
n-Alkane (C20 — C34) biogene bzw. anthropogene Quellen
Oxalat Photochemie-Indikator
Arabitol Pilzsporen
Levoglucosan Biomasseverbrennung

2.2.1.7 Metalle

Fur die Metallanalytik werden auf die Aluminiumfolien Teilstiicke von ISOPORE Membranfiltern (Polycarbonat
HTTP, Millipore) gelegt. Die Quantifizierung der Metalle erfolgt direkt aus den dort abgeschiedenen Spots mit
Hilfe der Totalreflexions-Rontgenfluoreszenzanalyse (Total Reflection X-ray Fluorescence, TXRF). Am TRO-
POS wird daftr ein S2 Picofox von Bruker mit einer Mo-Réntgenquelle verwendet (EU-Kommission 2008;
Umweltbundesamt 2013). Die TXRF ist eine Oberflachentechnik, die fur die ultra-Spurenmetall-Analyse in
Partikeln oder Verunreinigungen auf glatten Oberflachen verwendet werden kann. TXRF ist eine energiedis-
persive Technik. Ein einfallender Rontgenstrahl trifft auf ein poliertes Probensubstrat bei sehr kleinen Einfall-
winkeln (< 0.1°), um eine Totalreflexion des Strahls innerhalb der Probe zu erreichen, und die fluoreszieren-
den Photonen von der Probe werden detektiert. Dieser Aufbau erhéht die Effizienz der Anregung der Probe
und verringert die Absorption und die Streuung des Strahls innerhalb der Probe, was zu einer h6heren Emp-
findlichkeit fiihrt. Mit der Mo-Rdntgenquelle ist PICOFOX in der Lage, Elemente von Aluminium bis Bismut zu
messen. TXRF kann fir flissige und feste Proben verwendet werden. Ein grof3er Vorteil des PICOFOX ist
seine hohe Empfindlichkeit von etwa 0,1 ppb in Flissigkeiten und die im Vergleich zu anderen Techniken sehr
kleinen Probenmengen, die es bendtigt (ng bis pg), um quantitative Ergebnisse innerhalb weniger Minuten zu
liefern. Abbildung 5 zeigt das Gerat und ein TXRF-Spektrum als Beispiel.
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Abbildung 5: Bruker S2 PICOFOX TXRF-Instrument (links); TXRF-Spektrum von Saharastaub (rechts)
2.2.2 Physikalische in-situ-Messungen

2.2.2.1 RuBmassenkonzentration

An allen vier Messstationen sind Ruf3photometer vom Typ MAAP (multi angle absorption photometer) im Ein-
satz. Dieses Instrument bestimmt den Lichtabsorptionskoeffizienten durch die Auswertung der gemessenen
Lichttransmission und -streuung an Partikeln, die auf einem Filterband gesammelt werden (DAMMGEN et al.
2012). Unter Verwendung eines Kalibrierfaktors (6,6 m* g™*) wird die bei einer Wellenlange von 637 nm be-
stimmte Absorption auf eine Massenkonzentration an schwarzem Kohlenstoff (BC, black carbon) umgerech-
net. Die in dieser Arbeit vorgestellten RuBmassenkonzentrationen beziehen sich in der Regel auf den Gro6-
Benbereich PMy,. Lediglich an der Station EIB bezieht sich die RuBmassenkonzentration aufgrund eines ver-
wendeten Zyklons auf den Grof3enbereich PM;. Die Vergleichbarkeit der Ergebnisse der MAAP-Instrumente
wird aufgrund von Vergleichsexperimenten mit 5 % abgeschatzt (WEST et al. 1999).

2.2.2.2 PartikelanzahlgréRenverteilung

An allen vier Messstationen sind Mobilitats-PartikelgréRenspektrometer (TDMPS; Twin Differential Mobility
Particle Sizer, BIRMILI et al. 1999) im Einsatz. Alle Instrumente werden nach den EUSAAR/ACTRIS-
Empfehlungen fir atmosphéarische Aerosolmessungen betrieben (WIEDENSOHLER et al. 2012). Diese Empfeh-
lungen schreiben z. B. eine automatische Protokollierung der Durchflussraten, Temperaturen und relativen
Feuchten in den Spektrometern vor, des Weiteren regelméRige QualitatssicherungsmaflRinahmen. Die Rohmo-
bilitatsgroRenverteilungen der Instrumente wurden durch eine Mehrfachladungsinversion (PFEIFER et al. 2014)
und Korrekturen, die Partikelverluste durch Brownsche Diffusion beriicksichtigen (WIEDENSOHLER et al. 2012)
in PartikelanzahlgréRenverteilungen Uberfihrt. Eine Beschreibung des aktuellen Messbetriebs findet sich in
MA & BIRMILI (2015).

Der Messbereich der Gerate reicht in der Regel von 3 bis 800 nm (im Mobilitdétsdurchmesser), wobei aufgrund
fundamentaler Messunsicherheiten im untersten GréRenbereich nur der Bereich 5-800 nm wissenschaftlich
ausgewertet wird. Fur diesen Bericht wurde die integrale Partikelanzahlkonzentration Uber einen Gré3enbe-
reich 20-110 nm (N[20;110]) aufintegriert, der reprasentativ fur frische, vom StralBenverkehr emittierte Ru3par-
tikel ist (ROSE et al. 2006). Zusétzlich wurden aus den PartikelgréRenverteilungen die Partikelmassen fir die
GrolRenbereiche 40-110 nm, 110-330 nm und 330-800 nm abgeschétzt. Hierfur wurde eine Partikeldichte von
1,6 g cm3 angenommen. Die genannten MobilitAitsdurchmesser entsprechen ndherungsweise den mit dem
Berner-Impaktor gemessenen Stufen, die sich auf die aerodynamischen Partikeldurchmesserbereiche
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50-140 nm, 140-420 nm und 420-1.200 nm beziehen. Fir die genannten Messwerte wird eine Vergleichbar-
keit unterschiedlicher Instrumente innerhalb eines Fehlers von = 10 % veranschlagt.

2.2.3 Meteorologie und Spurengase

Die meteorologischen Parameter Temperatur, relative Feuchte, Globalstrahlung, Windgeschwindigkeit, Wind-
richtung und Niederschlagsmenge wurden an den Stationen TRO und MEL gemessen. Fir EIB gibt es diese
Messungen nicht. Die Daten fur LMI wurden vom LfULG Ubernommen. Die Registrierung der meteorologi-
schen Parameter erfolgte am TROPOS mit einer Wetterstation der Firma THOSS (Intelligente Messtechnik
und Automatisierung GmbH, Potsdam, Deutschland). An der Forschungsstation Melpitz kamen Sensoren zum
Einsatz fur die Temperaturmessung (HY-Cal 1000, Fa. Young, USA), relative Luftfeuchte (Sensirion SHT75,
Campbell Scientific, USA), fir die Globalstrahlung (CNR1 Net Radiometer, Kipp Zonen, Niederlande), die
Windgeschwindigkeit und die Windrichtung (WindSonic, Gill Instruments, England) und fiir den Niederschlag
(Tipping Bucket, Rain Gauge, Young, USA).

Die Spurengase NO, (NO und NO,) wurden an den Stationen TRO und MEL gemessen. Fir EIB gibt es keine
Messungen und die Daten fur LMI wurden vom LfULG Ubernommen. Die Quantifizierung der Gase erfolgte mit
Standardgasmonitoren nach dem Prinzip der UV-Adsorption fir O3 und der UV-Fluoreszenz fur SO,. NO wird
mit Hilfe der Chemilumineszenz quantifiziert und die Quantifizierung von NO, erfolgt nach Konvertierung (Mo-
Konverter) zu NO. Am TRO kamen folgende Analysatoren in der Zeit dieses Vorhabens zum Einsatz: fir SO,
(TE43C-TL, Thermo Scientific, USA) und fur NO, (MLU200A, MLU, Deutschland). Fur O3 stand ein (TE49C,
Thermo Scientific, USA) zur Verfigung. In MEL wurden entsprechend eingesetzt fir O; ein APOA-350E, flr
SO, ein APSA-360A und fir NO, ein APNA-360, alle von der Firma Horiba, Deutschland. Fir O3 erfolgte die
Kalibration gegeniiber einem Ojz-Standard (TE49PS, Thermo Environment, USA). SO, wurde gegenuber
Prufgas (10 ppm SO, in N,) und NO gegenuber Prifgas (50 ppm NO in N,) beide AirLiquide, Deutschland,
quantifiziert. Fir NO, stand eine Gasphasentitration (Ansyco SycosK/GPT, Ansyco, Deutschland) zur Verfi-

gung.

2.3 Messtage fir chemische Aerosolcharakterisierung

Tabelle 3 gibt einen Uberblick liber die Probenahmetage fiir die groRenaufgeléste Sammlung von PM, in den
Sommermonaten 2013 sowie den Wintermesskampagnen 2013/14 und 2014/15. Die Auswahl der Sammelta-
ge erfolgte mit Hilfe der Wettervorhersage ereignisbezogen. Vorrangig wurden Wochentage mit eindeutiger
Anstrémung aus einem breiten Sektor West oder Ost mit zu erwartenden maritim-kontinental bzw. kontinental
gepragten Luftmassen beprobt. Dabei dirfen fir 20 Probenahmetage innerhalb einer Jahreszeit bis zu zwei
Wochenendtage hinzugezogen werden. Tage mit nennenswertem Niederschlag wurden ausgeschlossen.

Die ersten 11 Messtage der Sommerkampagne werden in diesem Bericht nicht bertcksichtigt, weil aufgrund
eines technischen Mangels an LMI keine verlasslichen BERNER-Messdaten vorliegen. Es wurden in der

Sommerkampagne daher weitere 21 Tage beprobt, die hier ausschlieRlich ausgewertet werden.

Weiterhin wurden sowohl die PartikelanzahlgréRenverteilung feiner und ultrafeiner Partikel als auch der Gehalt
an schwarzem Kohlenstoff (BC) im PM4 seit Beginn des Projektes im Juli 2013 kontinuierlich registriert.
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Tabelle 3: Ubersicht (iber Messtage fiir diskontinuierliche Probenahme mit BERNER-Impaktor

Ifd. Nr. Datum Wochentag Priﬂbsl_fur TRO EIB LMI
- 19.06.13 Mittwoch X X X -
- 22.06.13 Freitag X X X -
- 28.06.13 Freitag X X X -
- 02.07.13 Dienstag X X X -
-- 04.07.13 Donnerstag X X X --
- 10.07.13 Mittwoch X X X -
-- 14.07.13 Sonntag X X X --
-- 16.07.13 Dienstag X X X --
-- 19.07.13 Freitag X X X --
- 31.07.13 Mittwoch X X X -
-- 03.08.13 Samstag X X X --
1 06.08.13 Dienstag X X X X
2 11.08.13 Sonntag X X X X
3 16.08.13 Freitag X X X X
4 18.08.13 Sonntag X X X X
5 20.08.13 Dienstag X X X X
6 23.08.13 Freitag X X X X
7 25.08.13 Sonntag X X X X
8 27.08.13 Dienstag X X X X
9 29.08.13 Donnerstag X X X X

10 01.09.13 Sonntag X X X X
11 04.09.13 Mittwoch X X X X
12 06.09.13 Freitag X X X X
13 08.09.13 Sonntag X X X X
14 11.09.13 Mittwoch X X X X
15 14.09.13 Samstag X X X X
16 17.09.13 Dienstag X X X X
17 19.09.13 Donnerstag X X X X
18 23.09.13 Montag X X X X
19 25.09.13 Mittwoch X X X X
20 27.09.13 Freitag X X X X
21 01.10.13 Dienstag X X X X
22 14.12.2013 Samstag X X X X
23 17.12.2013 Dienstag X X X X
24 08.01.2014 Mittwoch X X X X
25 15.01.2014 Mittwoch X X X X
26 23.01.2014 Donnerstag X X X X
27 25.01.2014 Samstag X X X X
28 29.01.2014 Mittwoch X X X X
29 06.02.2014 Donnerstag X X X X
30 17.02.2014 Montag X X X X
31 24.02.2014 Montag X X X X
32 01.12.2014 Montag X X X X
33 03.12.2014 Mittwoch X X X X
34 21.01.2015 Mittwoch X X X X
35 30.01.2015 Freitag X X X X
36 10.02.2015 Dienstag X X X X
37 13.02.2015 Freitag X X X X
38 15.02.2015 Sonntag X X X X
39 19.02.2015 Donnerstag X X X X
40 24.02.2015 Dienstag X X X X
41 26.02.2015 Donnerstag X X X X
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42 16.03.2015 Montag X X X X

a)

aufgrund eines technischen Defekts zeitversetzt beprobt von 09:10 bis 09:10 MEZ

2.4 Anstromungszuordnung

Es wurde ein einfaches subjektives Verfahren angewandt, das nach Sommer (So) und Winter (Wi) und tagli-
chen Anstréomung aus einem breiten Sektor West (W) oder Ost (O) unterscheidet (SPINDLER et al. 2010, 2012
und 2013; SCHEINHARDT et al. 2012). Es ergeben sich damit vier Kategorien der Anstrémung: Sow, SoO, WiwW
und WiO. Eine westliche Anstromung enthalt Luftmassen maritimen und kontinentalen Ursprungs, bei der
Ostanstréomung werden Uberwiegend kontinentale Luftmassen herangefiihrt. Die Westanstromung ist im Mittel
mit héheren Windgeschwindigkeiten und einer besseren turbulenten Mischung verbunden als die Ostanstro-
mung, durch die Luftmassen mit im Mittel geringeren Windgeschwindigkeiten herangefiihrt werden. Durch
dabei oft vorherrschenden Hochdruckeinfluss ist die Ostanstromung in der Regel mit weniger Niederschlag
verbunden als die Westanstrémung. Besonders bei winterlichen Hochdrucklagen sinkt die Grenzschicht stark
ab und es resultieren bereits vor einer vollstandigen Stagnation hohe Spurenstoffkonzentrationen, die mit der
noch vorhandenen langsamen Ostanstromung herangefiihrt werden.

Die einzelnen Tage werden den Kategorien an Hand des Verlaufes von 96-Stundenriickwartstrajektorien zu-
geordnet. Es wird der Verlauf der 10:00 Uhr und die 18:00 Uhr (Zeit MEZ) 96-Stundenriickwartstrajektorien
(Startpunkt Melpitz in 200, 500 und 1.500 m Uber Grund) betrachtet. Lassen sich die Trajektorien zu beiden
Zeitpunkten in einen breiten Sektor fur W (210°-320°) und O (35°-140°) zuordnen, wird dieser Tag unter Be-
racksichtigung von Sommer- und Winterhalbjahr zugeordnet, z. B. wird ein Sommertag mit westlicher Anstro-
mung in die Kategorie SoW eingeordnet. Die Berechnung der NOAA Hybrid Single Particle Lagrangian In-
tegrated Trajectories erfolgt nach dem HYSPLIT-4-Model (http://www.ready.noaa.gov/ ready/hysplit4.html)
(vgl. GIETL et al. 2008; DRAXLER & ROLPH 2003).

Das Verfahren wird fir Melpitz seit 1992, teilweise unter Verwendung von Reanalysedaten, angewandt. Es
kénnen im Mittel 70 bis 73 % der Tage eines Jahres den vier Kategorien zugeordnet werden. Tage mit einem
starken Wechsel der Anstromung, einer Anstrémung aufRerhalb der beschriebenen Sektoren oder mit sehr
geringen Windgeschwindigkeiten (iberwiegend lokaler Quelleinfluss, im Winter z. B. Inversionswetterlagen)
werden nicht berlicksichtigt. Im Mittel seit 1992 kdnnen etwa 56 % der Tage eines Jahres der Westanstro-
mung und 16 % der Tage der Ostanstromung zugeordnet werden Diese Anteile schwanken zwischen den
Jahren und haben Einfluss auf die mittlere jahrliche Luftqualitat. Im Mittel der Jahre besteht jedoch kein signi-
fikanter Unterschied fiir den Anteil Ost- und Westanstromung zwischen dem Winter- und Sommerhalbjahren
(SPINDLER et al. 2013). Das Verfahren ist prinzipiell vergleichbar mit anderen Methoden einer Anstrdomungszu-
ordung z. B. Trajektorien Cluster (HITZENBERGER et al. 2006; VAN PINXTEREN et al. 2010) oder Klassifizierung
nach objektiven Wetterlagen OWTC des DWD (BISSOLLI & DITTMANN 2001). Es hat aber den Vorteil, in nur vier
Kategorien zu unterscheiden und ist damit fiir die Einordung spezieller Messungen, die nur an wenigen ein-
zelnen Tagen stattfinden kénnen, wie hier Messungen mit dem BERNER-Impaktor, besonders geeignet. In
der Regel kdnnen die vier Kategorien mit einer ausreichenden Zahl an Messtagen belegt werden.
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3 Ergebnisse

3.1 Meteorologie und Spurengase

3.1.1 Meteorologische Bedingungen wahrend der Kampagnen

Sommerkampagne

Abbildung 6 zeigt am Beispiel von TRO die meteorologische Situation im Sommer 2013, in Tabelle 4 sind die
Tagesmittel fur alle Messtage fir die Stationen LMI, TRO, MEL aufgelistet (EIB ohne zusétzliche Messung der
meteorologischen Parameter). Zusétzlich ist hier die Anstromung mit aufgelistet (Ermittlung vgl. Kapitel 2.4).

Aufgrund der in diesem Sommer vorherrschenden westlichen Anstrémung war es nur an einigen wenigen
Tagen moglich, Anstrdmung aus dstlicher Richtung zu vermessen. Durch die ereignisbezogene Auswahl der
Messtage konnte die Anzahl von Tagen mit nicht zuordenbarer Anstrémung auf drei Tage minimiert werden.
Betrachtet man die 21 Tage fir diese Sommermessungen, an denen an allen vier Stationen die Impaktoren
liefen, so erfolgten Messungen an 13 Tagen mit westlicher und 6 Tagen mit dstlicher Anstrémung. 2 Tage
hatten keine eindeutig zuordenbare Anstrémung.

Betrachtet man die Tagesmitteltemperaturen an den Messtagen, so zeigt sich, dass sowohl kiihle als auch
heille Sommertage etwa entsprechend ihrer Verteilung erfasst wurden. Insgesamt bilden die Messtage die
mittlere meteorologische Situation des Sommers 2013 ab. Dieser Sommer war wesentlich durch westliche
Anstromungen gepragt und nur selten gab es kontinentale Anstrémungen aus Richtung Ost. Trotzdem war
dieser Sommer in Mitteldeutschland insbesondere in der zweiten Juli- und ersten Augusthélfte recht warm und
trocken. Es gab zahlreiche heitere und sonnige Tage; Zeitraume mit starkerer Bewdlkung traten Ende Juni
und im September auf. Innerhalb des betrachteten Zeitraumes traten keine extremen Windgeschwindigkeiten
auf. Die relative Luftfeuchte variierte im sommerlichen Normalbereich und unterschritt an einigen Strahlungs-
tagen 40 %.

Fur die mittleren Werte der Messtage fallt auf, dass die jeweils hdchsten Tagesmitteltemperaturen im Stadt-
zentrum (LMI) gemessen wurden, die geringsten Mittel traten aul3erhalb des Ballungsraumes in MEL auf. Au-
Rerhalb des Ballungsraumes im flachen séchsischen Tiefland wurden jeweils die hochsten Windgeschwindig-
keiten gemessen. Auch die Globalstrahlung war oftmals hier geringfiigig héher. Niederschlag sollte an den
auszuwahlenden Messtagen nicht auftreten, in der Realitat lie sich das nicht ganz vermeiden. Die Mengen
waren aber bis auf 11 mm an der Station LMI und 8,6 mm an der Station TRO am 6. August extrem gering.

Vergleicht man den Zeitabschnitt der Sommermessungen 2013 mit dem Zeitabschnitt im Jahr 2000, ergibt
sich fur den Standort MEL fir 2013 eine durchschnittliche Temperatur von 16,76 °C und fir 2010 eine um
etwa 0,9 °C niedrigere mittlere Temperatur von 15,92 °C. Die mittlere Windgeschwindigkeit betrug 2013
2,4 m s und ist damit zu 2010 mit 2,3 m s vergleichbar.
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Abbildung 6: Meteorologische Parameter am Standort TRO fir den Zeitraum der Sommerkampagne;
Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Tabelle 4: Mittelwerte (Summe fur Niederschlag) meteorologischer Parameter fir alle Messtage der
Sommerkampagne; an Station EIB keine Daten verfiigbar

Temp. rel. Feuchte Globalstr. Windgeschw. Niederschl.

[°C] [%] [W m?] [m s (mm] Anstr.

Nr. Datum

LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMl TRO MEL Alle

-- 19/06/2013 29,2 285 26,9 62 64 73 296 290 338 15 21 26 0 0 0 n.v.
- 22/06/2013 21,7 20,9 19,4 56 59 73 287 268 325 21 24 26 0 0 0 w
-- 28/06/2013 16,2 153 14,7 67 71 78 215 200 224 18 2 2 0,03 0 0 w
- 02/07/2013 20,9 19,7 186 61 67 77 300 266 333 14 18 19 0 0 0,7 w
-- 04/07/2013 20,7 20,1 18,7 73 76 87 142 153 192 13 1,7 21 0,17 0 0 w
- 10/07/2013 19,9 19,2 179 64 68 76 248 261 286 2 3 3 0,18 0 0 w
-- 14/07/2013 17,9 17,1 154 71 74 86 234 218 149 16 23 26 0 0 0 w
-- 16/07/2013 22,1 21,4 185 52 55 69 275 283 318 11 1,2 14 0 0 0 w
- 19/07/2013 23,2 22,3 206 56 59 68 285 277 314 18 25 25 0 0 0 w
-- 31/07/2013 20,9 20,4 192 68 70 79 119 105 119 25 28 35 17 01 1 w
- 03/08/2013 28,2 27 256 49 53 65 215 215 247 13 21 22 0 0 0 w
1 06/08/2013 254 24,4 239 66 70 7r 195 193 216 12 17 1,7 11 86 0,1 w
2 11/08/2013 18,6 17,9 16,3 56 59 73 180 183 221 2 22 31 0 0 0,2 w
3 16/08/2013 22,7 21,3 20 46 52 59 248 248 279 11 17 1,6 0 0 0 w
4 18/08/2013 22,7 21,9 204 56 60 71 118 121 149 19 22 31 0,09 0 0 w
5 20/08/2013 18 171 164 65 69 76 162 159 192 18 29 32 0 0 1 w
6 23/08/2013 18,5 17,3 16 68 72 82 75 74 107 084 1,3 1.3 24 1 0 n.v.
7 25/08/2013 20,3 195 194 54 57 57 157 165 217 16 25 4.2 0 0 0 o
8 27/08/2013 18,1 17 152 57 61 72 173 186 174 15 22 25 0 0 0 O
9 29/08/2013 20 nv. 16,2 58 n.v. 73 187 nv. 210 09 nv. 13 0 n.v. 0 O
10 01/09/2013 1555 15 145 61 64 68 110 114 140 22 26 4 0 0 0 w
11 04/09/2013 20 19,2 179 79 85 90 101 100 100 0,74 09 1,2 009 06 0,2 w
12 06/09/2013 21,8 20,9 19,5 59 63 68 204 206 232 11 22 28 0 0 0 o
13 08/09/2013 19,7 19,2 191 65 67 70 80 86 40 14 21 28 0,29 0 0,4 O
14 11/09/2013 13,5 12,7 124 80 82 86 42 46 70 14 26 33 35 23 02 w
15 14/09/2013 17,1 16,4 154 77 80 85 124 150 187 15 19 24 0,15 0 0 w
16 17/09/2013 11,9 11,4 106 70 73 79 135 160 175 24 27 35 0 0,1 0 w
17 19/09/2013 12,3 11,7 11,1 75 77 83 78 83 104 21 24 36 08 03 0 w
18 23/09/2013 16,6 16,3 16 7 79 85 41 42 33 2,5 3 53 0 0 0 w
19 25/09/2013 14,3 13 12 80 86 92 57 52 50 1 1,6 2 0 0 0 w
20 27/09/2013 105 9,1 6,98 75 82 90 119 129 146 0,73 083 1.2 0 0 0 n.v.
21 01/10/2013 9,04 8,21 7,03 67 72 77 93 162 161 14 2.2 3 0 0 0 o

Wintermesskampagnen

Abbildung 7 zeigt am Beispiel von TRO die meteorologische Situation im Winter 2013/14, in Tabelle 5 sind die
Tagesmittel fur die 10 Messtage der Winterkampagne 2013/14 fir die Stationen LMI, TRO, MEL aufgelistet
(EIB ohne zusatzliche Messung der meteorologischen Parameter). Zusatzlich ist hier die Anstromung mit an-
gegeben (Ermittlung vgl. 2.4).
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Der Winter 2013/14 war, wie bereits auch der Sommer 2013, durch eine vorherrschende westliche Anstro-
mung gepragt, womit auch nur wenige Frosttage auftraten (zweite Januarhélfte). An diesen kalten Tagen kam
der Wind aus 6stlichen Richtungen. Im Verlauf des Winters ist der relativ friihe Anstieg der Temperaturen mit
relativ hoher Sonneneinstrahlung und einsetzender Trockenheit mit Beginn der zweiten Halfte des Februars
auffallig. Durch dieses zeitige Einsetzen des ,Frihjahrs" und den insgesamt milden Charakter des Winters
konnte die geplante Anzahl von 20 Messtagen fur typische Winterverhaltnisse nicht erreicht werden und es
wurde beschlossen, die Vermessung von 10 weiteren Tagen in den Winter 2014/15 zu verlegen.

Durch die ereignisbezogene Auswahl der Messtage konnten von den realisierten 10 Tagen immerhin noch
drei mit ostlicher Anstromung beprobt werden. Nur diese wiesen Uberhaupt Frosttemperaturen auf. Sechs
Messtage wurden bei westlicher Anstrdomung realisiert. Nur ein Messtag hatte keine eindeutig zuordenbare
Anstréomung (vgl. Tabelle 5). Fiur die mittleren Werte der Messtage fallt auf, dass die jeweils hdchsten Tages-
mitteltemperaturen mit Ausnahme des 17. Februars im Stadtzentrum (LMI) gemessen wurden, die geringsten
Mittel traten aufBerhalb des Ballungsraumes in MEL auf.

AuRerhalb des Ballungsraumes im flachen sachsischen Tiefland wurden jeweils die hdchsten Windgeschwin-
digkeiten gemessen. Auch die Globalstrahlung war hier oftmals geringfligig hther. Niederschlag sollte an den
auszuwahlenden Messtagen nicht auftreten. In der Realitat lieR sich das nicht ganz vermeiden, die Mengen
waren aber extrem gering und Uberstiegen nur am 14. Dezember 2013 in LMI 1 mm.

Vergleicht man den Zeitabschnitt der Wintermessungen 2013/14 mit dem entsprechenden Zeitabschnitt fur
den Winter 1999/00, ergibt sich fur den Standort MEL fur den Winter 2013/14 eine durchschnittliche Tempera-
tur von 4,4 °C und fir den Winter 1999/00 eine um 1 °C niedrigere mittlere Temperatur von 3,4 °C. Die mittlere
Windgeschwindigkeit betrug 2013/14 3,25 ms™ und ist damit zu 1999/00 mit 3,83 ms™ etwas geringer. Es ist
anzumerken, dass der Winter 1999/00 auch damals als ein recht milder Winter galt.

In Abbildung 8 ist die meteorologische Situation fur den Winter 2014/15 am Beispiel TRO gezeigt. Tabelle 5
zeigt die Tagesmittel fir den zweiten Teil der Wintermessungen im Winter 2014/15. Die Verlangerung der
Wintermesskampagne auf den Winter 2014/15 erfolgte in der Absicht, mehr typische Wintertage zu vermes-
sen. Dies war jedoch auch im erneut recht milden Winter 2014/15 schwierig. In diesem Winter gab es nur eine
kleinere Kalteperiode um Weihnachten, bei der sich allerdings keine stabile Ostanstrdmung einstellte. Es
konnten vier Messtage bei dstlicher Anstrémung realisiert werden, wovon allerdings nur zwei wirklich negative
Temperaturen aufwiesen. Alle funf Messtage bei westlicher Anstrémung wiesen positive Temperaturen auf,
mit Ausnahme des 21.01.15, wo die Temperatur am TROPOS um den Gefrierpunkt lag. Alle Messtage waren
im Wesentlichen niederschlagsfrei, einzig am 30.01.15 traten bei westlicher Anstromung am TROPOS 2,3 mm
und in Melpitz 1 mm Niederschlag als Schneeschauer auf.

2 der 11 Messtage im Winter 2014/15 konnten nach ihrer Realisierung keiner eindeutigen Anstrémung zuge-

ordnet werden. Auch im Winter 2014/15 wurden an den Messtagen die hdheren Temperaturen in der Stadt
gemessen.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 32



Temp. [°C]

100 -
. | |
m'm
£
[&]
60 13
L
40 o h
600 -
=
A0
“mmmmmmmmmmm HU
iy
h=
h I
n_l_lm
g
E_I—
3
4 4
o
Lk
213
=
“_

Windricht. [*]

E]
10 5
=
@
05 5
k=
@
00 £
| | | | I | I I
Decid  Dects Jan1  Jan 15 Feb1  Feb15  Mar1  Mari5
— Temp.[°C] ——  Windgeschw. [ms ]
——  rel Feuchte [%] ——  Windncht [
—  Gilobalsir [Wm ] Niederschl. [mm]

Abbildung 7: Meteorologische Parameter am Standort TRO fiir den Zeitraum der Winterkampagne
2013/14; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Abbildung 8: Meteorologische Parameter am Standort TRO fir den Zeitraum der Winterkampagne
2014/15; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Tabelle 5: Mittelwerte (Summe fur Niederschlag) meteorologischer Parameter fiir alle Messtage der
Winterkampagnen 2013/14 und 2014/15; an Station EIB keine Daten verfligbar

Temp. rel. Feuchte Globalstr. Windgeschw. Niederschl.

Ifd. Nr. Datum °C] [%] W m? [ms™] [mm]

Anstr.

LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL Alle

22 14/12/2013 2,6 2,2 15 88 91 94 16 28 39 27 29 4.2 11 O 0,1

23 17/12/2013 75 6,7 45 57 61 74 24 29 30 09 14 23 01 O 0

24 08/01/2014 10,8 10,4 94 73 75 82 26 37 42 2 27 43 04 03 03

25 15/01/2014 48 39 31 86 91 100 21 20 16 12 14 16 01 O 0,9

26 23/01/2014 -29 -36 -44 92 100 100 11 10 20 23 22 41 07 0.2

27 25/01/2014 -9 98 -11,2 85 91 89 25 27 45 22 24 37 02 O

28 29/01/2014 -3,7 -43 -54 85 90 90 19 20 23 3 29 45 0

29 06/02/2014 6,7 62 54 70 73 79 38 65 75 2 28 4 0,03

o
£(/g|0|0|0|g 2|5

30 17/02/2014 6,7 7,6 43 71 67 85 64 137 108 14 21 23 O

31 24/02/2014 79 6,7 5 58 63 70 94 123 136 1,2 19 22 O

B
<

32 01/12/2014 -08 -20 -20 78 78 82 18 11 19 42 39 6.2 n.v.

33 03/12/2014 -08 -19 -1,3 88 92 90 5 5 8 1,8 2 3,2 n.v.

34 21/01/2015 0,7 -05 0,0 81 86 87 28 55 51 1,7 1,7 19 nw

35 30/01/2015 25 1,4 13 86 89 92 31 34 26 3 32 45 nw

36 10/02/2015 58 45 45 83 87 91 14 16 22 14 19 22 nw

37 13/02/2015 26 1,2 0.2 76 80 87 42 111 112 1 19 16 nv

38 15/02/2015 2,6 1,3 1,6 79 83 85 36 51 48 14 15 26 n.v.

39 19/02/2015 2,3 1.3 11 78 80 85 65 114 115 22 25 338 n.v.

40 24/02/2015 5,7 47 4 71 72 81 76 93 89 1,8 25 33 n.v.

41 26/02/2015 54 3,2 1,7 63 68 78 101 139 141 0,84 1,7 13 n.v.

oO|lojlo/looo/loMNMO|O|lO|O|O|O|O
w

oOo|lojlojlojlolo/lo|j]pr|]O|lO|lO|]O|O|O|O|O
|00

42 16/03/2015 9,6 87 89 66 66 72 118 124 112 33 33 45 nv

3.1.2 Spurengaskonzentrationen wahrend der Kampagnen

Sommerkampagne

In Abbildung 9 und Abbildung 10 sind die Spurengaskonzentrationen fur NO,, SO, und O3 fur MEL und LMI
(fur LMI ist O3 nicht verfigbar) dargestellt. Tabelle 6 zeigt die Mittelwerte der Spurengaskonzentrationen fiir
alle Messtage der Sommerkampagne (fiir EIB sind keine Spurengasmessungen vorhanden). Betrachtet man
den Verlauf der Spurengaskonzentrationen, so zeigt sich ein deutlicher Unterschied zwischen LMI und MEL
fur NO,. Die Konzentrationswerte im Stadtzentrum waren zwischen fiinf und sieben Mal héher als im regiona-
len Hintergrund. Ursache daflir sind hauptsachlich Emissionen aus Kraftfahrzeugen. Betrachtet man die Ta-
gesmittelwerte an den Messtagen im Vergleich aller drei Stationen fir NO und NO,, so ist neben der Konzent-
rationsabstufung LMI>STRO>MEL zu sehen, dass das Verhéltnis NO/NO, fur LMI bei etwa 1 : 1 lag und in
Richtung MEL abnahm. Eine Erklarung dafir ist die Oxidation des aus Kraftfahrzeugen emittierten NO zu
NO,.

Die Konzentrationen fir SO, lagen oft in Hohe der Nachweisgrenze von ca. 2 ug m™ und zeigten einzelne
Spikes mit Konzentrationen bis tber 15 pg m™. Einzelne Konzentrationsmuster traten synchron sowohl in LMI
als auch MEL auf und kdnnen ein Hinweis auf Ferntransport von SO, sein. Spikes, die nur an einem Ort auf-
traten, durften lokal verursacht gewesen sein. Ob die etwas hdéheren SO,-Konzentrationen am Verkehrshot-
spot LMI auf Emissionen aus Kraftfahrzeugen stammen oder sonstigen Emissionen in der Stadt (z. B. Bauma-
schinen) zuzuordnen sind, kann nicht eindeutig belegt werden.
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Der Verlauf der Ozonkonzentration in MEL zeigt den typischen Verlauf mit niedrigen Konzentrationen in der
Nacht und héheren Konzentrationen am Tage. Besonders ausgepragt war dieser Tagesgang an Strahlungs-
tagen. Die Ozonwerte im regionalen Hintergrund (MEL) lagen etwas héher als im urbanen Hintergrund (TRO),
was in Anbetracht der hoheren NO,-Werte im urbanen Hintergrund im Vergleich zum regionalen Hintergrund
auch plausibel erscheint (vgl. Tabelle 6)
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Abbildung 9: Spurengaskonzentrationen am Standort MEL fiir den Zeitraum der Sommerkampagne;
Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Abbildung 10: Spurengaskonzentrationen am Standort LMI fir den Zeitraum der Sommerkampagne;
Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt

Tabelle 6: Mittelwerte der Spurengaskonzentrationen fir alle Messtage der Sommerkampagne; an Sta-
tion EIB keine Daten verfiigbar

Lfd. Nr. Datum NO [pug m7] NO, [ug m?] NOy [ug m?] SO, [ug m7] O3 [ug m?)
LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL

- 19/06/2013 23 1,5 0,33 47 9,9 7 70 11 7,4 2,1 1,9 2,2 nv. 80 97
- 22/06/2013 35 1,2 0,18 35 6,8 6 69 7,9 6,2 nv. 22 1,1 nv. 64 63
- 28/06/2013 57 2,5 0,56 44 11 4,9 101 14 55 29 25 1,1 nv. 51 62
- 02/07/2013 45 2,4 1 45 12 3,3 90 14 4,3 42 3,2 1,2 nv. 57 62
- 04/07/2013 58 2,5 2,3 45 12 5,8 104 14 8,1 2,6 1,2 0,59 nwv. 38 46
- 10/07/2013 42 2 1,3 41 11 3,9 82 13 52 24 2 0,96 nv. 51 58
- 14/07/2013 19 1,5 0,62 22 75 2,8 41 9 3,4 2,5 1,2 0,46 nwv. 57 60
- 16/07/2013 49 3,6 1,5 63 21 5 112 25 6,5 5 2,8 1,1 nv. 62 77
- 19/07/2013 43 2 0,88 42 10 3,3 85 12 4,2 2,7 0,79 0,79 nwv. 43 65
- 31/07/2013 43 2 0,82 39 11 4.8 81 13 57 2,5 0,6 1,3 nv. 43 56
- 03/08/2013 25 1,6 0,42 45 14 7,8 70 15 8,2 2,8 n.v. 1,9 nv. 90 93
1 06/08/2013 40 2,3 0,43 58 15 7,4 97 18 7,9 3,8 n.v. 2 nv. 70 79
2 11/08/2013 21 1,8 0,14 27 9,5 7,6 48 11 7,7 3,3 n.v. 0,82 nwv. 66 55
3 16/08/2013 41 2,7 2 57 20 16 98 23 18 6,9 n.v. 1,8 nv. 60 78
4 18/08/2013 19 1,8 1,2 32 13 15 50 15 17 3,9 n.v. 1,6 nv. 48 61
5 20/08/2013 48 1,4 0,72 39 11 12 87 13 12 2,3 n.v. 0,7 nv. 37 58
6 23/08/2013 42 2,4 1,9 61 21 18 102 23 20 34 n.v. 1,5 nv. 29 52
7 25/08/2013 11 1,4 0,24 25 9 6 36 10 6,2 4,1 n.v. 3,3 nv. nwv. 86
8 27/08/2013 32 1,8 0,87 44 13 13 76 14 14 3,7 n.v. 2,1 nv. nwv. 65
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Lfd. Nr. Datum NO [pug m7] NO, [ug m?] NOy [ug m?] SO, [ug m7] O3 [ug m?)

LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMl TRO MEL LMI TRO MEL

9 29/08/2013 77 7,5 2,5 74 29 17 151 37 19 31 nwv. n.v. nv. n.w. 59
10 01/09/2013 26 1,6 0,65 26 7,7 11 52 9,3 11 34 0,17 n.v. nv. n.w. 58
11 04/09/2013 60 6 2,7 41 15 8,6 102 21 11 1,4 0,0068 0,47 n.v. 18 31
12 06/09/2013 46 3,7 0,56 54 17 6,5 100 20 7,1 5 11 2,2 nv. 56 77
13 08/09/2013 25 1,7 0,27 37 11 6,5 63 13 6,7 59 09 3,2 nv. 59 84
14 11/09/2013 56 2,8 0,46 45 13 6,9 101 16 7,4 19 O 099 nv. 27 46
15 14/09/2013 44 2,3 0,82 41 14 8,3 85 16 9,2 25 0,025 1,6 nv. 25 46
16 17/09/2013 53 4 1,3 39 15 8,6 92 19 10 35 04 1 nv. 35 42
17 19/09/2013 59 2,8 0,7 a7 17 8,6 106 19 9,3 29 0,28 0,82 nv. 33 42
18 23/09/2013 54 2,6 0,45 38 14 6,9 92 16 7,4 21 0,0017 095 nwv. 28 41
19 25/09/2013 53 2,5 0,46 38 13 5,7 91 15 6,2 1,7 0,03 15 nv. 25 38
20 27/09/2013 133 18 2,7 65 25 8,8 198 43 12 22 0,32 0,36 nv. 19 28
21 01/10/2013 47 2,4 0,66 39 9,6 6,7 86 12 7,3 35 042 2,4 nv. 33 45

Vergleicht man den Zeitabschnitt der Sommermessungen 2013 mit dem gleichen Zeitabschnitt im Jahr 2000,
ergibt sich fur den Standort MEL fir 2013 eine mittlere SO,-Konzentration von 2,7 pg m*im Vergleich dazu
lag die mittlere SO,-Konzentration fur 2010 etwa dreimal so hoch bei 8,4 pg m. Dies zeigt einen deutlichen
Ruckgang der mittleren SO,-Konzentration im regionalen Hintergrund. Die mittleren NO- und NO,-
Konzentrationen betrugen 2013 1,3 pg m™ und 14,6 g m™ und sind ebenfalls im Vergleich zu 2000 mit
NO 3,9 ug m? und NO, 22,8 Vs m* deutlich zuriickgegangen. Die Ozonkonzentration verbleibt mit
113,8 ug m™ fur 2013 und 106 Mg m™ fir 2000 auf etwa vergleichbarem Niveau.

Wintermesskampagnen

In Abbildung 11 und Abbildung 12 sind die Spurengaskonzentrationen fiir NO,, SO, und O3 fur MEL und LMI
(fur LMI ist O3 nicht verfugbar) im Winter 2013/14 dargestellt. In Abbildung 13 und Abbildung 14 sind in glei-
cher Weise die Spurengasdaten fur den Winter 2014/15 dargestellt. Tabelle 7 zeigt die Mittelwerte der Spu-
rengaskonzentrationen fir alle Messtage der Winterkampagne der Standorte LIM, TRO und MEL (fur EIB sind
keine Spurengasmessungen vorhanden).

Betrachtet man den Verlauf der Spurengaskonzentrationen, so zeigt sich ein deutlicher Unterschied zwischen
LMI und MEL fir NO,. Die Konzentrationswerte im Stadtzentrum waren um ein Vielfaches héher als im regio-
nalen Hintergrund. Ursache dafiir sind hauptsachlich Emissionen aus Kraftfahrzeugen. Betrachtet man die
Tagesmittelwerte an den Messtagen im Vergleich aller drei Stationen fir NO und NO,, so ist neben der Kon-
zentrationsabstufung LMI>TRO=MEL zu sehen, dass das Verhaltnis NO/NO, fir LMI im Mittel bei etwa 1,2 lag
und in Richtung MEL stark bis zu einem mittleren Wert von 0,18 abnahm. Eine Erklarung dafir ist die Oxidati-
on des aus Kraftfahrzeugen emittierten NO zu NO,.

Die Konzentrationen fir SO, lagen in beiden Wintern zwischen der Nachweisgrenze von ca. 2 ug m* und
Werten um 10 ug m*, sie zeigten einzelne Spikes mit Konzentrationen bis ca. 15 pug m™. Die erhéhten SO,-
Konzentrationen, verbunden mit der dstlichen Anstrdomung und tieferen Temperaturen (Ende Januar-Anfang
Februar), traten sowohl in MEL als auch in LMI auf. In MEL erreichten dabei die Spitzenkonzentrationen deut-
lich héhere Werte als in der Stadt Leipzig, was ein Hinweis auf Ferntransport von SO, aus anthropogenen
Quellen (individuelle Kohleheizung in Polen und Tschechien) weit dstlich von Melpitz sein kann. Dies bestéatigt
sich auch im Winter 2014/15, wo die SO,-Konzentrationen in Melpitz zeitweise deutlich hdhere Werte als in
der Stadt (LMI) erreichten. Betrachtet man die Mittelwerte der einzelnen Tage in Tabelle 7, so zeigen sich
relativ gut vergleichbare SO,-Konzentrationen fir alle drei Standorte mit SO,-Messungen (eine Ausnahme ist
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der 10.02.2015 mit héheren SO,-Konzentrationen in der Stadt [LMI] im Vergleich zu anderen Standorten). Die
in der Flache gut vergleichbaren SO,-Konzentrationen bestatigen, dass SO, nur noch sehr wenig im Bal-
lungsraum Leipzig emittiert wurde und dessen Konzentration eher Uberregional, insbesondere bei Ostlicher
Anstréomung, durch Ferntransport bestimmt wurde (hoéhere Konzentrationen in MEL gegeniber der Stadt).
Insgesamt waren die SO,-Konzentrationen bei westlicher Anstromung mit besserer Durchmischung der Atmo-
sphére geringer als bei 6stlicher Anstromung.

Der Verlauf der Ozonkonzentration in MEL zeigt den typischen Verlauf mit niedrigen Konzentrationen in der
Nacht und héheren Konzentrationen tagsuber. Besonders ausgepragt war dieser Tagesgang an Strahlungsta-
gen. Die Ozonwerte im regionalen Hintergrund (MEL) lagen in den Wintern 2013/14 und 2014/15 etwas hdher
als im urbanen Hintergrund (TRO), was in Anbetracht der etwas héheren NO,-Werte im urbanen Hintergrund
im Vergleich zum regionalen Hintergrund plausibel erscheint (vgl. Tabelle 7).

Vergleicht man den Zeitabschnitt der Wintermessungen 2013/14 und 2014/15 mit dem gleichen Zeitabschnitt
Dezember bis Méarz im Winter 1999/2000, ergibt sich fur den Standort MEL im Winter 2013/13 eine mittlere
SO,-Konzentration von 3,0 ug m™ und fur den Winter 2014/15 eine mittlere SO,-Konzentration von 2,2 Vs| m™.
Im Vergleich dazu lag die mittlere SO,-Konzentration fiir den Winter 1999/00 etwa anderthalbmal bis doppelt
so hoch bei 4,5 ug m™>. Dies zeigt einen Riickgang der mittleren SO,-Konzentration im regionalen Hinter-
grund. Die mittleren NO- und NO,-Konzentrationen betrugen im Winter 2013/14 2,3 ug m™ und 13,9 pg m
% und im Winter 2014/15 1,5 und 12,0 pg m™. Sie sind fir 1999/00 mit NO 2,0 ug m™ und NO, 11,5 ug m™
etwa vergleichbar. Die Ozonkonzentration war mit 58,8 pg m™ fur 2013/14 und mit 54,9 pg m™ fur 2014/15 im
Vergleich zu 44,6 ug m™® fir 1999/00 hoher. Die leicht erhdhten Werte 2013/14 kénnen durch relativ viele son-
nigen Tage verursacht sein.
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Abbildung 11: Spurengaskonzentrationen am Standort MEL fiir den Zeitraum der Winterkampagne
2013/14; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Abbildung 12: Spurengaskonzentrationen am Standort LMI fir den Zeitraum der Winterkampagne

2013/14; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Abbildung 13: Spurengaskonzentrationen am Standort MEL fiir den Zeitraum der Winterkampagne

2014/15; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt
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Abbildung 14: Spurengaskonzentrationen am Standort LMI fir den Zeitraum der Winterkampagne
2014/15; Messtage mit BERNER-Impaktor-Probenahme sind grau hinterlegt

Tabelle 7: Mittelwerte der Spurengaskonzentrationen fir alle Messtage der Winterkampagne; an Stati-
on EIB keine Daten verfligbar

Ifd. Nr.  Datum NO [ug m?] NO, [ug m?] NOy [ug m?] SO, [ug m?] O3 [ug m?)

LMl TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL

22 14/12/2013 68 6,4 3,1 48 24 28 116 30 31 1.6 0.2 1,6 nv. 98 n.v.

23 17/12/2013 189 21 6,2 88 36 19 277 57 25 44 3 1,6 nv. 13 40

24 08/01/2014 69 2,6 0,7 53 19 10 122 21 11 21 3 1,4 nv. 30 62

25 15/01/2014 103 11 5,8 54 25 22 157 36 27 22 39 11 nv. 87 21

26 23/01/2014 29 2,8 1,6 31 16 16 60 19 18 64 85 9,4 nv. 12 38

27 25/01/2014 25 2 1,5 35 17 19 60 19 20 11 12 13 nv. 31 63

28 29/01/2014 23 1,7 1,5 33 15 19 56 16 20 12 13 18 nv. 25 49

29 06/02/2014 64 2,7 11 50 18 14 114 20 15 3 3,6 2,2 nv. 36 69

30 17/02/2014 76 4 1,3 57 18 8,5 133 22 9,8 23 28 1,6 nv. 35 63

31 24/02/2014 55 3,5 2,4 53 19 15 108 23 17 6 5,4 4,1 nv. 39 71

32 01/12/2014 18 2,4 0,2 25 7,9 9,9 43 10 10 6,9 45 5,9 nv, 31 59

33 03/12/2014 40 5 1,9 28 14 20 67 19 21 45 3,2 5,8 nyv, 10 18

34 21/01/2015 43 91 0,7 40 28 15 83 39 16 41 16 3,6 nyv, 23 39

35 30/01/2015 58 2,4 0,3 45 20 10 103 24 10 4 0,6 2,2 nyv, 50 68

36 10/02/2015 81 0,9 0,1 57 20 55 138 25 5,6 28 0,6 0,3 nyv, 51 70

37 13/02/2015 60 5,9 1,9 45 28 19 105 34 21 2,7 18 2,1 nv, 22 31

38 15/02/2015 26 1,3 0,5 41 23 12 67 25 13 4,7 4.2 4,7 nyv, 41 66
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Ifd. Nr.  Datum NO [pg m?] NO, [ug m?] NOy [ug m?] SO, [ug m? O3 [ug m?)

LM TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL LMI TRO MEL

39 19/02/2015 71 6,6 1,6 49 34 19 120 41 21 28 0,8 1,6 nv, 24 41

40 24/02/2015 86 4,4 0,6 57 23 10 142 28 11 33 17 0,9 nyv, 45 58

41 26/02/2015 74 10 5,4 59 39 13 132 50 18 49 2 1,7 nv, 27 44

42 16/03/2015 17 1,6 0,3 28 16 8,1 44 18 8,4 39 19 34 nyv, 61 83

3.2 Partikelanzahlkonzentrationen

Sommerkampagne

Fur die aus den PartikelgroRenspektrometern abgeleitete Partikelanzahl und Partikelmasse wurden die Parti-
kelgrolRenverteilungen fir bestimmte PartikelgroRenbereiche integriert: Npo.110nm), Mpo:0nm), Miz10:3300m)s
Mizz0:300nm)- ZWeck dieser Intervalleinteilung war einerseits die Berechnung einer Partikelanzahl fur den Be-
reich ultrafeiner Partikel (20-110 nm), andererseits der Partikelmasse fiir drei Bereiche, die den ersten drei
Stufen des BERNER-Impaktors entsprechen (0,05-0,14, 0,14-0,42, 0,42-1,2 um aerodynamischer Durchmes-
ser). Um von der PartikelgréRenverteilung auf eine Massenkonzentration zu gelangen, wurde Kugelform der
Partikel und eine mittlere Partikeldichte von 1,5 g cm3 angenommen.

Abbildung 15 zeigt Tagesmittelwerte der verfiigbaren kontinuierlichen Messdaten fir den Zeitraum 15.06. bis
13.10.2013. Wihrend die Messwerte an den Messstationen MEL und TRO oft groRe Ahnlichkeit aufwiesen, ist
bei den verkehrsnahen Messstationen EIB und LMI ein deutliches Inkrement auszumachen. In erster Nahe-
rung wurde dieses Inkrement vom Verkehr an letzteren Stationen verursacht.
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Abbildung 15: Zeitreihen der berechneten Partikelanzahl (N[20;110nm]) und Partikelmasse
(M[40;110nm], M[110;330nm], M[330;800nm]). Gezeigt sind Tagesmittelwerte der verfigbaren Messda-
ten flr den Zeitraum der Sommermessungen (15.06.-13.10.2013).

AnzahlgrdRenverteilungen
Im nachsten Schritt wurden mittlere AnzahlgroRenverteilungen fiir alle Messtage mit BERNER-Probenahme
berechnet. In Abbildung 16 bis Abbildung 19 sind diese fir alle Stationen mit verfiigbaren Daten fir die Som-

merkampagne gezeigt.
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Abbildung 16: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fur die BERNER-Impaktor, Messtage B1-B8
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Abbildung 17: Mittlere Partikelanzahlgré3enverteilungen fiir die BERNER-Impaktor, Messtage B9-B16
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Abbildung 18: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Impaktor, Messtage B17-B24
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Abbildung 19: Mittlere PartikelanzahlgréRRenverteilungen fur die BERNER-Impaktor, Messtage B25-B32

Hier setzt sich der Trend fort, dass die Konzentrationen an Verkehrsstationen (LMI und EIB) hdher als die im
stadtischen Hintergrund (TRO) sind und jene wiederum hoher als im landlichen atmosphéarischen Hintergrund

(MEL).
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Windrichtungsabhangigkeit

Zur Untersuchung der Windrichtungsabhangigkeit der Partikelanzahlkonzentration wurden die Windrichtungs-
Messwerte in TRO als fur Leipzig reprasentative Windrichtung ausgewahlt und auf die Daten aller Stationen
angewandt. Grund fir diese Wahl war die hohe und ungestérte Lage der Windmessung auf dem Dach des
TROPOS-Gebaudes. Ziel der Darstellung ist es, auf mdgliche Einflisse lokaler und regionaler Partikelquellen
aufmerksam zu werden. Abbildung 20 zeigt die Abhangigkeit der Partikelanzahlkonzentration von der Wind-
richtung in verschiedenen PartikelgréRenbereichen.
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Abbildung 20: Abhangigkeit der Partikelanzahl (N[20;110nm], in cm™3) und Partikelmasse (M[40;110nm],
M[110;330nm], M[330;800nm], in pg m3) von der Windrichtung. Die Grafiken zeigen arithmetische Mit-
telwerte fir den Sommerzeitraum 15.06.-13.10.2013.

Alle vier Teildiagramme bestarken die bereits bekannte Anordnung Verkehrsstation (LMI und EIB) > Stadti-
scher Hintergrund (TRO) > landlicher Hintergrund (MEL) beziglich der gemessenen Konzentrationen. Diese
Anordnung der Stationen ist Abbildung 20 zufolge im Wesentlichen fiir alle Windrichtungen gultig.

Ein bemerkenswerter Punkt sind die gegenuiber LMI geringeren Partikelkonzentrationen in EIB aus sudlicher
Richtung. Diese geringeren Konzentrationen lassen sich durch die Lage der Messstelle EIB auf der ndrdlichen
Seite der StraRenschlucht erklaren: Bei Stidwind wurde die Messstelle EIB vornehmlich durch abwérts zirku-
lierende Luft von oberhalb der Stral3enschlucht beliftet. Dies fuhrte zu geringeren Konzentrationen als bei
Wind aus anderen Richtungen (VOIGTLANDER et al. 2006).
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Winterkampagne

Wie fur die Sommerkampagne wurden aus den Mobilitatsspektrometerdaten die Partikelanzahl- und Partikel-
massenkonzentration fur bestimmte PartikelgréRenbereiche aufintegriert: No.110nm;, Mpao:110nm), Mz10;330nm)
Mzz0:800nm)- ZWeck dieser Intervalleinteilung war erneut die Berechnung einer Partikelanzahl fiir den Bereich
ultrafeiner Partikel (20-110 nm), andererseits der Partikelmasse fur drei Bereiche, die den ersten drei Stufen
des BERNER-Impaktors entsprechen (0,05-0,14 yum, 0,14-0,42 um, 0,42-1,2 pm im aerodynamischen Durch-
messer). Um aus der PartikelgréRenverteilung eine Massenkonzentration zu erlangen, wurde Kugelform der
Partikel und eine mittlere Partikeldichte von 1,5 g cm™® angenommen. Abbildung 21 zeigt Tagesmittelwerte der
verfugbaren kontinuierlichen Messdaten fur den Zeitraum der ersten Wintermessungen (01.12.2013-
31.3.2014).
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Abbildung 21: Zeitreihen der berechneten Partikelanzahl (N[20;110nm]) und Partikelmasse
(M[40;110nm], M[110;330nm], M[330;800nm]), Tagesmittelwerte, 01.12.2013-31.03.2014
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Leider fiel das Messinstrument in EIB durch technische Probleme im Dezember aus. Es wurde im Anschluss
an die Ausfallperiode durch ein neues MobilitatspartikelgrolRenspektrometer ersetzt. Die Partikelanzahl
Np20:110nm) Wies in EIB und LMI als Folge des anliegenden Straenverkehrs deutlich erhohte Werte auf
(Abbildung 21). Ahnliches ist fiir Ma0:110nm) UNd teilweise Mii110:330nm) ZU €rkennen. Bei der Massenkonzentration
der Akkumulationsmodepartikel Ms30.500nm hingegen sind die vier Zeitreihen sehr ahnlich. Grund hierfiir ist die
Langlebigkeit dieser Partikel, die mit einer hohen rdumlichen Homogenitat einhergeht. Lokale Emissionen
konnen nur in geringem Mafe zu erhdhten Werten von Mzso.s00nm beitragen. Dieser Parameter ist hingegen,
wie in Abbildung 21 deutlich wird, eine starke Funktion der grol3raumigen Wetterlage. Im Winter 2013/2014
waren lange Phasen durch mildes Wetter und entsprechend niedrige Partikelmassenkonzentrationen gepréagt.

Abbildung 22 stellt die Tagesmittelwerte der verfligbaren Anzahl- und Masseparameter fiir den zweiten Win-
terzeitraum 2014/2015 dar. N[20;110nm] und M[40;110nm] stellen die bekannten Verhaltnisse bei der Kon-
zentration ultrafeiner Partikel dar, die durch die KfZ-Emissionen an den Strafl3en gepragt sind: (LMI; EIB) >
(TRO; MEL). M[110;330nm] und M[330;800nm] zeigten sich hingegen weniger von lokalen als von regionalen
Quellen beeinflusst. Fir diese Massenkonzentrationen fielen die Unterschiede zwischen den Messstationen
nur relativ gering aus. Hingegen erwiesen sich die Massenkonzentrationen als stark abhangig von der Zeit,
d. h. von der vorherrschenden Wetterlage. Phasen geringer Massenkonzentrationen wechselten sich im
Rhythmus mehrerer Tage mit entgegengesetzten Phasen hoher Massenkonzentrationen ab.
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Abbildung 22: Zeitreihen der berechneten Partikelanzahl (N[20;110nm]) und Partikelmasse
(M[40;110nm], M[110;330nm], M[330;800nm]), Tagesmittelwerte, 01.12.2014-31.03.2015

AnzahlgrofRenverteilungen

Im nachsten Schritt wurden mittlere AnzahlgroRenverteilungen fur alle Messtage mit BERNER-Probenahme
im Winterzeitraum berechnet. In Abbildung 23 bis Abbildung 33 sind diese fir alle Stationen mit verfligbaren
Daten gezeigt. Der Einfluss stadtischer Quellen wird vor allem im GréRenbereich < 200 nm sichtbar. Oberhalb
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200 nm findet man haufig eine Ubereinstimmung aller vier PartikelanzahlgroRenverteilungen innerhalb von

10 bis 20 %.
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Abbildung 23: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 14.12. und
17.12.2013
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Abbildung 24: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 08.01. und

15.01.2014
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Abbildung 25: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 23.01. und
25.01.2014
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Abbildung 26: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 29.01. und

06.02.2014
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Abbildung 27: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 17.02. und
24.02.2014
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Abbildung 28: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 01.12. und
03.12.2014
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Abbildung 29: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 21.01. und
30.01.2015
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Abbildung 30: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 10.02. und
13.02.2015
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Abbildung 31: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 15.02. und
19.02.2015
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Abbildung 32: Mittlere PartikelanzahlgréRenverteilungen fiir die BERNER-Messtage 24.02. und
26.02.2015
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Abbildung 33: Mittlere Partikelanzahlgré3enverteilungen fiir den BERNER-Messtag 16.03.2015

3.3 Konzentrationsvergleiche der PM-Inhaltsstoffe

3.3.1 Vorbemerkungen
Im Folgenden werden die Konzentrationen der PM-Inhaltsstoffe im Vergleich der vier Messtationen und der

beiden Jahreszeiten diskutiert. Gezeigt werden hier und in anderen Kapiteln des Berichtes mittlere Werte. Als
Mal’ fur den mittleren Trend der Konzentrationsverteilungen wird in der Regel der Median verwendet, der sta-
tistisch robuster und gerade bei relativ kleinen Datensétzen weniger stark durch einzelne Extremwerte beein-

flusst ist.

Die Untersuchung der Partikelinhaltsstoffe dient der prinzipiellen Klarung der Zusammensetzung, aber auch
der Identifizierung von Quellen. Die groRenselektive chemische Analyse erlaubt zusatzliche Méglichkeiten der
Quellzuordnung, weil verschiedene Quellen in unterschiedlichen typischen Partikelgré3enbereichen emittie-

ren.
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3.3.2 Masse

Die Abbildung 34 zeigt die Mediane der Partikelmassen aller Stufen der Impaktorproben fir die Sommer- bzw.
Wintermesskampagne an allen vier Probenahmeorten. Die Masseverteilung der winterlichen Proben war ein-
heitlich fir alle Stationen. Die Partikel der Stufe 3 (0,42—1,2 um) enthielten dabei 58 + 3 % der Gesamtmasse.
In der Folge stellten die Partikel der Stufen 2 (22 + 2 %) und 4 (9-16 %) die massereichen Fraktionen, wéh-
rend die Stufen 1 und 5 fur die Gesamtaerosolmasse nahezu keine Rolle spielten. Von Leipzig-Mitte tber
Leipzig-Eisenbahnstral3e, Leipzig-TROPOS nach Melpitz fielen erwartungsgemal die Massenkonzentratio-
nen. Einzige Ausnahme bildete die Stufe 2, wo in Leipzig-Eisenbahnstra3e minimal hohere Konzentrationen
als in Leipzig-Mitte beobachtet wurden.
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Abbildung 34: Mediane der groRenaufgeldsten Partikelmassekozentration der Messperioden Sommer
und Winter an allen vier Stationen

Die sommerliche Gesamtkonzentration lag Uberall deutlich unter der des Winters. Bei der stufenweisen Be-
trachtung fallt allerdings auf, dass die Grobstaubpartikel der Stufe 5 (vor allem Aufwirbelungen sind die Quel-
le) an allen vier Standorten im Sommer héhere Konzentrationen als im Winter aufwiesen. Die ultrafeinen Par-
tikel der ersten Impaktorstufe wiesen nur sehr geringe Unterschiede fur Sommer und Winter auf. Der Konzent-
rationsgradient von Leipzig-Mitte tiber Leipzig-EisenbahnstraRe und Leipzig-TROPOS nach Melpitz war in den
ultrafeinen Partikeln sehr deutlich, was bedeutet, dass deren vorwiegende Quelle die direkte Verkehrsemissi-
on war. Die PMg-Konzentrationen fiir Masse und lonen sind in Tabelle 8 gezeigt.

Tabelle 8: Massenkonzentrationen (PMy,) (Median/Arithmetische Mittel [min-max]) wahrend der Som-
mer- bzw. Wintermessperioden fir Masse und lonen in pg m’

LMI EIB TRO MEL
Sommer  15/18 (7,5-71) 14/15 (4,8-24) 11/12 (4,8-20) 6,5/7,4 (3,7-14)
Masse
Winter 25/27 (7,8-63) 23/24 (5,5-56) 21/21 (5,9-47) 15/17 (3,8-44)
Sommer  1,2/1,4 (0,33-3,9) 1,5/1,4 (0,31-4,2) 1,1/1,1 (0,38-3,3) 0,51/0,58 (0,1-1,6)
Nitrat
Winter 3,9/4,7 (0,72-13) 4,4/4,4 (0,9-11) 3,4/3,6 (0,65-11) 2,3/2,9 (0,26-11)
Sommer  1,4/1,3(0,38-3,1) 1,3/1,3 (0,54-3,3) 1,2/1,2 (0,47-3) 1/0,99 (0,25-2,2)
Sulfat
Winter 1,8/2,9 (0,2-8,2) 1,7/2,8 (0,35-7,6) 1/2,7 (0,34-6,6) 1,3/2,3 (0,19-6,1)
Sommer  0,76/0,75 (0,17-1,8) 0,66/0,8 (0,23-1,9) 0,61/0,75 (0,17-1,8) 0,56/0,54 (0,16-1)
Ammonium
Winter 2/2,3 (0,16-5,7) 1,8/2,1 (0,25-5,6) 1,2/1,6 (0,013-4,9) 1,3/1,7 (0,13-5,3)
0,075/0,18 0,088/0,2 0,084/0,21 0,011/0,053
Sommer  (0,0016-1,6) (0,0078-2) (0,0074-1,9) (0-0,43)
Natrium 0,17/0,38 0,12/0,22 0,13/0,16 0,05/0,097
(0,042-3,3) (0,042-0,75) (0,037-0,67) (0,0073-0,47)
Winter
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LMI EIB TRO MEL
0,04/0,048 0,042/0,042 0,037/0,039 0,011/0,018
| Sommer (0,009-0,22) (0,007-0,073) (0,0089-0,1) (0,0039-0,075)
Kalium
0,13/0,15 0,12/0,14 0,082/0,12 0,08/0,094
Winter (0,017-0,57) (0,026-0,52) (0,014-0,47) (0,0068-0,32)
0,028/0,035 0,03/0,035 0,025/0,033 0,0095/0,012
Sommer (0,005-0,17) (0,0072-0,2) (0,0052-0,19) (0,0019-0,05)
Magnesium
0,019/0,031 0,012/0,021 0,016/0,023 0,0084/0,013
Winter (0,0078-0,18) (0,0062-0,061) (0,0069-0,071) (0,0016-0,043)
0,39/0,46 0,38/0,38 0,2/0,31 0,18/0,21
Sommer (0,069-1,5) (0,11-0,89) (0,045-0,61) (0,022-0,52)
Calcium
0,15/0,17 0,14/0,17 0,12/0,13 0,06/0,08
Winter (0,05-0,56) (0,049-0,47) (0,036-0,33) (0,0028-0,2)
0,057/0,17 0,06/0,21 0,043/0,17 0,0054/0,033
Hiorid Sommer (0,0001-2,1) (0,0007-2,7) (0,0045-2,4) (0-0,45)
Chlori
0,31/0,67 0,27/0,37 0,12/0,22 0,057/0,12
Winter (0,063-6,6) (0,036-1,1) (0,021-0,59) (0,0046-0,46)
Sommer 0,002/0,002 0,0012/0,0014 0,0012/0,0014 0,0011/0,0012
(0,000027-0,0052) (0,000013-0,0044) (0,000013-0,0042) (0,000068-0,0032)
Nitrit
Winter 0,0039/0,0048 0,0037/0,0042 0,0049/0,0058 0,0027/0,0029
(0,0011-0,012) (0,0011-0,012) (0,00039-0,018) (0-0,01)
Sommer 0,026/0,046 0,026/0,044 0,025/0,045 0,034/0,043
| (0,001-0,15) (0,001-0,13) (0,0019-0,15) (0,0017-0,15)
Oxalat
Winter 0,011/0,089 0,015/0,086 0,012/0,088 0,0039/0,2
(0-1,5) (0-1,4) (0,0007-0,85) (0-2,3)

3.3.3 Hauptionen

Die Hauptionen Sulfat, Nitrat und Ammonium (Tabelle 8 und Abbildung 35) erklarten etwa 90 % der ionischen
Anteile des Aerosols. Fur die Einhaltung der gesetzlichen Vorgaben zu PMq bzw. PM, s sind ihre Konzentra-
tionen wichtig, weil sie mit bis zu 40 % zur Gesamtaerosolbelastung beitragen und damit masserelevante Ae-
rosolbestandteile darstellen. In der Regel werden diese ionischen Aerosolkomponenten nicht primar emittiert,
sondern in der Atmosphéare aus Vorlaufergasen gebildet. Die primar emittierten Gase sind NO und NO, aus
Verbrennungsprozessen und Verkehr, SO, aus der Verbrennung von Kohle und Ol und NH; aus landwirt-
schaftlichen und in geringem Mal3e aus Verkehrsemissionen.
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Abbildung 35: Konzentration der Hauptionen (Median) an allen vier Standorten im Sommer 2013 und
den Wintern 2013, 2014 und 2015

Stationsvergleich (grofRenselektiv)

Nitrat: Die GroRRenverteilung des Nitrats war an allen vier Probenahmeorten vergleichbar. Die massereichste
Stufe 3 der Impaktorproben enthielt auch die mit Abstand hdchste Nitratkonzentration, gefolgt von Stufe 2,
wahrend auf den Stufen 1, 4 und 5 nur in Ausnahmen nennenswerte Nitratmengen gefunden wurden. Dieser
Effekt war im Sommer jedoch nur schwach ausgepragt, weil das Ammoniumnitrat thermisch instabil ist und
unter sommerlichen Bedingungen leicht in seine gasférmigen Ausgangskomponenten Ammoniak und Salpe-
tersdure zerfallt (SCHAAP et al. 2004). Der Konzentrationsgradient wurde auch fur die Vorlauferkomponenten-
klasse NO, genauso gefunden (keine Werte flr Leipzig-Eisenbahnstral3e).

Nitrat zeigte sowohl im Winter als auch im Sommer einen deutlichen Konzentrationsgradienten von den bei-
den Verkehrsstationen Leipzig-Mitte und Leipzig-Eisenbahnstralle tber Leipzig-TROPOS nach Melpitz, was
die Quelle Verkehr herausstreicht. NO, aus dem StraRenverkehr war hier eindeutig die fihrende Quellkompo-
nente, wobei der Einfluss des stadtischen Hintergrundes speziell im Winter nicht zu vernachlassigen ist. Die
Beeinflussung durch Heizungsemissionen war definitiv gegeben (Leipzig-EisenbahnstralRe: sehr dichte Wohn-
bebauung mit vereinzelt noch Kohlefeuerung in der nachsten Umgebung). Die Werte in der EisenbahnstralRe
waren trotz deutlich geringerem Verkehrsaufkommens in der gleichen Gréf3enordnung wie in Leipzig-Mitte.
Die bessere Durchliiftung der Kreuzung am Hallischen Tor (Leipzig-Mitte) gegenlber der Messstation Leipzig-
Eisenbahnstralie darf bei der Bewertung nicht auf3er Acht gelassen werden.

Sulfat: Beim Sulfat zeigte die Stufe 3 sowohl im Sommer als auch im Winter die hdchsten Konzentrationen.
Auf Stufe 4 wurden ebenfalls im Winter immer hohere Konzentrationen als im Sommer beobachtet, wahrend
auf den Stufen 1 und 2 im Sommer héhere Konzentrationen gefunden wurden. In den groben Partikeln der
Stufe 5 gab es keine sichtbaren Unterschiede zwischen Sommer und Winter. Das beobachtete Konzentrati-
onsminimum lag hier wie auch beim Ammonium im Winter an der stadtischen Hintergrundstation Leipzig-
TROPOS. Im Gegensatz zum Nitrat wurde hier kein tUberaus deutlicher Trend der Konzentrationen beobach-
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tet. Das Vorlaufergas Schwefeldioxid wurde zwar ebenfalls an der Verkehrsstation in Leipzig-Mitte mit den
hdchsten Konzentrationen bestimmt, aber die Differenzen zu den Konzentrationen im stadtischen Hintergrund
bzw. zu Melpitz waren gering. Hier gab es einen deutlichen Unterschied zum NO,: bei 6stlicher Anstrémung
wurden deutlich héhere Werte beobachtet.

Ammonium: Das Verteilungsmuster von Ammonium entsprach dem von Nitrat. Nur im Grobstaub waren wie
auch in den ultrafeinen Partikeln keine Unterschiede zwischen Sommer und Winter zu beobachten.

Vergleich Sommer — Winter

Auf Grund der sommerlichen Instabilitat von Ammoniumnitrat waren die Winterwerte beider lonen deutlich
héher als die Sommerkonzentrationen, vor allem auf den Stufen 2 und 3 war dieser Effekt ausgepragt, wah-
rend bei den Nano-Partikeln der Stufe 1 nur ein sehr geringer Unterschied beobachtet wurde. In den Partikeln
der Stufe 5 war der Nitratwert im Sommer sogar leicht héher als im Winter, was am Austausch von Chlorid
durch gasférmige Salpetersdure in Seesalzpartikeln liegt.

Die in Tabelle 8 gezeigten Mediane der PMy-Konzentrationen der Hauptionen bzw. in Abbildung 35 allen
GrolRenklassen zeigt, dass der regionale Hintergrund (Ferntransporte) der entscheidende Faktor fur die ge-
messene Konzentration war. Nimmt man die Stufen 2 und 3 zusammen, die das Ferntransportaerosol bilden,
lieferten diese im Sommeraerosol in Melpitz 77 % und im Winter sogar 87 % der PM10-Masse. Die beiden
Verkehrsstationen Leipzig-Mitte und Leipzig-Eisenbahnstralle zeigen dabei jedoch deutlich, dass aus der
Stadt selbst sowohl fir die Gesamtmasse als auch fur alle lonen zuséatzliche Beitrdge zu den gemessenen
Konzentrationen der Hintergrundstation Melpitz hinzukamen. In Leipzig-Mitte wurden im Sommer 59 % und im
Winter 76 % der Gesamtmasse auf den Stufen 2 und 3 gemessen. Die saisonalen Konzentrationsunterschie-
de betrafen in erster Linie die Partikel in den Stufen 2 bis 4. Die Winterwerte Uberstiegen die sommerlichen
Konzentrationen deutlich. Beim Sulfat war dies allerdings nicht fir die Partikel der Stufe 2 zu beobachten,
sondern nur in den Stufen 3 und 4. In den UFP der Stufe 1 waren fur Nitrat und Ammonium die Winterwerte
leicht erhoht, wahrend bei Sulfat im Sommer hdhere Werte gemessen wurden. In den groben Partikeln der
Stufe 5 waren die Unterschiede nur in einer prozentualen Masseanteilbetrachtung zu erkennen.

Die Verteilung der lonen war saisonal betrachtet an allen Stationen gleich. Bei einer prozentualen Betrachtung
ergeben sich zwischen Sommer- und Wintermessungen jedoch Verschiebungen. Sulfat wurde im Sommer in
kleineren Partikeln zu deutlich erhdhten Anteilen gefunden, wahrend es beim Nitrat zu eher erhéhten Winter-
werten bei den kleinsten Partikeln kam. Die unter Winterbedingungen héhere Stabilitat des Ammoniumnitrates
ist hierfur die Ursache. Wahrend an den Verkehrsstationen und in Melpitz die saisonalen Konzentrationsunter-
schiede aller lonen deutlich waren, wurde im stadtischen Hintergrund am TROPOS sowohl fur Sulfat als auch
fir Ammonium nur ein geringer saisonaler Effekt beobachtet.

Betrachtet man die drei Hauptionen beziglich ihres Anteils an der jeweiligen Stufenmasse, wird deutlich, dass
die lonen im Winter auf allen Stufen einen gré3eren Anteil als im Sommer beanspruchten. Hauptursache dafir
waren neben den héheren Absolutmassen auch die deutlichen héheren Werte der von den Autoren nicht be-
stimmten Staubfraktion im Sommer, die durch Aufwirbelung von mehrheitlich trockenen Oberflachen im Som-
mer stattfindet.

3.3.4 Spurenionen
Die absoluten Konzentrationen dieser lonen waren zumeist sehr gering, trotzdem gab es klare saisonale Un-
terschiede, wie in Abbildung 36 zu sehen ist.
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Abbildung 36: Mediane der Konzentration der Spurenionen in den Sommer- und Wintermessungen an
allen vier Messstandorten

Wahrend Kalium, Chlorid und Nitrit im Winter erhdéht waren, waren es das Oxalat, Magnesium und Calcium im
Sommer. Fir Natrium war dieser Unterschied nicht so deutlich ausgepragt, aber die Winterkonzentrationen
Uberstiegen die des Sommers doch. Verbrennungsprozesse sind hier die Erklarung fur erhdéhte Kalium-, Natri-
um- und Chloridkonzentrationen. Die erhéhten Nitritkonzentrationen sind auf das im Winter weniger verfigba-
re Ozon und die deutlich erniedrigte photochemische Aktivitat zurtickzufihren. Wahrend die sommerlich leicht
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erhdhten Werte fur Kalzium und Magnesium auf verstéarkte Bodenerosion trockener Oberflachen zuriickzufih-
ren sind, wurde Oxalat im Sommer durch photochemische Sekundéarbildung aus biogenen Vorlaufersubstan-
zen in erhdhten Konzentrationen gefunden. Seesalz spielt in Leipzig und Melpitz keine wesentliche Rolle,
jedoch war der Anteil in den winterlichen Grobstaubfraktionen erhoht. Als Quellen fur Natriumchlorid gelten
neben der Kohleverbrennung auch Seesalz und die winterliche Stral3enabstumpfung (ROGULA-KOZLOWSKA et
al. 2014). Kalium zeigte bei Ostanstromung erhéhte Werte, aber die Quellen dafiir sind vor allem Biomasse-
verbrennung. Die beobachteten Effekte bei Kalium korrelieren sehr gut mit den gemessenen Levoglucosan-
werten.

Bei den Spurenionen waren alle Effekte zwar auf einem sehr niedrigen Konzentrationsniveau zu beobachten,
aber Vergleiche lieBen hier ebenfalls Riickschlisse auf die Quellen bzw. Verursacher zu. Natrium, Chlorid und
Magnesium waren im Winter deutlich bzw. im Sommer minimal an den stédtischen Stationen erhéht, was auf
Seesalz bzw. AbstumpfungsmalRnahmen (letztere fanden an sechs Messtagen und dreimal am Vortag der
Messungen in LMI und EIB statt) und Heizungsemissionen zurlickgefiihrt werden kann. Die erhdhten Chlorid-
konzentrationen wéhrend winterlicher Ostanstromung auf der Impaktorstufe 3 sind vor allem auf Heizungs-
emissionen zuruckzufuhren.

Das Oxalat lieferte meist im Sommer hdchste Konzentrationen bei der Ostanstrémung, was einerseits der
intensiveren Photochemie, andererseits dem Vorhandensein von Vorlauferquellen in dstlichen Regionen ge-
schuldet ist. Es gab nahezu keinen Effekt der Stadt oder des Verkehrs zu beobachten.

3.3.5 Kohlenstoff

Abbildung 37 gibt einen Uberblick fiir die mittleren Partikelmassenkonzentrationen (Median) von OC, EC, TC
und WSOC auf den einzelnen Stufen des BERNER-Impaktors an allen vier Probenahmestandorten im Ver-
gleich zwischen Sommer und Winter.

Sowohl fir OC und EC als auch der daraus resultierenden Summe EC nahmen die gemessenen mittleren
Konzentrationen von MEL nach LMI und damit vom Uberregionalen/regionalen Hintergrund tGber den urbanen
Hintergrund bis hin zur Verkehrsstation (lokaler Hotspot) auf Stufe 3 im Winter zu. Dies galt auch fur WSOC.

Zwischen den beiden Stadtstationen war die Konzentrationszunahme klein. Im Sommer waren fir die genann-
ten Spezies die Konzentrationen geringer als im Winter und die Tendenz zur Zunahme in Richtung lokaler
Hotspot war ebenfalls vorhanden, aber nicht so stark ausgepragt. Manchmal waren die Konzentrationen auf
Stufe 3 fur die beiden Stadtstationen anndhernd gleich und fir WSOC gilt LMI< EIB. Im Winter lag das Maxi-
mum der Partikelmassenkonzentration aller funf Stufen auf Stufe 3 und war grundsatzlich héher als im Som-
mer, dies ist ein Hinweis auf einen Einfluss von Ferntransport. Fir OC nahm die Konzentration auf den Stufen
1 bis 2 im Sommer vom Hintergrund in Richtung zu den Verkehrsstationen moderat zu. Diese Zunahme war
im Winter bei absolut htheren Konzentrationen starker ausgeprégt. Dies ist ein Hinweis auf im Sommer
gleichmafiger tber die Flachen verteilte Quellen (z. B. OC aus biogenen Quellen). Ein &hnliches Verhalten
zeigte auch WSOC, das allerdings im Sommer eine etwas geringere Konzentration fir LMI gegentber EIB
aufwies, was auf etwas hydrophobere Partikel am Verkehrshotspot hinweist und durch die dort vorhandenen
héheren EC-Konzentrationen (Stufe 2) bestétigt wird.
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Abbildung 37: Mediane der OC-, EC-, TC- und WSOC-Konzentrationen auf den finf Stufen des BER-
NER-Impaktors fir die Sommer- und Wintertage der aktuellen Kampagne an den vier Standorten

Im Vergleich zu OC stieg die Konzentration von EC in Richtung zu den verkehrsnahen Messstationen EIB und
LMI im Sommer starker an als die OC-Konzentration. Dies ist ein Hinweis auf Verkehrsemissionen, weil ande-
re Verbrennungsprozesse im Sommer nur eine untergeordnete Rolle spielen.

Die Stufen 1 und 5 beinhalteten stark lokal gepragte Immissionen. Der Anteil von Kohlenstoff auf Stufe 5 war
vernachlassigbar gering. Kleine Partikelmassenkonzentrationen wurden in der Stadt, besonders an den Ver-
kehrsstationen gefunden. Hier ist Reifenabrieb fiir Kohlenstoff in Partikel auf Stufe 5 eine maégliche Quelle.
Betrachtet man den Kohlenstoffgehalt der kleinsten Partikel auf Stufe 1, so nahm der fiir OC in Richtung zu
den Verkehrsstationen zu. Der Gehalt an OC war dabei an allen Stationen im Winter héher als im Sommer,
was auf zum Kfz-Verkehr zuséatzlich auftretende Emissionen aus Verbrennungsprozessen zurtckgefuhrt wer-
den kann. Auch die TC- und die WSOC-Konzentrationen nahmen von Melpitz in Richtung Stadt hin zu den
Verkehrsstationen zu. EC erreichte seine hochste Konzentration am Verkehrshotspot (LMI). Das ist ein Indiz
fur Emissionen hauptsachlich aus dem Kfz-Verkehr (Dieselrul3). Diese Aussage wird auch dadurch unterstitzt,
dass auf Stufe 1 kaum ein Konzentrationsunterschied fur EC zwischen Sommer und Winter bestand.

Tabelle 9 gibt einen zusammenfassenden Uberblick fiir OC, EC, TC und WSOC in PM, (hier als Summe der
5 Stufen des Impaktors) fur alle vier Messstationen getrennt nach Sommer- und Winterhalbjahr.
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Tabelle 9: Partikelmassenkonzentration fiir Kohlenstoff PM,, (Summe der BERNER-Impaktorstufen) an
den Messtationen, getrennt fir Sommer-und Winterhalbjahr, angegeben als Median/Mittelwert (Mini-
mum — Maximum) in pg m=3

LMI EIB TRO MEL
oc Sommer 0,85/0,91 (0,18-1,7) 0,98/0,92 (0,042-1,8) 0,61/0,61 (0,1-1,4) 0,29/0,48 (0,02-1,6)
Winter 1,7/2 (0,68-3,9) 1,9/1,9 (0,67-3,8) 1,4/1,4 (0,36-3,3) 1,1/1,2 (0,3-3)
EC Sommer 2,4/2,6 (0,71-5,1) 2,2/2,2 (0,5-4,8) 1/1,1 (0-2,5) 0,61/0,72 (0,012-1,9)
Winter 3,2/4,5 (1,3-12) 3,1/3,9 (0,63-9,8) 2,4/2,9 (0,35-8,5) 1,8/2,8 (0,26-7,5)
TC Sommer 3,2/3,5 (0,91-6,3) 3/3,1 (0,5-6,5) 1,6/1,7 (0,095-3,7) 0,94/1,2 (0,032-3,5)
Winter 5,1/6,5 (2-16) 4,6/5,6 (1,3-13) 3,8/4,4 (0,85-12) 2,9/4 (0,57-10)
WSOC  Sommer 0,85/1 (0,22-2,1) 1,2/1,1 (0,29-2,5) 0,75/0,91 (0,22-2,2) 0,7/0,8 (0,16-2,2)
Winter 1,2/1,8 (0,16-5,1) 1,3/1,7 (0,2-4,6) 1,1/1,5 (0,082-4) 0,71/1,3 (0,024-4,3)

Am PMj, zeigten sich deutlich fir OC und EC (TC) die in Richtung hin zu den Verkehrsstationen zunehmen-
den Konzentrationen. Insbesondere EC zeigte dort hthere Konzentrationen. Im regionalen Hintergrund war
sowohl die OC- als auch die EC-Konzentration im Winter deutlich gréf3er (MEL). Die Zuwachse der WSOC-
Konzentration in Richtung vom regionalen Hintergrund zu den Verkehrsstationen und auch der Konzentrati-
onsunterschiede zwischen Sommer- und Winterhalbjahr waren kleiner als bei OC und EC (TC). Dies ist ty-
pisch fiir eine Komponente in den Partikeln, die hauptsachlich durch Prozessierung in der Atmosphéare ent-
steht und im Wesentlichen durch Ferntransport grof3flachig verteilt ist.

3.3.6 Monosaccharide

Im Winter ergaben sich an allen Probenahmestellen erhéhte Konzentrationen der Anhydrozucker Levoglu-
cosan, Mannosan, und Galactosan, die ihren Ursprung in der Biomasseverbrennung haben (Tabelle 10 und
Abbildung 38). Die mittleren Konzentrationen (Mediane) in den Wintermessungen waren am hdchsten an den
Standorten LMI und EIB (209 ng m’, Verkehrsstation), gefolgt von TRO und MEL. Die héchste PMy,-
Konzentration des Biomasseverbrennungstracers Levoglucosan wurde mit 758 ng m™ am Standort EIB ermit-
telt. Anhydrozucker befanden sich Gberwiegend in der submikronen Fraktion, mit dem héchsten Anteil auf
Stufe 3 (0,42-1,2 um), gefolgt von Stufe 2 (0,14-0,42 m), und Stufe 1 (0,05-0,14 pum). Die Konzentrationen der
Anhydrozucker im Raum Leipzig lagen niedriger als Konzentrationswerte, die im Jahr 2008 in einem stark
durch Biomasseverbrennung beeinflussten Ort im Erzgebirge (Seiffen) ermittelt wurden (PM,, Median:
300 ng m'®, min-max: 66-1400 ng m’; BIRMILI et al. 2008).

Obwohl die Konzentrationen der Anhydrozucker in Leipzig geringer waren als die in der sachsischen Region,
sind diese Konzentrationen dennoch ein Indiz fur einen signifikanten Einfluss von Biomasseverbrennung.
Levoglucosan machte tber 80 % der Anhydrozucker aus. Das Verhdltnis von Levoclucosan zu Mannosan war
an allen Standorten etwa 6, was darauf hinweist, dass sie grof3tenteils aus der Verbrennung von Nadelholz
und kaum aus der Verbrennung von Laubholz stammen, weil letzteres typischerweise ein Levoglu-
cosan/Mannosan-Verhdltnis von mehr als 10 ergibt (ScHMIDL et al. 2008). Diese Annahme Uber den Einfluss
von Nadelholzverbrennung an allen vier Standorten wird weiterhin durch die Anwesenheit von Reten unter-
stiitzt: Reten ist ein PAK, das bei der thermischen Zersetzung von Harz in Weichholz entsteht (RAMDAHL 1983)
und wird Ublicherweise genutzt, um zwischen durch Laub- oder Nadelholz beeinflusstem Biomasseverbren-
nungsaerosol in der Umgebungsluft zu unterscheiden (SIMONEIT 2002a). Im Winter betrug die mittlere PMyo-
Konzentration (Median) von Reten an allen Probeentnahmestellen etwa 0,7 ng m, wobei dhnliche GroRen-
verteilungen wie bei den Anhydrozuckern vorlagen. Sowohl die Anhydrozucker- als auch die Retenkonzentra-
tionen waren im Sommer signifikant niedriger als im Winter, was zeigt, dass Biomasseverbrennung an allen
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Messstandorten in der Sommerzeit keine wesentliche Quelle von PM darstellte (< 34 ng m™® mittlere Zucker-
anhydridkonzentration und < 0,1 ng m™® mittlere Retenkonzentration). Allerdings waren an einem Messtag der
Sommerkampagne erhéhte Konzentrationen von Levoglucosan zu beobachten (>100 ng m™ am 29.08.2013),
insbesondere am Standort EIB. Dies ist ein Indiz dafiir, dass es lokale Quellen von Levocluvosan gibt, die
nicht mit Holzheizungen in Haushalten in Verbindung stehen (z. B. Feuer in privaten Garten oder Grillaktivita-
ten).

Im Sommer wurden erhdhte Konzentrationen von Arabitol beobachtet, das nachweislich aus Pilzsporen
stammt (BAUER et al. 2008a). Im Winter hingegen zeigten die Messungen an allen vier Standorten nahezu
kein Arabitol. Die mittleren Arabitolkonzentrationen (Median) im Sommer waren am hochsten am Standort
TRO (5,5 ng m™), gefolgt von EIB (3,9 ng m™), LMI (3,1 ng m®) und MEL (0,53 ng m™). Pilzsporen wird ein
gewisser Einfluss auf PM im stadtischen Raum zugeschrieben (BAUER et al. 2008b). Dies spiegelt sich in den
Konzentrationen von Arabitol an den vier Messtandorten wider, die an allen stadtischen Stationen héher lagen
als im regionalen Hintergrund.
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Abbildung 38: Mediane der Konzentration der Zucker und Anhydrozucker an allen Stationen in allen
GréRenklassen fur die Sommer- bzw. Wintermessperioden
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Tabelle 10: PMp-Konzentrationen der Monosaccharide angegeben als Median/Mittelwert (Minimum —
Maximum) in ng m™

LMI EIB TRO MEL
Levoglucosan Sommer  27/37 (3,1-175) 31/50 (6-257) 22/35 (2,1-168) 11/14 (1,5-67)
Winter 187/205 (17-503) 183/233 (32-758) 140/183 (20-483) 112/151 (6,3-610)
Mannosan Sommer  2,1/4,4 (0-25) 1,7/6,8 (0-47) 0,84/4,1 (0-33) 0/0,99 (0-7,5)
Winter 34/40 (2,2-125) 27/35 (1,5-107) 25/31 (2,8-70) 18/24 (0,55-86)
Galactosan Sommer  0/0,23 (0-2) 0/0,67 (0-11) 0/0,49 (0-6,9) 0/0,00025 (0-0,0053)
Winter 6,1/13 (0-58) 11/12 (0-32) 0/5,7 (0-35) 4,5/5,1 (0-18)
Arabitol Sommer  3,1/5,4 (0,33-25) 3,9/6,5 (0-24) 5,5/7,9 (0,87-32) 0,53/4 (0-39)
Winter 0/0,53 (0-3,6) 0/0,43 (0-2,9) 0,15/0,64 (0-3,7) 0,0017/0,38 (0-2,9)
Mannitol Sommer  2,7/5,9 (0-36) 3,4/7,5 (0-35) 2,8/4,9 (0-30) 0,44/4,1 (0-53)
Winter 0/0,026 (0-0,26) 0/0 (0-0) 0/0,04 (0-0,4) 0/0,038 (0-0,38)
Mannose Sommer  0/0 (0-0) 0/0,29 (0-4,3) 0/0,023 (0-0,49) 0/0,073 (0-1,5)
Winter 0/0 (0-0) 0/0,36 (0-7,7) 0/0,71 (0-7) 0/0,43 (0-6,7)
Glucose Sommer  4,5/7,4 (0-46) 4/9 (0-53) 3,6/6,6 (0-45) 1,1/3,4 (0-44)
Winter 1,3/3,9 (0-29) 1,4/2,9 (0-13) 0/2,8 (0-17) 0,73/2,4 (0-13)
Galactose Sommer 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0,00021 (0-0,0044)
Winter 0/0 (0-0) 0/0,26 (0-2,2) 0/0 (0-0) 0/0,091 (0-0,96)
Fructose Sommer  0/0,41 (0-2,6) 0/0,4 (0-3,7) 0/0,099 (0-1,5) 0/0,063 (0-1,3)
Winter 0/0,073 (0-0,79) 0/0,25 (0-2) 0/0,17 (0-1,8) 0/0,24 (0-2,6)
3.3.7 Alkane

n-Alkane koénnen verschiedenen Quellen entstammen. n-Alkane bis C,5 stammen hauptsachlich aus anthro-
pogenen Quellen, wahrend n-Alkane ab C,s Uberwiegend aus biologischen Quellen wie z. B. Pflanzenwach-
sen stammen. Langere n-Alkane kénnen auch durch Biomasseverbrennung entstehen, besonders wenn sie
sich in der submikronen Partikelfraktion befinden (linuma et al. 2007). Die Quellen von n-Alkanen kdénnen
durch den CPI (Carbon Preference Index) bestimmt werden, wobei ein CPI-Wert von nahe 1 allgemein auf
eine anthropogene Quelle hinweist und ein CPI-Wert von (ber 1 auf eine biologische Quelle oder auf eine
Quelle, die in der Biomasseverbrennung liegt. Die in dieser Studie aufgefiihrten CPI-Werte wurden wie folgt
ermittelt:

CPI=0.5x (ZC21'C33 / ZCZO —Cgp + 2021'033 / ZCZZ —C34) (MARZ| et al. 1993)

Im Gegensatz zu PAK und Hopanen bestanden bei den mittleren Konzentrationen (Median) der n-Alkane kei-
ne nennenswerten saisonalen Unterschiede (Tabelle 11 und Abbildung 39).
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Abbildung 39: Mediane der Konzentration der Alkane an allen Messstandorten fir alle Gr63enklassen
in Sommer- bzw. Wintermessperioden

Die Konzentrationswerte erstreckten sich im Sommer von 2,8 ng m™ (MEL) bis zu 17 ng m™ (EIB) und im Win-
ter von 6,4 ng m* (MEL) bis zu 18 ng m* (EIB). Ahnlich den fiir PAK und Hopanen vorliegenden Werten erga-
ben sich die erhdhten Konzentrationen an den Standorten EIB und LMI. Wé&hrend bei den n-Alkan-
Konzentrationen keine nennenswerten saisonalen Unterschiede zu verzeichnen waren, so veranderten sich
die CPI-Werte jedoch stark abhéngig von der Jahreszeit. Im Sommer lag bei den CPI-Werten eine ausgeprag-
te GroRenabhangigkeit vor, wobei kleinere Partikel (D < 0,5 um) einen Wert von gegen 1 und gré3ere Partikel

(D > 0,5 um) einen Wert von Uber 2 aufwiesen. Dies ist ein Indiz dafir, dass kleinere Partikel sich aus anthro-
pogenen Quellen, sehr wahrscheinlich Verkehrsemissionen, und gréRere Partikel sich aus biologischen Quel-
len ergaben. Im Winter betrugen CPI-Werte fiir alle Partikel nahezu 1, was darauf hinweist, dass n-Alkan-

Konzentrationen im Winter nicht von biologischen Quellen beeinflusst waren.
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Tabelle 11: PMip-Konzentrationen (Median/Mittelwert [Min-Max]) der Alkane und aliphatischen Ketone in ng m?

LMI EIB TRO MEL
Pristan Sommer 0,027/0,04 (0-0,22) 0,011/0,017 (0-0,072) 0,0019/0,0084 (0-0,056) 0,003/0,0077 (0-0,045)
Winter  0,016/0,033 (0-0,13) 0,0053/0,018 (0-0,15) 0,0021/0,011 (0-0,067) 0,014/0,017 (0-0,11)
Phytan Sommer 0,076/0,12 (0,01-0,96) 0,053/0,066 (0,0037-0,16)  0,024/0,03 (0-0,085) 0,014/0,024 (0-0,16)
Winter  0,033/0,065 (0-0,21) 0,028/0,059 (0-0,27) 0,0054/0,024 (0-0,089) 0,02/0,044 (0-0,2)
n-Eicosan Co Sommer 0,19/0,21 (0,092-0,69) 0,15/0,15 (0,035-0,28) 0,08/0,089 (0,039-0,18) 0,04/0,042 (0,0055-0,1)
Winter  0,15/0,28 (0,046-1,1) 0,095/0,23 (0,011-0,69) 0,049/0,099 (0,00038-0,34) 0,042/0,1 (0,00052-0,52)
n-Heneicosan Cy; Sommer 0,13/0,16 (0,053-0,41) 0,11/0,13 (0,019-0,26) 0,057/0,064 (0,0073-0,16)  0,034/0,032 (0,0045-0,079)
Winter  0,14/0,54 (0,076-3) 0,13/0,51 (0,027-2,1) 0,061/0,21 (0,0026-0,95)  0,043/0,2 (0,00035-1)
n-Docosan Cy, Sommer 0,17/0,19 (0,076-0,52) 0,14/0,16 (0,024-0,44) 0,065/0,08 (0,014-0,2) 0,038/0,04 (0,0019-0,11)
Winter  0,43/1,1 (0,14-5) 0,36/1,2 (0,047-4,6) 0,14/0,53 (0,0097-2,2) 0,15/0,5 (0,0057-2,8)
n-Tricosan Co; Sommer 0,23/0,3 (0,12-0,86) 0,22/0,26 (0,023-0,95) 0,097/0,12 (0,012-0,48) 0,058/0,058 (0,0025-0,19)
Winter  0,93/1,8 (0,35-6,3) 1/2,2 (0,16-7,9) 0,38/0,99 (0,027-3,2) 0,39/0,93 (0,0097-5)
n-Tetracosan Cy4 Sommer 0,26/0,36 (0,11-1,1) 0,2/0,32 (0,03-1,4) 0,085/0,14 (0,014-0,73) 0,051/0,062 (0,0032-0,3)
Winter  1,2/1,8 (0,42-5,7) 1,5/2,5 (0,37-7,9) 0,61/1,1 (0,083-3) 0,63/1 (0,035-4,7)
n-Pentacosan Cas Sommer 0,69/0,79 (0,41-1,5) 0,74/0,87 (0,22-2,2) 0,39/0,49 (0,18-1,2) 0,21/0,24 (0,065-0,62)
Winter  1,4/2,2 (0,52-6,3) 2,4/3,3 (0,65-9,8) 1/1,5 (0,19-3,6) 0,92/1,3 (0,073-5,2)
n-Hexacosan C Sommer 0,41/0,5 (0,2-1,1) 0,4/0,56 (0,13-1,8) 0,22/0,28 (0,063-0,92) 0,11/0,13 (0,029-0,46)
Winter  0,95/1,5 (0,37-4,3) 1,9/2,4 (0,53-6,8) 0,81/1,1 (0,19-2,8) 0,73/0,89 (0,076-3,3)
n-Heptacosan Cy7 Sommer 1,4/1,4 (0,72-2,3) 1,8/1,9 (0,52-3,6) 1,1/1,1 (0,39-2,4) 0,42/0,5 (0,12-1,1)
Winter  1,4/1,9 (0,5-4,8) 2,713,3 (0,73-8,5) 1,1/1,3 (0,27-3,5) 0,89/1 (0,087-3,8)
n-Octacosan Cog Sommer 0,4/0,55 (0,15-2,1) 0,51/0,64 (0,13-1,9) 0,3/0,35 (0,068-0,83) 0,14/0,16 (0,048-0,33)
Winter  0,84/1,1 (0,29-2,8) 1,7/2 (0,44-5,1) 0,7/0,88 (0,19-2,8) 0,58/0,66 (0,076-2,4)
n-Nonacosan C Sommer 1,7/2,7 (0,98-9) 2,6/3,3 (0,62-11) 1,4/2,3 (0,49-9,2) 0,71/1,2 (0,23-7)
Winter  1,6/1,8 (0,55-4,9) 2,8/3,4 (0,73-8,6) 1,2/1,2 (0,26-3,7) 0,9/0,97 (0,086-4)
n-Triacontan C Sommer 0,55/0,58 (0,2-1,1) 0,7/0,8 (0,17-1,8) 0,3/0,34 (0,092-0,7) 0,12/0,14 (0,027-0,3)
Winter  0,63/0,88 (0,26-2,6) 1,4/1,6 (0,38-4) 0,5/0,58 (0,14-2) 0,37/0,42 (0,051-1,5)
n-Hentriacontan C Sommer 2,5/3,1 (0,9-8,5) 4,9/5,4 (0,82-14) 1,4/2,2 (0,38-8) 0,49/1 (0,15-6,8)
Winter  1,6/1,9 (0,65-8) 2,9/3,9 (0,95-11) 0,91/1 (0,33-4,4) 0,6/0,66 (0,062-2,6)
n-Dotriacontan C Sommer 0,39/0,44 (0,15-0,98) 0,63/0,74 (0,12-1,8) 0,19/0,2 (0,036-0,54) 0,066/0,074 (0,024-0,17)
Winter  0,4/0,46 (0,16-1,4) 0,63/0,76 (0,22-2) 0,2/0,25 (0,085-0,72) 0,14/0,19 (0,031-0,71)
n-Triatriacontan C Sommer 0,9/1,1 (0,33-2,1) 1,7/2,1 (0,3-4,9) 0,37/0,57 (0,087-1,8) 0,14/0,2 (0,043-0,8)
Winter  0,64/0,75 (0,28-2,7) 0,96/1,3 (0,33-3,5) 0,3/0,35 (0,12-1,1) 0,18/0,24 (0,033-0,92)
n-Tetratriacontan C Sommer 0,27/0,29 (0,045-0,77) 0,26/0,27 (0,029-0,65) 0,12/0,14 (0,009-0,44) 0,032/0,044 (0,0046-0,16)
Winter  0,18/0,22 (0,054-0,67) 0,19/0,34 (0,071-1,2) 0,12/0,15 (0,02-0,45) 0,088/0,12 (0-0,5)
2-Pentadecanon Sommer 0,17/0,74 (0,031-3,9) 0,16/0,91 (0,0066-5,8) 0,095/0,83 (0,021-6,1) 0,06/0,39 (0,0083-3,6)
Winter  0,095/0,14 (0-0,73) 0,13/0,16 (0-0,49) 0,032/0,074 (0-0,26) 0,047/0,091 (0-0,45)
2-Hexadecanon Sommer 0,044/0,063 (0,0043-0,18)  0,043/0,063 (0,0029-0,21)  0,04/0,047 (0,0084-0,11)  0,02/0,029 (0-0,12)
Winter  0,037/0,065 (0-0,36) 0,039/0,068 (0-0,22) 0,013/0,023 (0-0,13) 0,018/0,029 (0-0,14)
2-Heptadecanon Sommer 0,41/1,3 (0,046-6,9) 0,39/1,6 (0,013-9,7) 0,24/1,5 (0,022-9,3) 0,08/0,63 (0,005-6,2)
Winter  0,087/0,17 (0-1,2) 0,092/0,19 (0-0,75) 0,028/0,072 (0-0,31) 0,034/0,089 (0-0,54)
2-Octadecanon Sommer 0,025/0,034 (0,0048-0,083) 0,024/0,038 (0,000095-0,15) 0,019/0,028 (0,003-0,073) 0,013/0,014 (0-0,047)
Winter  0,016/0,035 (0-0,31) 0,025/0,042 (0-0,29) 0,0069/0,014 (0-0,099) 0,0023/0,0084 (0-0,037)
2-Nonadecanon Sommer 0,11/0,16 (0,0098-0,53) 0,11/0,17 (0,0032-0,64) 0,086/0,12 (0,00023-0,41)  0,025/0,051 (0-0,3)
Winter  0,041/0,084 (0-0,83) 0,066/0,12 (0-0,52) 0,0082/0,026 (0-0,15) 0,0041/0,031 (0-0,29)
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3.3.8 PAK

PAK entstehen in erster Linie aus Verbrennungsprozessen. Die mittleren Konzentrationen (Median) der PAK
lagen im Winter an allen Probenahmestellen um den Faktor 10 héher als im Sommer (Abbildung 40 und Ta-
belle 12).
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Abbildung 40: Mediane der Konzentration der PAK an allen Messstandorten fir alle GrolRenklassen in
Sommer- bzw. Wintermessperioden

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 67



Tabelle 12: PMjo-Konzentrationen der PAK und oxy-PAK als Median/Mittelwert (Min — Max) in ng m™

LMI EIB TRO MEL
Sommer 0,12/0,17 (0,00044-0,49) 0,1/0,13 (0-0,39) 0,024/0,06 (0-0,31) 0,017/0,023 (0-0,12)
Fluoren Winter 0,33/0,93 (0-3,3) 0,36/0,85 (0-3,6) 0,46/0,7 (0-2,5) 0,18/0,76 (0-5,5)
Sommer 0,13/0,16 (0,0094-0,45) 0,075/0,099 (0,00052-0,35) 0,0055/0,04 (0-0,42) 0,00028/0,016 (0-0,2)
Phenanthren Winter 0,78/2 (0,096-8,6) 0,53/1,5 (0-6,9) 0,74/1,5 (0-5,3) 0,36/1,6 (0-7)
Sommer 0,024/0,043 (0,0028-0,13) 0,02/0,034 (0,000018-0,11) 0,01/0,019 (0-0,11) 0,0033/0,0086 (0-0,057)
Anthracen Winter 0,21/0,41 (0,0054-1,5) 0,12/0,3 (0-0,93) 0,27/0,38 (0-1) 0,13/0,39 (0-1,8)
Sommer 0,088/0,11 (0,015-0,39) 0,047/0,068 (0,0066-0,36) 0,011/0,034 (0,00039-0,38) _ 0,0031/0,023 (0-0,3)
Fluoranthen Winter 0,5/2,3 (0,18-11) 0,52/2 (0,042-8,8) 0,56/1,6 (0,015-8,1) 0,4/1,5 (0,0035-6,7)
Sommer 0,086/0,12 (0,017-0,36) 0,046/0,07 (0,0076-0,34) 0,0051/0,029 (0-0,34) 0,0017/0,02 (0-0,28)
Pyren Winter 0,4/1,8 (0,19-8,2) 0,51/1,7 (0,043-7,3) 0,49/1,3 (0,015-6,8) 0,42/1,3 (0,0051-5,8)
Sommer 0,11/0,22 (0,012-0,95) 0,091/0,19 (0,016-1) 0,11/0,17 (0,016-1) 0,066/0,12 (0-0,71)
Reten Winter 0,67/1,7 (0,15-9) 0,73/1,8 (0,2-8,6) 0,68/1,2 (0,096-3,8) 0,77/1,5 (0,07-7,1)
Benzo(b)naphtha(1,2-  Sommer 0,00089/0,004 (0-0,018) 0,0012/0,0037 (0-0,016) 0,00033/0,0037 (0-0,019) 0,00056/0,0037 (0-0,034)
d)thiophen Winter 0,014/0,057 (0,0011-0,41) 0,011/0,054 (0,0013-0,26) 0,012/0,044 (0,00045-0,2) 0,0098/0,047 (0,001-0,24)
Sommer 0,014/0,024 (0,0013-0,11) 0,015/0,029 (0,0047-0,19) 0,0065/0,017 (0-0,19) 0,0041/0,0074 (0-0,074)
Cyclopenta(cd)pyren Winter 0,071/0,21 (0,012-1) 0,12/0,28 (0,0094-0,98) 0,064/0,16 (0,008-0,69) 0,077/0,16 (0,0067-0,68)
Sommer 0,027/0,055 (0,011-0,28) 0,03/0,064 (0,0071-0,47) 0,013/0,039 (0,0022-0,34) 0,0085/0,02 (0-0,23)
Benz(a)anthracen Winter 0,3/0,99 (0,077-5,9) 0,49/1,1 (0,081-4,7) 0,31/0,79 (0,041-3,3) 0,27/0,8 (0,027-3,8)
Sommer 0,026/0,043 (0,0083-0,19) 0,025/0,049 (0,0059-0,31) 0,011/0,027 (0-0,21) 0,0072/0,015 (0-0,15)
Chrysene/Triphenylen  Winter 0,27/0,76 (0,073-3,9) 0,35/0,81 (0,068-3,1) 0,27/0,58 (0,038-2,3) 0,23/0,57 (0,021-2,6)
Sommer 0,0032/0,0063 (0-0,03) 0,006/0,0095 (0,00065-0,059) 0,0028/0,0062 (0-0,043) 0,0015/0,0029 (0-0,022)
2,2"-Binaphthyl Winter 0,056/0,11 (0,019-0,56) 0,07/0,12 (0,019-0,46) 0,06/0,088 (0,016-0,27) 0,043/0,093 (0,01-0,37)
Sommer 0,088/0,13 (0,023-0,69) 0,089/0,18 (0,014-1,2) 0,069/0,13 (0,0099-0,9) 0,035/0,073 (0,006-0,62)
Benzo(b)fluoranthen Winter 0,82/1,8 (0,13-10) 1,2/2,1(0,23-8,2) 0,78/1,5 (0,16-4,7) 0,7/1,5 (0,085-6,3)
Sommer 0,031/0,045 (0,009-0,21) 0,032/0,058 (0,009-0,37) 0,023/0,042 (0,0043-0,28) 0,016/0,026 (0,0024-0,19)
Benzo(k)fluoranthen Winter 0,21/0,55 (0,033-2,9) 0,34/0,62 (0,065-2,5) 0,24/0,45 (0,043-1,4) 0,19/0,43 (0,027-1,9)
Sommer 0,056/0,077 (0,017-0,3) 0,051/0,095 (0,016-0,57) 0,034/0,063 (0,0071-0,41) 0,021/0,036 (0,0046-0,26)
Benz(e)pyren Winter 0,3/0,66 (0,068-4,1) 0,51/0,81 (0,1-3,3) 0,37/0,55 (0,07-1,7) 0,28/0,56 (0,037-2,5)
Sommer 0,037/0,063 (0,011-0,33) 0,034/0,092 (0,014-0,65) 0,023/0,065 (0,0046-0,58) 0,013/0,033 (0,0029-0,33)
Benz(a)pyren Winter 0,22/0,67 (0,031-4,9) 0,54/0,85 (0,083-3,7) 0,32/0,58 (0,05-1,9) 0,23/0,59 (0,028-2,6)
Sommer 0,023/0,049 (0-0,36) 0,037/0,086 (0,004-0,63) 0,019/0,064 (0-0,52) 0,0088/0,034 (0-0,34)
Indeno(1,2,3-cd)pyren  Winter 0,24/0,58 (0,029-4,2) 0,5/0,74 (0,11-3,2) 0,31/0,52 (0,064-1,4) 0,26/0,54 (0,046-2,2)
Sommer 0,0066/0,01 (0-0,067) 0,0083/0,017 (0-0,1) 0,0041/0,012 (0-0,089) 0,0023/0,007 (0-0,067)
Dibenzo(ah)anthracen ~ Winter 0,07/0,16 (0,014-1,1) 0,15/0,22 (0,02-0,87) 0,12/0,15 (0,025-0,38) 0,08/0,16 (0,012-0,62)
Sommer 0,027/0,048 (0-0,28) 0,034/0,075 (0,0051-0,5) 0,017/0,051 (0-0,41) 0,0083/0,026 (0-0,26)
Benzo(ghi)perylen Winter 0,16/0,41 (0,036-3,1) 0,37/0,55 (0,069-2,4) 0,22/0,35 (0,051-0,95) 0,17/0,37 (0,039-1,6)
Sommer 0/0,00024 (0-0,0051) 0/0,0015 (0-0,029) 0/0,00084 (0-0,014) 0/0,00018 (0-0,0039)
Coronen Winter 0,04/0,089 (0,0099-0,34) 0,062/0,09 (0,0099-0,26) 0,04/0,062 (0,0098-0,25) 0,062/0,071 (0,0093-0,25)
Sommer 0,0032/0,004 (0,0002-0,013) 0,0029/0,0033 (0-0,01) 0,0031/0,0022 (0-0,0056) 0,0026/0,002 (0-0,0078)
3,5-Dimethylphenanthren  Winter 0,0087/0,081 (0-0,5) 0,0048/0,068 (0-0,41) 0,012/0,058 (0-0,38) 0,0046/0,058 (0-0,28)
Sommer 0,0066/0,0088 (0-0,029) 0,0052/0,0064 (0-0,022) 0,00061/0,0035 (0-0,014) 0,00029/0,0031 (0-0,013)
2,6-Dimethylphenanthren  Winter 0,014/0,098 (0-0,5) 0,0074/0,08 (0-0,47) 0,012/0,071 (0-0,54) 0,0028/0,068 (0-0,33)
Sommer 0,0073/0,014 (0,00063-0,11) 0,0062/0,017 (0-0,11) 0,007/0,016 (0-0,11) 0,0029/0,008 (0-0,072)
1,7-Dimethylphenanthren  Winter 0,073/0,19 (0,018-1,2) 0,075/0,18 (0,013-0,8) 0,074/0,14 (0,0038-0,51) 0,082/0,17 (0,0017-1)
Sommer 0,95/1,4 (0,39-5,5) 0,7/1,4 (0,23-7,5) 0,45/0,89 (0,14-5,8) 0,27/0,5 (0,11-4,3)
Total PAK Winter 5,8/16 (1,8-80) 5,9/16 (0-61) 4,7/12 (0-47) 5/13 (0,56-56)
Sommer 0,091/0,1 (0,016-0,27) 0,052/0,2 (0,0055-2,8) 0,025/0,039 (0-0,21) 0,011/0,017 (0-0,094)
9H-Fluorenon Winter 0,48/0,85 (0,11-3,3) 0,46/0,77 (0,04-2,9) 0,5/0,7 (0,046-2,1) 0,31/0,7 (0,05-3,2)
Sommer 0,058/0,073 (0-0,28) 0,044/0,065 (0-0,26) 0,021/0,036 (0-0,22) 0,0038/0,016 (0-0,16)
9,10-Anthracendion Winter 0,49/1,6 (0,11-8,7) 0,5/1,5 (0,069-6,1) 0,48/1,2 (0,043-6,5) 0,31/1,1 (0,016-5,2)
Sommer 0/0,02 (0-0,19) 0,0027/0,029 (0-0,25) 0/0,02 (0-0,18) 0/0,0078 (0-0,13)
1,2-Benzanthraquinon  Winter 0,27/0,44 (0,04-2) 0,31/0,49 (0,066-1,9) 0,28/0,41 (0,026-1,4) 0,25/0,39 (0,012-1,5)
Sommer 0,16/0,2 (0,016-0,71) 0,11/0,29 (0,0055-2,9) 0,059/0,096 (0-0,6) 0,013/0,041 (0-0,38)
Total oxyPAK Winter 1,4/2,9 (0,27-13) 1,2/2,6 (0-9,8) 1,2/2,1 (0-10) 0,9/2,2 (0,082-8,5)

An den Verkehrsstationen LMI und EIB wurden die héchsten mittleren Konzentrationen (Median) gemessen,
obwohl Unterschiede zwischen den Messstandorten in den gemessenen Konzentrationen nicht so ausgepragt
sind wie dies bei den Konzentrationen der Hopane zu beobachten war (Winterkonzentrationen der Summe
aller PAK: 5,8 ng m™ am Standort LMI, 5,9 ng m™ in EIB, 4,7 ng m® in TRO, und 5,0 ng m™ in MEL; Sommer-
konzentrationen: 0,95 ng m*in LMI, 0,7 ng m*? in EIB, 0,45 ng m* in TRO, und 0,27 ng m* in MEL). Eine
Erklarung fur diesen Umstand liegt in den Unterschieden der jeweiligen Quellen: Wéhrend sowohl Hopane als
auch PAK bei der Verbrennung fossiler Brennstoffe entstehen kdnnen, ergeben sich PAK zusatzlich auch aus
anderen Quellen wie z. B. der Biomasseverbrennung. Allerdings dhnelten die Muster in den mittleren Konzent-
rationen der PAK an allen Standorten eher denen der Anhydrozucker als denen der Hopane. Dies ist ein Hin-
weis darauf, dass Holzverbrennung eine wesentliche Quelle von PAK im regionalen PM darstellen kénnte. Die
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im Winter gemessenen maximalen PAK-Konzentrationen reichten von 47 ng m* (TRO) bis zu 80 ng m* (LMD,
aber die Konzentrationen von Benzo(a)pyren, das bekanntermaf3en sowohl ein Mutagen als auch ein Carci-
nogen ist, Uberschritt nicht den EU-Grenzwert von 1 ng m™.

3.3.9 Hopane

Hopane sind eine Gruppe von Verbindungen, die Ublicherweise als Markerverbindungen genutzt werden, um
den Einfluss der Verbrennung fossiler Brennstoffe auf die ortliche Luftqualitat zu bestimmen (SCHAUER et al.
1999). Alle Probenahmestellen wiesen unabhangig von der Jahreszeit sehr niedrige Hopankonzentrationen
auf (Tabelle 13 und Abbildung 41); im Winter wurden jedoch erhéhte Werte vermerkt, mit mittleren PM,-
Konzentrationen (Median) von 0,12 ng m* in MEL, 0,15 ng m*in TRO, 0,28 ng m* in LMI und 0,62 ng m2in
EIB. Eine Erklarung dafir ist, dass die Verbrennung fossiler Brennstoffe zu Heizungszwecken im Winter zu
héheren Hopankonzentrationen beitragen kann, wahrend hohe Sommertemperaturen zu niedrigeren Partikel-
phasenkonzentrationen fiihren kdnnen (RUEHL et al. 2011). In den im Sommer vorgenommenen Messungen
an TRO und MEL waren die fur Hopane ermittelten Werte sehr gering, die mittleren Konzentrationswerte (Me-
dian) fur Hopane lagen unter 0,01 ng m™. Die fiir die Standorte EIB und LMI im Sommer festgestellten mittle-
ren Hopan-Konzentrationswerte (Median) sind jedoch nicht vernachlassigbar, obwohl die Werte mit
0,08 ng m*in EIB und 0,14 ng m™ in LMI immer noch unter den im Winter gemessenen Werten lagen.

Betrachtet man die Messungen aller vier Standorte im Raum Leipzig, wird es ersichtlich, dass die Verkehrs-
stationen in der Innenstadt EIB und LMI am starksten von Emissionen aus der Verbrennung fossiler Brenn-
stoffe beeinflusst waren — die hdchsten Konzentrationen wurden am Standort EIB vermerkt, gefolgt vom
Standort LMI. Zur Unterscheidung, ob Hopane bei der Verbrennung von Mineralél oder bei der Kohleverbren-
nung entstanden sind, wird oft der sogenannte Homohopan-Index verwendet. Er berechnet sich aus

(17-alpha(H),21-beta(H)-22S-homohopane/(17-alpha(H),21-beta(H)-22S-homohopane+17-alpha(H),21-
beta(H)-22R-homohopane)

und betragt bei einem Ursprung in der Mineraldlverbrennung typischerweise etwa 0,6, wahrend ein Wert von
etwa 0,1 darauf hinweist, dass Hopane Uberwiegend aus der Braunkohleverbrennung stammen (SCHNELLE-
KREIS et al. 2007). An der Station EIB betrug der Homohopan-Index im Winter 0,09 fur PM4,, wohingegen fir
die Station LMI ein Wert von 0,25 ermittelt wurde. Diese Werte legen nahe, dass die Werte am Standort EIB
vorwiegend auf Braunkohleverbrennung zuriickzufiihren waren, wahrend der Standort LMI sowohl von Braun-
kohleverbrennung als auch von verkehrsbedingter Verbrennung von Mineral6l beeinflusst war. An den Stand-
orten TRO und MEL betrug der fur den Winter ermittelte Homohopan-Iindex etwa 0,18 und 0,1, was darauf
hinweist, dass auch an diesen Stationen Braunkohleverbrennung die dominierende Hopan-Quelle darstellte.
Zu beachten ist hierbei jedoch, dass dies nicht zwangslaufig lokale Quellen sein mussen, sondern auch fern-
transportierte Luftmassen eine grof3e Rolle spielen kdnnen.

Im Sommer betrug der Homohopan-Index an den Standorten LMI und EIB tber 0,4, was zeigt, dass die Emis-
sionen aus Braunkohleverbrennung zu Heizzwecken im Sommer abnahmen. Hopane wurden tberwiegend in
der submikronen GrolRRenfraktion gefunden, ahnlich den Markerverbindungen fir Holzrauch. Geringere Kon-
zentrationen von Hopanen im Sommer und ein héherer Homohopan-Index wurden auch fur in Augsburg
durchgefiihrten Messungen berichtet (SCHNELLE-KREIS et al. 2007). Die in Augsburg ermittelten Werte dhneln
den Werten an den Leipziger Verkehrsstationen.
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Tabelle 13: PMp-Konzentrationen der Hopane als Median/Mittelwert (Minimum — Maximum) in ng m’
*fir Sommer- und Wintermesskampagnen

LMI EIB TRO MEL

Sommer 0/0,0011 (0-0,0066) 0/0,00023 (0-0,002) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
alpha, alpha, alpha-20R-Cholestan Winter 0/0,0035 (0-0,04) 0/0,00032 (0-0,0064) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)

Sommer 0,0046/0,0066 (0-0,029) 0/0,0036 (0-0,017) 0/0,00094 (0-0,01) 0/0,00021 (0-0,0039)
17alpha(H)-22,29,30-Trisnorhopan Winter 0,02/0,064 (0-0,37) 0,043/0,095 (0-0,47) 0,014/0,044 (0-0,29) 0,0014/0,043 (0-0,34)

Sommer 0,031/0,036 (0-0,099) 0,023/0,025 (0-0,058) 0,0062/0,0072 (0-0,024)  0/0,005 (0-0,037)
17alpha(H),21beta(H)-30-Norhopan Winter 0,069/0,13 (0-0,43) 0,13/0,19 (0-0,69) 0,046/0,1 (0-0,37) 0,027/0,082 (0-0,38)

Sommer 0,041/0,047 (0-0,13) 0,028/0,033 (0-0,091) 0,0074/0,011 (0-0,041) 0,0014/0,0056 (0-0,039)
17alpha(H),21beta(H)-Hopan Winter 0,056/0,11 (0-0,41) 0,08/0,15 (0-0,6) 0,031/0,068 (0-0,26) 0,019/0,068 (0-0,29)

Sommer 0/0,0027 (0-0,012) 0,002/0,0026 (0-0,011) 0/0,00091 (0-0,009) 0/0,00069 (0-0,0061)
17beta(H),21alpha(H)-Hopan Winter 0,006/0,043 (0-0,35) 0,054/0,091 (0-0,38) 0,0054/0,027 (0-0,13) 0,0099/0,035 (0-0,23)

Sommer 0,019/0,022 (0-0,064) 0,013/0,014 (0-0,041) 0/0,0043 (0-0,019) 0/0,002 (0-0,026)
17alpha(H),21beta(H),22S-Homohopan  Winter 0,029/0,03 (0-0,093) 0,036/0,057 (0-0,23) 0,015/0,02 (0-0,076) 0,0044/0,022 (0-0,2)

Sommer 0,021/0,027 (0-0,077) 0,016/0,02 (0-0,051) 0/0,0069 (0-0,044) 0/0,003 (0-0,027)
17alpha(H),21beta(H),22R-Homohopan  Winter 0,084/0,11 (0-0,31) 0,38/0,4 (0-1,3) 0,067/0,084 (0-0,25) 0,039/0,057 (0-0,25)

Sommer 0/0,00098 (0-0,0084) 0/0,00094 (0-0,0069) 0/0,00043 (0-0,0045) 0/0,00036 (0-0,0056)
17beta(H),21beta(H)-Hopan Winter 0/0,0023 (0-0,017) 0,0053/0,018 (0-0,068)  0/0,0019 (0-0,011) 0/0,0011 (0-0,015)

Sommer 0/0,00029 (0-0,006) 0/0,00033 (0-0,0068) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
Hop-17(21)-en Winter 0/0,00014 (0-0,0029) 0,0054/0,043 (0-0,19) 0/0,0012 (0-0,023) 0/0 (0-0)

Sommer 0,14/0,14 (0-0,41) 0,087/0,1 (0-0,23) 0,014/0,031 (0-0,14) 0,0031/0,017 (0-0,14)
Gesamt-Hopane Winter 0,28/0,49 (0-1,8) 0,62/1 (0-3,4) 0,15/0,31 (0-1,2) 0,12/0,31 (0-1,7)

3.3.10 Metalle

Die Konzentrationen der Spurenmetalle variierten stark abhéngig von Standort, Jahreszeit und GroRRenfrakti-
on. Abbildung 42 zeigt die saisonalen Trends der grolRenaufgel6sten Spurenmetallkonzentrationen fur den
Zeitraum des Projekts. Hohere Konzentrationen traten an LMI auf, gefolgt von EIB, TRO und MEL. Dieser
Trend veranderte sich nicht mit der Jahreszeit. Es waren jedoch an allen Probenahmestellen starke Konzent-
rationsveranderungen in Abhéngigkeit von den Jahreszeiten zu beobachten, wobei im Winter hhere Spuren-
metallkonzentrationen zu verzeichnen waren als im Sommer. Die Grol3enverteilung war ebenso jahreszeitab-
hangigen Variationen unterworfen: Besonders an den Standorten LMI, EIB und TRO wurden im Sommer mehr
Spurenmetalle im groben Partikelmode verzeichnet als im Winter, wahrend am MEL-Standort keine jahres-
zeitabhéngigen Variationen in der GréRenverteilung bestehen. PM o-Spurenmetall-
konzentrationen (Median) variierten zwischen Werten von 54 ng m3 und etwa 743 ng m3, wobei in groben
Partikeln héhere Konzentrationen gemessen wurden. Die saisonalen Konzentrationsunterschiede sind wahr-
scheinlich auf unterschiedliche meteorologische Rahmenbedingungen, Luftmassenherkunft und Veranderun-
gen in der lokalen anthropogenen Aktivitat zurtickzufihren. So steigt durch trockene Bodenoberflachen im
Sommer die Wahrscheinlichkeit, dass Emissionen aus Krustenmaterial und Emissionen aus mechanischen
Prozessen wie z. B. aus mit Verkehr verbundenen Abriebprozessen bestehen (Brems-, Reifen-, StraRenab-
rieb). Im Winter verstérkt sich allerdings der Einfluss von Verbrennungsprozessen zu Heizungszwecken, dem-
zufolge war auch die Verlagerung der Konzentrationen der Spurenmetalle zu niedrigeren PartikelgréRen hin
zu beobachten.

Die mittleren
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Abbildung 42: GréRenaufgeléste Median-Konzentrationen der Summe der bestimmten Spurenmetalle
fur Sommer- und Winterkampagne

In Tabelle 14 und Abbildung 43 wird gezeigt, dass im Sommer Fe, Ca, K, Zn und Cu dominierten und im Win-
ter Fe, K, Ca, Zn und Pb die vorherrschenden Spurenmetalle darstellten. Co, Rb, Sr, Ni und Se wiesen die
niedrigsten Konzentrationswerte auf; Fe, Ca und K machten sowohl im Sommer als auch im Winter 80 % der
gemessenen Spurenmetallkonzentrationen aus. Allerdings traten in den Konzentrationen starke Variationen
auf, wie an der Spanne der Werte in Tabelle 14 zu sehen ist. K-Konzentrationen traten an allen Stationen im
Winter um etwa den Faktor 2 héher auf als im Sommer. In der GréBenverteilung jedoch waren an keinem
Standort signifikante Veranderungen zu verzeichnen, wobei submikrone Partikel 50 % der Masse ausmach-
ten. Dass K im Winter in héheren Konzentrationen auftrat, ist wahrscheinlich durch die im Winter vermehrt
auftretenden Emissionen aus Verbrennungsprozessen zu erklaren. Im Gegensatz zu K zeigten weder Ca-
noch Ti-Konzentrationen nennenswerte saisonale Unterschiede. Es ahnelten sich sowohl die saisonalen mitt-
leren Konzentrationen (Median) als auch die GréRenverteilungen, wobei sich etwa 75 % ihrer Masse in der
groben Aerosolfraktion konzentriert. Die fur V ermittelten Konzentrationswerte lagen im Sommer etwa 50 %
héher als im Winter, ohne signifikante Veranderungen in der GréRenverteilung. Hier konzentrierte sich etwa
75 % der Masse in den submikronen PartikelgréRenfraktionen, was darauf hinweist, dass sich die Quellen von
V nicht im nennenswerten MalRe abhangig von der Jahreszeit verdnderten. Auch bestand fur V-Konzen-
trationen keine nennenswerte Variation, abhangig vom jeweiligen Standort, was ein Indiz dafir ist, dass sich
Ferntransporte signifikant auf die im Laufe dieses Experiments gemessenen V-Konzentrationen ausgewirkt
haben kdnnten.

Konzentrationen von sowohl Cr als auch Mn und Fe unterlagen starken standortabhéngigen Schwankungen,
wobei an LMI und EIB hohere Konzentrationen bestimmt wurden als an TRO und MEL. Cr-Konzentrationen
waren im Sommer und Winter ahnlich und konzentrierten sich in groben Partikeln. Dass die fir Cr gemesse-
nen Konzentrationen im groben Partikelmode an LMI und EIB hdher lagen, ist ein Hinweis darauf, dass an
diesen Stationen ein Einfluss durch értlichen Verkehr bestand. Mn hingegen trat im Winter in einer 30 % hdhe-
ren Konzentration auf als im Sommer, ohne dass nennenswerte Veranderungen in der GréRenverteilung zu
beobachten waren. Mn war tGberwiegend in der submikronen Partikelfraktion zu beobachten. Fe wurde in ers-
ter Linie in der groben Fraktion beobachtet und wies au3er am Standort LMI keine signifikanten Unterschiede
zwischen den im Winter und im Sommer gemessenen Konzentrationen auf. Fe ist ein wesentlicher Bestandteil
von Mineralstaub, was die Anwesenheit von Eisen in groben Partikeln erklart.
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Tabelle 14: PMyo-Konzentrationen (Median/Mittelwert [Min-Max]) der Spurenmetalle in ng m™

LMI EIB TRO MEL

Al Sommer  24/71 (2,3-864) 19/27 (0-80) 12/21 (0-107) 4,7/10 (0-63)
Winter 28/34 (0-195) 14/17 (0-93) 6,3/20 (0-184) 0/10 (0-112)

K  Sommer  70/108 (23-725) 67/74 (8,7-138) 52/65 (21-134) 30/42 (12-127)
Winter 145/153 (36-499) 153/146 (37-311) 128/138 (30-264) 118/133 (21-314)

Ca Sommer  96/322 (23-4718) 78/87 (2,5-202) 50/61 (22-144) 12/24 (2,4-94)
Winter 89/98 (32-283) 63/81 (15-285) 41/52 (14-156) 16/25 (5-112)

Ti  Sommer  3,8/6,8 (0,96-56) 2,7/3,1 (0,15-7,8) 1,8/2,3 (0,38-8,5) 0,59/0,88 (0,064-3,2)
Winter 4/4.8 (1,7-14) 2,5/2,9 (0,79-7,6) 2,5/2,8 (0,78-12) 1,2/1,7 (0,099-8)

V  Sommer  0,4/0,69 (0,075-3,8) 0,25/0,3 (0-0,72) 0,27/0,28 (0-0,66) 0,24/0,24 (0,046-0,46)
Winter 0,13/0,28 (0-1,3) 0,15/0,27 (0-1,5) 0,2/0,31 (0-1,4) 0,13/0,33 (0-2)

Cr  Sommer  1,4/1,9 (0-5,8) 0,75/1,2 (0-3,1) 0,18/0,34 (0-1,2) 0,0042/0,12 (0-1)
Winter 22,5 (0,6-5,9) 0,68/1,1 (0,05-3,9) 0,57/0,88 (0,0079-4) 0,5/1 (0-4)

Mn  Sommer  4,8/6,7 (0,73-37) 3,4/4 (0,17-11) 2,7/3,4 (0,63-9,3) 0,77/1,2 (0,19-3,9)
Winter 6,2/6,6 (3,1-13) 3,8/4,3 (1,5-8,6) 3,1/3,6 (1-7,3) 1,7/1,8 (0,34-4,3)

Fe  Sommer  299/393 (28-1540) 176/222 (4,1-520) 80/124 (20-457) 16/31 (4,3-222)
Winter 417/440 (149-1194) 170/196 (46-376) 110/133 (31-371) 40/41 (9,4-131)

Co Sommer  0,23/0,29 (0-1,2) 0,15/0,2 (0-0,63) 0,048/0,087 (0,0094-0,52) 0,0094/0,017 (0-0,059)
Winter 0/0,016 (0-0,16) 0,03/0,042 (0-0,15) 0,01/0,024 (0-0,1) 0/0,0062 (0-0,069)

Ni  Sommer  0,53/0,65 (0,018-2,3) 0,27/0,41 (0,0037-0,96) 0,2/0,31 (0,067-0,79) 0,15/0,16 (0,057-0,37)
Winter 0,63/0,68 (0,21-1,3) 0,41/0,42 (0,089-1,2) 0,36/0,59 (0,077-2,3) 0,18/0,24 (0,038-0,68)

Cu  Sommer  16/17 (0,61-49) 8,5/11 (0,14-24) 2,9/3,7 (0,62-9,9) 0,75/1,4 (0,2-11)
Winter 17/18 (6,8-50) 7,8/8,9 (3,3-17) 3,7/4,9 (1,3-17) 1,9/1,9 (0,33-4,8)

Zn  Sommer  17/19 (2,6-45) 13/16 (1,1-41) 11/13 (2,7-27) 6,7/7,6 (1,9-17)
Winter 29/38 (9,3-116) 28/42 (6,2-171) 24/32 (5,4-79) 21/25 (2,9-70)

As  Sommer  0,24/0,47 (0-2,5) 0,28/0,47 (0-2,3) 0,35/0,48 (0,049-2,4) 0,28/0,47 (0-1,4)
Winter 0,63/1,5 (0,035-7,7) 0,37/1,4 (0,029-7) 0,86/1,7 (0,037-7,2) 0,9/1,6 (0,14-4,6)

Se  Sommer  0,48/0,53 (0,15-1,3) 0,48/0,53 (0,17-1,7) 0,49/0,56 (0,19-1,5) 0,42/0,45 (0,095-1,1)
Winter 0,52/0,62 (0,14-1,8) 0,56/0,58 (0,15-1,3) 0,58/0,59 (0,14-1,3) 0,61/0,66 (0,13-1,4)

Rb  Sommer  0,21/0,33 (0,0017-2,5) 0,11/0,17 (0,042-0,49) 0,09/0,14 (0,0017-0,51) 0,064/0,13 (0,003-0,72)
Winter 0,4/0,47 (0,061-1,8) 0,49/0,44 (0,049-1,1) 0,3/0,42 (0,035-1) 0,32/0,38 (0,04-1,1)

Sr Sommer  0,75/2,2 (0,023-30) 0,66/0,71 (0-1,5) 0,51/0,55 (0,1-1,3) 0,085/0,18 (0-0,93)
Winter 0,77/0,91 (0,3-2,8) 0,56/0,67 (0,28-1,8) 0,47/0,58 (0,19-1,9) 0,21/0,33 (0,054-1,2)

Cd Sommer  0,06/0,5 (0-8,4) 0/0,095 (0-0,38) 0,03/0,096 (0-0,44) 0/0,007 (0-0,08)
Winter 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)

Sn  Sommer  7,1/12 (0-130) 0,41/1,1 (0-6,2) 0,059/0,16 (0-1,7) 0,048/0,46 (0-3,7)
Winter 0,13/0,86 (0-4,4) 0/0,14 (0-2,4) 0/0,51 (0-7,1) 0/0,4 (0-7,4)

Sb  Sommer  2,7/7 (0-93) 2,1/2,5 (0-6,7) 1,2/1,4 (0-4,6) 0,33/0,49 (0-1,9)
Winter 0,72/0,92 (0-2,7) 0,17/0,55 (0-3,7) 0/0,17 (0-1,1) 0/0,038 (0-0,21)

Ba Sommer  4,8/6,2 (0,054-20) 3,9/4,4 (0,014-9,9) 1,4/1,7 (0,23-4,3) 0,19/0,44 (0,049-2)
Winter 6,2/6 (1,9-18) 2,6/3,2 (0,96-12) 0,89/1,5 (0,29-5,1) 0,29/0,32 (0-1,2)

Pb  Sommer  4,4/4,8(0,037-12) 3,2/4,4 (0,022-12) 3,3/4,4 (0,58-12) 1,9/4,1 (0,035-30)
Winter 6,5/12 (2-42) 11/16 (2,9-48) 8,2/11 (1,6-30) 7,1/9,1 (0,59-25)
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Die Konzentrationen von Co, Sn, und Cd waren sehr gering und konnten nicht in allen Messungen nachge-
wiesen werden. Co und Sn konnten vorwiegend an den Standorten LMI und EIB gemessen werden, wobei sie
im Sommer in hoheren Konzentrationen auftraten. Fir Ni und Cu kann ein dhnlicher Riickgang der Konzentra-
tion von urbanem Hintergrund in Richtung regionalem Hintergrund festgestellt werden; auch hier war kein
nennenswerter Unterschied zwischen den im Winter und im Sommer ermittelten Werten zu beobachten. Ni
wurde Uberwiegend in submikronen, Cu jedoch in groben Partikeln gefunden, was darauf hinweist, dass sie
wahrscheinlich aus verschiedenen Quellen stammten. Cu kann bei Bremsverschlei ausgestol3en werden,
wahrend sich Ni hauptsachlich aus der Kraftstoffverbrennung ergibt.

Die fur Zn, As, Se, Rb und Pb ermittelten Konzentrationen unterlagen zu beiden Jahreszeiten keinen signifi-
kanten standortabhangigen Schwankungen. Eine Erklarung hierfir ist wahrscheinlich, wie schon oben er-
wahnt, der Einfluss von Ferntransport. Die Konzentrationen lagen an allen Probenahmestellen im Winter ho-
her als im Sommer, mit der Ausnahme von Se, fir das kein nennenswerter saisonaler Konzentrationsunter-
schied bestand. Die fir Zn, As und Pb gemessenen Konzentrationen waren um etwa den Faktor 2 hoher,
wahrend Rb-Konzentrationen um den Faktor 3 hoher lagen. Die jeweiligen Grd3enverteilungen blieben den-
noch Uber die Jahreszeiten hinweg &hnlich; hier konzentrierten sich etwa 80 % der Partikelmasse in der feinen
Aerosolfraktion. Diese GréRenverteilungen sind ein Indiz dafir, dass die Spurenmetalle durch anthropogene
Aktivitat und Ferntransporte bestimmt sind.

Die Konzentrationen von Sr, Sb, und Ba nahmen vom urbanen Hintergrund in Richtung regionalem Hinter-
grund ab. Hierbei waren fiir die fir Sr und Ba ermittelten Werte keine saisonalen Konzentrationsunterschiede
zu verzeichnen, wahrend Sb im Sommer in um den Faktor 3 héheren Konzentrationen auftrat. Sowohl Sb als
auch Sr und Ba traten im Sommer und im Winter Gberwiegend in groben Partikeln auf.

3.3.11 Zusammenfassung Konzentrationsvergleiche an Stationen

Insgesamt lasst sich festhalten, dass die oben ausfiihrlich diskutierten Konzentrationsprofile der PM-Bestand-
teile an den verschiedenen Stationen des Projektes grundsatzlich konsistent mit dem Charakter der jeweiligen
Messstation sind.

Typische priméare Verkehrstracer wie EC, Hopane, kirzerkettige n-Alkane (<C25) und einzelne Metalle zeigten
in ultrafeinen und feinen PartikelgroRenfraktionen an den Verkehrsstationen deutlich erhéhte Konzentrationen.
Auch Bestandteile von groben Partikeln wie Calcium, Natrium oder Chlorid waren durch verstarkte Resuspen-
sion von bereits deponiertem Material an den Verkehrsstationen, aber auch im stadtischen Hintergrund in
héheren Konzentrationen als auf3erhalb der Stadt zu messen.

Auch die jahreszeitlichen Trends waren so, wie man sie aufgrund meteorologischer Bedingungen und typi-
scher Emissionen auch fur umfangreichere Datenséatze erwarten wirde. PM-Bestandteile aus Verbrennungs-
prozessen wie PAK, OC, EC, Anhydrozucker und verschiedene Metalle zeigten deutlich erhéhte Konzentrati-
onen im Winter. Photochemisch gebildete Substanzen wie Oxalat oder Bestandteile grober Mineralstaubparti-
kel wie Calcium zeigten héhere Konzentrationen im Sommer, trotz der durch héhere Mischungsschichthéhen
intensiveren Verdiunnung der Aerosolpartikel in dieser Jahreszeit.

Die Konsistenz der beschriebenen Konzentrationstrends mit dem Wissen zu den chemischen PM-Bestand-

teilen belegt, dass der vorliegende Datensatz fir genauere Quantifizierungen einzelner Quellgruppenbeitrage
grundsétzlich gut geeignet ist.
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Weil im Raum Leipzig neben Standort und Jahreszeit auch der Ferntransport einen wichtigen Einfluss hat,
wird vor den quantitativen Quellzuordnungen im folgenden Kapitel die Abhangigkeit der Konzentrationen der
Partikelbestandteile von der Luftmassenherkunft fiir den Datensatz des Projektes untersucht.

3.4 Ost-West-Anstromung — Einfluss Ferntransport

3.4.1 Vorbemerkungen

Eine separate Betrachtung der gemessenen Partikelinhaltsstoffe in Hinblick auf die Luftmassenherkunft ist ein
wichtiges Hilfsmittel, um maogliche Quellen von Partikeln bzw. deren Vorlaufergasen zu identifizieren. Wahrend
bei westlichen Anstromungsrichtungen blicherweise hohere Windgeschwindigkeiten und damit eine bessere
Durchmischung der bodennahen Troposphare beobachtet wird, kommt es bei dstlichen Anstrémungen gele-
gentlich auch zu ausgepréagten Inversionswetterlagen, die eine Durchmischung der bodennahem Luftschich-
ten verhindern. Westliche Anstrdomungen sind auf Grund des maritimen Charakters der Luftmassen auch hau-
fig mit Niederschlagen verbunden, was bei 6stlicher Anstrémung nur in Ausnahmefallen beobachtet wird. Far
die Probenahmen wurden Tage ohne Niederschlag ausgewéhlt. Es ist jedoch bekannt, dass die Zahl der Vor-
tage ohne Niederschlag ebenfalls Einfluss auf die Partikelkonzentration hat.

Aus westlicher Richtung wird der Raum Leipzig von marinen Luftmassen aus dem Nordatlantik bzw. der Nord-
see erreicht, die jedoch mindestens 400 km uber Deutschland und Westeuropa gezogen sind und so Ver-
schmutzungen anthropogenen Ursprungs enthalten. Bei dstlicher Anstromung wird die Region von kontinenta-
len Luftmassen erreicht, die nur in Ausnahmefallen marin (durch die Ostsee) beeinflusst sind, haufig aber tiber
dicht besiedelte Gebiete im Suden Polens bzw. der Tschechischen Republik mit ebenfalls hohen industriellen
Emissionen zu uns gelangen. Auch Quellgebiete in der Ukraine bzw. in WeiBrussland oder Ruf3land kénnen
Auswirkungen auf die hier gemessene Aerosolzusammensetzung haben. Wie aus Veroffentlichungen zu Par-
tikelmessungen in Polen und der Tschechischen Republik bekannt ist, ist vor allem die winterliche Partikelbe-
lastung in diesen Gebieten sehr hoch (ROGULA-KOzLOWSKA et al. 2013; SRAM et al. 2013).

3.4.2 Masse, lonen, Kohlenstoff

Abbildung 44 gibt einen Uberblick tiber die mittleren Partikelmassenkonzentrationen (Median) von Partikel-
masse, ionische Bestandteile, OC, EC und WSOC auf den einzelnen Stufen des BERNER-Impaktors an allen
vier Probenahmestandorten im Vergleich zwischen Sommer und Winter mit Unterscheidung der Hauptanstro-
mung West und Ost. Tage ohne Zuordnung zu den beiden Hauptanstrémungen wurden nicht beriicksichtigt.

Die Aerosolzusammensetzung und -konzentration hangte an allen vier Standorten auch von der Anstrémungs-
richtung ab, wobei im Sommer diese Effekte nur von geringer Bedeutung waren, im Winter jedoch eine sehr
wichtige Rolle fir die Beurteilung des regionalen Hintergrundaerosols spielten.

Die in Abbildung 44 gezeigte Anstromungsabhéngigkeit der Partikelmassen zeigt deutlich, dass diese im
Sommer nur sehr geringen Einfluss auf die Partikelmasse hatte, aber im Winter in den Ferntransportfraktionen
(Stufen 2 und 3) erheblich groRere Konzentrationen bei Ostanstrémung beobachtet wurden. Mit dstlicher An-
stromung waren im Winter zumeist niedrigere Temperaturen und geringere Windgeschwindigkeiten verbun-
den. Ebenso kommen dann auch Inversionswetterlagen mit sehr niedrigen Mischungsschichthéhen vor allem
bei Ostlagen vor, was auch zu héheren Aerosolkonzentrationen fiihren kann. Solche Tage deuten aber i. d. R.
in ihren Ruckwartstrajektorien v. a. auf lokale Transportprozesse hin und wurden daher im aktuellen Projekt
nicht bevorzugt als Messtage ausgewahlt.
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Die Impaktorstufen 2 und 3 enthielten vor allem Partikel aus dem Langstreckentransport, der bei Ostlicher
Anstromung vorwiegend im Winter bereits in Melpitz aufféllig hohe Konzentrationen zur Folge hatte, die in der
Stadt durch lokale Emissionen noch verstarkt wurden. Ultrafeine und grobe Partikel wiesen im Winter kaum
eine Konzentrationsabhangigkeit von der Anstromung auf. Im Sommer fand man auf den massereichen Stu-
fen 2 und 3 bei dstlicher Anstromung an allen Stationen die héchsten Werte, die aber deutlich unauffalliger als
im Winter waren. Wéahrend Stufe 3 im Winter im regionalen Hintergrund 55 % der PMy,-Partikel lieferte, war
ihr Anteil im Sommer nur 37 %. Auf den anderen Impaktorstufen spielten lokale Effekte eine bedeutendere
Rolle, wie die Aufwirbelung durch den Straf3enverkehr bzw. Direktemissionen aus den Fahrzeugen.
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Abbildung 44: Mediane der groRenaufgelésten Konzentration fur Partikelmasse, ionische Bestandteile
OC, EC und WSOC unterschieden nach Station, Jahreszeit und Anstrémung
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Der Anteil des Nitrats war bei westlicher Luftmassenherkunft im Sommer gré3er als bei dstlicher Anstrémung.
Fur Sulfat und Ammonium gab es im Sommer kaum Unterschiede, nur in MEL war Sulfat auf Stufe 2 und 3 bei
Ostlicher Anstrémung erhdht, was auf Ferntransporte zuriickzufiihren ist. Die Hintergrundstation MEL wurde
dabei bei Westanstrémung vom Ballungsraum Leipzig/Halle beeinflusst, wahrend bei 6stlicher Luftmassen-
herkunft Emissionen aus den polnischen und tschechischen Industriegebieten sowie den sehr dicht bevolker-
ten Regionen im Siden Polens vor allem im Winter starke Einflisse beim Sulfat und Ammonium zeigten.

TRO ist eine Messstation fur den stadtischen Hintergrund, wurde aber bei dstlicher Anstrdomung weniger stark
von stadtischen Emissionen gepragt als vom Leipziger Umland. Die Inkremente fur Sulfat und Ammonium
waren dort fast null.

Die Probenahme in der recht engen Stral3enschlucht der Leipziger Eisenbahnstrale ist fur die Betrachtung
der Anstrémung nicht gut geeignet, weil hier viele andere, vorwiegend lokale Faktoren entscheidend sind. Die
Messstation LMI wurde wesentlich durch die direkten und indirekten Verkehrsemissionen gepragt. Auf Grund
der Lage der Messstation wurde sie vor allem bei westlicher Anstrémung durch das Beschleunigen der Kfz
nach der Ampel beeinflusst, was sich auch sehr deutlich im Nitrat und in den NO-Werten zeigte (Median Ost:
60 ug m?3, Median West: 132 pug m3), wahrend in Melpitz die Verhéltnisse fast ausgeglichen waren, weil NO,
aus Leipzig schon in Nitrat umgewandelt war (Median Ost: 18 pug m3, Median West: 15 ug m3). Das winterli-
che Verhaltnis NO,/NO war fir die Station Melpitz 6,5 bei Westanstromung, aber 14 bei Ostanstrémung, was
bedeutet, dass bei Ostanstromung starker gealterte Luftmassen die Forschungsstation Melpitz erreichten.
Gleichzeitig dirfen Verdinnungseffekte wahrend des Transports nicht vernachlassigt werden, die aber nicht
so stark das Verhdltnis, sondern mehr die Konzentration beeinflusst haben sollten.

Tabelle 15: PM, Masse- und Hauptionenkonzentrationen (in pg m'3) an allen Probenahmeorten in Hin-
blick auf die Jahreszeit und die Anstromung

LMI

EIB

TRO

MEL

Masse SO WEST

15/19 (7,5-71)

13/14 (4,8-22)

10/11 (4,8-17)

6,3/6,9 (4-14)

SO OST 16/17 (11-23) 15/16 (11-22) 12/12 (9,2-16) 7,8/8,2 (6,2-11)
WIWEST 17/19 (7,8-29) 12/15 (5,5-29) 12/13 (5,9-23) 8,1/8,8 (3,8-16)
WI OST 40/41 (24-63) 41/39 (23-56) 34/33 (22-47) 24128 (17-44)
SO

NOs Vst 1,3/1,4(0,33-3,9) 1,6/1,6 (0,31-4,2) 1,3/1,2 (0,38-3,3) 0,59/0,71 (0,1-1,6)
SO
st 0,98/0,92 (0,43-1,4) 0,85/0,96 (0,48-1,7) 0,69/0,7 (0,38-1,1) 0,34/0,34 (0,13-0,54)
wi
WEST 1,832 (0,72-9,3) 2/3,2 (0,9-8,1) 1,6/2,6 (0,65-6,1) 0,97/1,9 (0,26-4,5)
wi
oSt 6,3/5.8 (1,8-9) 6,1/5,4 (1,3-8,5) 4,6/4,4 (1,5-7,4) 2,7/3,5 (0,67-8)

S0,> SO WEST

1,1/1,2 (0,38-2)

1,1/1,1 (0,54-2)

0,99/1,1 (0,64-2,3)

0,61/0,85 (0,52-1,4)

SO OST 1,6/1,7 (1-3,1) 1,4/1,7 (1,2-3,3) 1,3/1,5 (0,92-3) 1,2/1,3 (0,83-2,2)
WIWEST 0,86/1 (0,2-2,8) 0,92/1 (0,35-2,1) 0,83/0,94 (0,34-2) 0,47/0,68 (0,19-1,9)
WI OST 6,5/6,2 (4,2-8,2) 6,1/5,7 (3,5-7,6) 6,2/6 (4,8-6,6) 4,4/4,7 (3,9-6,1)

NH,” SO WEST

0,6/0,63 (0,17-1,7)

0,63/0,73 (0,23-1,8)

0,58/0,7 (0,17-1,5)

0,5/0,51 (0,16-0,77)

SO OST 0,87/0,94 (0,42-1,8) 0,73/0,92 (0,53-1,9) 0,63/0,81 (0,56-1,8) 0,59/0,64 (0,47-1)
WIWEST 0,56/1 (0,16-2,8) 0,72/0,98 (0,25-2,5) 0,7/0,94 (0,18-2,6) 0,36/0,69 (0,13-1,8)
Wi OST 414 (1,8-5,7) 3,7/3,6 (1,5-5,6) 3,4/3,1 (0,88-4,9) 2,3/2,8 (1,7-4,2)
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Tabelle 16: PM10 Konzentration (in ng m-3) der Spurenionen an allen Messstationen in Hinblick auf die

Jahreszeit und die Anstrémung, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

LMI EIB TRO MEL
Na* SOWEST  160/250 (1,6-1600) 180/290 (7,8-2000) 19/29 (8,7-1900) 29/78 (0-430)
SO OST 24/34 (18-75) 23/37 (14-97) 31/43 (7,4-140) 5,6/9,6 (2,5-33)
WIWEST 180/290 (43-790) 150/260 (42-630) 150/220 (44-670) 50/130 (7,3-470)
WI OST 110/600 (42-3300) 130/220 (58-750) 120/110 (37-170) 67/82 (32-190)
K* SOWEST  29/49 (8,8-220) 30/35 (6,5-73) 24/30 (8,9-52) 9,6/16 (3,9-75)
SO OST 43/45 (34-56) 49/49 (40-57) 37/45 (30-79) 29/25 (9,9-33)
WIWEST  62/74 (17-150) 55/64 (26-130) 61/59 (14-160) 27142 (6,8-100)
WI OST 180/250 (120-570) 107/230 (130-520) 180/220 (110-470) 160/170 (66-320)
Mg® SOWEST  35/43 (4,9-170) 32/44 (7,2-200) 27/41 (8-190) 12/15 (2,6-50)
SO OST 17/19 (14-28) 15/17 (9,9-27) 15/16 (8,2-31) 8,5/8,2 (4,9-10)
WIWEST 19/27 (10-75) 12/25 (6,2-61) 16/26 (7,4-71) 7,4/14 (2,5-43)
WI OST 15/40 (7,8-180) 20/20 (8,8-34) 14/21 (6,9-56) 8,4/12 (3,3-24)
ca” SOWEST  390/450 (69-1500) 380/350 (110-540) 200/300 (45-570) 150/180 (22-390)
SO OST 420/460 (250-740) 330/410 (150-890) 220/310 (120-610) 280/290 (100-520)
WIWEST 140/150 (50-280) 130/140 (79-270) 99/120 (36-260) 54/67 (11-140)
WI OST 150/200 (97-560) 180/210 (49-470) 140/160 (98-330) 120/100 (38-200)
cr SOWEST  98/250 (0,25-2100) 72/310 (0,67-2700) 69/260 (4,5-2400) 12/51 (0-450)
SO OST 15/23 (0,14-60) 12/21 (4,4-60) 11/14 (7,5-25) 0,94/3,5 (0-15)
WIWEST  330/490 (100-1300) 320/380 (44-810) 310/280 (30-590) 57/130 (18-460)
WI OST 250/1100 (63-6600) 310/450 (36-1100) 69/180 (21-520) 22/13 (4,6-450)
NO, SOWEST  1,2/1,8 (0,027-5,2) 0,44/0,11 (0,013-4,4) 0,49/1,2 (0,013-4,2) 0,79/1,1 (0,068-3,2)
SO OST 2,9/2,9 (1,4-4) 2,1/2,2 (1,2-3,6) 1,8/1,9 (0,39-2,6) 1,5/1,6 (1,1-2,2)
WIWEST  2,7/3,6 (1,1-11) 2,7/2,9 (1,1-5,6) 2,6/4,2 (0,39-12) 0,6/1,8 (0-10)
WI OST 6,5/6,8 (2,8-12) 6,7/6,7 (3,2-12) 7/8,2 (4,1-18) 4,7/4.8 (3-7,7)
Oxalat SOWEST  14/30 (1-130) 16/30 (1-130) 13/27 (1,9-120) 16/31 (1,7-150)
SO OST 85/84 (14-150) 66/72 (15-130) 0,074/0,071 (0,026-0,1) 62/63 (42-85)
WIWEST  3,3/9,3 (0,15-31) 10/12 (0-44) 5,3/8 (0,7-33) 2,3/4,4 (0-18)
WI OST 40/37 (0.54-93) 38/35 (5.9-89) 30/48 (13-130) 45/61 (1.9-170)

Die gemessenen Konzentrationen der Kohlenstoffparameter stiegen sowohl im Sommer als auch im Winter fur
beide Hauptanstromungen vom regionalen/tiberregionalen Hintergrund (MEL) in Richtung Verkehrshotspot
(LMI) an. Die héchsten Konzentrationen wurden fiir OC, EC und WSOC im Winter gemessen, bei Ostlicher
Anstréomung waren sie dabei um ein Mehrfaches erhoht. Fur EC auf Stufe 3 war die Konzentration je nach
Standort um das 5- (Melpitz) bis 8-Fache (LMI) erhéht, fir OC und WSOC betrug die Konzentrationserhéhung
etwa das 3- bis 5-Fache an allen vier Standorten gegeniber der Westanstrémung. Die starke Zunahme der
Konzentrationen im Winter bei Ostanstromung zeigt den starken Einfluss des Ferntransportes von Emissionen
aus Verbrennungsprozessen, die unterschiedlich weit entfernt éstlich von Sachsen auftreten und nach Westen
transportiert werden kénnen. Im Sommer waren die Konzentrationen fir alle drei Spezies kleiner als im Win-
ter. Bei Ostanstrémung im Sommer verdoppelten sie sich maximal. Auch zu dieser Jahreszeit nahm die Kon-
zentration in Richtung zu den Verkehrsstationen zu. Der aufféllige Unterschied der auftretenden Konzentratio-
nen bei 6stlicher Anstromung auf Stufe 3 und teilweise auch Stufe 2 im Vergleich zwischen Winter und Som-
mer zeigt, dass es sich um Emissionen aus Verbrennungsprozessen handelte, die verstarkt im Winter auftre-
ten und weist auf damit indirekt auf Kohle6fen hin. Die etwa vergleichbare Zunahme der Konzentrationen von
MEL in Richtung LMI zu beiden Jahreszeiten und Anstrdomungen zeigt den Einfluss lokaler Emissionen bei
einem stark untergeordneten Einfluss von Ferntransport fiir kohlenstoffhaltige Spezies aus Richtung Westen.
Die Zunahme von EC hin zu den Verkehrsstationen wurde vom StralRenverkehr verursacht (Dieselruf3). Die
Tatsache, dass die Konzentrationen auf den Stufen 2 bis 4 bei 6stlicher Anstromung im Winter erheblich und
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im Sommer nur moderat anstiegen zeigt, dass ein erheblicher Anteil von OC und EC im Winter ferntranspor-
tiert wurde. Fur WSOC trat dieser Effekt ebenfalls auf und weist damit zusatzlich auf eine Prozessierung zu
starker wasserléslichen Kohlenstoffverbindungen wahrend des Ferntransportes hin.

Die in etwa vergleichbar gro3e Zunahme der Konzentration der Spezies OC, EC und WSOC von MEL in Rich-
tung LMI im Winter und im Sommer und die etwa vergleichbaren Differenzen zwischen &stlicher und westli-
cher Anstrémung innerhalb der Jahreszeiten an den einzelnen Stationen zeigen den Uber eine gréRere Flache
um die Messstationen herum vergleichbar grof3en Einfluss durch Ferntransport auf Konzentration von OC und
EC bei 6stlicher Anstromung.

Tabelle 17 fasst EC und WSOC in PMy, (hier als Summe der funf Stufen des Impaktors) fir alle vier Messsta-
tionen unterschieden nach westlicher oder dstlicher Hauptanstromung fir Sommer- und Winterhalbjahr zu-
sammen.

Tabelle 17: Konzentrationen fur Kohlenstoff PM, an den Messstationen unterschieden nach Hauptan-
stromung und Jahreszeit, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max) in ug m?3

LMI EIB TRO MEL
oc SOWEST  0,61/0,78 (0,18-1,7) 0,58/0,71 (0,042-1,8) 0,39/0,5 (0,1-1,4) 0,23/0,4 (0,02-1,6)
SOOST  1/1,1(0,79-1,5) 0,98/1,1 (0,95-1,7) 0,7/0,67 (0,4-0,85) 0,51/0,56 (0,26-1,1)
WIWEST  1,3/1,5 (0,68-2,8) 0,95/1,4 (0,67-2,4) 0,64/0,87 (0,36-1,6) 0,55/0,67 (0,3-1,2)
Wi OST 2,9/2,8 (1,6-3,9) 2,9/2,8 (1,4-3,8) 2,5/2,4 (1,4-3,3) 212 (1-3)

EC SOWEST  2,3/2,2 (0,71-3,5) 1,4/1,6 (0,5-3,2) 0,61/0,73 (0-2,1) 0,35/0,51 (0,012-1,9)
SOOST 2,928 (1,4-4,2) 2,3/2,7 (1,6-4,1) 1,5/1,5 (0,77-2,3) 1,1/1,1 (0,55-1,8)
WIWEST  2,8/3(1,3-6,1) 1,4/1,9 (0,63-3,5) 1,2/1,4 (0,35-3,1) 0,9/1,3 (0,26-4,1)
WIOST 87,4 (312) 8,1/7,7 (3,2-9,8) 6,5/5,9 (3-8,5) 6/5,5 (3-7,5)

WSOC SOWEST 0,7/0,76 (0,22-2,1) 0,75/0,85 (0,29-2,5) 0,55/0,69 (0,22-2,2) 0,53/0,65 (0,16-2,2)
SOOST  15/15(1,2-1,7) 1,5/1,6 (1,3-2) 1,2/1,2 (0,75-1,7) 1/1,1 (0,65-1,5)
WIWEST  0,62/0,75 (0,16-1,4) 0,59/0,77 (0,2-1,4) 0,57/0,64 (0,082-1,4) 0,45/0,45 (0,024-1)
WIOST  3,6/3,6 (1,7-5,1) 3/3,1 (1,2-4,6) 3,1/2,9 (1,6-4) 2,1/2,5 (1,4-4,3)

Auch hier am PMy, zeigten sich deutlich fir OC und EC die zu den Verkehrsstationen zunehmenden Konzent-
rationen. Insbesondere EC zeigte dort sowohl im Winter als auch im Sommer fir beide Anstrémungen in etwa
vergleichbar grol3e Konzentrationszuwéchse, was im Wesentlichen auf eine jahreszeitlich unabhangige Quelle
wie Verkehrsemissionen schlieRen lasst. Besonders die 6stliche Anstromung fiihrte im Sommer und auch im
Winter zu héheren Konzentrationen im regionalen Hintergrund (MEL). Besonders stark war dieser Unterschied
fur EC ausgepragt und fiuhrte im Winter zu einer mehr als versechsfachten Konzentration im regionalen Hin-
tergrund, was den starken Einfluss von anthropogenen Emissionen aus Verbrennungsprozessen, herange-
fahrt Uber Ferntransport, zeigt. Im Sommer war die Konzentration fir EC bei dstlicher Anstrémung im regiona-
len Hintergrund nur etwa dreimal hoher als bei westlicher Anstrdmung. Dies ist ein Hinweis auf geringere
Emissionen von EC. Der stark erhdhte EC Anteil bei 6stlicher Anstrémung im regionalen Hintergrund im Win-
ter kann nur durch Emissionen aus Verbrennungsprozessen erklart werden, die besonders im Winter auftreten
und lasst deshalb auf einen Beitrag aus der individuellen Kohleverbrennung schliel3en.

Sowohl die Zuwachse der WSOC-Konzentration in Richtung vom regionalen Hintergrund zu den Verkehrssta-
tionen als auch die Konzentrationsunterschiede zwischen Sommer- und Winterhalbjahr bei Anstréomungen aus
Ost oder West waren wesentlich kleiner als bei EC. Dies ist typisch fir WSOC in den Partikeln, das haupt-
sachlich durch Prozessierung in der Atmosphére entsteht und im Wesentlichen durch Ferntransport grof3fla-
chig verteilt wird. Aufgrund der unterschiedlichen Vorlaufersubstanzen fir die WSOC-Bildung (abhangig
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hauptsachlich von der Anstrémung) und deren unterschiedlicher Quellstarke und atmospharenchemischen
Prozessierung (abhéngig von der Jahreszeit) resultierten unterschiedliche groRraumige, aber innerhalb von
Jahreszeit und Anstromung ahnliche WSOC-Konzentrationen in der Atmosphare.

3.4.3 Organische Verbindungen und Metalle

Monosaccharide, Alkane, PAK, Hopane

Im Winter traten alle Monosaccharide, Alkane, PAK und Hopane bei 6stlicher Anstrémung in erhéhten Kon-
zentrationen auf (Tabelle 18 und Abbildung 45). Dies traf auf alle Standorte zu. Die mittleren Konzentrationen
(Mediane) an LMI waren fur Anhydrozucker um einen Faktor 4 héher, fir PAK um einen Faktor 10, fir Hopane
um einen Faktor 5 und fiir n-Alkane um einen Faktor 3. Ahnliche Werte wurden fur die anderen drei Standorte
festgestellt. Dass diese Markerverbindungen bei dstlicher Anstromung in héheren Konzentrationen auftraten,
ist darauf zurtickzuftihren, dass sich im Winter starke anthropogene Emissionsquellen ausgewirkt haben. Fur
alle Markerverbindungen lagen die Hochstwerte in den GroRRenverteilungen auf Stufe 3 (0,42-1,2 um), was auf
den Einfluss von Ferntransporten auf die Konzentration der Markerverbindungen hinweist.

Im Sommer wurden keine nennenswerten Unterschiede zwischen Markerverbindungen, die sich aus der Ver-

brennung fossiler Brennstoffe ergeben (PAK und Hopane), und Markerverbindungen, die bei Biomassever-
brennung entstehen, beobachtet — teilweise bedingt durch ihre geringen Konzentrationen.
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Abbildung 45: Konzentrationen der Summe der Einzelorganika innherhalb ihrer Stoffklasse und der
Metalle, unterschieden nach Jahreszeit, Station und Anstrémung
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Tabelle 18: Stoffklassenkonzentrationen der organischen Verbindungen in PMy, (Summe der BERNER-
Impaktorstufen) an den Messstationen unterschieden nach Hauptanstrémung, getrennt fir Sommer
und Winter als Median/Mittelwert (Min — Max) in ng m?

LMI

EIB

TRO

MEL

Sommer West

14/18 (3,1-41)

17/26 (6,9-81)

17/20 (2,1-52)

11/9,9 (1,5-20)

Summe Anyh- Sommer Ost  45/58 (29-136) 51/74 (32-146) 43/47 (17-100) 20/26 (5-74)
drozucker Winter West 122/149 (19-322) 111/164 (35-412) 79/109 (0-363) 70/80 (6,9-246)
Winter Ost 478/437 (155-640) 523/494 (193-898) 425/386 (156-551) 272/342 (171-696)
Sommer West 9,7/14 (0,78-61) 9,8/17 (0-59) 10/16 (0,87-47) 2,4/12 (0-93)
Summe Zu- Sommer Ost  4,2/4,5 (0,33-11) 4,1/6,5 (2,1-13) 5,3/5,6 (1,6-11) 1,6/2,6 (0-7,9)
ckeralkohole  Winter West 0/0,34 (0-2,5) 0,19/0,4 (0-2,1) 0/0,25 (0-2,1) 0,35/0,24 (0-0,61)
Winter Ost 0/1 (0-3,6) 0/0,53 (0-2,9) 0,63/1,3 (0-3,7) 0,36/0,79 (0-2,9)
Sommer West 5,5/10 (0-48) 3,8/12 (0-56) 3,6/7,5 (0-45) 1,1/4,8 (0-47)
Summe Sommer Ost  2,7/2,7 (0-4,7) 3,6/3,1 (0-5,3) 2/2,1 (0-4,8) 0,65/1,5 (0-3,9)
Zucker Winter West 9,1/9,5 (0,44-29) 6,1/8,5 (1,2-18) 9,3/9,5 (4,1-18) 6,8/7,5 (2,9-19)
Winter Ost  0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
Sommer West 9,5/12 (4,8-27) 12/15 (3,2-40) 4,417,8 (2,2-22) 2,2/4,2 (0,93-17)
Summe Sommer Ost  11/12 (8,6-19) 18/19 (13-29) 8/8,4 (5,3-12) 4,3/4 (2,5-5)
Alkane Winter West 10/13 (4,9-43) 12/21 (5,9-55) 3,6/6,4 (0-30) 2,8/3,9 (0,67-8)
Winter Ost  30/30 (11-49) 47/48 (25-81) 17/18 (8,5-24) 17/19 (8,2-39)
Sommer West 1/3,1 (0,14-11) 0,79/3,7 (0,055-16) 0,51/3,4 (0,085-16) 0,23/1,7 (0,022-10)
Summe Sommer Ost  0,64/0,73 (0,19-1,8)  0,63/1,2 (0,43-4,1) 0,39/0,57 (0,24-1,7)  0,15/0,17 (0,054-0,43)
Alkanone Winter West 0,32/0,55 (0,05-3,4)  0,23/0,44 (0-1,5) 0,033/0,13 (0-0,92) 0,075/0,11 (0-0,33)
Winter Ost 0,42/0,46 (0,077-0,98) 0,81/0,88 (0,21-1,9) 0,33/0,34 (0,024-0,71) 0,28/0,54 (0,032-1,4)
Sommer West 0,14/0,14 (0,0061-0,32) 0,085/0,086 (0-0,19) 0,014/0,023 (0-0,06) 0,0031/0,018 (0-0,14)
Summe Sommer Ost  0,11/0,13 (0-0,41) 0,078/0,1 (0-0,23) 0,012/0,037 (0-0,11)  0/0,0083 (0-0,046)
Hopane Winter West 0,26/0,31 (0-1,2) 0,3/0,66 (0-2,4) 0,07/0,14 (0-0,79) 0,031/0,06 (0-0,17)
Winter Ost 1,1/0,88 (0-1,8) 1,8/1,9 (0,96-3,4) 0,68/0,66 (0,29-1,2)  0,7/0,78 (0,32-1,7)
Sommer West 0,83/1 (0,39-3,2) 0,6/0,67 (0,23-1,5) 0,4/0,4 (0,14-0,68) 0,21/0,25 (0,11-0,63)
Summe Sommer Ost  0,89/1,6 (0,46-5,5) 1,1/1,9 (0,64-5,4) 0,48/1,2 (0,22-5) 0,4/1 (0,15-4,3)
PAK Winter West 3,8/4,7 (1,8-15) 3,8/5,7 (1,4-15) 2/3,4 (0-14) 2,9/3,5 (0,56-8,1)
Winter Ost  38/40 (8,2-80) 41/38 (11-61) 29/27 (11-47) 32/32 (14-56)
Sommer West 0,15/0,14 (0,016-0,39) 0,082/0,082 (0,0055-0,17) 0,043/0,051 (0-0,12) 0,013/0,019 (0-0,054)
Summe Sommer Ost  0,2/0,26 (0,03-0,71)  0,24/0,7 (0,11-2,9) 0,065/0,15 (0,0099-0,6) 0,035/0,089 (0,0042-0,38)
oxyPAK Winter West 0,67/0,89 (0,27-2,1)  0,46/0,78 (0,18-1,9) 0,23/0,55 (0-1,7) 0,36/0,49 (0,082-1,2)
Winter Ost 6,5/6,8 (1,3-13) 7/6,4 (1,5-9,8) 4,7/4,9 (1,9-10) 6/5,4 (2,2-8,5)
Metalle

Fur die Spurenmetallkonzentrationen ergaben sich ebenfalls Unterschiede beziglich der Luftmassenherkunft.
Wie in Abbildung 45 zu sehen ist, wurden besonders im Winter bei Ostanstrémung héhere Spurenmetallkon-
zentrationen verzeichnet als bei Westanstromung. Eine Ausnahme stellte hier LMI dar, was auf die vorherr-
schende Quelle Verkehr deutet, der hier anstromungsunabhéngig dominiert. Hohere Unterschiede in den Spu-
renmetallkonzentrationen wurden am Standort EIB verzeichnet, gefolgt von TRO und MEL. Der Anstieg der
Konzentrationen flr Spurenmetalle war sowohl in feinen als auch in groben Partikeln zu beobachten, mit ei-
nem etwas hoéheren Beitrag der feinen Partikelfraktion. Die h6heren Konzentrationen ergaben sich tUberwie-
gend aus V, K, Ni, Zn, As, Se, Rb und Pb, wobei eine Zunahme um etwa den Faktor 3 fur Spurenmetalle wie
Pb, Rb, Se, As, Zn and V zwischen westlicher und 0stlicher Anstrémung zu beobachten war. Diese Spuren-
metalle stammten aus anthropogenen Quellen: Sie wurden bei der Verbrennung von fossilen Brennstoffen,
z. B bei der Kohle- oder Olverbrennung und durch Biomasseverbrennung ausgestoRen. Im Winter trug der
Einfluss von Kohle- und Holzverbrennung zu Heizzwecken, besonders durch ferntransportierte Luftmassen
aus dem Osten, zu den hohen Konzentrationen bei, die fur diese Metalle gemessen wurden.
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Im Sommer bestanden an den Messstandorten keine signifikanten Unterschiede abhéngig von der Luftmas-
senherkunft.

3.4.4 Zusammenfassung Vergleich Luftmassenherkunft

Ahnlich wie in Kapitel 3.3 zeigte sich auch beim Vergleich der Konzentrationen hinsichtlich groBraumiger An-
stromung ein mit dem Wissen zu Emissionen und Transport von PM konsistentes Bild. Fur fast alle Bestand-
teile wurden i. d. R. in allen PartikelgréRenbereichen und an allen Standorten bei Ostanstrémung teilweise
sehr deutlich héhere Konzentrationen gemessen, was mit dem héheren kontinentalen Charakter dieser Luft-
massen und dem Transport Uber Regionen erhéhter Emissionen zu tun hat. Die Unterschiede waren vor allem
im Winter besonders ausgepragt, aber auch im Sommer oft gut zu beobachten. Ausnahmen hiervon waren im
Prinzip nur bei Natrium und Chlorid aus Seesalz und einzelnen biogenen organischen Verbindungen (z. B.
Zucker und Zuckeralkohole) zu beobachten.

Diese Beobachtungen legen nahe, dass es fur genauere Betrachtungen von Quellbeitrégen im Raum Leipzig
sinnvoll sein kann, neben Jahreszeit und Messstandort auch Luftmassenherkunft bzw. Anstrdmung als weitere
Kategorie zu unterscheiden.

3.5 Quellbeitrage nach Lenschow

3.5.1 Vorbemerkungen

Der Lenschow-Ansatz (siehe Kapitel 1.2) ist eine anerkannte Methode zur Bestimmung von stadtischen bzw.
Hotspot-Beitragen zum Gesamtaerosol. Dabei werden die landlichen Aerosolkonzentrationen einer regionalen
Hintergrundstation und die Inkremente der stadtisch gemessenen Konzentration betrachtet. Der Zusatzbeitrag
des stadtischen Hintergrundes, in diesem Falle TRO, der Verkehrsmessstationen EIB und LMI wird bestimmt
und den fir die Stadt bzw. den Verkehrsstationen typischen Quellen zugeordnet. Diese Untersuchung wird
ebenso fir die Jahreszeiten Sommer und Winter durchgefihrt.

3.5.2 Masse
In Abbildung 46 sind die gréRenaufgeldsten Lenschow-Inkremente fiir die Partikelmasse gezeigt.

3

*é A Verkehr Verkehr Urban Regional

5 7.5 Jahreszeit
% 50 = — So_mmer
e 25 g Winter
o || = | = @

jul O 0

x T T T T T T T T T T T T

< 0.1 1.0 10.00.1 1.0 10.00.1 1.0 10.00.1 1.0 10.0

Aerodynamischer Durchmesser (um)

Abbildung 46: GroRenaufgeltste Mediane der Lenschow-Inkremente fir PM-Masse und Konzentration
an der regionalen Hintergrundstation MEL

Es ist deutlich ersichtlich, dass der regionale Hintergrund fir den grof3ten Teil der Partikelmasse verantwort-
lich war. Im Sommer wurde im stadtischen Hintergrund vor allem Grobstaub, der zumeist aus Aufwirbelungen
stammt, zusatzlich gemessen, wahrend die kleineren Partikel sich vorwiegend an den Verkehrsstationen in
deutlich erhéhter Konzentration zeigten, aber auch supermikrone Partikel waren an beiden Verkehrsstationen
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gegenuber dem stadtischen Hintergrund erhoht, was ebenfalls auf verkehrsbedingte Aufwirbelungen zuriick-
gefiuihrt werden kann. Die Tabelle 19 zeigt, dass im Sommer in der Stadt deutliche Zuwéchse gegeniber der
im regionalen Hintergrund gesammelten Partikelmasse beobachtet wurden. Besonders an der Station Leipzig-
Mitte wurde eine extreme Streuung beobachtet.

Tabelle 19: PM;o-Konzentrationen der Masse und der drei Hauptionen (ug m™) im regionalen Hinter-
grund (MEL) und PMy-Inkremente des stadtischen Hintergrundes (Urban) bzw. des Verkehrs, angege-
ben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional
Masse Sommer  4,1/6,5 (0,87-61) 2,9/3,1 (-0,061-7) 4/4,6 (-0,58-10) 6,5/7,4 (3,7-14)
Winter 6,2/6,5 (-15-20) 3,1/3,3 (-17-14) 2,4/4,1 (-2-19) 15/17 (3,8-44)
Nitrat Sommer  0,23/0,24 (-0,15-0,9) 0,28/0,33 (-0,07-0,93) 0,37/0,54 (-0,15-2,4) 0,51/0,58 (0,1-1,6)
Winter 145/153 (36-499) 0,45/0,8 (-0,48-3,4) 0,57/0,69 (-0,15-2,4) 2,3/2,9 (0,26-11)
Sulfat Sommer  0,14/0,073 (-0,62-0,71) 0,06/0,065 (-0,6-0,68) 0,18/0,26 (-0,03-0,87) 1/0,99 (0,25-2,2)
Winter 0,06/0,15 (-0,62-2,1) 0,13/-0,008 (-1,3-1,3) 0,37/0,52 (-1,8-2,6) 1,3/2,3(0,19-6,1)
Sommer  0,01/-0,002 (-0,32-0,29)  2,7/3,1(0,15-7,8) 0,061/0,21 (-0,07-1) 0,56/0,54 (0,16-1)
Ammo-nium  Winter 0,088/0,3 (-0,37-1,8) 0,12/0,2 (-0,74-1,3) 0,22/0,17 (-2,5-1,6) 1,3/1,7 (0,13-5,3)

3.5.3 Hauptionen

Die sommerlichen Inkremente (Tabelle 19 und Abbildung 47) der Hauptionen Nitrat, Sulfat und Ammonium
waren sowohl an der stadtischen Hintergrundstation TROPOS als auch den Verkehrsstationen Leipzig-
Eisenbahnstral’e und Leipzig-Mitte klein, wobei fir Nitrat auf sehr niedrigem Niveau zumindest ein deutlicher
Trend in allen GréRenklassen zu den Verkehrsstationen hin bestand. Bei den winterlichen Inkrementen zeigte
sich ebenfalls, dass der Ferntransport bzw. die regionale Hintergrundbelastung eine wesentliche Komponente
darstellte, aber die Absolutbetrage der Konzentration der drei Hauptionen waren erheblich grof3er als im
Sommer, was den bereits diskutierten Eigenschaften des Ammoniumnitrats geschuldet ist. 70 % der Hauptio-
nenkonzentration an den Verkehrsstationen und 83 % der im stadtischen Hintergrund gemessenen winterli-
chen Konzentration stammten aus dem regionalen Hintergrund. Im Sommer lagen die Werte mit 66 % an der
Verkehrsstation und 73 % im stadtischen Hintergrund minimal niedriger als im Winter. Diese sekundar gebil-
deten ionischen Komponenten des Aerosols werden groBraumig aus Vorlaufergasen gebildet, die aus sehr
unterschiedlichen Quellen stammen: NO, aus dem Verkehr, SO, aus der Kohleverbrennung, aber kaum noch
aus den GrolRkraftwerken, sondern in groRerem Mal3e aus der individuellen Kohleverbrennung, die besonders
auBerhalb Deutschlands noch eine bedeutendere Quelle darstellt. Ammonium wird wesentlich durch die Am-
moniakemissionen aus der Landwirtschaft gebildet, aber in geringem MaRe liefert der Verkehr hierzu auch
Anteile (CAPE et al. 2004).

In den ultrafeinen Partikeln der Impaktorstufe 1 sieht das jedoch ganz anders aus. Hier Uberstiegen die stadti-

schen Werte die des regionalen Hintergrundes sehr deutlich. Im Sommer stammten nur 39 bzw. 45 % der
Hauptionen aus dem regionalen Hintergrund, im Winter waren es dann 50 bzw. 56 %.
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Abbildung 47: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der Hauptionen im regionalen Hinter-
grund und Lenschow-Inkremente fur die Stadtstationen im Sommer und Winter

3.5.4 Nebenionen

Wahrend bei den Hauptionen der gré3te Anteil aus dem regionalen Hintergrund und Langstreckentransporten
stammte, fallt bei den Spurenionen auf, dass auf sehr niedrigem Niveau der stadtische Hintergrund und die
Verkehrsstationen deutliche Inkremente aufwiesen, die fir Magnesium, Calcium und Oxalat im Sommer stark
ausgepréagt waren, was bei Magnesium und Calcium fur Aufwirbelung von Stral3enstaub, bei Oxalat aber fir
das gréfRere Angebot von Vorlaufersubstanzen spricht. Chlorid, Kalium, Natrium und Nitrit waren eher im Win-
ter erhéht, was im Falle des Kaliums auf erhthte Emissionen aus der Biomasseverbrennung zuriickgefuhrt
werden kann. Die erhdhten Konzentrationen von Chlorid und Natrium weisen auf zwei verschiedene mdgliche
Quellen hin: Kohleverbrennung und Stra3enabstumpfung. Die Partikel aus der Kohleverbrennung sind eher im
submikronen Partikelspektrum zu erwarten, wahrend aus der StraBenabstumpfung eher supermikrone Partikel
emittiert werden, was in der winterlichen GroRRenverteilung auch beides beobachtet wurde. Eine Anfrage bei
der Leipziger Stadtreinigung hat bestatigt, dass an insgesamt sechs Messtagen und drei Vormesstagen Stra-
Renabstumpfungsmafinahmen in LMI und EIB stattfanden.
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Abbildung 48: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der Spurenionen im regionalen Hinter-
grund und der stadtischen Lenschow-Inkremente fir Sommer und Winter
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Tabelle 20: PMo-Konzentrationen der Spurenionen (ng m™) im regionalen Hintergrund (MEL) und Len-
schow-Inkremente im stadtischen Hintergrund (Urban) sowie an den Verkehrsstationen (EIB und LMI)
fir Sommer und Winter, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional
Na* SO -13/-31 (-250-42) -3,2/-6,4 (-78-78) 69/150 (2,3-1500) 11/53 (0-430)
wi 26/230 (-130-3100) 31/82 (-62-570) 44/66 (-160-310) 50/97 (7,3-470)
e SO 3,8/9,7 (-49-200) 6/2,8 (-41-35) 13/21 (-23-80) 11/18 (3,9-75)
wi 19/25 (-30-95) 12/15 (-54-100) 21/29 (-22-150) 80/94 (6,8-320)
Mg SO 4,3/2,3 (-24-28) 2,5/2 (-7,4-16) 15/20 (2-140) 9,5/12 (1,9-50)
wi 3,4/9,8 (-9,3-130) 2,410,049 (-25-27) 7,8/10 (-11-31) 8,4/13 (1,6-43)
ca? SO 82/150 (-93-1300) 68/67 (-170-620) 110/94 (-260-380) 180/210 (22-520)
wi 45/38 (-210-230) 32/30 (-100-190) 55/53 (-12-120) 60/80 (2,8-200)
- SO 6,9/-6,6 (-310-58) 7,3/30 (-22-270) 31/140 (3,5-2000) 5,4/33 (0-450)
wi 100/450 (-130-6100) 47/150 (-110-1000) 51/97 (-37-290) 57/120 (4,6-460)
NO, SO 0,68/0,68 (-0,3-2,1) -0,0078/-0,025 (-1,5-1) 0,085/0,19 (-0,96-1,4) 1,1/1,2 (0,068-3,2)
wi -0,28/-0,94 (-12-4) -0,58/-1,5 (-1,1-4,6) 2,2/2,9 (-1,5-13) 2,7/2,9 (0-10)
Oxalat SO 0,44/0,87 (-110-61) 0,93/-1,2 (-62-44) 0,7/2,2 (-27-45) 34/43 (1,7-150)
wi 0,73/5,8 (-24-94) 3,5/4,1 (-13-54) 2,5/-3 (-53-16) 3,9/2,9 (0-170)

3.5.5 Kohlenstoff

Abbildung 49 zeigt neben der Konzentration im regionalen Hintergrund (Regional MEL) die Inkremente (als
Median-Konzentrationen nach dem Lenschow-Ansatz) fir die drei stéadtischen Stationen (Urban TRO, Verkehr
EIB und LMI) unterschieden fir Sommer und Winter. Die Inkremente sind fir die Kohlenstoffspezies OC, EC
(in Summe TC) und fir WSOC gezeigt.

Fur den regionalen Hintergrund an der Station MEL lagen fir alle Spezies auf praktisch allen funf Stufen des
BERNER-Impaktors die Konzentrationen im Winter héher als im Sommer (Ausnahme Stufe 1 fir WSOC). Der
Unterschied zwischen Sommer und Winter war fir alle Spezies auf Stufe 3 am gréRten und Stufe 3 zeigte im
Winter die Konzentrationsmaxima aller Stufen. Dies charakterisiert einen im Winter stark durch anthropogene
Emissionen und Ferntransport gepragten Hintergrund. Im Sommer waren die Hintergrundkonzentrationen in
Melpitz gegentiber den anderen Inkrementen nur fir WSOC auf den Stufen 2 und 3 héher. Die Inkrementkon-
zentrationen fur die urbane Messstation (TRO-MEL) waren klein, erst in der Differenz in zu den Verkehrsstati-
onen (EIB-TRO und LMI-TRO) wurden die Inkrementkonzentrationen gréRer. Wahrend fir OC der Massezu-
wachs etwa vergleichbar flr Winter und Sommer ist, ist der Massezuwachs fiir EC gut zu erkennen und fir
den Sommer absolut groRer als fir den Winter (Stufen 1 und 2). Der Zuwachs fiir TRO-LMI war am grof3ten
und zeigt den hauptsachlich verkehrsbedingten Zuwachs. Fur TRO-EIB war der Sommerzuwachs fur EC gro-
Rer als der im Winter, weil fur die Station EIB im Winter neben dem Verkehr wahrscheinlich auch Hausbran-
demissionen eine Rolle spielten. Fir WSOC waren die Zuwachse vom regionalen Hintergrund tiber den urba-
nen Hintergrund hin zu den Verkehrstationen auf unterschiedlichen Konzentrationsniveaus vergleichbar grof3.
Es zeigt fur beide Spezies, dass diese ubiquitar Uber den Raum der Messungen verteilt sind.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 88



Verkehr

Verkehr

Urban

Regional

Q@ @

Q

InkrementifijugCrm [

QPP O K R O 9 O O

____

gﬂﬂﬁﬁg
Z = i
ﬁﬁz_

et Jﬂl
0 i\—‘:%:—'_':‘—

5

g M
2

L

—f ——

O0SM

0.1

1.0 10.001 1.0

10.00.1 1.0

10.00.1 1.0

10.0

Jahreszeit

— Sommer
— Winter

Aerodynamischer Durchmesser (um)

Abbildung 49: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der Kohlenstoff-Paramter im regionalen
Hintergrund und Lenschow-Inkremente fir die stadtischen Messstandorte getrennt nach Winter- und
Sommermessungen

Tabelle 21 zeigt die Inkremente fir Kohlenstoff in PM, (Summe der BERNER-Impaktorstufen) zwischen Re-
gional (MEL) und Urban (MEL-TRO) und Urban und Verkehr (TRO-EIB bzw. TRO-LMI) getrennt fir Sommer-
und Winterhalbjahr.

Tabelle 21: PMp-Konzentrationen der Kohlenstoffparameter (ug m'3) im regionalen Hintergrund (MEL)
und Inkremente im stadtischen Hintergrund (Urban) sowie an den Verkehrsstationen (EIB und LMI) fur
Sommer und Winter, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr-LMI Verkehr-EIB Urban Regional
oc Sommer 0,28/0,3 (-0,056-1) 0,24/0,31 (-0,18-0,96) 0,16/0,14 (-0,61-0,76) 0,29/0,48 (0,02-1,6)
Winter 0,55/0,5 (-0,27-1,3) 0,31/0,39 (-0,082-1,1) 0,18/0,27 (-0,12-1,3) 1,1/1,2 (0,3-3)
EC Sommer 1,3/1,4 (0,33-2,6) 1,1/1,1 (0,17-2,4) 0,22/0,39 (-0,31-2,1) 0,61/0,72 (0,012-1,9)
Winter 1,1/1,4 (-0,0059-5,3) 0,38/0,7 (-0,05-2,7) 0,05/0,21 (-1,5-1,8) 1,8/2,8 (0,26-7,5)
TC Sommer 1,7/1,8 (0,28-3,3) 1,4/1,4 (0,08-3,2) 0,38/0,53 (-0,93-2,9) 0,94/1,2 (0,032-3,5)
Winter 1,8/1,9 (-0,28-6,3) 1/1,2 (0,064-3,5) 0,3/0,49 (-0,98-3) 2,9/4 (0,57-10)
WSOC  Sommer 0,093/0,12 (-0,11-0,41) 0,22/0,23 (0,06-0,7) 0,1/0,14 (-0,12-0,6) 0,7/0,8 (0,16-2,2)
Winter 0,15/0,3 (-0,021-1,8) 0,13/0,17 (-0,35-0,69) 0,13/0,23 (-0,32-1,3) 0,71/1,3 (0,024-4,3)
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Fur PMy, zeigten sich fir OC und EC (TC) im Winter etwa dreimal so grofRe Inkremente im regionalen Hinter-
grund als im Sommer. Das deutet auf Emissionen aus anthropogenen Verbrennungsprozessen hin. Die Zu-
nahmen zum urbanen Hintergrund waren eher moderat. Es fallt auf, dass fir EC im Winter vom regionalen
zum urbanen Hintergrund nur eine sehr geringe Konzentrationszunahme auftrat. Hier zeigt sich wahrschein-
lich der Einfluss der bereits hohen EC-Konzentration aus dem regionalen Hintergrund, die den urbanen Hin-
tergrund im Winter starker pragten als im Sommer. Fur OC ist dieser Effekt nicht zu sehen, damit war ein
Konzentrationszuwachs von OC auch im Winter hin zum urbanen Hintergrund gegeben, was auf zusatzliche
Emissionen im urbanen Hintergrund deutet. Eine Konzentrationszunahme von EC vom urbanen Hintergrund
zu den beiden Verkehrshotspots ist gut zu erkennen und war im Winter fir LMI erheblich gréer als fur EIB.
Dieser groRBere Unterschied deutet einerseits auf starkere EC-Emissionen aus dem StralBenverkehr am
Standort LMI hin, zeigt andererseits aber auch den Einfluss des héheren Mischungsvolumens (héhere Grenz-
schicht) im Sommer. Dadurch werden sich durch bessere turbulente Mischung die beiden Verkehrshotspots
.ahnlicher". Dieser Effekt trat weniger stark ausgepragt auch fur OC auf. Sonst zeigte OC fir Winter und
Sommer einen vergleichbaren Zuwachs hin zu den Verkehrshotspots.

Fur WSOC zeigten sich vergleichbare Konzentrationen zwischen Winter und Sommer im regionalen Hinter-
grund, das lasst sich damit erklaren, das WSOC sowohl aus biogenen OC-Emissionen (vorzugsweise im
Sommer) als auch aus anthropogenen OC-Emissionen (vorzugsweise im Winter) entstammt oder aus diesen
gebildet wird. Die Zunahme der Konzentration hin zum urbanen Hintergrund war im Winter und Sommer mo-
derat aber vergleichbar gro3. Hin zu den Verkehrsstationen gab es ebenfalls Konzentrationszunahmen, die
durchaus unterschiedlich grof3 waren und sowohl durch zusétzliche Emissionen in der Stadt als auch durch
unterschiedlich groRe Mischungsvolumina verursacht sein kénnen.

3.5.6 Monosaccharide

Wie schon zuvor erortert, zeigten die im Sommer durchgefiihrten Messungen weitaus geringere Zuckeranhyd-
ridkonzentrationen, wahrend sich die gemessenen Konzentrationen nicht nennenswert nach Standort unter-
schieden. Im Winter allerdings konnten standortabhangige Unterschiede beobachtet werden. Ausgehend von
den mittleren Konzentrationsunterschieden (Median) zwischen stadtischen Stationen (LMI, EIB und TRO) und
der Station im regionalen Hintergrund (MEL), kann der Beitrag von stadtischer Biomasseverbrennung auf zwi-
schen 10 und 40 % in Leipziger Wohngegenden abgeschatzt werden. Es ist jedoch anzumerken, dass deutli-
che Lenschow-Inkremente der Anhydrozucker v. a. an den Verkehrsstationen beobachtet wurden, was zu
einem betrachtlichen Teil durch dort stark erhéhte Resuspension (Aufwirbelung) bereits deponierter Partikel
verursacht sein konnte. Weiterhin zeigt die Tatsache, dass auch am Standort im regionalen Hintergrund (MEL)
hohe Konzentrationen der Anhydrozucker gemessen wurden, dass die Quellen des Biomasseverbrennungs-
aerosols Uberwiegend regionaler Natur sind bzw. stark durch Ferntransport mitbestimmt werden. Fur Zucker
und Zuckeralkohole ergab sich kein klarer Trend beziiglich der Abnahme und Zunahme von Konzentration
abhéangig von urbanem oder regionalem Hintergrund.
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Abbildung 50: GroRenaufgeltste Mediane der Konzentrationen der Monosaccharide (ng m'3) im regio-
nalen Hintergrund (MEL) und Inkremente der stadtischen Stationen fir Sommer und Winter

Tabelle 22: PMp-Konzentrationen der Monosaccharide (ng m'3) im regionalen Hintergrund (MEL) und

Inkremente im stadtischen Hintergrund (Urban) sowie an den Verkehrsstationen (EIB und LMI) fir
Sommer und Winter, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional

Levoglucosan Sommer 0,55/2,2 (-13-32) 4,5/15 (-8,6-89) 10/20 (0,32-155) 11/14 (1,5-67)

Winter 29/31 (-187-135) 36/61 (-71-275) 5,6/25 (-127-212) 112/151 (6,3-610)
Mannosan Sommer  0,66/0,28 (-7,7-4,7) 0,53/2,7 (-4,4-14) 0/3,1 (-1,4-33) 0/0,99 (0-7,5)

Winter 9,4/11 (-9,2-57) 4,6/6,1 (-17-39) 1,6/5,2 (-18-38) 18/24 (0,55-86)
Galactosan Sommer 0/-0,27 (-4,9-0,36) 0/0,18 (-0,35-4,3) 0/0,49 (-0,0053-6,9) 0/0,00025 (0-0,0053)

Winter 4,3/7,6 (-6,1-58) 6,7/6,5 (-18-32) 0/0,36 (-18-27) 4,5/5,1 (0-18)
Arabitol Sommer -2,1/-2,5 (-8,8-4,5) -0,87/-1,4 (-7,4-5,6) 2,3/3,9 (-7,6-17) 0,53/4 (0-39)

Winter 0/-0,086 (-2,1-3,6) 0/-0,18 (-2,8-2,1) 0/0,24 (-0,9-2,9) 0,0017/0,38 (0-2,9)
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3.5.7 Alkane
Die fur n-Alkane ermittelten Konzentrationen zeigten sowohl im Sommer als auch im Winter einen starken
Einfluss anthropogener Emissionen an den Standorten LMI und EIB (Abbildung 51 und Tabelle 23).
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Abbildung 51: GroRenaufgeléste Mediane der Konzentrationen der Alkane (ng m'3) im regionalen Hin-
tergrund (MEL) und Inkremente der stadtischen Stationen fir Sommer und Winter

An diesen beiden Standorten sind die Inkremente der n-Alkan-Konzentrationen deutlich positiv. Wéhrend so-
wohl LMI als auch EIB positive Inkremente gegentber TRO zeigen, ist das Muster der Inkremente jedoch
unterschiedlich in den Sommer- und Wintermessungen. Im Sommer war das hdéchste Inkrement an LMI und
an EIB Uberwiegend auf der Stufe 1 oder Stufe 2 (0,05-0,42 um) zu verzeichnen, was auf den Einfluss von
frisch emittierten n-Alkanen auf das PM hinweist. Eine Ausnahme stellt das C34-Alkan dar, fir das erhohte
Inkremente auf Stufe 4 und 5 (1,2-10 um) zu beobachten waren. Dies deutet auf einen Einfluss von biologi-
schen n-Alkanen in LMI im Sommer hin.
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Tabelle 23: PMyo-Konzentrationen der Alkane und Alkanone (ng m™) im regionalen Hintergrund (MEL)
und Inkremente der stadtischen Stationen, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional
Pristan Sommer 0,022/0,032 (0-0,21) 0,0028/0,0082 (-0,024-0,072) 0/0,00073 (-0,011-0,011) 0,003/0,0077 (0-0,045)
Winter  0,01/0,025 (-0,018-0,11) 0/0,0099 (-0,023-0,13) 0/-0,0084 (-0,11-0,029) 0,014/0,017 (0-0,11)
Phytan Sommer 0,044/0,092 (-0,0068-0,95)  0,03/0,036 (-0,011-0,14) 0,0037/0,0062 (-0,072-0,068) 0,014/0,024 (0-0,16)
Winter  0,026/0,043 (-0,018-0,18)  0,014/0,037 (-0,0054-0,18)  -0,019/-0,024 (-0,2-0,047) 0,02/0,044 (0-0,2)
n-Eicosan Cy Sommer 0,093/0,12 (0,024-0,63) 0,063/0,063 (-0,052-0,17) 0,042/0,048 (0,0023-0,14) 0,04/0,042 (0,0055-0,1)
Winter  0,096/0,18 (0,00022-0,85) 0,079/0,14 (0,00065-0,52) 0,00084/-0,012 (-0,35-0,17) 0,042/0,1 (0,00052-0,52)
n-Heneicosan C; Sommer 0,084/0,099 (0,029-0,37) 0,057/0,064 (-0,0041-0,14)  0,02/0,032 (-0,0093-0,12) 0,034/0,032 (0,0045-0,079)
Winter  0,1/0,36 (0,014-2,3) 0,16/0,33 (-0,0086-1,4) 0,0019/-0,0026 (-0,55-0,47) 0,043/0,2 (0,00035-1)
n-Docosan Cy, Sommer 0,097/0,11 (0,0044-0,34) 0,067/0,076 (-0,015-0,24) 0,024/0,041 (-0,028-0,16) 0,038/0,04 (0,0019-0,11)
Winter  0,22/0,63 (0,0032-3,5) 0,41/0,79 (0,016-3) -0,0054/-0,0084 (-1,3-0,95)  0,15/0,5 (0,0057-2,8)
n-Tricosan C3 Sommer 0,15/0,17 (0,019-0,49) 0,12/0,14 (0,007-0,47) 0,035/0,064 (-0,057-0,42) 0,058/0,058 (0,0025-0,19)
Winter  0,36/0,85 (0,0071-4) 0,82/1,4 (0,066-5) -0,0069/-0,0064 (-2,1-1,4) 0,39/0,93 (0,0097-5)
n-Tetracosan C4 Sommer 0,17/0,21 (0,039-0,64) 0,12/0,18 (0,01-0,67) 0,032/0,082 (-0,078-0,64) 0,051/0,062 (0,0032-0,3)
Winter  0,39/0,73 (0,0034-3) 1/1,5 (0,097-5,1) 0,017/0,048 (-1,9-2) 0,63/1 (0,035-4,7)
n-Pentacosan Cys Sommer 0,29/0,3 (-0,076-0,97) 0,32/0,37 (0,0094-1,2) 0,19/0,25 (-0,066-0,91) 0,21/0,24 (0,065-0,62)
Winter  0,41/0,76 (0,066-3,1) 1,7/2,1 (0,11-6,6) 0,063/0,15 (-2-2,7) 0,92/1,3 (0,073-5,2)
n-Hexacosan C Sommer 0,19/0,22 (0,046-0,74) 0,21/0,28 (0,026-0,88) 0,11/0,15 (-0,04-0,73) 0,11/0,13 (0,029-0,46)
Winter  0,26/0,48 (-0,0069-2,2) 1,3/1,5 (-0,033-4,7) 0,11/0,15 (-1,3-2) 0,73/0,89 (0,076-3,3)
n-Heptacosan C; Sommer 0,24/0,29 (-0,38-1,2) 0,69/0,82 (-0,1-2,4) 0,5/0,58 (0,11-1,6) 0,42/0,5 (0,12-1,1)
Winter  0,38/0,63 (-0,008-2,4) 2,3/2,1 (-0,043-6) 0,18/0,24 (-1,3-2,5) 0,89/1 (0,087-3,8)
n-Octacosan Cyg Sommer 0,12/0,21 (-0,038-1,6) 0,24/0,29 (-0,074-1) 0,13/0,19 (-0,0014-0,69) 0,14/0,16 (0,048-0,33)
Winter  0,19/0,28 (-0,24-1,4) 1,1/1,2 (-0,26-3,7) 0,11/0,2 (-0,94-2,1) 0,58/0,66 (0,076-2,4)
n-Nonacosan C o Sommer 0,38/0,34 (-0,7-1,3) 1,1/1 (-1,2-2,7) 0,6/1,1 (0,13-5,8) 0,71/1,2 (0,23-7)
Winter  0,51/0,62 (-0,067-2,2) 2,2/2,3 (-0,12-6,1) 0,17/0,25 (-1,5-2,6) 0,9/0,97 (0,086-4)
n-Triacontan Cgo Sommer 0,23/0,24 (0,011-0,65) 0,39/0,46 (0,016-1,1) 0,16/0,2 (-0,0013-0,58) 0,12/0,14 (0,027-0,3)
Winter  0,23/0,3 (-0,13-1,1) 1,1/1,1 (-0,18-3) 0,092/0,15 (-0,52-1,4) 0,37/0,42 (0,051-1,5)
n-Hentriacontan Cs; Sommer 1/0,91 (-0,065-2,4) 2,9/3,2 (-0,25-7,1) 0,68/1,2 (-1-6,1) 0,49/1 (0,15-6,8)
Winter  0,8/0,91 (0,17-3,6) 2,8/3 (0,072-7,2) 0,23/0,35 (-0,95-3,4) 0,6/0,66 (0,062-2,6)
n-Dotriacontan Cg, Sommer 0,23/0,25 (-0,011-0,7) 0,45/0,54 (0,058-1,3) 0,091/0,12 (0,0093-0,47) 0,066/0,074 (0,024-0,17)
Winter  0,16/0,21 (0,04-0,67) 0,49/0,55 (-0,044-1,5) 0,051/0,058 (-0,21-0,49) 0,14/0,19 (0,031-0,71)
n-Triatriacontan Cas Sommer 0,49/0,5 (0,092-1,3) 1,3/1,5 (0,22-3,6) 0,2/0,38 (-0,0097-1,7) 0,14/0,2 (0,043-0,8)
Winter  0,35/0,41 (0,12-1,6) 0,93/1 (0,02-2,8) 0,053/0,096 (-0,25-0,88) 0,18/0,24 (0,033-0,92)
n-Tetratriacontan Cg4 Sommer 0,11/0,16 (-0,018-0,58) 0,13/0,14 (-0,18-0,4) 0,064/0,091 (-0,0024-0,42) 0,032/0,044 (0,0046-0,16)
Winter  0,064/0,072 (-0,19-0,34) 0,11/0,2 (-0,11-0,83) 0,018/0,026 (-0,17-0,27) 0,088/0,12 (0-0,5)
2-Pentadecanon Sommer 0,039/-0,091 (-2,2-0,54) 0,029/0,077 (-1,9-2,4) 0,042/0,44 (-0,25-4,9) 0,06/0,39 (0,0083-3,6)
Winter  0,042/0,064 (-0,23-0,47) 0,042/0,086 (-0,12-0,37) 0,003/-0,014 (-0,35-0,23) 0,047/0,091 (0-0,45)
2-Hexadecanon Sommer 0,0088/0,016 (-0,029-0,12)  0,0083/0,016 (-0,037-0,11)  0,017/0,019 (-0,0032-0,063)  0,02/0,029 (0-0,12)
Winter  0,011/0,042 (0-0,23) 0,021/0,043 (-0,021-0,2) 0/-0,0042 (-0,13-0,1) 0,018/0,029 (0-0,14)
2-Heptadecanon Sommer 0,047/-0,14 (-2,7-0,56) 0,02/0,19 (-3,4-4,5) 0,14/0,83 (-0,43-7,5) 0,08/0,63 (0,005-6,2)
Winter  0,048/0,11 (-0,08-0,9) 0,054/0,12 (-0,073-0,55) 0/-0,023 (-0,37-0,21) 0,034/0,089 (0-0,54)
2-Octadecanon Sommer 0,0035/0,0064 (-0,014-0,048) 0,0048/0,01 (-0,034-0,074)  0,013/0,014 (-0,0057-0,048)  0,013/0,014 (0-0,047)
Winter  0,0044/0,02 (-0,022-0,21) 0,0049/0,029 (-0,04-0,28) 0,00079/0,0048 (-0,021-0,085) 0,0023/0,0084 (0-0,037)
2-Nonadecanon Sommer 0,027/0,039 (-0,17-0,45) 0,011/0,052 (-0,27-0,46) 0,057/0,067 (-0,066-0,21) 0,025/0,051 (0-0,3)
Winter  0,016/0,063 (-0,05-0,71) 0,052/0,1 (-0,0082-0,48) 0/-0,008 (-0,24-0,12) 0,0041/0,031 (0-0,29)

Im Winter wurde das hdchste Inkrement entweder auf Stufe 1 oder Stufe 2 (0,05-0,42 um) an LMI festgestellt,
wohingegen der héchste Zuwachs an EIB auf Stufe 3 (0,42-1,2 pm) zu beobachten war. Im Gegensatz zu LMI
wurden hier positive Inkremente aul3erdem fir langere n-Alkane berechnet. Diese Beobachtungen legen na-
he, dass der EIB-Standort im Vergleich zur LMI-Station im Winter starker durch andere anthropogene n-Alkan-
Quellen, die ihre Urspriinge nicht im Verkehr haben, belastet war — wahrscheinlich Quellen, die sich aus der
Beheizung von Wohnraumen durch Haushalte vor Ort ergeben.
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3.5.8 PAK
PAK zeigten &hnliche Trends wie die n-Alkane. In Hinblick auf die Lenschow-Inkremente ergaben sich im Win-
ter die ausgepragtesten Werte fiir EIB, gefolgt von LMI (Tabelle 24 und Abbildung 52).
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Abbildung 52: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der PAK (ng m™) im regionalen Hinter-
grund (MEL) und Inkremente der stadtischen Stationen fir Sommer und Winter

Es bestanden keine signifikanten Unterschiede in den PAK-Konzentrationen an der TRO- und MEL-Station,
ahnlich den fur n-Alkan gemessenen Konzentrationen. Es ist anzumerken, dass die Muster der PAK-
Konzentrationen nicht fiir alle gemessenen PAK gleich sind. Kleinere PAK wie Fluor, Phenanthren, Anthracen,
Fluoranthen und Pyren zeigten deutliche Inkremente auf Stufe 1 am Standort LMI, wohingegen dies fur gro3e-
re PAK nicht beobachtet wurde. Demgegeniuber wiesen an EIB gréRere PAK ausgepragtere Inkremente auf
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als kleinere PAK. Au3erdem traten die maximalen Inkremente in EIB auf Stufe 2 auf. Weil Emissionsmuster

von PAK stark durch die Art der Verbrennungsquellen und -bedingungen beeinflusst werden kdnnen, kénnen
die Unterschiede in den Inkrementmustern von PAK nicht als Indikator fiir eine bestimmte Quelle angesehen
werden. Allerdings deuten die gréRenabhangigen Inkremente darauf hin, dass der LMI-Standort starker durch
frische Emissionsquellen wie Fahrzeugabgase beeinflusst war, wéhrend an EIB Heizungsemissionen eine

Ubergeordnete Rolle spielten, wie dies auch fir die n-Alkane festgestellt wurde.

Tabelle 24: PMo-Konzentrationen der PAK (ng m™) im regionalen Hintergrund (MEL) und Inkremente
der stadtischen Stationen, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional
A Sommer 0,1/0,11 (-0,062-0,47) 0,039/0,074 (-0,066-0,34) 0,011/0,037 (-0,041-0,24) 0,017/0,023 (0-0,12)
uoren
Winter 0,15/0,32 (-0,74-1,8) 0,088/0,2 (-0,21-1,2) 0/-0,13 (-3,1-0,81) 0,18/0,76 (0-5,5)
Sommer 0,076/0,12 (0,0094-0,36) 0,051/0,059 (-0,07-0,24) 0/0,025 (-0,021-0,22) 0,00028/0,016 (0-0,2)
Phenanthren )
Winter 0,17/0,62 (-1,4-4) 0,0028/0,042 (-1,3-1,6) -0,0044/-0,22 (-3,8-2,3) 0,36/1,6 (0-7)
Anth Sommer 0,016/0,025 (-0,011-0,072) 0,0064/0,015 (-0,045-0,096)  0,0036/0,01 (-0,0083-0,054)  0,0033/0,0086 (0-0,057)
nthracen
Winter 0,024/0,074 (-0,39-0,81) 0,0028/-0,06 (-0,56-0,24) -0,00085/-0,051 (-1,1-0,74) 0,13/0,39 (0-1,8)
A h Sommer 0,056/0,073 (0,0065-0,24) 0,028/0,033 (-0,025-0,11) 0,002/0,011 (-0,023-0,093) 0,0031/0,023 (0-0,3)
uoranthen
Winter 0,15/0,86 (-0,22-6,7) 0,056/0,51 (-0,3-3,4) -0,045/-0,093 (-3-2,7) 0,4/1,5 (0,0035-6,7)
b Sommer 0,074/0,089 (0,013-0,25) 0,038/0,041 (-0,0029-0,15)  0,00043/0,0093 (-0,016-0,12) 0,0017/0,02 (0-0,28)
ren
Y Winter 0,15/0,63 (-0,16-4,9) 0,049/0,47 (-0,15-2,8) -0,045/-0,087 (-2,7-2,1) 0,42/1,3 (0,0051-5,8)
Ret Sommer 0,028/0,047 (-0,23-0,79) -0,0053/0,018 (-0,12-0,33) 0,027/0,054 (-0,068-0,62) 0,066/0,12 (0-0,71)
eten
Winter 0,015/0,6 (-0,43-5,6) 0,075/0,73 (-0,16-5,2) -0,14/-0,39 (-3,7-0,65) 0,77/1,5(0,07-7,1)
. Sommer 0,0002/0,00035 (-0,0059-0,011)  0/-0,000013 (-0,018-0,014) 0/-0,000029 (-0,032-0,019)  0,00056/0,0037 (0-0,034)
Benzo(b)naphtha(1,2-d)thiophen )
Winter 0,00064/0,018 (-0,052-0,29) 0,0014/0,013 (-0,023-0,13) 0/-0,007 (-0,12-0,031) 0,0098/0,047 (0,001-0,24)
Sommer 0,0087/0,007 (-0,08-0,044) 0,0077/0,012 (-0,0062-0,042) ~ 0,0012/0,0098 (-0,014-0,18)  0,0041/0,0074 (0-0,074)
Cyclopenta(cd)pyren )
Winter 0,0091/0,063 (-0,19-0,84) 0,066/0,14 (-0,013-0,77) 0,0013/-0,0084 (-0,19-0,18)  0,077/0,16 (0,0067-0,68)
Sommer 0,013/0,016 (-0,075-0,065) 0,015/0,024 (-0,004-0,13) 0,0042/0,019 (-0,0074-0,3) 0,0085/0,02 (0-0,23)
Benz(a)anthracen
Winter 0,038/0,28 (-0,63-3,6) 0,13/0,4 (-0,16-2,5) -0,023/-0,071 (-1,6-0,72) 0,27/0,8 (0,027-3,8)
. Sommer 0,013/0,016 (-0,043-0,087) 0,017/0,021 (0,00061-0,098) 0,0038/0,013 (-0,011-0,19) 0,0072/0,015 (0-0,15)
Chrysene/Triphenylen )
Winter 0,04/0,24 (-0,081-2,3) 0,09/0,28 (-0,086-1,5) -0,019/-0,031 (-1,1-0,62) 0,23/0,57 (0,021-2,6)
2 2'-Binaphthyi Sommer 0,0012/0,000086 (-0,013-0,0063)  0,0036/0,0033 (-0,011-0,016) 0,00093/0,0033 (-0,0031-0,037) 0,0015/0,0029 (0-0,022)
,2'-Binapht|
Py Winter 0,0047/0,028 (-0,034-0,36) 0,023/0,043 (-0,022-0,25) -0,002/-0,011 (-0,16-0,066) ~ 0,043/0,093 (0,01-0,37)
Sommer 0,014/0,0075 (-0,34-0,11) 0,034/0,056 (-0,0054-0,34) 0,014/0,053 (-0,033-0,75)  0,035/0,073 (0,006-0,62)
Benzo(b)fluoranthen
Winter -0,0063/0,46 (-0,48-6,7) 0,33/0,74 (-0,32-4,3) 0,018/-0,089 (-2,5-0,95) 0,7/1,5 (0,085-6,3)
Sommer 0,0053/0,0038 (-0,1-0,066) 0,012/0,016 (-0,0042-0,097) 0,0054/0,016 (-0,011-0,22)  0,016/0,026 (0,0024-0,19)
Benzo(k)fluoranthen )
Winter 0,00081/0,15 (-0,19-1,7) 0,06/0,21 (-0,093-1,2) 0,0035/-0,004 (-0,81-0,28) 0,19/0,43 (0,027-1,9)
Benz(e) Sommer 0,012/0,014 (-0,12-0,1) 0,025/0,032 (-0,00029-0,15) 0,011/0,027 (-0,012-0,34)  0,021/0,036 (0,0046-0,26)
enz(e)pyren
Py Winter 0,0056/0,17 (-0,17-2,6) 0,16/0,31 (-0,096-1,8) -0,0028/-0,037 (-0,99-0,4) 0,28/0,56 (0,037-2,5)
Benz(a) Sommer 0,0093/-0,0022 (-0,32-0,047) 0,013/0,026 (-0,0052-0,069) 0,0046/0,032 (-0,02-0,52)  0,013/0,033 (0,0029-0,33)
enz(a)pyren
Py Winter -0,007/0,15 (-0,59-3,4) 0,21/0,33 (-0,17-2,3) -0,0079/-0,04 (-1,1-0,68) 0,23/0,59 (0,028-2,6)
Sommer 0,0018/-0,015 (-0,32-0,022) 0,0064/0,022 (-0,022-0,11) 0,011/0,031 (-0,022-0,43) 0,0088/0,034 (0-0,34)
Indeno(1,2,3-cd)pyren )
Winter -0,046/0,11 (-0,29-2,8) 0,099/0,27 (-0,15-1,8) -0,023/-0,052 (-0,87-0,27) 0,26/0,54 (0,046-2,2)
. Sommer 0,00057/-0,0015 (-0,049-0,0054)  0,005/0,0055 (-0,0049-0,019)  0,0004/0,0045 (-0,0059-0,074)  0,0023/0,007 (0-0,067)
Dibenzo(ah)anthracen )
Winter -0,0084/0,019 (-0,27-0,82) 0,027/0,079 (-0,049-0,54) 0,0019/-0,015 (-0,28-0,092) 0,08/0,16 (0,012-0,62)
. Sommer 0,0084/-0,0029 (-0,19-0,022) 0,014/0,025 (-0,02-0,095) 0,0076/0,024 (-0,021-0,34) 0,0083/0,026 (0-0,26)
Benzo(ghi)perylen
Winter -0,02/0,092 (-0,28-2,1) 0,096/0,23 (-0,099-1,4) -0,0055/-0,035 (-0,64-0,18) 0,17/0,37 (0,039-1,6)
c Sommer 0/-0,0006 (-0,0091-0) 0/0,00066 (-0,00096-0,015) 0/0,00066 (-0,00038-0,014) 0/0,00018 (0-0,0039)
oronen
Winter 0/0,0099 (-0,04-0,3) 0/0,015 (-0,04-0,22) 0/0,0076 (-0,048-0,19) 0,062/0,071 (0,0093-0,25)
. Sommer 0,00084/0,0019 (-0,0023-0,008) 0,000036/0,0011 (-0,005-0,006)  0/0,00011 (-0,0024-0,003)  0,0026/0,002 (0-0,0078)
3,5-Dimethylphenanthren )
Winter 0,0067/0,031 (-0,013-0,28) 0,00034/0,015 (-0,016-0,14) 0/-0,006 (-0,17-0,15) 0,0046/0,058 (0-0,28)
. Sommer 0,0041/0,0053 (-0,00078-0,02)  0,0022/0,0029 (-0,0076-0,012)  0/0,00047 (-0,0034-0,0048)  0,00029/0,0031 (0-0,013)
2,6-Dimethylphenanthren
Winter 0,0087/0,035 (-0,034-0,28) 0,00028/0,014 (-0,06-0,14) 0/-0,0038 (-0,19-0,24) 0,0028/0,068 (0-0,33)
. Sommer  -0,000046/-0,0019 (-0,039-0,0086) -0,00044/0,0013 (-0,023-0,03) 0,00042/0,0081 (-0,0066-0,065) 0,0029/0,008 (0-0,072)
1,7-Dimethylphenanthren )
Winter 0,011/0,067 (-0,049-0,71) 0,013/0,054 (-0,047-0,36) -0,0074/-0,041 (-0,58-0,08) 0,082/0,17 (0,0017-1)
OH-FI Sommer 0,041/0,063 (-0,0039-0,24) 0,028/0,16 (-0,048-2,8) 0,01/0,022 (-0,0097-0,11) 0,011/0,017 (0-0,094)
-Fluorenon
Winter 0,11/0,22 (-0,56-1,3) 0,012/0,12 (-0,44-0,94) 0,0016/-0,058 (-1,5-0,84) 0,31/0,7 (0,05-3,2)
9,10-Anthracendion Sommer 0,033/0,037 (-0,0045-0,13) 0,013/0,028 (-0,0042-0,11) 0,011/0,021 (-0,0099-0,14) 0,0038/0,016 (0-0,16)
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Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional

Winter 0,1/0,58 (-0,28-5,4) 0,05/0,39 (-0,64-2,8) -0,027/-0,041 (-2,3-2,1) 0,31/1,1 (0,016-5,2)
) Sommer 0/-0,00042 (-0,085-0,026) 0/0,009 (-0,0059-0,068) 0/0,013 (-0,0091-0,17) 0/0,0078 (0-0,13)
1,2-Benzanthraquinon )
Winter 0,0081/0,062 (-0,72-0,97) 0,068/0,11 (-0,5-0,89) -0,031/-0,0068 (-0,49-0,35) 0,25/0,39 (0,012-1,5)

3.5.9 Hopane

Die fur Hopane festgestellten Trends (Abbildung 53 und Tabelle 25) &hnelten den Trends von n-Alkanen und
PAK. Die Inkremente am Standort EIB waren ausgepréagter als am Standort LMI und die groRenabhangigen
Inkremente zeigten dieselben Muster wie PAK. Dies ist mit den aus n-Alkanen und PAK abgeleiteten mdgli-
chen Emissionsquellen der Stationen konsistent.
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Abbildung 53: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der Hopane (ng m™) im regionalen Hin-
tergrund (MEL) und Inkremente der stadischen Stationen fir Sommer und Winter
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Tabelle 25: PMjo-Konzentration der Hopane (ng m™) im regionalen Hintergrund (MEL) und Inkremente
der stadtischen Stationen, angegeben als Median/Mittelwert (Minimum-Maximum)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional

alpha, alpha, alpha-20R- Semmer  0/0,0011 (0-0,0066) 0/0,00023 (0-0,002) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
Cholestan Winter 0/0,0039 (0-0,04) 0/0,00035 (0-0,0064) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
17alpha(H)-22,29,30- Sommer  0,0035/0,0057 (0-0,029) 0/0,0026 (0-0,01) 0/0,00073 (-0,00051-0,0074) 0/0,00021 (0-0,0039)
Trisnorhopan Winter 0,011/0,025 (-0,13-0,25) 0,027/0,058 (-0,073-0,34) 0/-0,0029 (-0,21-0,18) 0,0014/0,043 (0-0,34)
17alpha(H),21beta(H)-30- SOmmer  0,024/0,029 (-0,0049-0,079) 0,016/0,018 (-0,00059-0,058) 0,0025/0,0022 (-0,032-0,024) 0/0,005 (0-0,037)
Norhopan Winter 0,027/0,034 (-0,14-0,16) 0,071/0,095 (-0,018-0,41) 0,0038/0,011 (-0,11-0,15) 0,027/0,082 (0-0,38)
17alpha(H),21beta(H)- Sommer  0,031/0,036 (0-0,091) 0,014/0,022 (-0,0015-0,069) 0,0024/0,005 (-0,02-0,041) 0,0014/0,0056 (0-0,039)
Hopan Winter 0,032/0,052 (-0,076-0,21) 0,047/0,093 (0-0,34) 0/-0,0074 (-0,13-0,095) 0,019/0,068 (0-0,29)
17beta(H),21alpha(H)- Sommer  0/0,0018 (0-0,012) 0,0016/0,0017 (0-0,005) 0/0,00022 (-0,0039-0,0081) 0/0,00069 (0-0,0061)
Hopan Winter 0,0017/0,02 (-0,02-0,22) 0,053/0,072 (0-0,24) -0,0053/-0,012 (-0,1-0,054) 0,0099/0,035 (0-0,23)
17alpha(H),21beta(H),225 SOmmer  0,013/0,018 (0-0,047) 0,0076/0,0097 (-0,00019-0,037) 0/0,0023 (-0,023-0,019) 0/0,002 (0-0,026)
-Homohopan Winter 0,01/0,011 (-0,076-0,051) 0,019/0,042 (0-0,16) 0/-0,0048 (-0,13-0,024) 0,0044/0,022 (0-0,2)
17alpha(H),21beta(H),22R SOmmer  0,015/0,02 (0-0,06) 0,012/0,013 (-0,0016-0,044) 0/0,0039 (-0,024-0,037) 0/0,003 (0-0,027)
-Homohopan Winter 0,022/0,024 (-0,099-0,24) 0,33/0,34 (-0,032-1,2) 0,02/0,024 (-0,14-0,18) 0,039/0,057 (0-0,25)
17beta(H),21beta(H)- Sommer  0/0,00055 (-0,0031-0,0084) 0/0,00051 (-0,0031-0,0069) 0/0,000076 (-0,0025-0,0045) 0/0,00036 (0-0,0056)
Hopan Winter 0/0,00065 (-0,011-0,0088) 0,0053/0,018 (-0,01-0,063) 0/0,00072 (-0,0052-0,011) 0/0,0011 (0-0,015)

Sommer  0/0,00029 (0-0,006) 0/0,00033 (0-0,0068) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)
Hop-17(21)-en Winter 0/-0,001 (-0,023-0,0029) 0,018/0,046 (0-0,19) 0/0,0012 (0-0,023) 0/0 (0-0)

3.5.10 Metalle

In Abbildung 54 sind die gré3enaufgelosten Konzentrationsinkremente fir die Summe der bestimmten Spu-
renmetalle fir jeden Messstandort gezeigt.
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Abbildung 54: GroRenaufgeldste Mediane der Summenkonzentrationen der Spurenmetalle (ng m™) im
regionalen Hintergrund (MEL) und Inkremente der stadtischen Stationen fiir Sommer und Winter

Es zu sehen, dass Verkehr signifikant zu den in LMI und EIB gemessenen Spurenmetallkonzentrationen bei-
getragen hat, wie dies von den meisten Spurenmetallen, die in groben Partikeln gefunden werden, zu erwar-
ten ist.

An LMI wurden im Winter hohere Konzentrationen beobachtet als im Sommer, wéhrend an EIB im Sommer
geringfligig hohere Konzentrationen im Winter als im Sommer auftraten. Im urbanen Hintergrund traten im
Sommer hdhere Inkremente als im Winter auf. Abbildung 55 zeigt die grof3enaufgeldsten Inkremente der ein-
zelnen Metalle im Sommer und im Winter. Aus Abbildung 55 ergibt sich, dass Fe und Ca die Spurenelemente
mit den héchsten Inkrementen darstellten und den Gberwiegenden Teil (etwa 70 %) zu den an den Verkehrs-
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stationen (LMI, EIB) und am Standort im urbanen Hintergrund (TRO) beobachteten héheren Inkrementen bei-
trugen.

Aluminium wurde an den Verkehrsstationen und an der Station im urbanen Hintergrund angereichert, wobei
im Sommer hoéhere Konzentrationen gemessen wurden, wahrscheinlich bedingt durch die gtinstigen Bedin-
gungen fur Aufwirbelung von Stral3enstaub.

Die htheren Konzentrationen wurden vorwiegend in den groben Partikeln beobachtet, was die Annahme be-
statigt, dass sie sich wahrscheinlich aus Krustenmaterial ergaben. K hingegen zeigte im Winter im Gegensatz
zum Sommer sehr geringe urbane Inkremente. Die geringen Inkremente im urbanen Hintergrund und an den
Verkehrsstationen weisen darauf hin, dass sowohl regionale Aktivitat als auch Ferntransport und andere Ver-
brennungsprozesse in htherem Mal3e zur gemessenen Konzentration beitrugen.

Ahnlich den fiir Al gemessenen Konzentrationen wurden die Konzentrationen fur Ca, Ti, Mn, Co, Sr und Fe
sowohl an den Standorten im urbanen Hintergrund als auch an den Verkehrsstationen angereichert, wobei im
Sommer hohere Inkremente festgestellt wurden als im Winter; mit Ausnahme der LMI-Verkehrsstation, an der
im Winter hohere Inkremente von Fe und Mn zu beobachten waren als im Sommer.

Fe zeigte die hdchste Anreicherung, wobei im Sommer und auch im Winter urbane Aktivitat etwa 20 % und mit
Verkehr verbundene Aktivitat etwa 70 % der gemessenen Fe-Konzentrationen ausmachten. Die héchste An-
reicherung von Fe wurde in der groben Partikelfraktion gefunden, was darauf hindeutet, dass es sich bei letz-
teren wahrscheinlich um Fe-Partikel handelt, die aus mechanischen Prozessen stammen, wie z. B. aus Stra-
Ren- oder Bodenstaub und auch Bremsbelagverschlei3 (MORENO et al. 2011; AMATO et al. 2011). Ca-, Sr- und
Ti-Anreicherungen waren durch Verkehr bestimmt, der zu beiden Jahreszeiten einen Anteil von etwa 50 % zu
ihrer Konzentration beitrug. Urbane Aktivitat trug im Sommer einen Teil von etwa 35 % zu ihrer Konzentration
bei, im Winter einen Teil von etwa 25 %. Zu den Mn-Konzentrationen trug Verkehr im Winter einen Teil von
etwa 50 % bei, im Sommer von etwa 35 %; urbane Aktivitdten trugen im Winter einen Teil von 20 % und im
Sommer einen Teil von 45 % zu den Mn-Konzentrationen bei. Co-Konzentrationen ergaben sich vorwiegend
aus urbaner Aktivitdt und Verkehrsaktivitat, wobei Verkehr im Sommer einen gréReren Teil ausmachte. Regi-
onale Aktivitdten trugen einen Teil von weniger als 25 % zu den fur diese Spurenmetalle gemessenen Kon-
zentrationen bei und &hnlich den Fe-Konzentrationen ergab sich die verstarkte Zunahme aus groben Parti-
keln, was weiterhin darauf hindeutet, dass hier Emissionen vorwiegend aus mechanischen Prozessen stamm-
ten.

Auch fir Ba, Cu, Sb und Sn ergaben sich héhere Konzentrationen eher aus urbaner Aktivitat und Verkehrsak-
tivitat als aus regionaler Aktivitat. Urbane und verkehrsbezogene Aktivitat machten etwa 95 % der Emissionen
dieser Metalle aus. Verkehrsaktivitéat trug zu beiden Jahreszeiten einen Teil von durchschnittlich 75 % zu den
gemessenen Konzentrationen bei, wahrend urbane Aktivitat einen Teil von weniger als 20 % beitrug, wobei im
Sommer ein vergleichsweise hdherer Beitrag von urbaner Aktivitat bestand als im Winter. Diese Metalle wur-
den Uberwiegend in groben Partikeln beobachtet, was darauf hinweist, dass sie sich in erster Linie aus me-
chanischen Prozessen ergaben. Fur die erhéhten Konzentrationen dieser Spurenmetalle an Verkehrsstatio-
nen ist Bremsverschleil3 wahrscheinlich (MORENO et al. 2011; PANT & HARRISON 2013).

Auch fur die Ni- und Cr-Konzentrationen kann ein wesentlicher Beitrag durch urbane und verkehrsbezogene
Aktivitat abgeleitet werden. Etwa 85 % der Cr-Konzentrationen und 65 % der Ni-Konzentrationen konnten
durch diese Faktoren erklart werden, wobei Verkehrsaktivitat ein hdherer Beitrag als urbaner Aktivitat zuge-
schrieben werden kann. Diese Metalle sind in der groben PM-Fraktion angereichert. Metallurgische, industriel-
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le Prozesse (MINGUILLON et al. 2007 und 2014; MORENO et al. 2011) und auch Abrieb von Stralenbahnen
konnten fir ihre hoheren Konzentrationen an den Verkehrsstationen und am Standort im urbanen Hintergrund
verantwortlich sein.
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Abbildung 55: GroRenaufgeldste Mediane der Konzentrationen der Spurenmetalle (ng m™) im regiona-
len Hintergrund (MEL) und Inkremente der stadtischen Stationen fir Sommer und Winter
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Tabelle 26: PMo-Konzentrationen der Spurenmetalle (ng m™®) im regionalen Hintergrund (MEL) und
Inkremente der stadtischen Stationen, angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Verkehr_LMI Verkehr_EIB Urban Regional

Al Sommer 9,2/51 (-56-857) 4,6/6 (-26-33) 8/11 (-55-75) 4,7/10 (0-63)
Winter 11/15 (-15-65) 0/-3 (-91-37) 4,2/9,5 (-2,6-73) 0/10 (0-112)

K Sommer 18/43 (-42-686) 8/9,3 (-44-45) 20/23 (-33-108) 30/42 (12-127)
Winter 11/15 (-74-237) 7,3/8,2 (-60-47) 2,3/5,1 (-58-77) 118/133 (21-314)

Ca Sommer 44/260 (-74-4691) 25/25 (-69-75) 34/38 (-2,1-130) 12/24 (2,4-94)
Winter 42/46 (5,3-127) 23/29 (-6,4-129) 24/27 (-5-97) 16/25 (5-112)

Ti Sommer 1,4/4,5 (-2,9-55) 0,43/0,74 (-2,1-4,9) 1/1,5 (-1,1-6) 0,59/0,88 (0,06-3,2)
Winter 1,6/2 (-0,45-5,6) 0,01/0,02 (-4-2,3) 0,86/1,1 (-0,57-3,5) 1,2/1,7 (0,1-8)

\Y Sommer 0,14/0,41 (-0,01-3,6) -0,01/0,01 (-0,15-0,51) 0,05/0,05 (-0,05-0,2) 0,24/0,24 (0,05-0,46)
Winter -0,03/-0,03 (-0,21-0,19) -0,03/-0,04 (-0,21-0,13) -0,01/-0,02 (-0,56-0,17) 0,13/0,33 (0-2)

Cr Sommer 0,96/1,5 (-0,51-4,6) 0,68/0,84 (-0,28-2,3) 0,12/0,23 (-0,81-1,2) 0,004/0,12 (0-1)
Winter 1,7/1,6 (0-4,8) 0,21/0,18 (-1,1-1,6) 0,16/-0,13 (-2,6-2,5) 0,5/1 (0-4)

Mn Sommer 1,2/3,4 (-2,3-35) 0,55/0,68 (-2,8-3,4) 1,7/2,3 (-0,23-8,6) 0,77/1,2 (0,19-3,9)
Winter 3,2/3(0,4-5,9) 0,38/0,68 (-0,51-4,4) 1,4/1,8 (-0,91-6) 1,7/1,8 (0,34-4,3)

Fe Sommer 215/269 (-103-1490) 88/97 (-119-292) 58/98 (-99-446) 16/31 (4,3-222)
Winter 324/307 (26-836) 45/63 (-18-196) 64/92 (21-350) 40/41 (9,4-131)

Co Sommer 0,16/0,2 (-0,17-0,71) 0,07/0,11 (-0,18-0,49) 0,03/0,07 (-0,03-0,5) 0,01/0,02 (0-0,06)
Winter 0/-0,01 (-0,07-0,06) 0,02/0,02 (-0,04-0,1) 0,01/0,02 (-0,02-0,1) 0/0,01 (0-0,07)

Ni Sommer 0,23/0,33 (-0,27-1,9) 0,11/0,09 (-0,35-0,47) 0,07/0,17 (-0,10-0,64) 0,15/0,16 (0,06-0,37)
Winter 0,22/0,09 (-1,7-0,67) 0,012/-0,17 (-1,9-0,38) 0,09/0,35 (-0,16-2,1) 0,18/0,24 (0,04-0,68)

Cu Sommer 14/13 (-3,2-40) 5,3/6,9 (-3,7-17) 1,6/2,4 (-6,7-9,4) 0,75/1,4 (0,2-11)
Winter 13/13 (1,7-38) 2,8/4,1 (-0,01-10) 1,8/3 (-0,054-16) 1,9/1,9 (0,33-4,8)

Zn Sommer 6,3/6,8 (-14-21) 2,9/2,9 (-16-14) 4,1/5,6 (-5-22) 6,7/7,6 (1,9-17)
Winter 3,9/5,8 (-7,2-50) 0,81/10 (-10-106) 3,2/6,6 (-11-24) 21/25 (2,9-70)

As Sommer -0,03/-0,02 (-0,8-0,47)  0,03/-0,012 (-0,8-0,44) -0,04/0,03 (-0,53-1,3) 0,28/0,47 (0-1,4)
Winter -0,09/-0,14 (-1,1-1,4)  -0,16/-0,26 (-0,97-0,47) -0,09/0,13 (-0,58-3,5) 0,9/1,6 (0,14-4,6)

Se Sommer 0,02/-0,03 (-1,1-0,65) 0,02/-0,03 (-1,1-0,17) 0,04/0,12 (-0,2-1,1) 0,42/0,45 (0,095-1,1)
Winter 0,007/0,03 (-0,16-0,49)  0,01/-0,01 (-0,23-0,23) -0,09/-0,07 (-0,51-0,34) 0,61/0,66 (0,13-1,4)

Rb Sommer 0,06/0,19 (-0,09-2,4) 0,02/0,03 (-0,02-0,12) 0,04/0,03 (-0,48-0,25) 0,06/0,13 (0,003-0,72)
Winter 0,03/0,05 (-0,33-0,81)  0,04/0,02 (-0,24-0,26) -0,002/0,04 (-0,13-0,46) 0,32/0,38 (0,04-1,1)

Sr Sommer 0,22/1,6 (-0,56-30) 0,16/0,17 (-0,43-0,54) 0,3/0,32 (0,05-0,63) 0,09/0,18 (0-0,93)
Winter 0,33/0,32 (-0,14-1) 0,05/0,08 (-0,11-0,34) 0,22/0,25 (0,027-0,66) 0,21/0,33 (0,05-1,2)

Cd Sommer 0,03/0,41 (-0,42-8,4) 0/-0,01 (-0,42-0,29) 0,05/0,09 (-0,08-0,44) 0/0,007 (0-0,08)
Winter 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0) 0/0 (0-0)

Sn Sommer 6,9/12 (0-130) 0,32/0,91 (-1,6-6,2) 0/-0,3 (-2,4-0,18) 0,05/0,46 (0-3,7)
Winter 0/0,35 (-5,8-4,4) 0/-0,36 (-4,6-0,38) 0/0,11 (-0,56-1,2) 0/0,4 (0-7,4)

Sb Sommer 1,3/5,6 (-2,3-92) 0,9/1,1 (-2-3) 0,81/0,98 (-0,34-4,1) 0,33/0,49 (0-1,9)
Winter 0,49/0,76 (0-2,4) 0,13/0,38 (-0,45-3,6) 0/0,13 (-0,18-1) 0/0,038 (0-0,21)

Ba Sommer 3,3/4,5 (-1,8-19) 2,1/2,7 (-1,6-6,7) 1,2/1,3(-1-4,2) 0,19/0,44 (0,05-2)
Winter 4,2/4,6 (1,1-13) 1,3/1,7 (0,02-7) 0,72/1,2 (-0,002-4,9) 0,29/0,32 (0-1,2)

Pb Sommer 0,3/0,45 (-5,7-9,1) 0,21/-0,01 (-5,8-3,5) 1,1/0,52 (-28-9,9) 1,9/4,1 (0,04-30)
Winter 0,33/0,94 (-2,8-20) 1,3/4,8 (-2,6-39) 0,9/1,9 (-2,7-10) 7,1/9,1 (0,59-25)
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Verkehr trug im Sommer einen Teil von etwa 35 % und im Winter einen Anteil von etwa 10 % zu den fur Zn, K
und Rb ermittelten Konzentrationen bei, wahrend urbane Aktivitat etwa 25 % im Sommer und weniger als 5 %
im Winter ausmachte. Regionale Aktivitat trug zu den fir diese Metalle gemessenen Konzentrationen einen
Teil von tber 40 % im Sommer und 70 % im Winter bei.

Diese Metalle waren sowohl in der feinen als auch in der groben Partikelfration angereichert, was ein Indiz
dafir ist, dass eine Kombination aus verschiedenen Quellen, wie Biomasseverbrennung und Resuspensi-
on/Aufwirbelung von StraRenstaub oder Reifenverschlei3, zu den Emissionen beitrug. Demgegeniber trug
regionale Aktivitdt zu beiden Jahreszeiten einen Anteil von tber 85 % der fur Pb, As, Se, und V ermittelten
Konzentrationen bei, wahrend weniger als 5 % auf Verkehr und etwa 10 % auf urbane Aktivitat zurtickgefihrt
werden kann. Am haufigsten wurde die Konzentrationszunahme im feinen Partikelmode beobachtet, was da-
rauf hindeutet, dass ihre Quellen wahrscheinlich in Verbrennungsprozessen liegen. V stellt einen guten Indika-
tor fiir Olverbrennung als Quelle dar, wahrend As, Se und Pb oft bei der Kohleverbrennung ausgestoRen wer-
den (PACYNA & PACYNA 2001; XIE et al. 2006).

3.5.11 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden Quellbeitrdge mittels des Lenschow-Ansatzes berechnet und damit die sich aus den
Stationsvergleichen schon abzeichnenden Konzentrationsunterschiede genauer untersucht. Die Ergebnisse
untermauern die in Kapitel 3.3 gemachten Aussagen und quantifizieren die Beitrage aus Emissionen des ur-
banen Hintergrundes und Verkehrsemissionen. Von besonderem Interesse sind hier die Verkehrsbeitrage an
LMI und EIB, die fur die PM,-Partikelmasse im Mittel (Median) bei ca. 3—-4 ug m® im Sommer und ca.
3-6 ug m im Winter lagen. Fir den gesundheitlich besonders bedenklichen Ru3 (EC) lagen diese Werte bei
ca.1ug m in beiden Jahreszeiten.

Die Ergebnisse des Lenschow-Ansatzes werden in Kapitel 3.8 mit denen anderer Quellzuordnungsansatze
verglichen.

3.6 Quellbeitrage aus Markerverbindungen

3.6.1 Vorbemerkungen

Im folgenden Abschnitt wird zunéchst ein einfaches Verfahren der Kohlenstoffbilanzierung auf den Datensatz
des Projektes angewendet, das in der Projektauswertung des Jahres 2000 ebenfalls zur Anwendung kam
(BRUGGEMANN et al. 2000). Es erlaubt daher einen Vergleich mit den damaligen Ergebnissen.

Anschlielend werden die Beitrage verschiedener Quellgruppen zur PM-Konzentration aus chemischen
Markerverbindungen abgeleitet. Hierzu gibt es etablierte Verfahren zum Biomasseverbrennungsanteil, zu pri-
marem biologischem Material aus Pilzsporen, zur Berechnung des Krustenmaterials und zur Abschatzung der
Emissionen aus Bremsabrieb, die mit den im Projekt analysierten Verbindungen umgesetzt werden kénnen.

3.6.2 Bilanzierung Quellanteile Kohlenstoff

Im Folgenden sollen die vorliegenden BERNER-Impaktor-Messungen der ,Kampagne aktuell* zur Abschét-
zung des Anteils von Verkehrs-, Hausbrand- und biogenen Emissionen am TC-Gehalt der Partikelprobe im
Sommer und Winter an den vier Standorten fur die Stufen 2, 3 und 4 des Impaktors verwendet werden. Dabei
wird bei der Berechnung der Quellanteile von Kohlenstoff exakt so vorgegangen wie bei der vorliegenden
Auswertung fur die ,Kampagne 2000 (BRUGGEMANN et al. 2000; HERRMANN et al. 2006). Die Ergebnisse fur

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 101



beide Kampagnen werden gegeniubergestellt und fur die ,Kampagne aktuell“ der unterschiedliche Einfluss der
Hauptanstrémungen gezeigt.

Es sind folgende Informationen fir OC und EC (in Summe TC) verfligbar:

I die groRenaufgeloste Konzentrationsverteilung auf den funf Stufen

Il die saisonalen Konzentrationen fiir Winter- und Sommerhalbjahr

I die Konzentrationen bei westlicher und 6stlicher Anstromung im Sommer- und Winterhalbjahr

I die Konzentrationen an vier verschiedenen Stationen (Verkehr, urbaner und regionaler Hintergrund)

Der angewandte Algorithmus (BRUGGEMANN et al. 2000; HERRMANN et al. 2006) mit seinen konkreten Anpas-
sungen auf den Datensatz der ,Kampagne aktuell* soll hier nochmals kurz erlautert werden. Fir das einfache
Verfahren sind keine komplexen Modellberechnungen, keine Emissionskataster oder multivariate statistische
Verfahren notwendig. Der Ansatz basiert nur auf den Messwerten und einer Reihe mdglichst plausibler An-
nahmen:

1. Die Kohlenstoff-Emissionen des Stral3enverkehrs werden Uber das Jahr als konstant angenommen
und sind damit fir Winter und Sommer vergleichbar.
2. Der partikulare Kohlenstoff auf der kleinsten Stufe des BERNER-Impaktors an der Verkehrsstation

Leipzig Mitte (LMI), direkt am mehrspurigen Innenstadtring, wird nur vom Stral3enverkehr erzeugt.
Deshalb sollte quellnah das OC/EC-Verhaltnis klein und typisch fur Verkehr im Raum Leipzig sein und
mit der Jahreszeit nicht stark schwanken. Die hier fiir die Berechnungen verwendeten mittleren Werte
aus Sommer und Winter sind in Tabelle 27 gelistet.

3. Industrielle Kohlenstoffemissionen waren in der Region Leipzig in der ,Kampagne 2000 durch grof3-
flachige Stillegung von Industriestandorten nach der Wiedervereinigung nicht mehr relevant
(HERRMANN et al. 2006). In der ,Kampagne aktuell* spielen sie fiir die grof3tenteils neu errichteten oder
umfassend modernisierten Anlagen nur eine sehr untergeordnete Rolle und werden vernachlassigt.

4. Biogene OC-Emissionen existieren nur im Sommer. Hausbrandemissionen gibt es nur im Winter.

Es wird deshalb angenommen, dass der Kohlenstoff auf den gréReren Stufen 2, 3 und 4 des Impak-
tors sich wie folgt zusammensetzt:

® im Winter: EC 2 gealtertes Verkehrsaerosol + Hausbrandanteil
OC 2 gealtertes Verkehrsaerosol + Hausbrandanteil
(ii) im Sommer EC 2 gealtertes Verkehrsaerosol

OC =z gealtertes Verkehrsaerosol + Anteil biogene Emissionen

Fur die ,Kampagne 2000" wurde angenommen, dass Dieselfahrzeuge fur etwa 90 % der Partikelemission aus
dem Stra3enverkehr verantwortlich sind (vgl. BRUGGEMANN et al. 2000; HERRMANN et al. 2006 und dort aufge-
fuhrte Zitate). Diese Annahme trifft wahrscheinlich heute nicht mehr zu und neuere verlassliche Angaben sind
nicht verfigbar. Es wird deshalb fir die ,Kampagne aktuell“ mit dem damals angenommenen Anteil fiir Diesel
nur fur Vergleichszwecke mit ,Kampagne 2000 (vgl. Abbildung 56) gerechnet. Alle weiteren Berechnungen
erfolgen ohne die proportionale Unterteilung in Emissionen aus Diesel- und Benzinfahrzeugen und fur die
abgeschéatzten Verkehrsemissionen werden EC (Verkehr) und OC (Verkehr) angegeben. Eine ,Korrektur” tber
die Annahme eines etwa doppelten Mischungsvolumens im Sommer wie bei der ,Kampagne 2000“, bei der
nur Tage mit westlicher und nicht zugeordneter Anstrdomung auftraten, erfolgt fur die ,Kampagne aktuell* nicht.
Dies hat im Wesentlichen zwei Grinde: zum Einen traten mit der Verdoppelung des Mischungsvolumens im
Sommer bereits in der ,Kampagne 2000“ negative Anteile fir den Anteil EC (Hausbrand) fur Stufe 1, 2 oder 4
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auf, aber auch fur die ,Kampagne aktuell* kénnen Hausbrandanteile dann geringfligig negativ ausgewiesen
werden (vgl. Abbildung 56). Zum Anderen war es schon auf Grund der stark unterschiedlichen Konzentrati-
onsverhaltnisse unbedingt notwendig, fur die ,Kampagne aktuell* nach Tagen mit Ostanstromung und auch,
um hier mit der ,Kampagne 2000“ vergleichbar zu bleiben, nach Tagen mit westlicher Anstromung und Tagen
mit nicht zugeordneter Anstrémung zu unterscheiden. Auf Grund der unterschiedlichen meteorologischen
Situation bei dstlicher oder westlicher Anstromung mussten zwangslaufig fur beide Félle unterschiedliche Mi-
schungsvolumina fir den Sommer angenommen werden, was nicht ohne weiteres sinnvoll mdglich erscheint
und eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse erschweren wiirde.

Die Abschatzung der Quellanteile fur die ,Kampagne aktuell* fiir OC (Hausbrand, Bio und Verkehr) und fir EC
(Hausbrand und Verkehr) erfolgt unterschieden fir Sommer- und Winterhalbjahr und jetzt zusatzlich fur Mess-
tage mit dstlicher und Messtage mit westlicher und nicht zugeordneter Anstromung. Unter der Voraussetzung
eines in etwa vergleichbaren OC/EC-Verhdltnisses zwischen Winter und Sommer auf Stufe 1 an der Ver-
kehrsstation LMI (Tabelle 27) lassen sich die einzelnen Anteile des OC und EC fiir Sommer und Winter sowie
separat fur West- und Ostanstromung fur die Stufen 2, 3 und 4 an allen Messorten berechnen. In Tabelle 27
ist zu sehen, dass die Annahme etwa gleicher OC/EC-Verhéltnisse fir Sommer und Winter in der Praxis nur
annahernd erfullt wird:

Tabelle 27: Mittlere OC/EC-Verhaltnisse auf Stufe 1 an der Verkehrsstation LMI

WINTER SOMMER Mittelwert
Mess-Kampagne OC/EC OC/EC OC/EC
0,43
. N . 0,25 0,34
Kampagne 2000 (Tage mit Westanstromung und nicht zugeordete Tage)
Kampagne aktuell (Tage mit Westanstrémung und nicht zugeordete Tage) 0,30 0,13 0,21
Kampagne aktuell (Tage mit Ostanstromung) 0,55 0,21 0,38
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Abbildung 56: Abgeleitete Anteile (absolut) am TC fiir OC und EC fir Stufe 3 in LMI. Vergleich fir die
beiden Kampagnen (nur Tage mit Westanstromung oder nicht zugeordneter Anstrémung). Der Diesel-
verkehrsanteil wurde fur beide Kampagnen zu 90 % von EC (Verkehr) angenommen. Es ist die , Wir-
kung“ der Verdopplung (oberes Bild) und des 1,7-Fachen (unteres Bild) der Mischungsschichthéhe im
Sommer im Vergleich zum Winter gezeigt.
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Der EC Hausbrand, der in diesem Ansatz nur im Winter auftritt, ergibt sich aus der Differenz zwischen dem im
Winter und im Sommer gemessenen EC. Der EC Verkehr entspricht dem im Sommer gemessenen EC.

Der OC Verkehr, der fir Sommer und Winter gleich sein soll, berechnet sich als Produkt aus im Sommer ge-
messenen EC und dem an der Verkehrsstation auf Stufe 1 ermittelten mittleren OC/EC-Verhéltnis (vgl. Tabel-
le 27). Der OC Hausbrand, der hier nur im Winter auftritt, ergibt sich als Differenz von OC gemessen minus
OC Verkehr. Weil auch der OC-Verkehrsanteil auf den Stufen 2, 3 und 4 in diesem einfachen Ansatz als
gleich grol3 angesehen wird, ergibt sich der biogene OC im Sommer (OC Bio) durch Abzug des OC Verkehr
vom gemessenen OC-Wert.

Die aus diesen Abschatzungen abgeleiteten Anteile sind fiir Stufe 3 in LMI in Abbildung 56 als Vergleich fir
die beiden Kampagnen gezeigt. Es wurden, um vergleichbar zu bleiben, fir die ,Kampagne aktuell* nur Tage
mit Westanstromung oder nicht zugeordneter Anstromung gemittelt. Es zeigt sich ein gro3er Konzentrations-
unterschied fir TC zwischen beiden Kampagnen. In der ,Kampagne 2000“ war die TC-Konzentration im
Sommer etwa mehr als doppelt so grofl3 und im Winter etwa mehr als dreimal so grof3 wie in der ,Kampagne
aktuell“. Der Dieselverkehrsanteil wurde hier, wie fur die ,Kampagne 2000“, zu 90 % von EC (Verkehr) ange-
nommen. Es wird in Abbildung 56 auch der Einfluss der Verdopplung der Mischungsschichthéhe im Sommer
im Vergleich zum Winter gezeigt, der zu einem geringeren Anteil von OC (Hausbrand) und EC (Hausbrand)
fuhrt. Allerdings zeigt sich fiir die ,Kampagne aktuell* bereits eine Uberkompensation hin zu ,negativen Antei-
len* EC (Hausbrand). Es wird deshalb im unteren Diagramm von Abbildung 56 auch das Ergebnis fur eine
1,7-fach erhdhte Mischungsschicht gezeigt, wodurch alle Hausbrandanteile zwar kleiner als ohne Beriicksich-
tigung des Mischungsvolumens, aber positiv angezeigt werden.

In Abbildung 57 werden die Mittelwerte der absoluten EC- und OC-Anteile fir Hausbrand, Verkehr und biolo-
gische Emissionen im Vergleich der beiden Kampagnen unterschieden fir Sommer und Winter und nach der
Hauptanstromung fur Stufe 2, 3 und 4 fur alle Messorte gezeigt.

Vergleicht man zuerst das gesamte TC zwischen der ,Kampagne 2000“ und der ,Kampagne aktuell* (nur Mit-
telwert von Tagen mit westlicher und nicht zugeordneter Anstrdomung), so zeigt sich ein Rickgang der absolu-
ten Konzentration besonders stark im Winter und geringer ausgepragt auch im Sommer auf Stufe 3, gefolgt
von Stufe 4 und Stufe 2 (lediglich Stufe 2 in MEL im Sommer zeigt eine Zunahme). Der Rickgang von TC im
Sommer ist mit einem Rickgang aller Anteile EC, OC (Verkehr) und OC (Bio) verbunden. Der oft geringflgige
Ruckgang fur OC (Bio) lasst sich nicht logisch erklaren, dies kénnte ein Zeichen dafir sein, dass in der ,Kam-
pagne 2000“ noch diffuse anthropogene Emissionen fir OC besonders im Sommer auftraten, die in diesem
Ansatz zur Selektion der TC-Anteile aber nicht separat beriicksichtigt sind und somit als OC (Bio) ausgewie-
sen werden. Der deutlichere Riickgang von EC und OC (Verkehr) im Sommer (besonders auf Stufe 3) zeigt,
wenn man von einer etwa konstant gebliebenen Fahrleistung ausgeht, dass die EC- und OC-Verkehrs-
emissionen zurlickgegangen sind. Dies lasst sich fir OC durch geringeren Kraftstoffverbrauch moderner Ben-
zin- und Dieselmotoren — der Anteil letzterer in der PKW-Flotte hat zugenommen — und bessere und weiter
verbreitete 3-Wege-Katalysatoren (fir EC auch durch den Einsatz von Rul3partikelfilter in Dieselfahrzeugen)
erklaren. Der starke Riuckgang fur TC im Winter (besonders auf Stufe 3) zeigt den Einfluss der geringer ge-
wordenen Emissionen von OC und EC (Hausbrand) an allen Messorten.
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Abbildung 57: Mittelwerte fur Stufe 2 bis 4 der absoluten EC- und OC-Anteile fur Hausbrand, Verkehr
und biologische Emissionen am TC. Vergleich der beiden Kampagnen unterschieden fir Sommer (So)
und Winter (Wi) und nach Hauptanstrémung (W+N, West + nicht zugeordnet; O, Ost) fur alle Messorte.
Uber den Saulen fiir Winter wurde der errechnete Hausbrandanteil relativ vom TC und als absolute
Konzentration angegeben. Fur Stufe 4 wurde die Abszisse 2-fach vergrofRert.
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Betrachtet man fur die ,Kampagne aktuell* den Unterschied zwischen den beiden Hauptanstrémungen, so
fallen die hohen TC-Konzentrationen an Tagen mit dstlicher Anstrémung besonders im Winter an allen Statio-
nen auf und der Unterschied ist fir Stufe 3 am deutlichsten ausgepragt. Hier zeigt sich der starke Einfluss von
ferntransportierten anthropogenen Emissionen im Winter (OC und EC Hausbrand). Fir den Sommer zeigte
sich mit @stlicher Anstromung in fast allen Féllen (Ausnahmen Stufe 4 und MEL Stufe 2) auch eine leichte
Konzentrationserh6hung. Fir diese Konzentrationserhbhung bei dstlicher Anstrémung wird meist EC (Ver-
kehr) ausgewiesen. Weil die Verkehrsemissionen dstlich vom Raum Leipzig sich aber in etwa mit denen west-
lich davon vergleichen lassen, kdnnte sich hier der Einfluss von in diesem Ansatz nicht beriicksichtigten ge-
ringfiigigen sommerlichen anthropogenen Emissionen aus Verbrennungsprozessen weit dstlich des Leipziger
Raumes (Vegetationsbréande, Emissionen aus zeitweiser Holz- und Kohleverbrennung) zeigen.

Im Folgenden sollen, ausgehend von den Ergebnissen aus Abbildung 57, der errechnete relative und absolute
Anteil des TC (Hausbrand) im Winter fur die ,Kampagne 2000 im Vergleich zur ,Kampagne aktuell* (nur Tage
mit westlicher Anstrémung und nicht zugeordnete Tage) und die Ergebnisse der ,Kampagne aktuell fir beide
Hauptanstromungen diskutiert werden. Abbildung 58 zeigt den mittleren berechneten relativen Anteil des
Hausbrandes im Winter in Prozent und den absoluten Anteil am TC fur alle Messorte, getrennt fur die Stufen
2, 3 und 4 jeweils fur die ,Kampagne 2000 und die ,Kampagne aktuell. In der ,Kampagne aktuell* wurde
zwischen den beiden Hauptanstrémungen unterschieden.

Vergleicht man die Ergebnisse zwischen ,Kampagne 2000“ und ,Kampagne aktuell* (nur Tage mit westlicher
und nicht zugeordneter Anstrémung), so zeigten sich fir die Stufen 2, 3 und 4 an allen Standorten geringere
absolute Konzentrationen fir TC (Hausbrand). Dieser Unterschied betrug ca. 70 bis 80 % je nach Messort und
Stufe. Auf Stufe 2 war dabei die absolute TC-Konzentration in beiden Kampagnen wesentlich kleiner als auf
den Stufen 3 und 4, die am starksten vom Hausbrand gepragt waren. Vergleicht man nun fur den relativen
Anteil von TC (Hausbrand), so zeigt sich fur Stufe 3 fir LMI ein Ruckgang um 10 %, fir TRO um 20 % und fur
MEL kein Ruckgang des relativen Anteils TC (Hausbrand). Fur Stufe 2 ergeben sich Rickgéange um ca. 50 %
fur LMI und 45 % fur MEL. TRO zeigte praktisch keinen Riickgang des relativen Anteils. Fur Stufe 4 wurde nur
in MEL ein Rickgang des relativen Anteils um 30 % registriert. Die Rickgénge fir die einzelnen Messorte
sind damit etwas unterschiedlich und variieren zusatzlich auf den Stufen 2 bis 4. Das kann unterschiedliche
messtechnische Ursachen haben und zeigt einerseits, dass die Standorte eventuell von unterschiedlich gro-
Ren Partikeln, die OC- und EC-Hausbrandanteile enthielten, erreicht wurden, andererseits sind die Quellen fir
Hausbrandanteile grundsatzlich unterschiedlich und nicht homogen in der Flache verteilt.

Um eine grobe Abschéatzung fur den Rickgang des Hausbrandanteils im Raum Leipzig bei vorwiegend westli-
cher Anstromung von 2000 bis jetzt zu erhalten, wird der absolute mittlere Riickgang fir alle drei in der ,Kam-
pagne 2000“ und in der ,Kampagne aktuell* beprobten Stationen LMI, TRO und MEL Uber die beiden am
starksten vom Hausbrand gepragten Impaktorstufen 2 und 3 berechnet. Der Mittelwert des TC-Anteils Haus-
brand am gesamt TC fir die ,Kampagne 2000“ betragt demnach 2,58 pg m3, was einem mittleren relativen
Anteil am TC von 73 % entspricht. Der entsprechend berechnete Mittelwert fir TC (Hausbrand) fur die ,Kam-
pagne aktuell* betrdgt 0,71 pg m3, was einem relativen mittleren Anteil am TC von 54 % entspricht. Damit
lasst sich abschéatzen, dass die Hausbrandemission in den vergangenen 13 bis 14 Jahren im Raum Leipzig
absolut auf etwa 1/3 zurtickgegangen ist. Bezogen auf den relativen Anteil am TC, ist die Hausbrandemission
Uberproportional von 73 auf 54 % im Raum Leipzig zuriickgegangen (gilt nur bei westlicher Anstrémung).

Vergleicht man nun die Ergebnisse innerhalb der ,Kampagne aktuell fur die beiden Hauptanstromungen, so

zeigten sich im Vergleich fir Stufe 2, 3 und 4 im Sommer etwas zunehmende (mit Ausnahme Stufe 4) und im
Winter stark zunehmende absolute TC-Konzentrationen bei dstlicher Anstromung verglichen mit den Tagen
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mit westlicher Anstrdomung und nicht zugeordneter Anstrémung (vgl. Abbildung 57). Im Sommer war die Zu-

nahme durch EC-Verkehr gepragt (Stufen 2 und 3).
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Abbildung 58: Mittlerer relativer Anteil des Hausbrandes an TC im Winter und absoluter Anteil des TC
Hausbrandes fir die Stufen 2, 3 und 4. Diagramme fir die , Kampagne 2000“ mit nur West- und nicht
zugeordneten Tagen, ,Kampagne aktuell mit nur West- und nicht zugeordneten Tagen und mit nur
Ost-Tagen. In der “Kampagne 2000 erfolgten keine Messungen an der Station EIB.
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Dieser vermeintlich erhéhte Anteil EC-Verkehr kdnnte von sommerlichen anthropogenen Emissionen aus Ver-
brennungsprozessen weit 6stlich des Leipziger Raumes (Vegetationsbréande, Emissionen aus zeitweiser Holz-
und Kohleverbrennung) herrithren, weil diese in diesem einfachen Modellansatz nicht explizit berticksichtigt
sind. Im Winter war die starke Zunahme bei 6stlicher Anstrdmung durch den Hausbrandanteil, insbesondere
dem von EC (Hausbrand), gepragt. Es gibt daftir zwei Ursachen: Zum einen werden Uber Langstreckentrans-
port primér emittierte oder prozessierte Partikel mit OC- und EC-Hausbrandanteil von den Emissionsgebieten
weit dstlich von Melpitz nach Westen in den Leipziger Raum transportiert. Zum anderen erhdhen sich bei kal-
terem Wetter, das in der Regel mit winterlichen Ostanstromungen verbunden ist, auch die lokalen Emissionen
von OC und EC Hausbrand.

Abbildung 58 zeigt im mittleren und unteren Diagramm die absoluten und relativen Anteile von TC Hausbrand.
Mit dstlicher Anstrdomung erhdhten sich die absoluten Konzentrationen im Vergleich zur westlichen Hauptan-
stromung. Mit Abstand am grof3ten war mit etwa einer Verfunffachung der absoluten Konzentration von TC
Hausbrand dieser Effekt auf Stufe 3, wobei der relative Anteil sich etwa nur um 10 bis 20 % erhoht.

Um hier eine grobe Abschéatzung fur den Anteil des Hausbrandes im Raum Leipzig bei vorwiegend 6stlicher
Anstréomung (verglichen mit vorwiegend westlicher Anstrémung) zu erhalten, wird die absolute mittlere Veréan-
derung fir alle vier in der ,Kampagne aktuell“ beprobten Stationen tiber die beiden am starksten vom Haus-
brand gepréagten Impaktorstufen 2 und 3 berechnet. Der entsprechende Mittelwert fir TC Hausbrand fur die
-Kampagne aktuell“ bei westlicher Anstrdomung wurde schon weiter oben berechnet, muss hier aber tber alle
vier Stationen berechnet werden und betragt nun 0,67 ug m=3, was einem relativen mittleren Anteil am TC von
50 % entspricht. Der entsprechende Mittelwert fur die Tage mit Ostanstrémung betragt hier 2,75 ug m3, was
einem relativen Anteil von 63 % entspricht. Damit zeigt sich, dass heute mit einem Wechsel auf die dstliche
Anstrémung im Winter der absolute Beitrag des TC Hausbrand auf etwa das Vierfache steigt, der relative An-
teil am TC Hausbrand nimmt um 13 % zu.

Mit dieser Betrachtung der Anteile von Verkehrs- und Hausbrand- sowie biogenen Emissionen am TC-Gehalt
konnten die Aussagen der ,Kampagne 2000" mit der ,Kampagne aktuell* verglichen und um den Einfluss des
Wechsels der Hauptanstrémung erweitert werden. Die absolute Konzentration von TC Hausbrand von ,heute”
bei Ostlicher Anstromung ist damit in der GroR3enordnung in etwa mit der in Tagen mit westlicher und nicht
zugeordneter Anstrémung von ,Kampagne 2000“ vergleichbar.

3.6.3 Markerverbindungen

Biomasseverbrennung aus Levoglucosan

Eine gebrauchliche Methode, um den Biomasseverbrennungsanteil an PMj, und OC abzuschéatzen, ist die
Makrotracermethode. Diese Methode basiert auf Emissionsfaktoren von Levoglucosan, OC und PM und ihren
relativen Verhaltnissen zueinander, die in Laborexperimenten zu Biomasseverbrennung gewonnen wurden.
Obwohl die in der Literatur vorgestellten Emissionsfaktoren stark in Abhangigkeit von Baumarten und Ver-
brennungsbedingungen variieren, kann diese Methode genutzt werden, um eine zumindest grobe Abschéat-
zung zu erreichen. Im Rahmen dieser Studie werden die von ScHMIDL et al. (2008) publizierten Emissionsfak-
toren verwendet, um den Beitrag von Biomasseverbrennung zu OC, EC und PMj, zu beurteilen. Diese Auto-
ren bestimmten Emissionsfaktoren fur Levoglucosan, OC und PM aus der Verbrennung von Holzarten, die
Ublicherweise in mitteleuropdischen alpinen Regionen zu Heizzwecken verwendet werden (Buche, Eiche,
Fichte, Larche und Brikett) in einem Kachelofen.
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ScHMIDL et al. 2008 fuhren zwei mdgliche Faktoren auf, um aus Levoglucosankonzentrationen OC-, EC- und
PM-Konzentrationen abzuleiten. Der erste Faktor ist aus Informationen Uber Nutzholz in 6sterreichischen
Waldern abgeleitet, der zweite aus einer realistischeren Mischung von Holzarten (z. B. ohne Larche und Ei-
che, deren Verbrennung in Osterreich nicht iiblich ist). Weil sich diese Faktoren nicht nennenswert unter-
schieden, wurde in dieser Studie der Durchschnitt der beiden Werte als Faktor genutzt. Die Abschatzungen
erfolgen dann wie folgt:

I PMy, [ug m™] = 10,95 x Levoglucosan [ug m™]
I OCy [Hg M™] = 6,8 x Levoglucosan [ug m™]

I ECy, [ug m™] = 2,7 x Levoglucosan [ug m™]

Auf Grundlage dieser Faktoren und den an den Messstationen bestimmten Levoglucosankonzentrationen,
werden Beitrdge von Biomasseverbrennung zu PMjq, OC, und EC fir die Winter- und Sommermessungen in
Tabelle 10 abgeschatzt. Wie erwartet war der Beitrag von Biomasseverbrennung an allen Messstandorten im
Sommer geringer als im Winter. In einigen Messungen (berstieg der Beitrag von Biomasseverbrennung zu
OC einen Wert von 100 %. Die Tage, an denen diese Messungen durchgefuihrt wurden, waren dadurch cha-
rakterisiert, dass der Anteil von Levoglucosan-Kohlenstoff 6,5 % der OC-Konzentration tUberschritt, was auf
einen starken Einfluss von Biomasseverbrennung hinweist. Der Grund fiir die unrealistische Uberschatzung ist
wahrscheinlich die zur OC/EC-Bestimmung verwendete VDI-Methode. Mit dieser kbnnen OC-Konzentrationen
fur stark von Biomasseverbrennung beeinflusste Proben deutlich unterschatzt werden (linuma et al. 2007),
was im Wesentlichen auf unvermeidbare und nicht zu korrigierende Verkohlungseffekte zurtickzufuhren ist.
AuRerdem geht mit der Schatzung des Beitrags von Biomasseverbrennung zu OC und EC eine gréf3ere Unsi-
cherheit einher als mit der Schatzung von PM,, weil die von ScHMIDL et al. (2008) berichteten OC/EC-Werte
mit einer anderen Methode bestimmt wurden. Demzufolge stellen die geschétzten Beitrdge von Biomassever-
brennung zu OC wahrscheinlich obere Grenzwerte dar. Die mittleren Beitrage (Median) von Biomassever-
brennung zu PMy, reichten an den Stationen im Sommer von 1,6 bis 2,8 %, im Winter von 7,6 bis 9,7 %. Die
mittleren Beitrdge (Median) von Biomasseverbrennung zu OC reichten im Sommer von 20,2 bis 31,9 % und
im Winter von 58,7 bis 73,7 %. Trotz der mit der Abschatzung verbundenen hohen Unsicherheit legen diese
Werte nahe, dass der Beitrag von Biomasseverbrennnung auch im Sommer nicht unerheblich gewesen sein
konnte. In der Tat betrugen die mittleren Werte (Median) von Levoglucosan-Kohlenstoff in OC 1,3 % am
Standort LMI, 1,8 % in EIB, 2,1 % in TRO und 1,7 % in MEL, was darauf hindeutet, dass aus der Biomasse-
verbrennung stammender Kohlenstoff wesentlich zu den OC-Konzentrationen beigetragen hat.

Wahrend Heizung in der Sommerkampagne vermutlich keine Quelle darstellte, kdnnen jedoch Warmwasser-
bereitung, Gartenabfallverbrennung oder Grillaktivititen mit Holz oder Holzkohle Levoglucosan emittieren.

Im Winter reichten die mittleren Levoglucosan-C-Beitrdge zu OC von 3,8 % am Standort LMI bis zu 4,8 % in
EIB. Diese Werte zeigen, dass Heizungsemissionen eine bedeutende zusétzliche Quelle von OC im Raum
Leipzig darstellen. Zu beachten ist jedoch, dass die Biomasseverbrennungsbeitrdge im urbanen und regiona-
len Hintergrund (TRO und MEL) ahnlich hoch lagen wie an den innerstadtischen Stationen. Es ist daher davon
auszugehen, dass Ferntransport bei den Biomasseverbrennungsemissionen eine dominierende Rolle spielte.

Die Beitrage von Biomasseverbrennung zu EC waren im Vergleich zu OC sowohl im Winter als auch im

Sommer an allen Messstandorten geringer, obwohl auch diese Werte besonders im Winter nicht vernachlas-
sigbar klein waren.
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Tabelle 28: Beitrage der Biomasseverbrennung zu PM 4y, OCy, und ECy in Sommer und Winter

Sommer Winter

LMI BB/PM1q BB/OC 1o BB/EC 1o BB/PM1q BB/OC 19 BB/EC 1o
Min 0,2% 3,0% 0,6% 1,7% 12,8% 2,3%
Mittelwert 2,4% 26,4% 3,5% 7,6% 64,2% 11,9%
Median 1,6% 20,2% 3,2% 7,6% 58,7% 13,4%
Max 9,7% 100,2% 9,9% 12,9% 109,6% 18,2%
EIB BB/PM1o BB/OC 1o BB/EC 10 BB/PM1o BB/OC 1o BB/EC 1o
Min 0,6% 4,0% 0,9% 3,9% 30,2% 10,2%
Mittelwert 3,4% 41,9% 5,4% 9,9% 78,9% 18,7%
Median 2,8% 28,1% 5,8% 9,7% 73,7% 18,8%
Max 15,3% 198,7% 14,3% 15,7% 137,2% 29,3%
TRO BB/PM1o BB/OC 1o BB/EC 10 BB/PM1o BB/OC 1o BB/EC 10
Min 0,2% 5,0% 1,4% 3,5% 26,0% 11,0%
Mittelwert 3,2% 38,5% 8,3% 8,8% 74,8% 16,6%
Median 2,6% 31,9% 8,6% 9,1% 71,6% 16,0%
Max 14,0% 116,8% 18,2% 14,5% 119,3% 29,5%
MEL BB/PM g BB/OC 1o BB/EC 1o BB/PM g BB/OC 19 BB/EC 1o
Min 0,3% 2,5% 0,8% 1,8% 14,1% 3,4%
Mittelwert 2,2% 28,1% 9,2% 8,7% 75,7% 14,9%
Median 1,8% 26,8% 5,7% 8,2% 72,6% 14,1%
Max 10,1% 61,9% 48,7% 15,1% 140,4% 33,2%

OC biogen: Sporen aus Arabitol

Arabitol, das aus Pilzsporen stammt, kann genutzt werden, um den Beitrag von Pilzsporen als priméares biolo-
gisches Material zu OC und PM abzuschéatzen. BAUER et al. (2008a; 2008b) schatzten den durchschnittlichen
Arabitolgehalt einer Spore auf 1,2 pg, wobei jede Spore 13 pg OC enthélt und insgesamt eine Masse von
33 pg hat. Durch die Verwendung dieser Umrechnungsfaktoren kann der Beitrag von Pilzsporen zu PM3, und
OC auf Grundlage der bestimmten Arabitolkonzentrationen abgeschéatzt werden. Im Winter war der Beitrag
von Pilzsporen zu PM;, und OC an allen vier Probenahmestellen vernachlassigbar klein. Im Sommer hinge-
gen stellten Pilzsporen eine bedeutende Quelle von OC dar, die von 2,9 % OC in MEL zu 11,1 % in TRO (Me-
dian) reichte. Der Beitrag von Pilzsporen zu PM, war allerdings erwartbar klein — die Werte reichten von 0,3
% in MEL bis 1,1 % in TRO (Median).
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Tabelle 29: Beitrag von Pilzsporen auf PM, und OCq in Sommer und Winter

Sommer Winter
LMI Sporen-OC/OC o Sporenmasse/PMjo Sporen-OC/OC o Sporenmasse/PMjo
Min 0,3% 0,1% 0,0% 0,0%
Mittelwert 7,1% 1,0% 0,3% 0,0%
Median 5,7% 0,5% 0,0% 0,0%
Max 22,8% 3,6% 1,5% 0,3%
EIB Sporen-OC/OC 1, Sporenmasse/PMj, Sporen-OC/OC 1, Sporenmasse/PMyo
Min 0,0% 0,0% 0,0% 0,0%
Mittelwert 8,3% 1,2% 0,3% 0,1%
Median 7,3% 0,8% 0,0% 0,0%
Max 33,1% 4,0% 2,6% 0,8%
TRO Sporen-OC/OC 1, Sporenmasse/PMj, Sporen-OC/OC 1, Sporenmasse/PMyo
Min 1,0% 0,2% 0,0% 0,0%
Mittelwert 17,3% 1,8% 0,4% 0,1%
Median 11,1% 1,1% 0,0% 0,0%
Max 57,4% 5,7% 1,6% 0,3%
MEL Sporen-OC/OC o Sporenmasse/PMjo Sporen-OC/OC Sporenmasse/PMjo
Min 0,0% 0,0% 0,0% 0,0%
Mittelwert 7,3% 1,0% 0,4% 0,1%
Median 2,9% 0,3% 0,0% 0,0%
Max 27,8% 7,5% 2,2% 0,4%

Krustenmaterial

Bei der Schatzung des Beitrags von Krustenmaterial zu den gemessenen Spurenmetallkonzentrationen wurde
eine Analyse des Anreicherungsfaktors (enrichment factor, ERF) typischer Krustenelemente mit Ti als konser-
vativem Tracer fur Krustenmaterial verwendet.

ERF = (Z/Ti)Probe/(Z/Ti) Kruste
mit Z = Element und
(ZIT) knste = Mittleres Verhaltnis des Elements zu Titan in oberer Erdkruste nach WEDEPOHL (1995)

Abbildung 59 zeigt die durchschnittlichen Anreicherungsfaktoren der bestimmten Elemente beziglich Ti an
allen vier Messstandorten. Prinzipiell bestanden keine groRen Unterschiede zwischen den im Sommer und im
Winter ermittelten Werten. Fir Elemente wie As, Zn und Pb wurde im Winter eine leicht héhere Anreicherung
im Vergleich zum Sommer beobachtet, aber dieser Unterschied betrug weniger als 25 %. Teilt man die Spu-
renmetalle entsprechend ihrer Anreichungsfaktoren in Gruppen ein, so besteht die erste Gruppe aus Ca und
Sr, die Anreicherungswerte von weniger als 3 aufwiesen, was darauf hindeutet, dass sie Uberwiegend aus
Krustenmaterial stammten. Die zweite Gruppe besteht aus Rb, K, Ba, Fe und Mn. Die firr diese Spurenmetalle
festgestellten Anreicherungsfaktoren lagen an allen Messstandorten bei unter 10, mit der Ausnahme von K
und Mn, fir die am Standort MEL geringfiigig hdhere Werte beobachtet wurden. Die geringere Anreicherung
lasst auf einen moderaten anthropogenen Einfluss auf die Konzentrationswerte schlieRen. Die besonders am
Standort MEL geringfligig héhere Anreicherung von Rb und K kénnte auf Biomasseverbrennung zuriickzufiih-
ren sein (ARTAXO & HANSSON 1995; BEDDOWS et al. 2004).
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Abbildung 59: Mittlere PMy-Anreicherungsfaktoren der Spurenmetalle (bezogen auf den Titangehalt in
der Erdkruste) fur alle Stationen

Die Tatsache, dass die fur Ba und Fe gemessenen Werte an den Verkehrsstationen LMI und EIB erhdht wa-
ren, lasst auf einen zusatzlichen Beitrag von verkehrsbezogenen Quellen wie Bremsverschleil3 schliel3en
(GIETL et al. 2010). Eisenoxide werden in Bremsbelagen als Abrasivstoff verwendet (CHAN & STACHOWIAK
2004), wahrend Bremsscheiben aus Gusseisen gefertigt sind. Das durchschnittliche Fe/Ba-Verhéltnis an den
Verkehrsstationen LMI und EIB betrug 65 und glich damit den in anderen Studien ermittelten Werten (GIETL et
al. 2010), was den zuséatzlichen Beitrag von Verkehr zu den gemessenen Konzentrationen bestatigt. Die er-
héhten Werte fir Mn kénnen auf die Aufwirbelung von StraRenstaub zuriickzuftihren sein.

V, Co, Ni und Cr wiesen Anreicherungsfaktoren von weniger als 100 auf. Diese Elemente waren Uberwiegend
anthropogenen Ursprungs. Co wird als Zusatzstoff bei in der Fahrbahnmarkierung verwendeten Farben ge-
braucht (SONG & GAO 2011), wodurch auch hier die Aufwirbelung von Stra3enstaub fir ihre erhdhten Konzent-
rationen verantwortlich sein kénnten. Ni und V traten Gberwiegend in submikronen Partikeln auf, was ein Hin-
weis auf anthropogene Quellen wie die Verbrennung fossiler Brennstoffe darstellt (PACYNA & PACYNA 2001).
Allerdings kénnen Ni und Cr auch bei industriellen metallurgischen Prozessen und beim Abrieb von Stral3en-
bahnschienen entstehen.

Die Anreicherungsfaktoren von Zn, Cu, Sn, Pb und As betrugen weniger als 1.000. Zn, Cu und Sn sind u. a.
mit Verkehrsemissionen zusammenhangende Metalle. Cu und Sn ergeben sich hauptséachlich aus Bremsver-
schlei3 (FABRETTI et al. 2009; PEREZ et al. 2010), was den Abrieb von Bremsbelagmaterial und Bremsschei-
ben einschliet und Uberwiegend zu groben Partikeln fuhrt sowie durch die Verdampfung und Re-
Kondensation von Bremsbelagmaterial, was zu submikronen Partikeln fiihrt.

Verkehrsaktivitat konnte Gber 80 % der gemessenen Konzentrationen erklaren. Cu ist ein Tracer fur Brems-
verschlei3 (PANT & HARRISON 2013) in von Verkehrsemissionen dominiertem Aerosol und auch Sb. Cu-Sb-
Verhaltnisse wurden verwendet (AMATO et al. 2011), um den Anteil von Verkehrsemissionen an den
gemessenen Konzentrationen zu schéatzen. Allerdings variieren Cu-Sb-Verhdltnisse stark abhéngig von
Fahrzeug- und Bremsentyp. Das mittlere Cu-Sb-Verhaltnis (Median) am Standort LMI betrug 8,8, was in
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einem &hnlichen Bereich wie fur andere fir verkehrsdominierte Stationen publizierte Werte liegt:
Barcelona/Spanien 8,0 und 9 (Pey et al. 2010; AMATO et al. 2011); Nizza/Frankreich 7,0 (FABRETTI et al. 2009).

Sowohl Zn als auch Pb werden jeweils durch Reifenverschlei und direkt in Abgasen emittiert (PANT &
HARRISON 2013). Obwohl Zn ein Bestandteil von Reifen ist (SORME et al. 2001), &ndert sich die Zusammenset-
zung auch nach Reifentyp und Hersteller. Zn und Pb kénnen auch bei industriellen metallurgischen Prozessen
ausgestoRen werden (AMATO et al. 2009) und bei der Verbrennung von Benzin und Motorél (HUANG et al.
1994). Pb und As werden auch bei Kohleverbrennungsprozessen ausgestof3en. Arsen wurde in anderen Stu-
dien als Tracer fur Kohleverbrennung verwendet (HARRISON et al. 1996; CHow & WATSON 2002) und sein ho-
her Anreicherungsfaktor ist ein starkes Indiz flr einen anthropogenen Ursprung. Die Anreicherungsfaktoren
von Cd, Se und Sb lagen bei mehr als 1.000. Diese Metalle wurden auch im feinen Gréf3enbereich angerei-
chert und kdnnen aus ferntransportierten Luftmassen stammen. Sie werden ebenfalls bei der Verbrennung
fossiler Brennstoffe emittiert (PACYNA et al. 2001).

Allgemein waren Krustenmaterial, Biomasseverbrennung, die Verbrennung fossiler Brennstoffe, Brems- und
Reifenabrieb sowie Ferntransport die Quellen der bestimmten Spurenmetalle.

Der Beitrag von Krustenmaterial zu PMy, kann abgeschéatzt werden, indem man annimmt, dass alle fir Ca
und Ti gemessenen Konzentrationen ausschlie3lich aus Krustenmaterial stammen (MAENHAUT et al. 2005):

[Krustenmaterial] = 1,16 (1,90 [Al] + 2,15 [Si] + 1,41 [Ca] + 2,09 [Fe] + 1,67 [Ti])
mit [X] = Konzentration des jew. Elementes

Weil die Wiederfindung von Al bei der TXRF niedrig ist und Fe auch aus anderen Quellen neben Krustenmate-
rial stammen kann, wurden in dieser Arbeit die mittleren Verhaltnisse der Elemente zu Ca in der oberen Erd-
kruste nach WEDEPOHL (1995) verwendet, um den Beitrag von Krustenmaterial zu PM,q abzuschéatzen:

Il Fe/Ca=1,05
I Al/ICa=2,63
I si/lCa=10,3

Die Konzentration von Krustenmaterial kann dann alleine aus Ti und Ca berechnet werden:

[Krustenmaterial] = 1,16 (30,75 [Ca] + 1,67 [Ti])

Abbildung 60 zeigt den relativen Beitrag von Krustenmaterial zu PMq flr Winter und Sommer. Krustenmateri-
al kénnte im Sommer 10 bis 23 % des PM und im Winter 6 bis 14 % ausmachen. Hohere Beitrdge wurden an
LMI beobachtet, gefolgt von EIB, TRO und MEL, wobei an allen Messstandorten héhere Beitrage im Sommer
als im Winter beobachtet wurden. Der Beitrag war auch gréRenabhéngig, wobei erwartungsgemaf ein hdhe-
rer Beitrag in groben Partikeln bestand.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 114



N
(0]
J

B Sommer

B Winter

N N
o e~
1 1

=
(9)]
|

(0 0]
1

% Krustenmaterial in PM,,
-
B N
| |

LMI EIB TRO MEL

Abbildung 60: Anteile von Krustenmaterial an Gesamt-PMo-Konzentrationen im Winter und Sommer
an allen Stationen

Abschatzung des Bremsabriebbeitrages zu PM

Die Abschéatzung des Anteils vom Bremsabrieb zur PMjp-Masse ist mit einer hohen Variabilitat verbunden, die
von zahlreichen technischen Faktoren sowie dem Fahrverhalten und gesetzlichen Regelungen abhangt. Nach
Untersuchungen von DENIER VAN DER GON et al. (2007) stammen in Westeuropa 50-75 % der Cu-Emissionen
in die Atmosphare vom Bremsabrieb der Kraftfahrzeuge. Aus den hochindustrialisierten Landern wie Deutsch-
land, Frankreich, GroR3britannien und Italien stammen die hdchsten Emissionen. Bremsbeldge enthalten etwa
5-10 % Cu (USA 5 %, Europa 10 %).

Unter Berucksichtigung der Annahmen, dass 10 % des Bremsabriebes in Europa Cu sind und 75 % des in der

Atmosphére gemessenen Cu von Bremsen stammen, ergibt sich fur das Untersuchungsgebiet der in Abbil-
dung 61 dargestellte Anteil fur das PMo-Aerosol.
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Abbildung 61: Mittlerer Beitrag des Bremsabriebes zum PM, an allen Stationen im Winter und Som-
mer

Der absolute Beitrag des Bremsabriebes zur Aerosolmasse steigt erwartetermal3en von MEL (0,1 %) uber
TRO, EIB nach LMI (0,75 %) an. Im Winter wurden dabei vor allem an den Verkehrsstationen niedrigere Wer-
te bestimmt, die das saisonbedingte Fahrverhalten widerspiegeln bzw. auch die gegentuber dem Sommer
reduzierte Re-emission von feuchten oder schneebedeckten Oberflachen. Mehr als 60 % der PM-Emissionen
waren dabei Grobstaub. GIET et al. (2010) publizierten einen Zusammenhang zwischen Barium aus Bremsbe-
lagen und dem Aerosol. Unter Verwendung dieses Ansatzes ergab sich fur die Verkehrsstationen ein um Fak-
tor 3 hdherer Anteil des Bremsabriebes am stadtischen Aerosol. Dieser Unterschied zeigt deutlich, dass diese
Abschatzungen mit einer erheblichen Unsicherheit verbunden sind, weil die Daten an anderen Orten unter
anderen Bedingungen bestimmt wurden. Die Abschatzung mit Cu als Bezugselement ist nach Ansicht der
Autoren konservativer, weil auRer dem Bremsabrieb auch andere Quellen einbezogen werden. Eine Studie
zum Aerosol in Knittelfeld, Osterreich (BAUER et al. 2009) kam zu dem Ergebnis, dass der Kfz-Abrieb zu etwa
2 % am Gesamtaerosol beteiligt ist, was mit dieser Untersuchung tbereinstimmt.

3.6.4 Zusammenfassung

Es wurden Quellbeitrage mit einem einfachen Verfahren der Kohlenstoffbilanzierung und tber etablierte Mak-
rotracerverfahren abgeschétzt. Dabei zeigte sich, dass die Konzentration von aus Verbrennungsprozessen
emittiertem TC (Hausbrand) im Vergleich zu Messungen aus dem Jahr 2000 auf etwa 1/3 der damaligen Wer-
te gesunken ist. Dies gilt jedoch nur fir Wetterlagen mit Westanstrdmung. Bei Ostanstromung sind die heuti-
gen TC(Hausbrand)-Konzentrationen ungeféahr vergleichbar hoch wie die damaligen bei Westanstromung.

Die mittleren Beitrage (Median) von Biomasseverbrennung zu PM,o-Massekonzentrationen betrugen je nach
Station im Sommer ca. 1,5-3 % und im Winter ca. 7,5-10 % und stellten somit v. a. im Winter eine nicht zu
vernachlassigende Quelle von PM dar. Ebenfalls bedeutende Anteile ergaben sich fur Krustenmaterial, das im
Sommer ca. 10-23 % (Mediane der Stationen) und im Winter ca. 6-14 % der PM,-Masse erklart. Hinsichtlich
der Massekonzentrationen eher unbedeutend sind Pilzsporen und Material aus Bremsverschleil3, fur die Gber
die entsprechenden Markerverbindungen mittlere PMo-Anteile von maximal bis zu 1 % ermittelt wurden.

Die Ergebnisse der hier verwendeten Methoden werden in Kapitel 3.8 mit denen aus anderen Quellzuord-
nungsansatzen verglichen.
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3.7 Quellbeitrage aus PMF

3.7.1 Vorbemerkungen

Im Folgenden wird eine Zuordnung der Quellen der PM-Belastung an den Standorten des Projektes mittels
Positiver Matrixfaktorisierung (PMF) vorgenommen. Die PMF stellt ein weitverbreitete Methode der multivaria-
ten Faktoranalyse dar, mit der basierend auf den Messungen zur chemischen Zusammensetzung der Partikel
eine Reihe von Faktoren extrahiert werden kann, die als PM-Quellen interpretiert werden kénnen. Fur jeden
dieser Faktoren kann die Massekonzentration angegeben werden, die (im PMF-Modell) von der jeweils zuge-
ordneten Quelle verursacht wird. Fur Details zur Methode wird auf entsprechende Literatur verwiesen
(PAATERO & TAPPER 1994; BELIS et al. 2014; NORRIS et al. 2014; PAATERO et al. 2014).

Zur Umsetzung wurde die Software ,EPA PMF Version 5 verwendet, die von der US-amerikanischen Um-
weltbehdrde EPA frei zuganglich erhaltlich ist (http://www2.epa.gov/air-research/positive-matrix-factorization-
model-environmental-data-analyses). Dieser liegt die sogenannte ,Multilinear Engine 2 (ME-2) zugrunde, die
die eigentlichen mathematischen Operationen ausfiihrt. Die finalen Ergebnisse (chemische Profile der Fakto-
ren, Zeitreihen der Quellbeitrdge, Korrelationen mit anderen Parametern) wurden anschlieRend extern aufbe-
reitet.

3.7.2 Datenvorbereitung

Die PMF wurde fur jede der fiinf Impaktorstufen separat berechnet, um auch Quellen aufzulésen, deren Bei-
trage nur in bestimmten PartikelgréRenbereichen relevant sind. Hierfur wird neben den Konzentrationen der
bestimmten Partikelbestandteile auch eine Matrix ihrer jeweiligen Unsicherheiten benétigt, die als Wichtungs-
faktoren mit in die PMF eingehen, um den Einfluss von Messwerten mit hoher Unsicherheit, z. B. nahe der
Nachweisgrenze, abzuschwéchen. Die Unsicherheit eines Messwertes wurde aus drei Komponenten be-
stimmt:

I Unsicherheit der Nachweisgrenze (definiert als 5/6 der NWG, BELIS et al. [2014])

I Unsicherheit der analytischen Konzentrationsbestimmung (definiert als Standardabweichung von Wieder-
holmessungen)

I Unsicherheit des Feldblindwertes (definiert als 3 x Standardabweichung des FBW)

Die Gesamtunsicherheit wurde nach Gaul3scher Fehlerfortpflanzung als Wurzel aus der Quadratsumme der
einzelnen Unsicherheiten berechnet und in der Unsicherheitsmatrix in pg m* fur jedes Element der Konzentra-
tionsmatrix angegeben. Messwerte nahe der analytischen Nachweisgrenze oder nahe dem bestimmten Feld-
blindwert besitzen somit eine deutlich héhere Unsicherheit und ein entsprechend geringeres Gewicht in der
PMF-Losung.

Weil Nullwerte in der Konzentrationsmatrix nicht erlaubt sind, wurden Messwerte ohne analytisches Signal (z.
B. kein Peak in der lonenchromatographie) ersetzt durch 0.5 x NWG der jeweiligen Verbindung (BELIS et al.
2014). Fehlende Messwerte einzelner Verbindungen (z. B. aufgrund von Geréatefehlern bei einzelnen Messun-
gen) wurden ersetzt durch den Median der Verbindung innerhalb der jeweiligen Standort/Jahreszeit-Kategorie
(z. B. Median Chlorid an LMI im Sommer). lhre Unsicherheit wurde auf 4 x Median der Konzentration gesetzt,
wodurch sie keinen Einfluss auf die PMF-L6sung mehr besitzen (NORRIS et al. 2014). Geringflgig negative
Konzentrationen (z. B. durch den Abzug des mittleren Feldblindwertes) sind bei der PMF erlaubt und wurden
beibehalten, weil ihr Ersetzen durch einen konstanten positiven Wert die Variabiliat des Datensatzes unnétig
reduziert (BELIS et al. 2014). Es wurde Uberprift und sichergestellt, dass die Unsicherheiten negativer Kon-
zentrationen immer auch den Nullwert mit einschlie3en.
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Verwendete PM-Bestandteile

Partikelbestandteile mit sehr geringer Datendichte (nur einzelne Proben > NWG) wurden fir die PMF nicht
beriicksichtigt. Um die Ubersichtlichkeit der Ergebnisse zu verbessern, wurden weiterhin in der Gruppe der
organischen Einzelverbindungen nicht alle Alkane, PAK und Hopane beriicksichtigt. Bei der Auswahl wurde
jedoch darauf geachtet, mdglichst keine Variabiliat im Datensatz zu verlieren, d. h. nur Verbindungen zu strei-
chen, die sehr stark mit anderen korreliert sind. In Tabelle 30 sind die verwendeten Partikelbestandteile und
ihre charakteristischen Quellkategorien wiedergegeben.

Tabelle 30: Fir die Rezeptormodellierung mittels PMF verwendete PM-Bestandteile mit ihrer Kategori-
sierung im EPA-PMF-Programm und ihren typischen Quellkategorien

Spezies Kategorie in EPA PMF Typische Quellkategorien
Masse "weak" auf allen Stufen Gesamtvariable
Ammonium NH3, Verbrennungsprozesse, Landwirtschaft
Nitrat NOy, Verbrennungsprozesse
Sulfat SO,, Verbrennungsprozesse, Photochemie
WSOC Biomasseverbrennung, Photochemie
WISC Verbrennungsprozesse, priméres biologisches Material
Natrium "weak" auf St. 5, "bad" auf St. 1,2,3 Seesalz, Krustenmaterial
Magnesium "bad" auf St. 1,2,3 Seesalz, Krustenmaterial
Chlorid "weak" auf St. 3, "bad" auf St. 1 Seesalz, Verbrennungsprozesse
Oxalat Photochemie
Levoglucosan Biomasseverbrennung
Arabitol "bad" auf St.1,2,3 priméres biologisches Material
Alkane C22-C34 priméres biologisches Material, Verbrennungsprozesse
FLU "bad" auf St. 5
PYR "bad" auf St. 5
RET "bad" auf St. 5
BNTHIO "bad" auf St. 5
CCPYR "bad" auf St. 5 Verbrennungsprozesse
BKFLU
BePYR
BaPYR
BghiPER "bad" auf St. 5
NHOP "bad" auf St. 4,5
abHOP "weak" auf St. 4,5
Verbrenungsprozesse (Verkehr und Kohle)
ab22SHHOP "bad" auf St. 4,5
ab22RHOP "bad" auf St. 4,5
K
Ca
Ti
Mn
Fe
Cu
Zn
As Verbrennungsprozesse, Krustenmaterial, industrielle Emissionen
Se "bad" auf St. 5
Ba
Pb
Ni "bad" auf St.1,3
Cr
Sr "bad" auf St.1,2,3
Sn "weak" auf St. 1,2,4
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Manche der Verbindungen konnten aufgrund zu geringer Datendichte (zu wenige Konzentrationen tber ihrer
jeweiligen Unsicherheit, d. h. zu schlechtes Signal-zu-Rausch-Verhéltnis) oder eines negativen Einflusses auf
das PMF-Ergebnis (keine befriedigende Modellierung der Messwerte mdoglich) auf manchen Impaktorstufen
nicht fir die PMF-Berechnungen verwendet werden und wurden in der EPA-PMF-Software als ,bad" (schlecht,
nicht zu verwenden) kategorisiert. Einzelne Verbindungen wurden auf manchen Stufen aus ahnlichen Grin-
den abgewertet und als ,weak" kategorisiert (ihre Unsicherheit wird verdreifacht in EPA PMF). Die Masse als
erklarende Gesamtvariable wird grundsatzlich als ,weak" kategorisiert, um ihren Einfluss auf das Ergebnis
gering zu halten (NORRIS et al. 2014).

Aufgrund der Problematik von Verkohlungsprozessen bei der OC/EC-Bestimmung und der damit verbundenen
Unsicherheit dieser Messwerte von Berner-Folien (keine Korrektur des ,charring” durch optische Verfahren
maoglich) wurde fur die PMF der wasserl6sliche organische Kohlenstoff (water-soluble organic carbon, WSOC)
und der wasserunldsliche Kohlenstoff (water-insoluble carbon, WISC) verwendet. WSOC ist eine Teilmenge
von OC, die aufgrund ihrer Definition (,wasserloslich®) artefaktfrei bestimmt werden kann. WISC ist dann der
gesamte Ubrige Kohlenstoff und wurde berechnet aus der Differenz von TC (= OC + EC) und WSOC. WISC
enthalt im Wesentlichen Ruf3 sowie sehr unpolare und damit nicht wasserlgsliche organische Stoffe. WISC
kann als ganz Uberwiegend primar emittiert angesehen werden, wahrend WSOC im Sommer Uberwiegend
sekundar gebildet wird, im Winter jedoch in betrachtlichem MalRe auch aus der Biomasseverbrennung stam-
men kann.

Verwendete Proben

Fur die PMF wurden zunéchst alle Proben des aktuellen Projektes verwendet, die auch in den tbrigen Kapi-
teln des Berichtes ausgewertet wurden (d. h. ohne die ersten 11 Sommerproben, bei denen es Probleme mit
der Pumpe an LMI gab). Hierbei wurden die Proben der vier Standorte ,gepoolt”, d. h. gemeinsam als Input fur
die PMF verwendet, um eine statistisch ausreichend groBe Menge von Beobachtungen zu generieren
(174 statt nur 43 oder 44 bei separater Betrachtung der Stationen). Dieses Vorgehen wird fiir Datenséatze mit
relativ geringer Anzahl von Beobachtungen, aber paralleler Beprobung an verschiedenen Standorten empfoh-
len (BELIS et al. 2014). Quellen, die nur an einzelnen der Standorte aktiv sind, konnten dennoch vom Modell
aufgeldst werden, wie unten gezeigt wird.

In den finalen Losungen wurde die Probe vom 25.09.2013 an Station LMI nicht berlcksichtigt, weil sie fur ein-
zelne Metalle und fur die Massekonzentration extrem hohe Werte zeigte, die im Modell nicht angemessen
durch eine Quelle abgebildet werden konnten und einen negativen Einfluss auf die Profile der identifizierten
Quellen hatte. Vermutlich wurden diese Ausreil3erkonzentrationen durch lokale Baumalinahmen verursacht,
die von Quarzfaserfiltern bestimmte PMy-Massekonzentration an LMI betrug an diesem Tag 153 pg m, wah-
rend sie an anderen Stationen des LfULG-Messnetzes sehr viel geringer war.

3.7.3 Anzahl der Faktoren

Ein wichtiger Punkt bei der PMF ist die Anzahl der Faktoren (d. h. Quellen), die zur Beschreibung des Daten-
satzes verwendet werden sollen. Diese muss vom Anwender vorgegeben werden, objektive Kriterien fur diese
Festlegung existieren nicht. Es gibt verschiedene mathematische und physikalische Kriterien, die in die Ent-
scheidung uber die Anzahl der Faktoren mit einflieRen (BELIS et al. 2014):

I Q/Qexp: Gibt an, wie weit die Lésung vom theoretisch erwartbaren Q-Wert (Qexpected) entfernt ist. Nimmt
grundsatzlich mit zunehmender Anzahl Faktoren ab. Wenn es ab einer bestimmten Anzahl nur noch kleine
Anderungen gibt, kann dies ein Hinweis auf die optimale Anzahl von Faktoren sein.
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I Verteilung der normierten Residuen: Die mit der jeweiligen Unsicherheit gewichteten und normierten Resi-
duen der einzelnen Elemente (Bestandteil i der Probe j) sollten mdglichst innerhalb £3 annéhernd normal
verteilt sein.

I Die Losung sollte die Gesamtvariable Masse gut abbilden (d. h. gute Korrelation zwischen berechneter und
beobachteter Masse).

I Auch die Variabilitat der einzelnen Bestandteile sollte in der Losung gut wiedergegeben werden (Korrelation,
Zeitreihe berechnet vs. beobachtet). Hier kann es fiir einzelne Bestandteile zu deutlichen, aber akzeptablen
Abweichungen kommen, wenn z. B. fur ein Metall nicht alle Quellen vom Modell aufgelost werden kénnen
und die berechneten Konzentrationen daher durchgéngig oder an bestimmten Standorten/Zeiten unter den
beobachteten bleiben.

I Die chemischen Profile der Faktoren miissen physikalisch interpretierbar sein, d. h. man muss dem Profil
eine plausible Quelle zuordnen kénnen. Bei zu hoher Anzahl von Faktoren ist dies nicht mehr gegeben.

I Die Beitrage des Faktors zur Gesamtvariablen (Massekonzentration des Faktors) miissen an den jeweiligen
Standorten und in den verschiedenen Jahreszeiten plausible Profile (zeitliche Verlaufe) ergeben (z. B. Kon-
zentrationsverlauf von Verkehrs- zu Hintergrundstation oder Saisonalitat der Quellkonzentration). Weiterhin
sollten sie — wo mdglich — sinnvoll mit externen Parametern korreliert sein.

Unter Berlicksichtigung dieser Vorgaben wurde in dieser Arbeit eine Vielzahl von PMF-Ldsungen mit i. d. R.
drei bis zwolf Faktoren und unter Variation der Kategorisierung (,weak" oder ,bad") einzelner kritischer Be-
standteile miteinander verglichen. Die exakte Festlegung auf die Anzahl der Faktoren unterliegt bei der PMF
und ahnlichen Methoden grundsétzlich einer gewissen Subjektivitat. In dieser Arbeit wurde die Anzahl von
Faktoren als zu gering eingeschétzt, wenn sich eine nur maRig gute Beschreibung der Massekonzentration
bzw. einzelner (charakteristischer) Markerverbindungen damit erzielen liel3, selbst wenn die Faktoren schon
(groben) Quellkategorien zugeordnet werden konnten.

Als zu hoch wurde die Anzahl von Faktoren eingeschétzt, wenn nicht mehr alle Faktoren physikalisch sinnvoll
interpretiert werden konnten, selbst wenn sich die Beschreibung der Variabiliat von Masse oder einzelnen
Markerverbindungen noch etwas verbesserte.

3.7.4 Ubersicht tber Faktoren und ihre Interpretation

In den verschiedenen PartikelgroRenbereichen konnten mittels PMF insgesamt 13 Quellen anhand ihrer che-
mischen Profile und ihrer Konzentrationszeitreihen (Saisonalitat, Anstrémung) an den vier Standorten des
Projektes identifiziert werden. Die Anzahl der Faktoren auf den einzelnen Impaktorstufen liegt bei 7 bis 9 (Stu-
fe 1 bis3: 7, Stufe 4: 9, Stufe 5: 8), weil nicht alle 14 Quellen in allen PartikelgroRenbereichen vorhanden sind
(bzw. in manchen Fallen nicht vom Modell aufgeldst werden konnten). In Tabelle 31 sind diese Quellen ange-
geben, zusammen mit den PartikelgréRenbereichen, in denen sie gefunden wurden, ihren Hauptbestandteilen
(bezogen auf Masse), sowie charakteristischen chemischen Spezies im Profil, die fur die Interpretation haupt-
sachlich verwendet wurden (neben den Zeitreihenprofilen an den Standorten).
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Tabelle 31: Ubersicht tiber mittels PMF identifizierte PM-Quellen, PartikelgréBenbereiche, in denen sie
vom Modell aufgelést wurden und ihre Hauptbestandteile sowie charakteristischen Marker

Quelle Abk. GroRRenbereiche Hauptbestandteile Weitere Marker Anmerk.
direkte Auspuff-
Verkehrsabgase Abg.UFP 0,05-0,14 um WISC Hopane, n-Alkane emissionen, ultrafeine
ultrafein kurzkettig !
Partikel
1,2-3,5 um Hopane, n-Alkane Auspuffemissionen,
Verkehrsabgase grob Abg.grob 3,5-10 pm wisc geradzahlig grobe Partikel
0,05-0,14 pm
0,14-0,42 pm v.a. indirekte Emissio-
Verkehr allgemein Verkehr 0,42-1,2 ym WISC, (Fe) Cu, Ba nen (Abrieb + Aufwir-
1,2-3,5 um belung)
3,5-10pum
0,05-0,14 pm .
Kochaktivitaten Kochen 0.14-0.42 pm WISC n-Alkane ungeradzah- Emissionen aus
lig Braten, Frittieren etc.
0,42-1,2 ym
. 0,05-0,14 pm
;mgcserrg'::sh; Ph.chem. 0,14-0,42 pm Sulfat, WSOC Oxalat
9sp 0,42-1,2 pm
0,05-0,14 pm
0,14-0,42 pm
Kohleverbrennung Kohle 0,42-1,2 um WISC, Sulfat PAKS, As eher Ferntransport als
Ferntransport lokal
1,2-3,5 um
3,5-10pum
0,05-0,14 pm
Kohleverbrennung lok.Kohle 0,14-0,42 pm WISC Hopane v. a. an EIB
lokal
0,42-1,2 ym
0,05-0,14 pm
0,14-0,42 pm
Biomasseverbrennung BB 0,42-1,2 ym WISC,WSOC Levoglucosan, K
1,2-3,5 um
3,5-10pum
Sekundares anorga- 0,14-0,42 um Nitrat, Ammonium,
. SIA 0,42-1,2 ym
nisches Aerosol Sulfat
1,2-3,5 um
Aufwirbelung von 1,2-3,5 um . n-Alkane ungerazah-
stadtischem Staub Staub 3,5-10 pm Nitrat, WSOC lig, Mg, Ca, Oxalat
. 1,2-3,5 pm .
Pilzsporen Sporen 3,5-10 pum WISC, WSOC Arabitol
1,2-3,5 ym Nt 2
See- und Streusalz Seesalz 3,5-10 um CI', Na Mg
1,2-3,5 pm . N -
Gealtertes Seesalz Sees.gealt. 3,5-10 um Nitrat Na’, Mg

In Abbildung 62 sind die chemischen Profile der 13 Quellen fur alle Stufen zusammengefasst. Die Balken ge-
ben hierbei den anteiligen Beitrag der jeweiligen Spezies zur Gesamtfaktormasse wieder (Konzentration der
Spezies im Faktor/Summe der Konzentrationen aller Spezies im Faktor; berechnet ohne Gesamtvariable
.Masse"). An ihnen lasst sich erkennen, woraus die Partikel der Quelle massemafig tberwiegend bestehen.

Die Punkte geben den anteiligen Beitrag der jeweiligen Spezies zu seiner Gesamtmasse (Konzentration der
Spezies im Faktor/Summe der Konzentrationen dieser Spezies Uber alle Faktoren) wieder. Sie zeigen, in wel-

chem Faktor sich charakteristische Marker v. a. wiederfinden.

Die funf untersuchten PartikelgroRenbereiche sind farblich unterschieden und die dem Profil zugeordnete
Quelle am rechten Rand mit ihrer Abklirzung (s. Tabelle 31) angegeben.
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GroéRRenbereich . 0.05-0.14pm . 0.14-0.42um . 0.42-1.2um . 1.2-3.5um . 3.5-10um
Abbildung 62: Chemische Profile der PMF-Faktoren in den 5 PartikelgroRebereichen des BERNER-
Impaktors (Farbe) mit ihrer Zuordnung zu einer Quelle (rechts). Balken zeigen den Anteil der Spezies
an der Gesamtfaktormasse (X Uber Spezies im Faktor = 1), Punkte zeigen den Anteil der Spezies an
ihrer Gesamtkonzentration im PartikelgroRenbereich (X tUber Faktoren fur Spezies = 1).
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Es ist erkennbar, dass sich die Profile einer Quelle grundséatzlich in den verschiedenen PartikelgréRenberei-
chen sehr ahnlich sind, d. h. die Zuordnung der Faktoren zu den jeweiligen Quellen konsistent ist. In manchen
Fallen kann es in den konkreten anteiligen Beitragen jedoch auch deutliche Abweichungen geben, die ver-
schiedene Ursachen haben kénnen. Massebeitrdge kdnnen sich unterscheiden, wenn die Quelle auf den ver-
schiedenen Impaktorstufen unterschiedlich gut aufgel6st ist (d. h. getrennt von anderen, &hnlichen Quellen).
Speziesbeitrage konnen sich unterscheiden, wenn sich ein und dieselbe Verbindung in verschiedenen Parti-
kelgroRenbereichen auf eine unterschiedlich grol3e Anzahl von Quellen verteilt.

In Abbildung 63 werden die Konzentrationen bzw. Quellbeitrage der verschiedenen Faktoren als ,Zeitreihe"
(chronologisch sortierte Proben, jedoch stark heterogene zeitliche Abstédnde zwischen einzelnen Werten auf-
grund der diskontinuierlichen Probenahme im Projekt) an den vier Standorten gezeigt. Zur besseren Ver-
gleichbarkeit wurden die Quellbeitrdge in den verschiedenen Partikelgré3enbereichen (versch. Farben) nor-
miert (Mittelwert aller Quellbeitrage = 1). Die tatsachlichen Quellbeitrage sind weiter unten in den naheren
Diskussionen der Quellen gezeigt.

In Abbildung 63 lasst sich erkennen, dass die Quellbeitrage i. d. R. sehr dhnliche zeitliche Verlaufe in den
verschiedenen PartikelgréRenbereichen aufweisen, was wiederum die Quellzuordnung der einzelnen Faktoren
bestatigt. Ahnlich wie bei den Faktorprofilen kann es auch bei den normierten Quellbeitragen zu gewissen
Abweichungen kommen, die jedoch insgesamt als unkritisch angesehen werden.

Im Folgenden wird die Zuordnung der Faktoren zu den genannten 13 Quellen basierend auf chemischen Pro-
filen, Konzentrations-Zeitreihen und weiterer Daten (Meteorologie, Riuckwartstrajektorien, Spurengase) be-
grundet. Die Quellen werden hierzu in vier Quellkategorien sortiert: Verkehrsemissionen, (weitere) Verbren-
nungsemissionen, sekundare Bildung und primare natirliche Quellen.
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3.7.5 Verkehrsemissionen

In Abbildung 64 sind die chemischen Profile der drei verkehrsbezogenen Quellen ,ultrafeine Abgaspartikel,
.grobe Abgaspartikel“ und ,Verkehrspartikel allgemein“ gezeigt. Deutlich erkennbar ist, dass diese in fast allen
Grollenbereichen Uberwiegend aus wasserunléslichem Kohlenstoff bestehen (WISC, d. h. EC + unpolare
Kohlenwasserstoffe). In besonderem Malie gilt dies fur die beiden direkten Emissionsquellen, bei denen der
WISC-Anteil an der gesamten Faktormasse bei > 70 % lag.

Die ultrafeine Abgasquelle ist zudem gekennzeichnet durch hohe Speziesbeitrage der Hopane (> 75 %, d. h.
Hopane auf Impaktorstufe 1 sind ganz berwiegend dieser Quelle zugeordnet) und zunehmende Speziesbei-
trage mit abnehmender Kettenlange bei den n-Alkanen. Der Homohopanindex
(ab22SHHOP/(ab22SHHOP+ab22RHOP)) fiir diese Quelle ist 0.47 und damit deutlich naher am typischen
Verhaltnis fur Mineral6lverbrennung (ca. 0,6) als an dem fur Braunkohleverbrennung (ca. 0,1 [SCHNELLE-KREIS
et al. 2007]). Der CPI (berechnet aus C22-C34) liegt mit 1,6 ebenfalls nahe an typischen Werten fossiler
Brennstoffe (Werte nahe 1).

Die groben Abgaspartikel sind neben dem hohen WISC-Gehalt charakterisiert durch zunehmende Speziesbei-
trage mit zunehmender n-Alkankettenlange (CPI 2,2 auf Stufe 4 und 0,7 auf Stufe 5) und deutlichen Spezies-
beitragen (ca. 25 und 70 %) des einzigen Hopans, das in den groben PartikelgréRenbereichen fir die PMF
verwendet werden konnte (abHOP). Rul3partikel im groben GréRenbereich entstammen im Gegensatz zu
ultrafeinen Partikeln nicht direkt dem Verbrennungsprozess im Motor, sondern werden durch Ablagerung klei-
nerer Partikel im Verbrennungskolben oder Abgassystem und anschlieRender Re-Emission gebildet
(KITTELSON 1998). Es scheint daher plausibel, dass ihr n-Alkanmuster sich von dem der direkt emittierten ultra-
feinen RuB3partikel unterscheidet. Typischerweise betragt der Masseanteil supermikroner Partikel am Gesamt-
dieselruR 5 bis 20 %, wahrend das Maximum der Massegrof3enverteilung bei ca. 0,1 bis 0,3 um liegt
(KITTELSON 1998).

In der allgemeinen Verkehrsquelle ist deutlich ein Trend abnehmender WISC-Masseanteile und zunehmender
Eisen-Masseanteile mit zunehmender Partikelgrof3e zu erkennen. Dies kann herrihren von unterschiedlich
hohen Beitragen verschiedener direkter und indirekter Verkehrsemissionen zum Faktor (Bremsabrieb, Reifen-
abrieb, StraBenabrieb, Resuspension von Stral3enstaub etc.), verschiedener chemischer Zusammensetzung
der Partikel einer konkreten Quelle (z. B. kleine vs. gro3e Bremsabriebpartikel) oder der teilweisen Vermi-
schung von Abgas- und Nicht-Abgasemissionen im Faktor. Auf den Impaktorstufen 2 und 3 konnte auch in
PMF-L6sungen mit sehr hoher Anzahl von Faktoren keine direkte Abgasquelle vom Modell aufgeldst werden,
obwohl eine solche durchaus zu erwarten sein konnte. Es wird daher davon ausgegangen, dass die Quelle
zum Teil auch direkte Abgasemissionen beschreibt.

Neben Eisen sind im allgemeinen Verkehrsfaktor auch die Anteile weiterer Metalle, speziell Barium und Kupfer
zu ihrer jeweiligen Gesamtkonzentration (Speziesbeitrag) sehr hoch (> 50 %). Eisen ist mit ca. 1 bis 54 %
(Masse) der Hauptbestandteil von Partikeln aus Bremsabrieb, Barium und Kupfer kénnen ebenfalls bedeuten-
de Bestandteile mit Anteilen bis zu 7,5 bzw. 3,9 % sein (THORPE & HARRISON 2008). Bremsbeldge kdnnen
auch hohe Mengen kohlenstoffhaltiges Material enthalten (Gummi, Klebemittel, Additive, Kohlefasern etc.).
Bremsabrieb generiert Partikel in einem weiten GréRenbereich (einige hundert nm bis grof3er 10 um [THORPE
& HARRISON 2008]), ihr Masseanteil kann je nach Studie jedoch selbst im ultrafeinen PartikelgréR3enbereich
betrachtlich sein (8 bis 33 % [THORPE & HARRISON 2008]).
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Auch Reifenabrieb kann zu den hohen WISC-Masseanteilen im Faktor beitragen. Zink ist ein haufig verwende-
tes Markerelement fir Reifenabrieb (PANT & HARRISON 2013), weil es mit bis zu 1 Masseprozent in solchen
Partikeln gefunden wurde (THORPE & HARRISON 2008) und zeigt im Faktor erhdhte Speziesbeitrage von ca.
25 bis 55 %. In Laboruntersuchungen zu Reifenemissionen wurden Partikel im GréRenbereich < 100 nm bis
> 30 um gemessen, wobei davon ausgegangen wird, dass feine und ultrafeine Partikel sich v. a. aus der Vola-
tilisierung und Rekondensation fliichtiger Reifenbestandteile bilden, wahrend der mechanische Abrieb haupt-
sachlich grobe Partikel bildet (THORPE & HARRISON 2008; KUMAR et al. 2013).

Die auf den Impaktorstufen 1 und 2 tberraschend hohen WSOC-Massebeitrage im Faktor konnten auf ein
Messartefakt zuriickzufiihren sein. Der wassrige Partikelextrakt wird vor der WSOC-Bestimmung durch Sprit-
zenfilter mit einem Porendurchmesser von 0,45 um filtriert. Sehr kleine Rul3partikel (oberer cut-off Stufe 2 ist
0,42 um) kdnnen diesen mdglicherweise zum Teil passieren, wodurch sie falschlicherweise als WSOC mitbe-
stimmt werden. Die Verwendung von Spritzenfiltern mit kleineren Porengréf3en (0,2 um) war im Projekt nicht
maglich, weil bislang noch kein Fabrikat solcher Filter gefunden wurde, das in Testreihen &hnlich niedrige
Blindwerte (v. a. von WSOC und lonen) zeigt wie die verwendeten 0,45 pum-Filter. Massebeitrége von Calcium
von bis zu ca. 10 % in den grébsten Partikeln sind ein Indiz, dass auch Resuspension von Stral3enstaub in
diesem Faktor eine Rolle spielt. Neben den chemischen Profilen deuten die in Abbildung 65 gezeigten Kon-
zentrations-Zeitprofile an den vier Stationen deutlich auf Verkehr als dominierende Quelle dieser Faktoren hin.

Ultrafeine Abgasemissionen zeigten schon im urbanen Hintergrund (TRO) kaum mehr messbare Konzentrati-
onen. Grobe Abgaspartikel und allgemeine Verkehrsemissionen zeigten einen deutlichen Konzentrationsgra-
dienten von den beiden Verkehrsstationen tber den urbanen hin zum regionalen Hintergrund. Eine Saisonali-
tat der Verkehrsimmissionen ist in den meisten PartikelgroRenbereichen nicht zu erkennen. Einzig auf Stufe 5
(3,510 um) waren die Konzentrationen im Winter tendenziell geringer, was durch reduzierte Aufwirbelung
aufgrund nasserer StraBen begriindet sein kénnte. Ebenso ist keine Abhéngigkeit von der grof3raumigen An-
stromung erkennbar, Peak-Konzentrationen wurden sowohl bei West- als auch bei Ostlagen beobachtet. Die-
se drei Beobachtungen sind grundsatzlich konsistent mit einer stark lokal gepragten Quelle, deren Emissions-
starke im Jahresverlauf gleich bleibt.

Dennoch waren zwischen den Messtagen des Projektes teilweise deutlich unterschiedliche Konzentrationen
der verkehrsbedingten Partikel zu beobachten. Eine Unterscheidung nach Werk- und Wochenendtagen (d. h.
unterschiedlich hoher Verkehrsdichte an LMI und EIB) konnte dies nicht erklaren (nicht gezeigt). Stattdessen
war vermutlich lokale Anstrdomung an die Sammelgerate die Ursache hierfir. In Abbildung 66 sind Polardia-
gramme gezeigt, in denen die gemessenen (bzw. vom Modell zugeordneten) Konzentrationen in Abhangigkeit
von Windgeschwindigkeit und vektoriell gemittelter Windrichtung (Tagesmittel) fur LMI, TRO und MEL darge-
stellt sind (meteorologische Daten an EIB nicht verfugbar). Als Vergleich ist jeweils auch ein Polardiagramm
fur NOy (Tagesmittelwerte an den Messtagen des Projektes) gezeigt. In LMI und TRO sind sehr deutliche
Ahnlichkeiten in der Windrichtungsabhingigkeit zwischen den PM-Konzentrationen aus den Verkehrsquellen
und NO, erkennbar. In LMI dominierten Verkehrsemissionen bei lokal westlicher Anstrémung, wahrend die
entsprechenden Immissionen an TRO meist bei lokal stidlichen Windrichtungen erhéht waren (eventuell durch
Néhe zu Permoserstr.). In MEL ist ein direkter Zusammenhang zwischen NO, und PM-Verkehrsemissionen
nicht mehr zu erkennen, weil hier vermutlich andere Quellen das windrichtungsabhangige Muster von NO,
dominierten. Die Polardiagramme der Verkehrsquellen in MEL zeigten erhdhte Immissionswerte bei lokal
norddstlicher Windrichtung (allerdings wie in Abbildung 65 zu sehen auf vergleichsweise sehr niedrigem Ni-
veau). Sowohl der Ort Melpitz (ca. 0,5 km Luftlinie nordéstlich vom Standort) als auch die Stadt Torgau
(ca. 5,5 km Luftlinie norddstlich) kommen als Verursacher hier in Frage.
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Die in Abbildung 67 gezeigten Korrelationen mit NO, zeigen einen &hnlichen Trend wie die Polardiagramme.
In LMI existieren deutliche Zusammenhange mit den PM-Konzentrationen der drei Verkehrsquellen (mit Ab-
strichen bei den groben Abgaspartikeln, fiir die neben der Verkehrsdichte bzw. Anstrémung sicherlich auf das
Mal an Resuspension schon deponierter Partikel eine Rolle spielte), an TRO gilt dies nur bedingt und an MEL
Uberwogen andere NO,-Quellen und Korrelationen mit NO, sind nicht mehr gegeben.
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Abbildung 67: Korrelationen der PM-Konzentrationen aus den PMF-Verkehrsquellen mit NO, an LMI,
TRO und MEL

Insgesamt erscheint die Zuordnung der drei diskutierten Faktoren zu den jeweiligen verkehrsbedingten Quel-
len schlissig.
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3.7.6 Weitere Verbrennungsemissionen

In Abbildung 68 sind die chemischen Profile der drei weiteren Verbrennungsaerosolquellen gezeigt, die als
Jferntransportierte Kohleverbrennung“, ,lokale Kohleverbrennung“ und ,Biomasseverbrennung” interpretiert
werden. Die ferntransportierten Kohleverbrennungspartikel bestehen im Wesentlichen aus wasserunléslichem
Kohlenstoff (WISC), Ammonium, Sulfat und WSOC und wurden in allen funf untersuchten PartikelgréReberei-
chen vom Modell aufgeldst. Ihre charakteristischen Markerverbindungen sind PAK mit Speziesanteilen von
i.d. R. > 50 % und v. a. Arsen mit Speziesanteilen von ca. 50 %. Die Interpretation des Faktors als Kohle-
dominierte Verbrennungsquelle basiert stark auf letzteren Werten, weil Arsen ein wichtiger Marker fur Kohle-
verbrennungsaerosol sein kann (HARRISON et al. 1996; CHow & WATSON 2002), auch wenn der Arsengehalt je
nach verwendeter Kohle sehr verschieden sein kann (manche Emissionsprofile der US-EPA SPECIATE Da-
tenbank und des europaischen SPECISEUROPE Pendants weisen nur sehr niedrige bis nicht existente As-
Masseanteile in Kohleaerosol auf). Ein weiterer Hinweis sind die im Vergleich zum unten diskutierten Bio-
masseverbrennungsfaktor niedrigen Anteile der Biomasseverbrennungstracer Levoglucosan und Kalium (so-
wohl Masse- als auch Speziesanteile). Die CPI-Werte der n-Alkane liegen auf allen fiinf Stufen zwischen 1,0
und 1,2 (und damit im Bereich der fossilen Brennstoffverbrennung), der Homohopanindex ist nur fur Stufe 3 zu
berechnen (aufgrund fehlender Konzentrationen des ab22RHOP in den Profilen der tbrigen PartikelgroRebe-
reichen) und liegt hier bei 0,24 (nahe dem in SCHNELLE-KREIS et al. [2007] angegebenen Wert von 0,1 fir
Braunkohleverbrennung). Die hohen Masseanteile sekundaren Sulfats und v. a. WSOC kénnen der langen
Aufenthaltsdauer der Abgasfahne wahrend des Ferntransportes und entsprechender Umsetzungen von SO,
und VOC zugerechnet werden.

Dass es sich bei diesem Faktor um ferntransportiertes Aerosol handelt, ist aus Abbildung 69 zu erkennen, in
der die Konzentrations-Zeitreihen der beiden Kohleverbrennungsquellen gezeigt sind. Im Gegensatz zu den
oben diskutierten lokalen Verkehrsquellen ist hier kein Stationsgradient in den Konzentrationen zu erkennen.
Der im Projekt verfolgte Ansatz paralleler Messungen an verschiedenen Standorten stellt sich hier als sehr
hilfreich bei der Quellzuordnung heraus. Neben den &hnlichen Konzentrationen an allen Stationen ist in der
Abbildung ebenfalls gut zu erkennen, dass die Quelle nur an einzelnen Tagen ,aktiv* war, an denen jeweils
Ostanstrémung herrschte.

Im Kontrast hierzu stehen die Konzentrations-,Zeitreihen“ der lokalen Kohleverbrennung, deren Einfluss an
der Station EIB deutlich hoher war als an den anderen Stationen. Dies ist konsistent mit dem Charakter der
Station in einem dicht bebauten Wohnviertel, in dem zudem der Anteil noch unsanierter Wohnungen (oft mit
Kohleheizung) innerhalb Leipzigs mit am hochsten sein dirfte. Das chemische Profil der lokalen Kohlever-
brennung wird dominiert von hohen Nitrat-Masseanteilen und sehr hohen Speziesanteilen der Hopane.
Grundsatzlich kénnte dies auch auf eine Verkehrsquelle hindeuten, was jedoch aufgrund des fehlenden Ein-
flusses der Quelle an LMI unwahrscheinlich erscheint. Der Homohopanindex lag bei 0,02 fur Stufe 1 und
0,24-0,25 fir die Stufen 2 und 3, was wiederum ein Indiz fur einen starken Kohleeinfluss ist. Arsen ist in die-
sem Faktor nicht enthalten. Dies liegt moglicherweise daran, dass die lokalen Kohleverbrennungsemissionen
nur auRerst geringe Konzentrationen aufwiesen (max. ca. 0,5 pg m™ im Vergleich zu bis zu 20 pg m™ im fern-
transportierten Kohlefaktor) und im Modell daher alle Variabilitdt in den Arsenkonzentrationen dem Ferntrans-
portfaktor zugeordnet ist. Umgekehrt waren die Hopankonzentrationen in den frischen, lokalen Emissionen
maoglicherweise deutlich héher als in den stark prozessierten ferntransportierten Abgasfahnen (Abbau von
Hopanen vs. Stabilitat der Metalle inkl. As).
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Abbildung 68: Chemische Profile der 3 Verbrennungsquellen ,Kohleverbrennung” (oben), , lokale Koh-

leverbrennung” (Mitte) und ,Biomasseverbrennung” (unten). Masse- und Speziesanteile wie Abbil-

dung 62
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Abbildung 69: Konzentrations-, Zeitreihen” der beiden Kohleverbrennungsquellen ,ferntransportiert”
(oben) und ,lokal” (unten) in den PartikelgroRenbereichen (Farbe und rechts), in denen sie durch das
PMF-Modell aufgeldst wurden

Im chemischen Profil des Biomasseverbrennungsfaktor dominieren WISC, WSOC und teilweise Ammonium-
nitrat/-sulfat die Partikelmasse. Die Masseanteile der klassischen Biomasseverbrennungsmarker Levoglu-
cosan und Kalium sind mit bis zu ca. 10 % vergleichsweise sehr hoch. Andererseits deuten jedoch CPI-Werte



von 0,9 bis 1,4 und Homohopanindices von 0,20 und 0,25 auch auf einen Einfluss fossiler Brennstoffe in die-
sem Faktor hin.

Die in Abbildung 70 gezeigten ,Zeitreihen” weisen eine gewisse Korrelation mit denen des ferntransportierten
Kohlefaktors auf (s. auch Abbildung 63), sodass diese Quellen offenbar nicht ganz sauber vom Modell vonei-
nander getrennt sind (maoglicherweise auch aufgrund der erwartbaren Korrelation von Heizungsemissionen
aus diesen beiden Quellen). Andererseits fanden sich Konzentrationspeaks des Biomasseverbrennungsfak-
tors nicht nur bei Ostlagen, die Konzentrationen begannen schon mit den letzten beiden Proben der Sommer-
kampagne zu steigen (27.09. und 01.10. mit Tagesmitteltemperaturen < 10 °C an TRO) und die Variabilitat
der Konzentrationen im Winter war nicht so extrem wie im Kohlefaktor. Eine Interpretation des Faktors als
biomassedominiertes Verbrennungsaerosol erscheint daher gerechtfertigt.

Auch in diesem Faktor ist kein deutlicher Konzentrationsgradient zwischen den Stationen zu erkennen, allen-
falls eine etwas erhthte Haufigkeit kleinerer Konzentrationspeaks am Standort EIB.
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Abbildung 70: Konzentrations-, Zeitreihen” der Quelle ,Biomasseverbrennung” in den PartikelgrofRen-
bereichen (Farbe und rechts), in denen sie durch das PMF-Modell aufgel6st wurden

Aufgrund der regionalen Charakteristik des Kohle- und Biomasseverbrennungsfaktors sind in Abbildung 71
statt der fir die Verkehrsfaktoren gezeigten Polardiagramme die Ergebnisse von Rickwartstrajektorienanaly-
sen gezeigt. Die Trajektorien wurden fiir 96 h bei einer Starth6he von 500 m stiindlich innerhalb der Probe-
nahmezeitraume mit HYSPLIT gerechnet und anschlieBend zusammen mit den Konzentrationen der beiden
Faktoren mit der sog. ,Concentration-weighted trajectory“-Methode (SEIBERT et al. 1994) ausgewertet. Hierbei
werden die am Rezeptor gemessenen (in diesem Fall von der PMF zugeordneten) Konzentrationen von PM
(oder einzelnen Bestandteilen) entlang der Trajektorien im Sammelzeitraum verteilt und geografischen “bins”
zugeordnet. Je mehr Trajektorien mit hohen Rezeptorkonzentrationen einen solchen “bin” passieren, desto
hoéher ist die Wahrscheinlichkeit, dass diese Region eine Quelle fiir die untersuchten Bestandteile (bzw. hier
Quellbeitrage der Faktoren) ist. Hohe Werte der Farbskala in Abbildung 71 bedeuten daher, dass Trajektorien,
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die diese Gitterzellen passieren, im Mittel mit hohen Konzentrationen am Rezeptor einhergehen. Gezeigt sind
die Ergebnisse der beiden Partikelgrofenbereiche im Akkumulationsmode (langlebigste Partikel und hdchste
Konzentrationen) fiir Melpitz (kein lokaler Einfluss und ungehinderte Anstrémung). Die Abbildungen fir die
Ubrigen Stufen sehen denen der Stufe 2 (0,14-0,42 um) sehr &hnlich. Es ist zu erkennen, dass hohe Konzent-
rationen der Quellbeitrdge fiir Kohleverbrennung in Melpitz ganz tberwiegend mit Anstrémung aus sudosteu-
ropdischen Regionen einhergingen. Maximalwerte wurden fir die Lander Ruménien, Moldawien und Ukraine
erhalten. Im Vergleich zur Kohleverbrennung sind beim Biomasseverbrennungsaerosol erhéhte Konzentratio-
nen verstarkt auch bei Anstromung Uber siidwesteuropéaischen Regionen zu erkennen, wobei die Maximalwer-
te Uber &hnlichen stdosteuropéischen Regionen wie bei der Kohleverbrennung zu finden sind.

Kohleverbrennung Biomasseverbrennung

0.42-1.2uym 0.42-1.2um

3.5

g

r25

0.5

25

g 1,

Wiy

r0s8

r 06

r 04

0

0

Abbildung 71: ,Concentration-weighted trajectory plots” der beiden Verbrennungsquellen Kohle und
Biomasse fur Akkumulationsmode-Partikel auf den Impaktorstufen 2 und 3. Graue Flachen sind Konti-
nente, die Farbskala gibt die mittlere Konzentration in MEL an, die fiir Luftmassen aus der jeweiligen
Region gemessen (bzw. vom Modell zugeordnet) wurde.

3.7.7 Sekundares Aerosol

Die chemischen Profile der beiden sekundaren Quellen ,sekundares anorganisches Aerosol (SIA)" und ,Pho-
tochemie® sind in Abbildung 72 gezeigt. SIA wurde auf den Impaktorstufen 2 bis 4 vom Modell aufgeldst, Pho-
tochemie auf den Stufen 1 bis 3.
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Abbildung 72: Chemische Profile der 2 sekundéaren Quellen ,sekundéares anorganisches Aerosol”
(oben) und ,Photochemie” (unten)

Das sekundéare anorganische Aerosol besteht zu ca. 80 % aus Ammoniumnitrat und Ammoniumsulfat, die
restlichen ca. 20 % sind WSOC und WISC. In der Photochemie-Quelle dominiert Ammoniumsulfat die Masse
(ca. 60 %), WSOC liegt bei ca. 30 % und Nitrat ist nicht enthalten. Hohe Speziesanteile zeigen Selen in bei-
den Faktoren (ca. 20-50 %) und Oxalat im Photochemiefaktor (ca. 75-95 %) sowie auf Stufe 4 im SIA-Faktor
(ca. 60 %). Beiden Faktoren sind auch gewisse Anteile typischer Verbrennungstracer zugeordnet (Arsen in
Photochemie ca. 20-30 %, Levoglucosan in SIA ca. 15-60 %). Der CPI-Wert der n-Alkane liegt bei 0,7-1,3 fir
SIA (anthropogen) und bei 4,2-12,4 (biogen) fir Photochemie.

Aus den Konzentrations-,Zeitreihen“ in Abbildung 73 Iasst sich erkennen, dass die SIA-Quelle vor allem (je-

doch nicht ausschlief3lich) im Winter aktiv war und eine gewisse zeitliche Korrelation mit den Verbrennungs-
quellen existiert (s. auch Abbildung 63). Die Photochemie-Quelle zeigte verstarkt erhdhte Quellbeitrage im
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Sommer (v. a. in der ersten Kampagnenhélfte) und an einzelnen Tagen mit Ostanstromung im Winter. Eindeu-
tig erkennbar ist zudem, dass es sich um eine regionale Quelle mit &hnlicher Intensitéat an allen Stationen
handelte.

Sowohl aus den chemischen Profilen wie auch aus den ,Zeitreihen lasst sich schlieR3en, dass eine scharfe
Trennung verschiedener sekundarer Quellen oder Bildungswege im vorliegenden Datensatz nicht méglich
war. Offensichtlich erfolgt eine gewisse ,Vermischung” typischer hochsommerlicher photochemischer Oxidati-
onen, getrieben durch hohe Strahlungsintensitaten und damit verbunden hoher Konzentrationen von HO,,
sowie eher winterlicher sekundérer Bildungswege (z. B. Nitratradikalchemie oder nicht radikalische Oxidati-
onsreaktionen). Dies ist sicherlich der Tatsache geschuldet, dass die im Projekt bestimmten Marker fir se-
kundare Bildungsreaktionen eine solche klare Unterscheidung nicht zulassen, weil Nitrat, Sulfat und Oxalat
auf verschiedensten Wegen sowohl im Sommer als auch im Winter aus NO, und SO, sowie biogenen und
anthropogenen VOC gebildet werden kénnen (SEINFELD & PANDIS 2006; VAN PINXTEREN et al. 2014).

Dass es sich bei den beiden Faktoren jedoch grundséatzlich um zwei verschiedene (grobe) Sekundarquellen
handelt, wird auch aus den in Abbildung 74 gezeigten Korrelationen mit anderen Parametern ersichtlich (an
TRO, andere Stationen ahnlich). Der Photochemie-Faktor zeigt (zumindest im Sommer) positive Korrelationen
mit Temperatur, Strahlungsfluss entlang der Rickwartstrajektorie (aus Trajektorienanalysen, lokal gemessene
Globalstrahlung zeigt etwas mehr Streuung) und Ozon (als photochemisch gebildetes Spurengas). Der SIA-
Faktor hingegen zeigt negative Zusammenhange mit diesen Indikatoren fir Photochemie und ist stattdessen
positiv korreliert mit der relativen Feuchte (méglicherweise jedoch einzig aufgrund des inversen Zusammen-
hangs zwischen Temperatur und relativer Feuchte) und dem Vorhandensein anthropogen verschmutzter
Luftmassen (SO, und v. a. NO4-Konzentrationen).

In Abbildung 75 sind die CWT-Plots der beiden Faktoren fir die PartikelgréRenbereiche 0,14-0,42 um und
0,42-1,2 um gezeigt. Bei Anstromung aus sudosteuropaischen Regionen waren auch hier die Konzentratio-
nen oft am hdchsten (gezeigt fur MEL). Allerdings ist erkennbar, dass erhdhte Immissionen sekundérgebilde-
ter Partikel grundséatzlich auch bei vielen anderen Anstrémungen mdaglich sind.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 137



SIA

LMI EIB TRO MEL
20
15
10 o
[N
S
5 2
N
o 3
]
7 20
&
[=2]
=
5
2 1w
g 5
= [
c 3
CH
¥
20
15
10 N
N
&
5 £
MJL M M&. .
0 Car N+ QR MIOTS D WO 4 WW&'
() [>) [=) [>) & (=) [=) [ =) [>) [>) [=) [ =) [=) =) b & [=) [=)
- N ™ < wn - N (52} < [Te] - N o™ < wn - N (3] < wn
Ph.chem
LMI EIB TRO MEL
61
# o
=
54
?] =
o
% 0% FMAmo, e wmmoras |3
I Y MM A op oMo A o || astpshiomsos
O
Bé
gﬁ-
c
o 4 °
= ¢
g :
c
g 5
S 5
S o
61
4 o
~
N
Z &
=
M 5
0
§ 8 § 8 8 R 8§ § 8 8§ %8 8 & 8B 8 &k 8 & §
Probennr.

Anstromung * Ost © West
GroRenbereich —* 0.05-0.14um —* 0.14-0.42um —*- 0.42-1.2um —*~ 1.2-3.5um ~*~ 3.5-10um

Abbildung 73: Konzentrations-, Zeitreihen” der 2 sekundéren Quellen ,, sekundéares anorganisches
Aerosol” (oben) und ,Photochemie” (unten) in den PartikelgroRenbereichen (Farben), in denen sie
durch das PMF-Modell aufgeldst wurden
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Abbildung 74: Korrelationen der Quellbeitrage des Photochemie-Faktors (links, Impaktorstufen 1-3)
und des SIA-Faktors (rechts, Impaktorstufen 2—4) mit Temperatur (Zeile 1), Globalstrahlung entlang
der Rickwartstrajektorie (Zeile 2), relativer Feuchte (Zeile 3), Ozon (Zeile 4), Schwefeldioxid (Zeile 5)
und Stickoxiden (Zeile 6). Sommer- und Winterdaten farblich unterschieden. Alle Daten an der Station
TRO.
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Abbildung 75: ,Concentration-weighted trajectory plots” der beiden Sekundéarquellen ,Photochemie”
(links) und , sekundéres anorganisches Aerosol” (rechts) auf den Impaktorstufen 2 (oben) und 3 (un-
ten) fur MEL

3.7.8 See-und Streusalz

Die beiden vom PMF-Modell aufgelésten Salzquellen unterscheiden sich v. a. in ihrem Gehalt an Chlorid und
Nitrat, wie in den chemischen Profilen in Abbildung 76 zu sehen ist. Frisches Seesalz und Streusalz im Winter
enthalt hohe Masseanteile an Chlorid (ca. 40—60 %) im Faktor, wohingegen in gealtertem Seesalz Chlorid
Uberwiegend gegen Nitrat ausgetauscht ist (Masseanteil von ca. 70 %). Das Na'/Cl-Verhaltnis liegt im See-
salzfaktor mit 0,81 (Stufe 4) und 0,51 (Stufe 5) nahe dem Wert von Meerwasser (0,56; SEINFELD & PANDIS
[2006]). Im gealterten Seesalzfaktor ist kein Chlorid enthalten. Das Na+/M92+—VerhaItnis liegt hier mit 6,1 (Stu-
fe 4) und 4,9 (Stufe 5) jedoch auch relativ nahe dem Meerwasserwert von 8,3.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 140



Seesalz

°

°

|°_§‘000‘8‘0000. ©0o0 00000
o

0@
@

e
°
——0 000 p @

o

I'g'

.

=

- 820
- L20
- 920
- G20
- %20
- €20
- 220
Hongely
n|6oAaT
L leexo
~puolyd
Isaubey
MEN
- JOSIM
- J0SM
- Teyns
- JelN
HoWWwY
- asseiy

0775

0750
8

0700 £

1e]
[N
=]

Dmc_c:nE__mEmmm_Nmam\Dcwv__m qrjiolueassen

Sees. gealt.

° o ~dOHge
o u3dubg

oo RdAded

o ~dAded

eo —N1dM9

r~IAJOD

o OIHINg

074
o1
010

©
&

[jemu :nE__&cmmo_NmamE uay[edr|io1ueassep

- 134
- dAd
- Nnid
- v€0
- €€0
[4e]
- 1€0
- 0€D
- 620
- 820
- 120
-~ 920
- G20
- %20
- €20
- 220
Holqely
5n|BonaT
- Tefexo
~puolys
rsaubey
HUNuEeN
- OSIM
~J0SM
- Tejns
- TedN
HuowIWY

- assep

GroRenbereich . 0.05-0.14um . 0.14-0.42pm .0.42—1.2pm . 1.2-3.5um . 3.5-10um

Abbildung 76: Chemische Profile der beiden Salzquellen , See- und Streusalz” (oben) und , gealtertes
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»gealtertes Seesalz” (unten) in den Partikelgr6Benbereichen (Farbe und rechts), in denen sie durch
das PMF-Modell aufgeldst wurden

Die Konzentrations-,Zeitreihen” in Abbildung 77 zeigen deutliche Maxima ganz Gberwiegend bei Westanstré-
mung. Einzelne Peaks bei Ostanstrdomung deuten jedoch — ahnlich wie die nicht exakt mit Meerwasserwerten
identischen Verhaltnisse in den chemischen Profilen — auf eine geringe Einmischung anderer Quellen in den
Faktor hin.
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Abbildung 78: ,Concentration-weighted trajectory plots” der beiden Salzquellen , Seesalz” (links) und
.gealtertes Seesalz” (rechts) fur Partikel der Impaktorstufe 4 in MEL

Die CWT-Plots fur Impaktorstufe 4 in MEL in Abbildung 78 zeigen ebenfalls v. a. fur gealtertes Seesalz einen
Einfluss aus stidosteuropaischen kontinentalen Regionen, der eher mit Verbrennung- oder sekundarem Aero-
sol in Verbindung zu bringen ist als mit Seesalz. Es ist jedoch auch zu erkennen, dass ansonsten die Quellre-
gionen der Salzfaktoren eindeutig tiber dem Nordatlantik lagen.

3.7.9 Kochen

Das in Abbildung 79 gezeigte chemische Profil des Kochfaktors zeigt v. a. in kleineren PartikelgréRenberei-
chen dominante Masseanteile von wasserunléslichem Kohlenstoff (WISC ca. 65-85 %), auf Impaktorstufe 3
sind ihm auch Anteile sekundérer anorganischer Salze von ca. 15-20 % zugeordnet. Markerverbindungen
sind hier v. a. die in Olen und Fetten enthaltenen n-Alkane mit CPI-Werten zwischen 3,5 und 4,0 (biogen).

Die Konzentrations-,Zeitreihen“ in Abbildung 79 zeigen ein fur stadtische Emissionen typisches Profil. Der
hochste Einfluss des Faktors wird an EIB beobachtet, was aufgrund der Vielzahl von Imbissen in unmittelbarer
Umgebung der Messstelle plausibel erscheint.

Die Zuordnung dieses Faktors erscheint etwas weniger eindeutig als bei den bisher beschriebenen. Spezifi-
sche Marker flir Kochemissionen (z. B. Cholesterol) waren im Messprogramm nicht enthalten. Weil der Faktor
massemalig durchaus eine gewisse Relevanz besitzt, erscheint es sinnvoll, fiir eindeutigere Zuordnungen in
zukinfigen Quellzuordnungsstudien im Raum Leipzig auch solche Marker mit zu analysieren.
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.~Kochaerosol” in den PartikelgréBenbereichen (Farbe und rechts), in denen sie vom PMF-Modell auf-

geldst wurden
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3.7.10 Primares biologisches Material

Der Faktor ,priméres biologisches Material* wird aufgrund der hohen Speziesanteile von Arabitol (ca. 90 %)
v. a. Pilzsporen zugeschrieben. Das chemische Profil in Abbildung 80 zeigt eine Zusammensetzung aus
Uberwiegend organischem Material (ca. 40 % WISC, ca. 20 — 25 % WSOC), jedoch sind auch teilweise deutli-
che Masseanteile von Nitrat und Sulfat zugeordnet. Der CPI der n-Alkane liegt mit 11,8 (Stufe 4) und 12,4
(Stufe 5) sehr weit im biogenen Bereich, die Dominanz ungeradzahliger n-Alkane ist auch an ihren Speziesan-
teilen gut erkennbar.

Die Konzentrations-,Zeitreihen“ in Abbildung 80 zeigen eine ausschlieRlich sommerliche Aktivitat der Quelle,
die schon hin zu den Messtagen im September (2. Halfte der Sommerkampagne) teilweise deutlich nachliel3.

Die Quelle wurde ausschlieBlich in groben Partikeln gefunden, konsistent mit dem typischen GrodlRenbereich
von Pilzsporen.
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Abbildung 80: Chemisches Profil (oben) und Konzentrations-, Zeitreihen” (unten) des Faktors ,prima-
res biologisches Material — Pilzsporen”

3.7.11 Stadtstaub

Dieser Faktor besteht massemaRig v. a. aus Nitrat und WSOC (Abbildung 81). Die CPI-Werte liegen bei 0,7
auf Stufe 4 und 1,9 auf Stufe 5 mit teilweise sehr hohen Speziesbeitrdgen ungeradzahliger n-Alkane. Das
Ca/Fe-Verhaltnis liegt fur Stufe 4 bei 0,8 und fir Stufe 5 bei 1,4 und damit nahe dem Verhéltnis der mittleren
Zusammensetzung der oberen Erdkruste (0,95; WEDEPOHL [1995]). Er wurde nur im groben Partikelbereich
gefunden und zeigte die hdchsten Konzentrationen im Sommer (Abbildung 81), wobei die Konzentrationen an
den drei Stadtstationen ahnlich und in MEL etwas niedriger waren. Aufgrund dieser Charakteristika wird er als

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 146



Staub interpretiert, der verschiedenes Material enthalt (auch biologische Anteile, z. B. aus Pflanzenwachspar-
tikeln) und generell im Stadtgebiet verstarkt aufgewirbelt wird (jedoch ohne direkten Zusammenhang mit Ver-
kehr).
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3.7.12 Diskussion der PMF-Ergebnisse

In Abbildung 82 sind die mittleren GrofRenverteilungen (Mediane) der aus der PMF erhaltenen Quellgruppen in
einer Ubersicht gezeigt. Neben Station und Jahreszeit wird auch zwischen Ost- und Westanstrémung unter-
schieden, weil es sich hier atmospharenchemisch um zwei sehr verschiedene Regime handelt. Um auch in
Kategorien mit niedriger Anzahl von Proben (Ost) eine gute Vergleichbarkeit zwischen den Stationen zu ge-
wahrleisten, wurden in die Mittelung nur Messtage einbezogen, fur die an allen Stationen Werte vorhanden
waren (ausgeschlossen wurden der 25.09.2013 und 03.12.2013, die in der PMF nicht vollstandig enthalten
sind, s. oben).
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Abbildung 82: Mittlere GréRBenverteilungen (Mediane) der Konzentrationen aus den mittels PMF quanti-
fizierten Quellgruppen
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Zu erkennen sind die typischen Charakteristika, die schon oben bei den einzelnen Quellen diskutiert wurden:

I Verkehrsemissionen waren an den Verkehrsstationen am hochsten und es gab v. a. im Winter an LMI eine
deutliche Windrichtungsabhangigkeit.

I Kohleverbrennung war als signifikante PM-Quelle ausschlieRlich in Winter Ost vorhanden.

I Biomasseverbrennung lieferte auch im Sommer geringe Konzentrtionen und war im Winter bei Ostlagen
deutlich erhoht.

I Sekundare Quellen waren je nach ihrem Typus (Photochemie bzw. SIA-Faktor) im Sommer bzw. im Winter
erhoht und meist bei Ostlagen hdher als bei Westanstromungen.

I Kochaerosol war an den beiden innerstadtischen Stationen erhoht.

I Pilzsporen waren nur im Sommer und v. a. an stadtischen Stationen eine PM-Quelle, allerdings mit sehr
geringen Konzentrationen.

I Aufwirbelung von stadtischem Staub war v. a. im Sommer als PM-Quelle relevant.

I Frisches und gealtertes Seesalz war bei Westlagen stark erhoht, im Winter gibt es einen gewissen Einfluss
von Streusalz.

Dariliber hinaus lassen sich an den GroRR3enverteilungen folgende Merkmale erkennen:

I Die Konzentrationen direkter Abgasemissionen (RuB) waren in ultrafeinen Partikeln (Impaktorstufe 1) oft
ahnlich hoch wie in den beiden groben PartikelgréRenbereichen (Stufen 4 und 5), in Winter West an LMI so-
gar deutlich héher. Konzentrationen direkter Abgaspartikel im Akkumulationsmode (Stufen 2 und 3) waren
wie oben beschrieben nicht separat aufgeldst, sondern im allgemeinen Verkehrsfaktor mit enthalten.

I Die mittleren Konzentrationen aus der Kohleverbrennung waren an allen Standorten i. d. R. sehr dhnlich
hoch. Einzige Ausnahme war Impaktorstufe 3 in EIB, die knapp 2 ug m® tiber den an den Ubrigen Stationen
gemessenen Konzentrationen lag. Dies kénnte darauf hindeuten, dass der vom Modell ebenfalls aufgeltste
lokale Kohleverbrennungsfaktor die tatsachlichen lokalen Emissionen etwas unterschatzt, weil sie nicht
exakt von ferntransportierten Konzentrationen unterschieden werden kénnen. Dagegen spricht, dass bei
Westanstrémung eine Zunahme des Kohleverbrennungsfaktors an EIB nicht zu erkennen ist. Um den loka-
len Einfluss der Kohleverbrennung an der Station EIB genauer zu quantifizieren, waren weitere Untersu-
chungen mit héherer Anzahl von Messtagen bei winterlichen Ostlagen (hier n = 6) notwendig.

I Fir den Faktor Biomasseverbrennung zeigt sich ein ahnliches Bild. Hier lagen die Konzentrationen an EIB
auf den Impaktorstufen 2 und 3 etwas hoher als im urbanen und regionalen Hintergrund. Dies war sowohl
bei Ost- als auch bei Westlagen zu beobachten, was auf hdhere Emissionen aus Biomasseverbrennung in
den umliegenden Wohngebieten hindeutet. Allerdings waren die Konzentrationsunterschiede auf eher nied-
rigem Niveau, sodass auch hier fir eine genauere Quantifizierung eine héhere Anzahl von Proben notwen-
dig ware.

In Abbildung 83 und Abbildung 84 werden die Ergebnisse der Quellzuordnungsanalyse mittels PMF zusam-
mengefasst, indem Konzentrationen (Abbildung 83) und Massenanteile (Abbildung 84) der verschiedenen
Quellgruppen aufsummiert in Balkendiagrammen dargestellt werden. Im Unterschied zu vielen anderen Dar-
stellungen sind hier nicht Mediane, sondern arithmetische Mittelwerte gezeigt, weil nur diese sich linear ver-
halten, d. h. die Summe der Mittelwerte der Quellkonzentrationen und -anteile auch dem Mittelwert der Sum-
me der entsprechenden Elemente entspricht. Fir Mediane ergdben sich bei den Massenanteilen oft Summen
deutlich kleiner 1 (Balkenhohe oft nur bei 0,7-0,8), was mathematisch zwar korrekt, physikalisch aber schwie-
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rig zu interpretieren ist. Zu beachten ist weiterhin, dass es sich hierbei um die von der PMF zugeordneten
Konzentrationen handelt, die zwar sehr dhnlich, aber nicht exakt identisch mit den tatsachlich gemessenen
Konzentrationen sind. Unterschieden wird wieder nach Station, Jahreszeit und Partikelgrof3enbereich. Zusatz-
lich zu den bisherigen Darstellungen wird PM,, als Gesamtparameter gezeigt (unterste Zeile). Eine detaillierte
numerische Zusammenfassung dieser PMo-Konzentrationen und Anteile (Median, Mittelwert, Minimum, Ma-
ximum) findet sich in Tabelle 32.

Zusatzlich zu den Kategorien aus Jahreszeit und Anstromung (Sommer West, Sommer Ost, Winter West,
Winter Ost) wird in Abbildung 83 und Abbildung 84 sowie in Tabelle 32 die Kategorie ,Uberschreitungstage*
eingeflhrt. Insgesamt gab es sechs Messtage im Projekt, an denen die offiziellen Tagesmittelkonzentrationen
an LMI (LfULG-Messwerte von Filterproben) Gber 50 pg m™ lagen. An einem Tag (25.09.2013) ist die Uber-
schreitung vermutlich einzig auf lokale Baumaflinahmen zuriickzufiihren (PM 1o-Konzentration von 153 g m'3),
weshalb dieser bei der PMF nicht beriicksichtigt wurde (s. oben). Die uibrigen funf Uberschreitungstage lagen
alle in der Winterkampagne, an einem Tag herrschte West- und an vier Tagen Ostanstrémung. Die mittleren
(Median)-Konzentrationen und Anteile an diesen Tagen geben Hinweise auf Hauptquellen der PM-Belastung
an Tagen, an denen aufgrund der gesetzlichen Regelungen der hochste Handlungsbedarf besteht.

An den Konzentrationen in Abbildung 83 lasst sich erkennen, dass die PM-Belastungssituation im Raum
Leipzig bei winterlichen Ostlagen sehr deutlich am hdchsten war, dhnlich wie dies auch in langjahrigen Mess-
reinen immer wieder gezeigt wurde (SPINDLER et al. 2010, 2012 und 2013). Die Konzentrationen an Uber-
schreitungstagen sind denen der winterlichen Ostlagen generell sehr ahnlich, sowohl in Summe als auch in
den einzelnen Quellgruppen in allen PartikelgroRenbereichen. Einzig die Konzentrationen der Verkehrsquellen
(Abgase und Verkehr allgemein) waren an Uberschreitungstagen deutlich héher als in Winter Ost. Dies gilt in
besonders hohem MaRe an LMI (aufgrund der dort beobachteten Windrichtungsabhangigkeit des Transportes
der Verkehrsemissionen zur Messstelle), ist jedoch auch deutlich an den lbrigen stadtischen Stationen zu
erkennen. Dieser Effekt ist auf einen starken Einfluss des West-Uberschreitungstages zuriickzufithren, an
dem die durch die PMF zugeordneten Konzentrationen in den Verkehrsquellen deutlich Uber denen der Ostta-
ge lagen (an allen Stationen mind. einen Faktor 3, oft deutlich mehr). Dementsprechend ist der Unterschied in
den Medianen der Verkehrskonzentrationen (s. Tabelle 32) zwar auch zu erkennen, aber viel weniger stark
ausgepragt, weil der eine Westtag im Median nicht so stark ins Gewicht fallt wie im arithmetischen Mittel.
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Abbildung 84: Kumulative mittlere Anteile (arithmetische Mittelwerte, s. Text) der Konzentrationen aus
den Quellgruppen an der Gesamtmasse im betrachteten Partikelgré3enbereich (Impaktorstufen und
PM o)
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Tabelle 32: PMp-Konzentrationen und -Massenanteile der mittels PMF zugeordneten Quellgruppen an

allen Stationen. Werte angegeben als Median/Mittelwert (Min — Max)

Quell- LMI . EIB . TRO . MEL .
gruppe Konz. pg m" Konz. ug m" Konz. ug m" Konz. pg m"
(Anteil %) (Anteil %) (Anteil %) (Anteil %)
So West 1,2/1,2 (0,57-2,1) 0,75/0,79 (<0,01-1,9) 0,28/0,33 (<0,01-0,97) 0,004/0,08 (0-0,53)
8,3/8,9 (4,2-13) 4,8/5,4 (0,08-12) 2,8/3 (<0,01-7,8) 0,11/0,86 (0-5,8)
So Ost 0,71/0,85 (0,23-1,9) 0,67/0,74 (0,2-1,5) 0,15/0,18 (0,02-0,39) 0,04/0,04 (0-0,1)
4,6/5,5 (1,9-12) 4,8/4,7 (1,3-7,9) 1,2/1,5 (0,23-3,4) 0,46/0,71 (0-1,8)
Wi West 1,2/1,2 (0,48-3,4) 0,39/0,63 (0-2,3) 0,12/0,23 (0-1,3) 0,034/0,07 (0-0,18)
Abgase 6,1/7 (1,7-12) 2,9/3,7 (0-11) 0,93/1,6 (0-8,9) 0,22/1,2 (0-3,6)
Wi Ost 0,49/0,75 (0,27-1,8) 1/0,96 (0,36-1,8) 0,26/0,31 (0-0,51) 0,44/0,41 (<0,01-1)
1,5/2,2 (0,64-6,3) 2,2/2,5 (1,1-5) 1,1/0,87 (0-1,3) 1,2/1,5 (0,01-3,6)
Uberschr 1,2/1,5(0,3-3,4) 1/1,3 (0,5-2,3) 0,5/0,59 (0,16-1,3) 0,44/0,44 (0,09-1)
) 2,2/4,7 (0,64-12) 2,2/3,9 (1,1-11) 1,2/2,6 (0,51-8,9) 2/1,7 (0,37-3)
Alle 1,1/1,1 (0,23-3,4) 0,72/0,77 (0-2,3) 0,19/0,26 (0-1,3) 0,031/0,13 (0-0,99)
6,3/6,2 (0,64-13) 3,8/4,2 (0-12) 1,2/1,8 (0-8,9) 0,49/1 (0-5,8)
So West 3,1/3,2 (1,6-5,2) 1,5/2 (0,9-4,4) 0,72/0,77 (0,2-1,5) 0,18/0,24 (0,05-0,63)
22/25 (13-46) 15/15 (7,7-22) 7,6/7,7(1,7-12) 3,6/3,7 (1,2-8,1)
So Ost 3,4/3,9 (0,14-9,9) 3,1/3,2 (0-7,5) 0,99/1,6 (0,52-3,7) 0,3/0,48 (0,09-1,6)
23/22 (1,4-40) 20/18 (0-30) 7,9/12 (5,3-27) 4,8/6,3 (1,2-17)
Wi West 5,7/5,8 (2,1-14) 2/2,4 (0,63-5,8) 1,2/1,9 (0,34-6) 0,31/0,34 (0,065-1)
Verkehr 35/34 (7,2-55) 11/16 (3,9-31) 10/16 (3,9-41) 3,4/5,7 (0,68-25)
Wi Ost 1,5/1,6 (0,94-2,7) 1,5/1,5 (0,98-2) 0,21/0,24 (0,12-0,43) 0,03/0,08 (0-0,36)
4,5/5,1 (1,7-9,7) 3,9/4,3 (1,7-8,1) 0,67/0,81 (0,27-2) 0,08/0,35 (0-1,5)
Uberschr 2,3/4,2 (0,94-14) 1,8/2,3 (0,98-5,8) 0,29/1,4 (0,12-6) 0,03/0,29 (<0,01-1)
) 6/14 (1,7-50) 3,9/8,1 (1,7-29) 0,74/8,8 (0,27-41) 0,08/5,3 (0,02-25)
Alle 3,8/4,1 (0,14-14) 1,9/2,3 (0-7,5) 0,79/1,2 (0,12-6) 0,21/0,28 (0-1,6)
22/24 (1,4-56) 11/13 (0-31) 7,1/9,6 (0,27-41) 3,3/4 (0-25)
So West 0,06/0,06 (0,02-0,12)  0,04/0,04 (<0,01-0,14) 0,03/0,03 (0-0,08) 0,03/0,03 (<0,01-0,05)
0,43/0,47 (0,19-0,9) 0,24/0,32 (<0,01-1,2) 0,26/0,33 (0-0,97) 0,53/0,51 (0,05-1,3)
So Ost 0,09/0,27 (0,03-1,2) 0,07/0,22 (0,03-1) 0,07/0,23 (0,01-1,1) 0,04/0,18 (0,02-0,83)
0,72/1,7 (0,17-7,6) 0,39/1,4 (0,2-6,5) 0,61/2,3 (0,07-11) 0,8/2,6 (0,33-12)
Wi West 0,5/0,56 (0,099-1,8) 0,54/0,5 (0,07-0,89) 0,53/0,56 (0,09-1,9) 0,69/0,7 (0,1-1,8)
Kohle 1,8/3 (0,76-7,4) 3/3,3 (0,55-7,2) 2,7/4,8 (0,84-15) 7,1/12 (1,1-44)
Wi Ost 9,5/12 (1,5-27) 19/15 (1,6-27) 11/11 (1,6-21) 14/12 (1,9-17)
33/30 (7,2-51) 42/36 (7,1-58) 40/33 (7,4-54) 49/44 (9,6-70)
- 9,5/13 (1,8-27) 20/15 (0,85-27) 11/10 (1,9-21) 14/11 (1,8-17)
Uberschr.
33/29 (6,7-51) 36/31 (4,2-58) 26/29 (12-54) 44/43 (17-69)
Alle 0,18/2,4 (0,02-27) 0,25/2,8 (<0,01-27) 0,15/2,1 (0-21) 0,29/2,3 (<0,01-17)
1,1/6,9 (0,17-51) 1,5/7,7 (<0,01-58) 1,8/8 (0-54) 3,3/12 (0,05-70)
So West 0,29/0,27 (0,01-0,64) 0,35/0,34 (0,1-0,68) 0,33/0,37 (0,03-0,8) 0,11/0,13 (0,01-0,38)
1,8/2,1(0,07-5,4) 2,2/2,7 (0,78-6,4) 3,8/3,7 (0,28-8,4) 1,7/2 (0,27-5,7)
So Ost 0,71/0,86 (0,032-2) 0,79/0,97 (0,01-2) 1,0/1,1 (0,72-1,9) 0,32/0,51 (0,09-1,4)
5,3/5,6 (0,32-13) 5,3/5,7 (0,1-13) 8/9,7 (4,8-20) 4/6,8 (1,4-20)
Biomas- Wi West 0,96/1,3 (0,16-2,9) 1,5/2,1 (0,33-6,6) 1/1,4 (0,32-3,9) 0,77/0,86 (0,13-1,6)
se 6/6,9 (1,2-15) 9,5/12 (2,8-26) 8,7/11 (3,8-22) 10/12 (5,2-26)
Wi Ost 3,8/3,8 (2,2-6,4) 4,4/4,6 (2,1-8,9) 4,1/3,8 (2,3-5,7) 3/3,5(1,7-6,8)
10/12 (5-22) 10/11 (5,6-15) 12/11 (7,6-13) 11/12 (9,8-15)
Uberschr 3,9/4,1 (2,7-6,4) 4,9/5,2 (2,5-8,9) 4,5/4,3 (2,3-5,7) 3/3,5 (0,55-6,8)
) 10/11 (5-22) 13/13 (5,6-18) 13/13 (11-16) 12/12 (11-15)
Alle 0,84/1,4 (0,01-6,4) 1,1/1,8 (0,01-8,9) 1/1,5 (0,03-5,7) 0,56/1,1 (0,01-6,8)
5/6,1 (0,07-22) 6,6/8,1 (0,1-26) 8,1/8,8 (0,28-22) 7,7/7,9 (0,27-26)
So West 1,3/2,2 (0,04-5,6) 1,5/2,3 (0-6,9) 1,7/2,2 (0,12-5,7) 1,3/1,8 (0-5,3)
12/16 (0,29-44) 17/18 (0-51) 27/23 (1,1-57) 27/31 (0-73)
So Ost 1,2/1,7 (0,11-3,6) 1,3/1,3 (0,13-3) 0,64/1,1 (<0,01-3,7) 0,57/0,7 (0,05-1,5)
6,4/13 (0,95-36) 6,6/9,6 (0,83-31) 5/9 (0,031-25) 8,6/12 (0,58-31)
Sek. Wi West 4,4/6,3 (0,15-21) 4,3/6 (0,18-16) 4,5/5,9 (0,06-17) 2,5/4,7 (0,01-12)
Aer 28/31 (0,55-72) 40/36 (0,9-65) 48/41 (0,4-80) 53/48 (0,31-77)
’ Wi Ost 15/13 (4,9-20) 16/12 (0,37-18) 14/14 (3,5-22) 9,1/8,2 (0,74-16)
34/34 (17-46) 28/26 (1,7-40) 45/40 (16-51) 31/27 (4,2-47)
- 18/12 (0,15-20) 16/12 (0,18-18) 14/13 (0,06-22) 9,9/8,7 (0,01-16)
Uberschr.
34/28 (0,55-46) 28/25 (0,9-40) 44/34 (0,4-51) 31/25 (0,31-43)
Alle 3,9/6,2 (0,04-23) 3,1/5,5 (0-25) 3,7/5,8 (<0,01-22) 2,1/4,5 (0-22)
25/26 (0,29-72) 21/25 (0-75) 29/32 (0,031-80) 34/35 (0-77)
So West 1,2/2,1(0,13-6,1) 1,5/2,3 (0,28-6,9) 1,3/2,1 (0,53-6,8) 1,2/2 (0,28-6,7)
8,2/14 (0,98-36) 15/17 (2,3-36) 13/20 (6,3-46) 24/32 (4-70)
Photo- So Ost 5/4,3 (1,1-7,4) 4,8/3,9 (1,3-6) 5,6/5,1 (2,1-6,4) 4,3/3,9 (0,66-6,1)
h 30/28 (6,9-48) 26/25 (8,1-43) 42/41 (22-56) 58/53 (17-69)
chem- Wi West 0,16/0,42 (0-1,4) 0,38/0,47 (0-1,3) 0,24/0,42 (<0,01-1,4) 0,25/0,34 (<0,01-1,2)
1,3/2,3 (0-5,3) 1,3/3,8 (0-13) 2,6/4,4 (0,06-16) 2,9/4,7 (0,02-12)
Wi Ost 1/3,1 (0-9,7) 0,81/2,8 (0-10) 1,1/2,8 (0,06-7,9) 3/3,1 (<0,01-9,3)

3,7/11 (0-30) 1,4/8,9 (0-24) 2,5/10 (0,18-28) 9,9/11 (0,02-25)
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Quell- LMI . EIB . TRO . MEL .
Konz. pg m" Konz. ug m" Konz. ug m" Konz. pg m"
gruppe (Anteil %) (Anteil %) (Anteil %) (Anteil %)
Uberschr 0,05/2,2 (0-9,7) 0,24/2,3 (0,06-10) 0,39/1,9 (0,06-7,9) 0,57/2,9 (<0,01-9,3)
) 0,09/5,1 (0-22) 1,1/5,1 (0,12-23) 1,1/5 (0,18-20) 2,9/7,9 (0,02-25)
Alle 0,86/2 (0-9,7) 1,3/2,1 (0-10) 1,2/2,3 (<0,01-8,5) 0,84/2,1 (0-9,3)
4,8/11 (0-48) 9,1/12 (0-43) 9,3/16 (0,06-56) 14/22 (0-71)
So West 1/1,3 (0,34-3,4) 1,5/2,1 (0,47-5,3) 0,52/0,64 (<0,01-1,9) 0,29/0,28 (0,07-0,6)
8,9/9,4 (2,5-18) 12/14 (5,2-30) 5,2/5,9 (0,07-16) 3,9/4,7 (1,1-11)
So Ost 1,5/1,8 (0,57-3,4) 3,1/3,5(1,9-6,2) 0,83/0,81 (0,42-1,2) 0,46/0,52 (0,27-0,94)
9,7/12 (3,8-28) 22/23 (12-35) 6,7/6,9 (3-11) 5,9/8,7 (4,4-25)
Wi West 0,6/1,1 (0,048-3,7) 1,4/2,1 (0,54-6,1) 0,13/0,56 (0,0047-2,1) 0,04/0,16 (0-0,38)
Kochen 2,4/4,9 (0,37-13) 9,3/12 (3,2-30) 2/4,1 (0,04-14) 1,2/2,3 (0-8,6)
Wi Ost 0,68/0,71 (0,07-1,6) 2,3/2,9 (0,53-5,6) 0,25/0,42 (0,02-1,1) 0,13/0,33 (0-1,3)
1,7/2,3 (0,16-5,9) 9,5/8 (1,1-18) 0,79/1,5 (0,043-5,1) 0,56/1,7 (0-7,3)
Uberschr 0,37/1,2 (0,08-3,7) 4,5/3,5 (0,53-6,1) 0,25/0,63 (0,02-2,1) 0,07/0,22 (0-0,66)
) 0,84/3,6 (0,16-13) 9,5/10 (1,1-30) 0,79/3,4 (0,04-14) 0,16/2,3 (0-8,6)
Alle 0,95/1,1 (0-3,7) 2,2/2,7 (0,47-8,1) 0,52/0,64 (0-2,1) 0,28/0,29 (0-1,3)
5,1/6,6 (0-28) 12/15 (1,1-42) 4,3/4,9 (0-17) 2,8/3,9 (0-25)
So West 0,26/0,48 (0,05-2,1) 0,33/0,52 (<0,01-2,2) 0,55/0,77 (0,05-3,1) 0,05/0,47 (0-3,3)
2/3,3 (0,41-13) 3/3,5(0,023-11) 4,9/6,7 (0,95-21) 1,2/4,6 (0-25)
So Ost 0,095/0,11 (0-0,31) 0,14/0,16 (0,03-0,47) 0,11/0,18 (0,03-0,38) 0,016/0,05 (0-0,16)
0,75/0,85 (0-2,6) 0,8/1,1 (0,2-3) 0,96/1,4 (0,26-2,9) 0,18/0,94 (0-4,1)
Wi West 0/<0,01 (0-0,052) 0/0,02 (0-0,11) <0,01/<0,01 (0-0,034) 0,01/0,02 (<0,01-0,063)
Sporen 0/0,04 (0-0,22) 0/0,16 (0-1,4) <0,01/0,06 (0-0,41) 0,18/0,43 (0,02-2,5)
Wi Ost <0,01/0,028 (0-0,1) <0,01/0,02 (0-0,08) <0,01/0,02 (0-0,11) <0,01/0,03 (<0,01-0,11)
<0,01/0,12 (0-0,45) <0,01/0,06 (0-0,33) 0,01/0,09 (0-0,5) 0,03/0,12 (<0,01-0,58)
Uberschr 0/0,02 (0-0,1) 0/0,01 (0-0,05) 0/<0,01 (0-0,03) <0,01/0,02 (<0,01-0,05)
) 0/0,07 (0-0,35) 0/0,02 (0-0,08) 0/0,02 (0-0,07) 0,07/0,07 (<0,01-0,12)
Alle 0,04/0,18 (0-2,1) 0,03/0,21 (0-2,2) 0,03/0,28 (0-3,1) 0,02/0,15 (0-3,3)
0,2/1,2 (0-13) 0,1/1,3 (0-11) 0,33/2,3 (0-21) 0,12/1,6 (0-25)
So West 0,95/0,91 (0,07-2,3) 0,88/1,1 (0-2,4) 0,75/1 (0,02-2,7) 0,63/0,62 (0,18-1,5)
7,1/6,8 (0,56-19) 717,9 (0-21) 6,6/10 (0,22-28) 13/10 (2,8-16)
S0 Ost 1,4/1,5 (0,46-3,4) 1,3/1,5 (0,44-3,7) 1,2/1,7 (0,82-3,9) 0,46/0,57 (0,17-1,1)
7,6/10 (3,8-28) 7,6/9,9 (3-24) 11/14 (5,6-26) 9,3/8 (2,4-12)
Wi West 0,04/0,06 (0-0,21) 0,06/0,09 (<0,01-0,32) 0,04/0,06 (0-0,25) 0,02/0,04 (0-0,14)
Kruste 0,22/0,32 (0-1) 0,42/0,55 (<0,01-1,2) 0,46/0,7 (0-3,8) 0,4/0,69 (0-2,9)
Wi Ost 0,2/0,27 (0-0,66) 0,29/0,33 (0,17-0,58) 0,22/0,28 (0,07-0,53) 0,21/0,21 (0,01-0,35)
0,51/0,94 (0-3) 0,62/1 (0,39-2,7) 0,66/0,96 (0,18-2,4) 0,75/0,84 (0,05-1,8)
Uberschr 0,12/0,2 (0-0,58) 0,28/0,3 (0,18-0,51) 0,21/0,22 (0,07-0,51) 0,12/0,17 (0,01-0,35)
) 0,43/0,52 (0-1,2) 0,62/0,75 (0,4-1,2) 0,51/0,63 (0,18-1,3) 0,75/0,75 (0,05-1,4)
Alle 0,21/0,57 (0-3,4) 0,32/0,66 (0-3,7) 0,25/0,64 (0-3,9) 0,19/0,33 (0-1,5)
1,1/3,9 (0-28) 1,3/4,3 (0-24) 1,4/5,5 (0-28) 2,1/4,8 (0-16)
So West 1,7/2,1 (0,1-8,1) 2,2/2,4 (0,02-9,4) 2/2,1 (0,05-8,7) 0,45/0,56 (<0,01-1,9)
13/15 (0,8-60) 17/17 (0,2-62) 20/20 (0,46-74) 10/11 (0,03-51)
So Ost 0,11/0,21 (0-0,52) 0,06/0,27 (0-1) 0,17/0,27 (<0,01-0,89) 0,057/0,057 (0-0,12)
0,73/1,5 (0-5,2) 0,4/1,6 (0-4,6) 1,4/2 (0,05-6,4) 0,73/0,94 (0-2,1)
Wi West 1,4/1,9 (0,43-6) 0,96/1,8 (0,63-5) 1,4/1,7 (0,46-5,5) 0,65/1 (0,08-3,6)
Seesalz 12/11 (2,2-24) 8/12 (3,7-30) 13/16 (3,6-36) 14/13 (1,9-30)
Wi Ost 0,74/0,84 (0-2,3) 0,77/1 (0-2,7) 0,4/0,67 (0-2,5) 0,3/0,43 (0,01-1,4)
1,6/2,3 (0-8,1) 1,8/2,1 (0-4,6) 1/1,8 (0-5,7) 1,1/1,3 (0,05-3,2)
Uberschr 1,3/1,4 (0,74-2,3) 0,96/1,4 (0,69-2,7) 0,68/0,98 (0,25-2,5) 0,3/0,48 (0,01-1,4)
) 3,4/3,9 (1,6-8,1) 3,6/3,2 (1,6-4,7) 2,7/3 (0,78-5,7) 1,6/1,5 (0,05-3,1)
Alle 0,99/1,4 (0-8,1) 0,82/1,5 (0-9,4) 0,93/1,4 (0-8,7) 0,3/0,56 (0-3,6)

4,8/8,3 (0-60)

4,5/9,3 (0-62)

5,6/11 (0-74)

3/7,4 (0-51)

3.7.13 Zusammenfassung PMF

Mittels PMF konnten Beitrdge der wichtigsten und auch einiger untergeordneter PM-Quellgruppen identifiziert
und quantifiziert werden. Im Sommer stellte der Verkehr mit mittleren PM,y-Masseanteilen von ca. 5 % fir
Abgasemissionen in ultrafeinen und groben Partikeln und ca. 20 % fir Verkehrsemissionen allgemein eine
wichtige Quelle dar. Im stadtischen Hintergrund lagen die Anteile bei ca. einem Drittel der Werte der Ver-
kehrsstationen. Im Winter waren die Verkehrsanteile stark abhangig von der generellen Partikelbelastung. Bei
nur maRig hohen Belastungen bei Westanstrdmung lagen die mittleren PMyp-Anteile bei ca. 10-35 %, je nach
stadtischer Station. Bei den wahrend Ostlagen auftretenden sehr hohen PM-Konzentrationen sanken die mitt-

leren Verkehrsanteile auf ca. 4-5 % an den Verkehrsstationen und < 1 % im stédtischen Hintergrund.
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Die hohen Konzentrationen bei Ostanstromung im Winter wurden v. a. durch ferntransportierte Emissionen
aus Verbrennung von Kohle und Biomasse verursacht. Die mittleren PMo-Masseanteile fur Kohleverbrennung
lagen in ,Winter Ost* an allen vier Stationen des Projektes (inklusive des regionalen Hintergrundes in MEL) bei
ca. 30-50 %, wahrend sie in ,Winter West" auf Werte von maximal ca. 7 % (in MEL) sanken. Weniger stark
ausgepréagt war dieser Unterschied in der Luftmassenherkunft fir Partikel aus Biomasseverbrennung, die im
Winter an allen Stationen und unabh&ngig von der Anstromung im Mittel ca. 10 % der PMo-Konzentration
ausmachten.

Ein weiterer Hauptbestandteil war sekundares Material, das im Sommer je nach Station und Anstrdmung ei-
nen mittleren Anteil von ca. 30—65 % an PMy, hatte (Summe der beiden sekundaren PMF-Faktoren) und im
Winter v. a. in Form von Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat im Mittel ebenfalls ca. 30-55 % der PM;,-
Partikelmasse ausmachte. Den Rest der Partikelmasse machten nach den Ergebnissen der PMF die Quell-
gruppen Seesalz, (urbaner) Staub, priméres biologischen Material (Sporen) und Kochemissionen aus, die je
nach betrachteter Kategorie (Standort, Jahreszeit, Anstromung) ebenfalls signifikante Anteile an PM, haben
kénnen.

Die Ergebnisse der PMF werden im folgenden Kapitel mit denen der anderen im Projekt verwendeten Quell-
zuordnungsansatze verglichen.

3.8 Vergleich der Quellzuordnungsansatze

In Tabelle 33 und Tabelle 34 werden die Ergebnisse der verschiedenen Quellzuordnungsansatze fir PMq
(Summe der Impaktorstufen) an der Station LMI miteinander verglichen, um dadurch ihre jeweilige Qualitat
besser einschatzen zu kénnen. LMI wurde ausgewahlt, weil es sich hier um eine offizielle Station im Messnetz
des LfULG handelt, an der stadtweit oft mit die hochsten PM-Konzentrationen zu verzeichnen sind.

Aufgrund der sehr unterschiedlichen Methodik der Ansatze kénnen nicht alle der identifizierten Quellen mitei-
nander verglichen werden. Quellgruppen eines Ansatzes, denen keine Quellgruppen eines anderen Ansatzes
auch nur annahernd entsprechen, sind in den Tabellen nur in zwei Ausnahmefallen mit angefihrt (Partikel-
wasser, der Vollstandigkeit halber und PM Kohleverbrennung als Vergleichswert zu OC und EC Kohlever-
brennung).

In der Ergebnisspalte wird versucht, unter Beriicksichtigung der jeweiligen methodischen Unterschiede und

Unsicherheiten eine qualifizierte Schatzung der Werte fiir Konzentration und Anteil vorzunehmen, die fir eine
typische Zusammensetzung des PM,q an LMI plausibel erscheinen.
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Tabelle 33: Ergebnise der verschiedenen Quellzuordungsansatze fir die Hauptquellgruppen Verbren-
nung und sekundéares Material. Gezeigt sind Median/Mittelwert fir PMp-Konzentration und -Anteil (in
Klammern, bezogen auf Masse, OC oder EC) der Quellgruppe

Makrotracer C-Bilanz Lenschow PMF
Quellgruppe Konz. pg m® Konz. pg m* Konz. pg m* Konz. pg m*® Ergebnis
(Anteil %) (Anteil %) (Anteil %) (Anteil %)
So West 0,16/0,18 (1/1,2) 0,29/0,27 (1,8/2,1) 0,3(2)
PM So Ost 0,47/0,57 (2,9/3,5) 0,71/0,86 (5,3/5,6) 0,6 (5)
Biomasse- Wi West 1,1/1,4 (6,2/6,7) 0,96/1,3 (6/6,9) 1(6)
verbrennung Wi Ost 4,2/3,7 (9,7/9,1) 3,8/3,8 (10/12) 4 (10)
Alle 0,69/1,3 (3,9/5) 0,84/1,4 (5/6,1) 0,8 (5)
So West 0,097/0,11 (15/17) 0/0 (0/0)* 0,01/0,01 (1,1/1,7)? <0,1 (1)
ocC So Ost 0,29/0,36 (27/34) 0/0 (0/0)* 0,06/0,06 (4,2/5,7)* <0,1 (5)
Biomasse- Wi West 0,71/0,84 (57/53) 0,83/1 (63/69)" 0,1/0,14 (20/17)* 0,1 (20)
verbrennung Wi Ost 2,6/2,3 (90/83) 1,8/1,7 (62/61)" 0,38/0,38 (13/15)° 0,4 (15)
Alle 0,43/0,82 (37/45) 0,55/0,65 (32/33)" 0,08/0,14 (7,2/10)° 0,1(8)
So West 0,04/0,05 (1,6/2,1) 0/0 (0/0)* 0,03/0,03 (1,5/1,9)° <0,1(2)
EC So Ost 0,11/0,14 (5/5,2) 0/0 (0/0)* 0,16/0,18 (10 /9,2)° 0,1(8)
Biomasse- Wi West 0,28/0,33 (10/10) 0,46/0,85 (17/28)" 0,27/0,41 (9,1/12)° 0,3 (10)
verbrennung Wi Ost 1/0,92 (14/13) 5,1/4,6 (64/62)" 1/1,1 (20 /22)° 1 (15)
Alle 0,17/0,33 (5,8/7,7) 0,37/1 (12/22)* 0,22/0,39 (8,9/10)° 0,2 (7)
So West 0,063/0,064 (0,43/0,47) <0,1 (<1)
PM So Ost 0,086/0,27 (0,72/1,7) <0,1 (<1)
Kohle- Wi West 0,5/0,56 (1,8/3) 0,5(2)
verbrennung Wi Ost 9,5/12 (33/30) 10 (30)
Alle 0,18/2,4 (1,1/6,9) 0,2 (1)
So West 0/0 (0/0)* 0,001/0,002 (0,33/0,52)° <0,1 (<1)
ocC So Ost 0/0 (0/0)* 0,003/0,017 (0,25/1,8)* <0,1 (<1)
Kohle- Wi West 0,83/1 (63/69)" 0,02/0,03 (2,1/4,2)? <0,1(2)
verbrennung Wi Ost 1,8/1,7 (62/61)* 0,66/1 (39 /35)° 0,7 (40)
Alle 0,55/0,65 (32/33)" 0,007/0,2 (1,5/8,3) <0,1(2)
So West 0/0 (0/0)* 0,021/0,02 (1,2/1,2)° <0,1 (1)
EC So Ost 0/0 (0/0)* 0,016/0,074 (1,2/2,8)° <0,1 (1)
Kohle- Wi West 0,46/0,85 (17/28)" 0,085/0,16 (3,1/4,4)° 0,1(3)
verbrennung Wi Ost 5,1/4,6 (64/62)" 2,6/3 (51/45)° 3 (50)
Alle 0,37/1 (12/22)" 0,061/0,59 (2,4/10)° <0,1(2)
So West 3,1/7,7 (23/28) 4,6/4,4 (30/33)" 5 (30)
M So Ost 5,3/4,7 (30/26) 3,9/4,7 (26/27)" 4 (35)
Verkehr Wi West 6,2/5,1 (41/17) 6,8/7 (40/41)" 7 (40)
Wi Ost 5,7/8,5 (15/18) 2,1/2,4 (5,717,3)* 3(10)
Alle 5,2/6,5 (25/23) 4,9/5,2 (29/30)" 5 (30)
So West 0,26/0,28 (35/37) 0,089/0,09 (12/16)* 0,3 (35)
oc So Ost 0,41/0,39 (39/34) 0,12/0,13 (9,4/11)" 0,4 (40)
Verkehr Wi West 0,59/0,59 (47/40) 0,18/0,18 (28/25)* 0,6 (50)
Wi Ost 0,22/0,25 (8 /7,1) 0,039/0,049 (1,6/2,1)" 0,2 (8)
Alle 0,34/0,4 (33/32) 0,11/0,12 (12/15)° 0,3 (30)
So West 1,4/1,4 (72/69) 1,1/1,1 (63/63)" 1 (65)
EC So Ost 1,1/1,3 (47/44) 1 /1,2 (51/55)° 1 (50)
Verkehr Wi West 1,6/1,6 (54/56) 1,8/1,9 (67/60)* 1,5 (60)
Wi Ost 0,59/1,3 (7,5/12) 0,48/0,49 (7/11)* 0,6 (7)
Alle 1,3/1,4 (50/50) 1,2/1,3 (53 /50)° 1,3 (50)
So West 3,3/3,2 (18/20)° 4,2/4,2 (32/30)° 4 (30)
M So Ost 3,3/3,6 (20/21)° 5,7/6 (43/41)° 6 (40)
cekundar Wi West 3,3/5,2 (31/27)° 5,1/6,7 (33/33)° 5 (30)
Wi Ost 18 /16 (39/39)° 16 /16 (40/45)° 16 (40)
Alle 3,7/6,6 (24/27)° 6,2/8,2 (37/37)° 6 (35)

1 Hausbrand insgesamt
2 WSOC statt OC zugeordnet

3 WISC statt EC zugeordnet

4 Summe aller Verkehrsquellen, inkl. Abgasemissionen
5 Summe der sekundéren Hauptionen Ammonium, Nitrat und Sulfat
6 Summe der beiden sekundaren Quellen Photochemie und SIA
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Tabelle 34: Ergebnisvergleich der verschiedenen Quellzuordungsansatze fiir weitere Quellen. Gezeigt
sind Median/Mittelwert fir Konzentration und Anteil (in Klammern) der Quellgruppe. Anteile beziehen
sich immer auf den jeweiligen Parameter (Masse, OC oder EC).

Makrotracer C-Bilanz Lenschow PMF
Quellgruppe Konz. pg m*® Konz. pg m® Konz. pg m® Konz. pg m*
(Anteil %) (Anteil %) (Anteil %) (Anteil %)
So West 0,13/0,11 (0,71/0,72) 3,1/3,2 (22/25)"
PM So Ost 0,09/0,1 (0,6/0,58) 3,4/3,9 (23/22)
Brems- Wi West 0,16/0,17 (0,99/0,96) 5,7/5,8 (35/34)*
abrieb Wi Ost 0,075/0,089 (0,21/0,22) 1,5/1,6 (4,5/5,1)
Alle 0,12/0,13 (0,68/0,69) 3,8/4,1 (22/24)"
So West 3,3/16 (25/40) 0,95/0,91 (7,1/6,8)
PM So Ost 3 /3,7 (19/22) 1,4/1,5 (7,6/10)°
Krusten- Wi West 3,5/3,4 (19/18) 0,04/0,06 (0,22/0,32)
material Wi Ost 2,6/3,6 (7,1/9) 0,2/0,27 (0,51/0,94)°
Alle 3,4/7,5 (18 /24) 0,21/0,57 (1,1/3,9)°
So West 0,1/0,18 (0,69/1,2) 0,26/0,48 (2/3,3)
PM So Ost 0,06/0,07 (0,34/0,51) 0,1/0,11 (0,75/0,85)
Sporen Wi West 0/0,009 (0/0,04) 0/0,008 (0/0,04)
Wi Ost 0/0,03 (0/0,07) 0,0017/0,028 (0,01/0,12)
Alle 0,034/0,082 (0,15/0,5) 0,038/0,18 (0,2/1,2)
So West 0,037/0,071 (6,5/9,2) 0,025/0,045 (4,1/5,3)
oc So Ost 0,022/0,028 (2,4/3) 0,008/0,01 (0,76/0,92)
Sporen Wi West 0/0,004 (0/0,23) 0/0,001 (0/0,1)
Wi Ost 0/0,011 (0/0,43) 0,0002/0,002 (0,01/0,13)
Alle 0,013/0,032 (1,1/3,7) 0,004/0,017 (0,37/1,9)
So West 1,5/2 (10,3/10,7)°
So Ost 0,1/0,5 (0,6/2,9)*
Wasser Wi West 2,6/3,5 (15,2/18,9)°
Wi Ost 3,9/6,7 (9,7/16,3)°
Alle 2,1/3,6 (11,1/15,7)°

1 Faktor Verkehr allgemein

2 Stadtstaub-Faktor, ohne Verkehrseinfluss durch Aufwirbelung
3 berechnet aus mittleren Zusammensetzungen mit thermodynamischem Modell E-AIM IlI

Der Biomasseverbrennungsanteil an PMq wurde mittels Makrotracer- und PMF-Ansatz bestimmt. Trotz der in
beiden Ansatzen enthaltenen Unsicherheiten ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung. Der Anteil der Bio-
masseverbrennung an der PM,-Masse machte im Mittel ca. 2, 5, 6 und 10 % fur Sommer West, Sommer Ost,
Winter West und Winter Ost aus. Die Ubereinstimmung fiir EC ist ebenfalls gut, wobei hier zu beriicksichtigen
ist, dass i) der vom Impaktor bestimmte EC durch das thermografische Verfahren ohne Korrektur der Pyrolys-
prozesse i. d. R. zu hoch ist und ii) aus diesem Grund bei der PMF der wasserunlésliche Kohlenstoff (WISC)
verwendet wurde, der jedoch wiederum nicht ausschlielich aus EC besteht.

Die Anteile am PM4, EC fiir Biomasseverbrennung lagen je nach Regime (Jahreszeit, Anstrémung) zwischen
ca. 2 und 15 % und zumindest im Winter unterhalb der mittels Kohlenstoffbilanz bestimmten Anteile fir Haus-
brand insgesamt (d. h. Biomasse und fossile Brennstoffe).

Fur Biomasseverbrennungs-OC ergeben sich deutlichere Unterschiede zwischen dem Makrotraceransatz und
der PMF. Die mittels Makrotracer abgeschéatzten OC-Anteile lagen im Winter nahe oder sogar Uber denen der
gesamten Hausbrand-Anteile der Kohlenstoffbilanz. Auch im Sommer erschienen sie mit ca. 15 und 30 %
(West und Ost) zu hoch. Grinde dafiir kénnen wiederum in der OC/EC-Bestimmung (Unterschatzung des
tatsachlichen OC) oder in den verwendeten Umrechungsfaktoren liegen. Die durch PMF ermittelten Anteile
lagen bei < 5 % im Sommer und 15-20 % im Winter, beziehen sich jedoch nur auf WSOC (der in der PMF
statt OC zugeordnet wurde).

Trotz der Unsicherheiten beim OC erscheint die Ubereinstimmung zwischen PMF und der Maktrotracer-
Methode Uber Levoglucosan als gut und die erhaltenen Ergebnisse damit als vertrauenswirdig.

Schriftenreihe des LfULG, Heft 7/2016 | 157



Fur die Verbrennung fossiler Energietrager zu Heizzwecken lasst sich ein Vergleich verschiedener Anséatze
nur bedingt durchfuhren. Der in der PMF identifizierte Kohleverbrennungsfaktor lasst sich fiur PM mit keinem
anderen Ergebnis, fir OC und EC nur mit Hausbrand insgesamt aus der Kohlenstoffbilanzierung vergleichen.
Hier sind die erhaltenen Werte dahingehend konsistent, als die Quellstarke der Kohleverbrennung immer un-
terhalb der des Hausbrandes liegt. Im Ergebnis werden daher die Werte der PMF im Wesentlichen Gbernom-
men.

Fur die Quellgruppe ,Verkehr* ergeben sich beziglich PMp-Masse in den meisten Regimen sehr &hnliche
Ergebnisse aus dem Lenschow-Ansatz und der PMF (hier gezeigt als Summe der Abgas- und Nicht-
Abgasemissionen). Der Verkehrsanteil lag in Sommer West, Sommer Ost und Winter West Uibereinstimmend
bei ca. 30, 25 und 40 %. In Winter Ost erscheinen die durch die PMF zugeordneten Werte etwas zu niedrig.
Womdoglich kdnnen bei den in winterlichen Ostlagen immer sehr hohen Konzentrationen aller Bestandteile von
Verbrennungsaerosol die lokalen Verkehrsanteile schlechter aufgelést werden. Hier wird die durch Lenschow
ermittelte Konzentration etwas unterhalb des Winter West-Wertes (aufgrund der oben beschriebenen Wind-
richtungsabhangigkeit an LMI), die einen Anteil von ca. 15 % ausmacht, als realistischer eingeschétzt.

Die Vergleichbarkeit von OC und EC aus Verkehr wird wieder etwas durch die bei der PMF verwendeten Pa-
rameter WSOC und WISC (statt OC und EC) erschwert. Fur EC ergeben sich dennoch gut tbereinstimmende
Anteile von Verkehrs-EC am gesamten PMo-EC an LMI von ca. 50-65 % in Sommer West, Sommer Ost und
Winter West und ca. 7 % in Winter Ost. Der sehr deutlich niedrigere Anteil hier ist sowohl auf generell héhere
EC-Konzentrationen bei Ostlagen im Winter als auch auf in beiden Ansatzen deutlich geringere EC-
Konzentrationen der Verkehrsquelle (nur ca. 1/3 der Konzentration in Winter West) zuriickzufiihren. Deutlich
niedrigere Werte in Winter Ost zeigten sich auch fir OC, wobei hier — &hnlich wie bei der Biomasseverbren-
nung oben — die Ergebnisse der beiden Ansatze starker voneinander abweichen. Die durch die PMF zugeord-
neten (WSCO)-Konzentrationen und Anteile sind immer niedriger als die im Lenschow-Ansatz ermittelten OC-
Werte, was jedoch aufgrund des uberwiegend hydrophoben Verkehrs-OC zumindest qualitativ plausibel er-
scheint.

Insgesamt lasst sich feststellen, dass fur die Quellgruppe Verkehr die Ergebnisse des Lenschow-Ansatzes an
LMI zumindest fur PM und EC in den meisten Regimen sehr gut mit denen der PMF-Berechnungen uberein-
stimmen. GrofRere Abweichungen kénnen sich im Regime Winter Ost ergeben, in dem moglicherweise auf-
grund der generell sehr hohen Konzentrationen anthropogener Verbrennungsemissionen die Verkehrsquelle
nur mit héherer Unsicherheit quantitativ korrekt erfasst werden kann.

Neben den Verbrennungsquellen stellt sekundares Aerosol einen weiteren Hauptbestandteil des PM dar. Die
beiden PMF-Faktoren Photochemie und sekundéres anorganisches Aerosol wurden in Tabelle 33 als PM
sekundar zusammengefasst und mit der Summe von Ammonium, Nitrat und Sulfat als wesentliche anorgani-
sche Bestandteile des sekundaren PM verglichen. V. a. im Sommer ergeben sich bei der PMF etwas hdhere
Anteile (ca. 30—40 % gegeniiber ca. 20 % Summe Hauptionen), was vermutlich mit dem den beiden Faktoren
zugeordneten organischen sekundaren Material zusammenhangt. Im Winter lagen die Anteile mit ca. 30 % bei
Westanstrémung und ca. 40 % bei Ostlagen sehr nahe beieinander, weil hier auch in der PMF der Gberwie-
gend anorganische SIA-Faktor dominiert.

Die Quellgruppe Bremsabrieb ist in Tabelle 34 zwar enthalten, Iasst sich aber kaum sinnvoll zwischen Mak-
rotracer- und PMF-Ansatz vergleichen. Wahrend im Makrotraceransatz einzig Bremsabriebs-PM abgeschatzt
wird, enthalten die PMF-Werte alle Nicht-Abgas- und einen Teil der Abgasemissionen (Impaktorstufen 2 und
3). Die ermittelten Werte deuten jedoch zumindest darauf hin, dass Bremsabrieb an der Gesamtheit der Ver-
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kehrsemissionen (inklusive z. B. auch Resuspension von Stral3enstaub) nur eine untergeordnete Rolle spielen
konnte.

Ahnlich schwierig ist der Vergleich der Ergebnisse zu Krustenmaterial. Im Makrotraceransatz ergeben sich
hier relativ hohe Werte, die an LMI vermutlich stark durch Resuspension von bereits deponiertem Staub zu
erklaren sind. Dieser Anteil an Krustenmaterial ist bei der PMF jedoch im Verkehrsfaktor enthalten. Gezeigt ist
in Tabelle 34 der Faktor Stadtstaub, der unabhéngig vom Verkehr an allen Stationen identifiziert wurde und
deutlich geringere Konzentrationen und Anteile aufwies.

Fur die Quelle PM Pilzsporen zeigen Makrotraceransatz und PMF keine nennenswerten Anteile im Winter. In
Sommer Ost lagen sie bei < 1 %, in Sommer West bei 0,7 % (Makrotracer) und 2 % (PMF). Unter Berlicksich-
tigung der sehr niedrigen Konzentrationen dieser Quelle erscheinen diese Werte relativ gut Gibereinstimmend.

Partikelwasser kann neben den Ubrigen chemischen Bestandteilen einen bedeutenden Anteil der gewogenen
PM-Masse ausmachen und wurde daher der Vollstandigkeit halber in die Tabelle mit aufgenommen. Es wurde
aus den mittleren (Median und Mittelwert) Konzentrationen der anorganischen Haupt- und Spurenionen in den
jeweiligen Regimen (bzw. im Gesamtmittel) mit dem thermodynamischen Modell E-AIM Il berechnet. Die sich
ergebenden Wasseranteile lagen i. d. R. bei ca. 10-15 % (bei 25 °C und 55 % rel. Feuchte als verwendete
typische Raumbedingungen im Wageraum). Der Uberraschend niedrige Wert in Sommer Ost (Median 0,6 %)
erscheint nicht realistisch. Ein Grund hierfir konnte nicht auf Anhieb ermittelt werden, es wird daher davon
ausgegangen, dass der Wasseranteil in Sommer Ost in dhnlicher GréZenordnung lag wie in den tbrigen Re-
gimen.

Zusammenfassung

Insgesamt zeigen diese Betrachtungen, dass es zwischen eindeutig und in den verschiedenen Ansatzen
gleich definierten Quellgruppen i. d. R. sehr gute Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen der PMF und
denen der einfacheren Makrotracer- und Lenschow-Anséatze gibt. Die quantitativen Ergebnisse zu den bedeu-
tenden Quellen PM und EC Biomasseverbrennung, PM und EC Verkehr sowie PM sekundar kénnen daher als
gut vertrauenswurdig eingeschatzt werden. Auch bei unbedeutenderen Quellen wie Pilzsporen gibt es gute
Ubereinstimmung zu entsprechenden Makrotraceranséatzen, was insgesamt fiir eine gute Qualitat der PMF-
Ergebnisse in diesem Projekt spricht.

Der grof3e Vorteil der PMF im Vergleich zu den Ubrigen Ansatzen ist, dass hiermit eine vergleichsweise hohe
Anzahl verschiedener Quellen identifiziert und quantifiziert werden kann, inklusive vieler, fir die es keine etab-
lierten Makrotracerverfahren gibt.

3.9 Einordnung in lange Zeitreihen

Chemische Messungen

Um die Ergebnisse der vorgestellten Messungen in die sich tber lange Zeitraume andernde Imissionssituation
einordnen zu kdénnen, werden in diesem Kapitel die Massenkonzentrationsmittelwerte (HV-Sammler) der Tage
der Messkampagnen in eine vorliegende Messreihe eingeordnet. Diese Einordnung erfolgt fir die Mittelwerte
der Tage der Sommermesskampagne 2013 und der Wintermesskampagnen 2013/14 und 2014/15 (Kampag-
ne aktuell) im Vergleich zur Sommermesskampagne 2000 und zur Wintermesskampagne 1999/2000 (Kam-
pagne 2000) fur den regionalen Standort Melpitz. Fur Melpitz sind tagliche Messungen fir PM 4 seit 1993 und
fur PM, 5 seit 2003 vorhanden. Es erfolgte der Vergleich fur alle Tage der Kampagnen fiir die Winter- und
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Sommerhalbjahre, danach wird zusatzlich unterschieden nach Tagen mit westlicher oder 6stlicher Anstro-
mung. Fur die Wintertage innerhalb der ,Kampagne 2000 standen allerdings keine Tage mit Ostlicher An-
stromung fir den Vergleich zur Verfligung.

Darliber hinaus werden die Mittelwerte der PMjy-Konzentrationen der ,Kampagne 2000“ und die Mittelwerte
der PM,s- und PMy,-Konzentrationen der ,Kampagne aktuell* zusammen mit den Winter- und Sommerhalb-
jahresmittelwerten in Abhangigkeit der meteorologischen Parameter mittlere Windgeschwindigkeit, Tempera-
tur und Globalstrahlung gezeigt.

Um auch einen Vergleich am Standort Leipzig Mitte zu haben, wird der Vergleich zwischen den Sommer und
Winter (2000 gegentiber 2013 bzw. 1999/00 gegeniiber 2013/14 und 2014/15) der Partikelmassenkonzentra-
tionen (HV-Sammler) fuir PM, und PM, 5 in Melpitz und Leipzig Mitte fur Messungen an den Tagen der ,Kam-
pagne 2000“ und der ,Kampagne aktuell* gezeigt. Auch hier erfolgt der Vergleich zusatzlich fur dstliche und
westliche Anstromung.

Die Ergebnisse der Messungen mit den funfstufigen BERNER-Impaktoren werden in vergleichender Darstel-
lung und damit nur méglich fiir westliche Anstrémung zwischen der ,Kampagne 2000“ und der ,Kampagne
aktuell* gezeigt (Mediane der Partikelmassenkonzentrationen der einzelnen Stufen).

Abbildung 85 zeigt die PM,-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winter-
halbjahre seit 1992) im Vergleich mit Mittelwerten der PMo-Partikelmassenkonzentration der jeweiligen Kam-
pagne (alle Messungen mit HV-Sammler). Es lasst sich ein fallender Trend fur die Konzentrationen in den
ersten sieben Jahren erkennen. Danach schwankten die Halbjahreskonzentrationen zwischen den Jahren. Die
Mittel fir die Winterhalbjahre lagen in der Regel etwas hoéher als die fur die Sommerhalbjahre. Fir die ,Kam-
pagne 2000 ist deutlich zu erkennen, dass der Mittelwert aus den neun Winter-Messtagen mit ca. 27,3 ug m?3
deutlich hoher lag als der Winterhalbjahresmittelwert von 20,5 pg m3 und diesen damit nicht repréasentiert.
Dieser Umstand muss bei bezugnehmenden Vergleichen der ,Kampagne aktuell* zur ,Kampagne 2000 be-
ricksichtigt werden. Der Mittelwert aus den acht Sommer-Messtagen der ,Kampagne 2000“ von 20,4 ug m?3
reprasentiert den Sommerhalbjahresmittelwert von 21,4 uyg m= recht gut. Fur die ,Kampagne aktuell* ergab
sich ein Wert fur den Sommer von 17,0 pg m?3 (21 Messtage), der im Vergleich zum Sommerhalbjahresmittel-
wert mit 20,8 ug m3 kleiner war. Die Wintermessungen der ,Kampagne aktuell“ fanden an 10 Tagen im Winter
2013/14 und an 11 Tagen im Winter 2014/2015 statt. Der Mittelwert der 10 Tage im Winter 2013/14 betrug
24,6 ug m3, verglichen zum Winterhalbjahreswert von 23,1 pg m?3 ergibt sich eine recht gute Ubereinstim-
mung. Allerdings weicht der Mittelwert der 11 Tage aus dem Winter 2014/15 mit 28,4 ug m' gegenuber dem
Winterhalbjahresmittelwert von 21,8 ug m™ erheblich nach oben ab.

Im Gesamtergebnis wird der Konzentrationsunterschied fur PM, zwischen Sommer und Winter in der ,Kam-
pagne aktuell“ durch die zuféllige Auswahl der Messtage gréRer wiedergegeben als er sich im Vergleich zwi-
schen Sommer- und Winterhalbjahren ergibt. Auch fir die Tage der ,Kampagne 2000“ war der Wintermittel-
wert deutlich hoher als der entsprechende Winterhalbjahresmittelwert. Eine Ursache dafir kann in der bevor-
zugten Auswahl méglichst niederschlagsfreier Tage fiur die Kampagnen liegen.
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Abbildung 85: PMo-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der jeweiligen Kampagne (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen). Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhandenen Messungen gezeigt. Angegeben ist
die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes. Fur den Sommer 2003 ist auf Grund einer zu ge-
ringen Zahl an Messtagen kein Sommerhalbjahresmittelwert gezeigt.

Abbildung 86 zeigt die PM,s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winter-
halbjahre seit 2002). Eine direkte Einordnung der ,Kampagne 2000 oder eine Trendaussage sind nicht mog-
lich, weil zu dieser Zeit noch keine taglichen Messungen der Partikelmassenkonzentration PM, s vorliegen.
Die Winterhalbjahreskonzentrationen lagen in der Regel héher als die Sommerhalbjahreskonzentrationen und
haben eine etwas groRere Schwankungsbreite. Fir die ,Kampagne aktuell* ergab sich ein Wert fiir den Som-
mer von 12,1 ug m’3 (21 Messtage), der im Vergleich zum Sommerhalbjahresmittelwert mit 15,4 ug m kleiner
war. Die PM,s-Wintermessungen der ,Kampagne aktuell* fanden an 10 Tagen im Winter 2013/14 (Mittelwert
22,3 ug m3) und an 11 Tagen im Winter 2014/2015 (Mittelwert 24,9 ug m) statt. Die entsprechenden Halbjah-
resmittelwerte betrugen 20,0 bzw. 17,4 ug m= und waren damit kleiner als die entsprechenden Wintermittel-
werte der ,Kampagne aktuell*. Auch hier ist die Differenz fir PM, s, wie auch bei PMy, im letzten Winter, we-
sentlich gré3er als im Winter 2013/14.
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Abbildung 86: PM,s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der jeweiligen Kampagne (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen). Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhandenen Messungen gezeigt. Angegeben ist
die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Im Folgenden wird die Einordnung der Messkampagnen wie in Abbildung 85 und Abbildung 86 vorgenommen,
es erfolgt aber zusatzlich eine Unterscheidung fur Tage mit vorwiegend westlicher oder 6stlicher Anstrémung.
Abbildung 87 zeigt den Vergleich fur die PMj,y-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Som-
mer- und Winterhalbjahre seit 1992) im Vergleich mit Mittelwerten der PMo-Partikelmassenkonzentration der
jeweiligen Kampagne ausschlielich fir Tage mit westlicher Anstrémung. Es lasst sich auch hier ein fallender
Trend fur die Konzentrationen in den ersten sieben Jahren erkennen. Danach schwanken die Halbjahreskon-
zentrationen zwischen den Jahren. Die Konzentrationen lagen fur die Sommer- und Winterhalbjahresmittel-
werte bei westlicher Anstromung deutlich unter den Mittelwerten fiir alle Tage im Halbjahr. Die Wintermittel-
werte fir die einzelnen Winter lagen oft etwas hoher als die Sommermittelwerte, der Unterschied ist aber ge-
ringer als zwischen den Winter- und Sommerhalbjahresmitteln fur alle Tage (vgl. Abbildung 85).

Fur die ,Kampagne 2000" ist deutlich zu erkennen, dass der Mittelwert aus den vier Winter-Messtagen mit
westlicher Anstromung mit ca. 24,4 pg m3 deutlich héher lag als der Winterhalbjahresmittelwert von
17,3 ug m3. Der Mittelwert aus den sieben Sommer-Messtagen mit westlicher Anstrdomung der ,Kampagne
2000“ von 21,2 ug m’3 reprasentiert den Sommerhalbjahresmittelwert von 19,1 ug m3 in etwa. Fir die ,Kam-
pagne aktuell* ergibt sich ein Wert fiir den Sommer von 15,7 pg m2 (13 Messtage mit westlicher Anstrémung),
er ist im Vergleich zum Sommerhalbjahresmittelwert fir westliche Anstromung von 18,8 pg m kleiner. Die
Wintermessungen der ,Kampagne aktuell* (sechs Tage im Winter 2013/14 und finf Tage im Winter 2014/2015
mit westlicher Anstrémung) ergeben PMo-Massenkonzentrationsmittelwerte von 15,4 bzw. 15,5 pg m3. Dem
gegenuber sind die Halbjahresmittelwerte aller Tage mit westlicher Anstromung fur die Winter 2013/14 und
2014/15 mit 16,9 bzw. 15,8 pg m gut vergleichbar.
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Abbildung 87: PMy Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der jeweiligen Kampagne (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen) nur fir Tage mit westlicher Anstromung. Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhande-
nen Messungen gezeigt. Angegeben ist die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Abbildung 88 zeigt die PM, s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winter-
halbjahre seit 2002) gemittelt fir Tage mit westlicher Anstromung. Eine direkte Einordnung der ,Kampagne
2000“ oder eine Trendaussage sind nicht moglich, weil zu dieser Zeit noch keine taglichen Messungen der
Partikelmassenkonzentration PM, s existierten. Die Winterhalbjahreskonzentrationen lagen in der Regel etwas
hoher als die Sommerhalbjahreskonzentrationen und haben eine etwas grof3ere Schwankungsbreite. Fur die
.Kampagne 2000" ergibt sich aus sieben Messtagen im Sommer mit westlicher Anstrémung ein Mittelwert von
14,6 ug m= und fur den Winter aus vier Tagen mit westlicher Anstrémung ein Mittelwert von 15,9 ug m’3. Fir
die ,Kampagne aktuell* ergibt sich ein Wert fir den Sommer von 10,7 ug m3 (13 Messtage mit westlicher An-
stromung), der im Vergleich zum Sommerhalbjahresmittelwert mit 13,7 ug m3 kleiner ist. Die PM,s-
Wintermessungen fur westliche Anstromung der ,Kampagne aktuell* fanden an sechs Tagen im Winter
2013/14 (Mittelwert 13,5 pgm-3) und an fiinf Tagen im Winter 2014/2015 (Mittelwert 12,7 ug m?3) statt. Die
entsprechenden Halbjahresmittelwerte betrugen 14,1 bzw. 14,5 pg m und waren damit etwas groR3er als die
entsprechenden Wintermittelwerte der ,Kampagne aktuell”.
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Abbildung 88: PM,s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der jeweiligen Kampagne (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen) nur fir Tage mit westlicher Anstromung. Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhande-
nen Messungen gezeigt. Angegeben ist die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Abbildung 89 zeigt den Vergleich fir die PMyy-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Som-
mer- und Winterhalbjahre seit 1992) im Vergleich mit Mittelwerten der PM4-Partikelmassenkonzentration der
jeweiligen Kampagne ausschlieRlich fir Tage mit 6stlicher Anstromung. Es fallt auf, dass die Werte héher als
bei westlicher Anstrémung ausfielen und eine deutlich breitere Schwankung aufwiesen. Ursachen dafir liegen
in der geringeren Anzahl von Tagen mit dstlicher Anstrémung (im Zeitraum Winter 1992/93 bis Winter 2014/15
hatten 16 % der Tage 0Ostliche Anstromung dem gegeniber 57 % eine westlicher Anstromung und 27% der
Tage konnten nicht zugeordnet werden). Tage mit dstlicher Anstrdomung haben oftmals eine geringere Vermi-
schung (kleinere Windgeschwindigkeiten bei kontinentaler Anstrémung) im Vergleich zur westlichen Anstro-
mung, bei der auch noch mehr Niederschlag fallt.

Es lasst sich auch hier ein fallender Trend fur die Konzentrationen in den ersten Jahren erkennen. Danach
schwankten die Halbjahreskonzentrationen zwischen den Jahren. Die Konzentrationen lagen fur die Sommer-
und Winterhalbjahresmittelwerte bei 6stlicher Anstromung deutlich Gber den Mittelwerten fir alle Tage im
Halbjahr. Die Wintermittelwerte fir die einzelnen Winter lagen oft erheblich héher als die Sommermittelwerte,
insbesondere auch in den relativ kalten Winterhalbjahren 2009/10, 2010/11 und 2011/12. Dies ist ein Hinweis
auf den Einfluss von Ferntransport anthropogener Emissionen, die verursacht durch Verbrennungsprozesse
(Kohleheizung) 6stlich von Melpitz auftreten.

Fur die ,Kampagne 2000" ist keine Einordnung fir dstliche Anstromung maglich, weil es weder im Winter noch
im Sommer Tage mit einer solchen Anstrémung im Datensatz gibt.
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Fur die ,Kampagne aktuell* ergibt sich fir die Tage mit 6stlicher Anstromung ein Wert fir den Sommer von
19,7 ug m3 (sechs Messtage), er ist im Vergleich zum Sommerhalbjahresmittelwert fir 6stliche Anstrémung
von 23,0 ug m3 kleiner. Die Wintermessungen der ,Kampagne aktuell* (drei Tage im Winter 2013/14 und finf
Tage im Winter 2014/2015 mit dstlicher Anstrémung) ergaben PM,o-Massenkonzentrationsmittelwerte von
44,8 bzw. 42,9 ug m3, dem gegenuber waren die Halbjahresmittelwerte aller Tage mit dstlicher Anstromung
fur die Winter 2013/14 und 2014/15 mit 36,6 bzw. 36,0 ug m? deutlich kleiner.
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Abbildung 89: PMp-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der , Kampagne aktuell* (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen) nur fur Tage mit dstlicher Anstromung. Fiur die , Kampagne 2000“sind keine Messungen bei
Ostlicher Anstromung vorhanden. Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhandenen Messungen
gezeigt. Angegeben ist die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Abbildung 90 zeigt die PM, s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winter-
halbjahre seit 2002) gemittelt fir Tage mit dstlicher Anstromung. Eine direkte Einordnung der ,Kampagne
2000“ (keine Messungen bei Ostlicher Anstrdmung) oder eine Trendaussage sind nicht moglich, weil zu dieser
Zeit noch keine taglichen Messungen der Partikelmassenkonzentration PM, s existierten. Die Streuung der
Halbjahresmittelwerte war hier wie auch bei PM, groRRer als fur alle oder fur die Messtage mit westlicher An-
stromung, Ursachen dafir liegen in der geringeren Anzahl von Tagen mit éstlicher Anstrémung. Zusatzlich
weisen Tage mit dstlicher Anstrdomung oftmals eine geringere Vermischung (kleinere Windgeschwindigkeiten
bei kontinentaler Anstrémung) im Vergleich zu Tagen mit westlichen Anstromungen auf, an denen auch noch
mehr Niederschlag féllt. Die Konzentrationen lagen fur die Sommer- und Winterhalbjahresmittelwerte bei 6stli-
cher Anstrémung auch hier bei Partikeln PM, 5 deutlich Gber den Mittelwerten fiir alle Tage im Halbjahr. Die
Wintermittelwerte fir die einzelnen Winter waren oft erheblich héher als die Sommermittelwerte, hier fir PM, 5
insbesondere auch in den relativ kalten Winterhalbjahren 2009/10, 2010/11 und 2011/12. Allerdings ist fur die
gegenuber PMy, kleineren Partikel PM, s die relative Differenz zwischen Sommer- und Winterhalbjahren noch
etwas grol3er als fir PMy, (Abbildung 89). Dies ein deutlicher Hinweis auf den Einfluss von Ferntransport
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anthropogener Emissionen, die, verursacht durch Verbrennungsprozesse (Kohleheizung), 6stlich von Melpitz
auftreten. Fur die ,Kampagne aktuell* ergibt sich fir die Tage mit 6stlicher Anstromung ein Wert der Partikel-
massenkonzentration PM,s fir den Sommer von 15,3 ug m2 (sechs Messtage), er ist im Vergleich zum
Sommerhalbjahresmittelwert fur dstliche Anstrdomung von 17,3 pug m3 etwas kleiner. Die Wintermessungen fir
PM, s der ,Kampagne aktuell“ (drei Tage im Winter 2013/14 und funf Tage im Winter 2014/2015 mit &stlicher
Anstrémung) ergeben Massenkonzentrationsmittelwerte von 41,8 bzw. 37,6 ug m3, dem gegenuber sind die
Halbjahresmittelwerte aller Tage mit dstlicher Anstromung fiir die Winter 2013/14 und 2014/15 mit 32,6 bzw.
28,5 ug m3 auch hier, wie bei PM;, mit dstlicher Anstrémung (vgl. Abbildung 89), deutlich kleiner.
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Abbildung 90: PM,s-Partikelmassenkonzentration in Melpitz (Mittelwerte der Sommer- und Winterhalb-
jahre) im Vergleich mit Mittelwerten aus den Tagen der , Kampagne aktuell* (Dreiecke mit schwarzem
Rahmen) nur fur Tage mit dstlicher Anstromung. Fiur die , Kampagne 2000“sind keine Messungen bei
Ostlicher Anstromung vorhanden. Es wurde jeweils der Mittelwert aus allen vorhandenen Messungen
gezeigt. Angegeben ist die jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Im Folgenden werden die mittleren Partikelmassenkonzentrationen PMq und PM,5 fir alle Sommer- bzw.
Winterhalbjahre und die mittleren Partikelmassenkonzentration der Tage der ,Kampagne 2000 bzw. der

.Kampagne aktuell* im Bezug zu den meteorologischen Parametern, Temperatur, Windgeschwindigkeit und
mittlere Globalstrahlung gezeigt.

Abbildung 91 zeigt die mittleren Partikelmassekonzentrationen im Bezug zur Temperatur im Sommer und im
Winter. Die Sommerkampagnen fanden bei einer mittleren Temperatur von 15 bis 16 °C statt mit einer mittle-
ren Partikelmassekonzentration fir PM, s von etwa 11 bis 14 ug m’ und einer entsprechend héheren mittleren
PM o-Partikelmassenkonzentration von 17 bis 21 pg m3. Dem entsprechen fast alle Sommerkonzentrationen
fur PM, s und die meisten fiir PM4o. Die Winterkampagnen fanden bei mittleren Temperaturen von 4 bis 6 °C
statt und es ergibt sich eine mittlere Partikelmassenkonzentration fiir PM, 5 von ca. 18 bis 25 pg m?3, die PMy,-
Partikelmassenkonzentration war mit 23 bis 29 pg m™ entsprechend héher. Auch fir PMy, entsprachen fast
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alle Winterhalbjahreskonzentrationen fir PM, s und die meisten fir PM;, diesem Konzentrationsbereich. So-
wohl im Sommer als auch im Winter ergaben sich fir PMq bei etwas geringeren Sommer- bzw. Winterhalb-
jahresmitteltemperaturen wesentlich hthere Partikelmassekonzentrationen. Dieser Effekt ist fiir PM, 5 nicht zu
sehen und entsteht dadurch, dass fiir die Sommer- und Winterhalbjahre mit ohnehin noch relativ hohen mittle-
ren Partikelmassekonzentrationen nur PM,y, aber keine PM,s-Messungen (ab Winter 2002/03) vorhanden
waren. Insgesamt waren die PM-Konzentrationen im Winter etwas hoher, Ursachen kdnnen anthropogene
Emissionen aus Verbrennungsprozessen, aber auch ein héherer Anteil von sonst thermisch flichtigem Am-
moniumnitrat sein.
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Abbildung 91: Mittelwerte der PMg-Massenkonzentrationen der ,, Kampagne 2000“ und die Mittelwerte
der PM,s- und PMg-Konzentrationen der ,Kampagne aktuell“ (Dreiecke) zusammen mit den Winter-
und Sommerhalbjahresmittelwerten fir PM,s und PMy, (Kreise) in Bezug zur Temperatur

Abbildung 92 zeigt die mittleren Partikelmassekonzentrationen im Bezug zur Windgeschwindigkeit im Sommer
und im Winter. Die Winterkampagnen fanden bei mittleren Windgeschwindigkeiten von 3 bis 4 m s™ statt bei
einer mittleren Partikelmassekonzentration fir PM, s von etwa 20 bis 25 pg m™ und einer entsprechend hdhe-
ren mittleren PMq Partikelmassenkonzentration von 24 bis 29 ug m3. Die Winterhalbjahreskonzentrationen
fur PM betrugen im Bereich von mittleren Windgeschwindigkeiten 2.0 bis 4.0 m s™ zwischen 17 und 26 pg m3,
fur PM,s und fir PMq lagen sie zwischen 20 und sehr hohen 53 ug m>. Dieser Effekt ist fir PM, 5 nicht zu
sehen und entsteht dadurch, dass fiir die Sommer- und Winterhalbjahre mit ohnehin noch relativ hohen mittle-
ren Partikelmassekonzentrationen besonders im Winter nur PM,q, aber keine PM,s-Messungen (ab Winter-
halbjahr 2002/03) vorhanden sind. Die Sommerkampagnen fanden im Bereich mittlerer Windgeschwindigkei-
ten von 2.0 bis 2.3 m s™ statt bei einer mittleren Partikelmassenkonzentration fiir PM,s von etwa 11 bis
17 ug m™ und einer hoheren Partikelmassenkonzentration fir PM;, von 17 bis etwa 53 ug m™. Es ergaben
sich somit im Winter etwas hohere Partikelmassenkonzentrationen bei h6heren Windgeschwindigkeiten (bes-
serer Vermischung), dies ist ein Hinweis auf zusatzliche anthropogene Emissionen oder auch Resuspension
von vegetationslosen Feldern. Auch dirfte an kalten Wintertagen der Gehalt an Ammoniumnitrat hdher sein.
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Abbildung 92: Mittelwerte der PMg-Massenkonzentrationen der ,, Kampagne 2000“ und die Mittelwerte
der PM,s- und PMg-Konzentrationen der ,Kampagne aktuell“ (Dreiecke) zusammen mit den Winter-
und Sommerhalbjahresmittelwerten fir PM,s und PM, (Kreise) in Bezug zur Windgeschwindigkeit

Abbildung 93 zeigt die mittleren Partikelmassekonzentrationen im Bezug zur mittleren Globalstrahlung im
Sommer und im Winter. Die Sommerkampagnen fanden bei einer mittleren Globalstrahlung 157 bis 215 W m™2
statt, die mittlere Partikelmassekonzentration fiir PM, s betrug etwa 11 bis 16 ug m3 und war fir PMyq mit
16 bis 37 ug m3 entsprechend hdher. Die Sommerhalbjahreskonzentrationen lagen jeweils in diesen Berei-
chen. Fir PMyq traten auch wesentlich hthere Werte auf — Ursache dafiir sind die hheren Konzentrationen
im Zeitraum bis 2002, fir den keine taglichen PM,s-Messungen vorliegen. Die Winterkampagnen fanden bei
wesentlich geringeren mittleren Globalstrahlungen als im Sommer im Bereich von 58 bis 82 W m2 statt und es
ergab sich eine mittlere Partikelmassenkonzentration fir PM,s von etwa 17 bis 26 ug m3, die PMiq-
Partikelmassenkonzentration war mit 21 bis 53 pg m entsprechend héher. Fur PMy, traten auch hier wesent-
lich héhere Werte auf — Ursache dafir sind die hdheren Konzentrationen im Zeitraum bis 2002, fiur den keine
taglichen PM,s-Messungen vorliegen. Insgesamt waren die sommerlichen PM-Konzentrationen bei hoher
Einstrahlung etwas geringer als im Winter bei wenig Einstrahlung. Die Ursache fiir die h6heren mittleren Kon-
zentrationen im Winter kann in stérkeren anthropogenen Emissionen, aber auch im héheren Gehalt an Am-
moniumnitrat liegen.
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Abbildung 93: Mittelwerte der PMg-Massenkonzentrationen der ,, Kampagne 2000“ und die Mittelwerte
der PM,s- und PMg-Konzentrationen der ,Kampagne aktuell“ (Dreiecke) zusammen mit den Winter-
und Sommerhalbjahresmittelwerten fir PM,s und PMy, (Kreise) in Bezug zur mittleren Globalstrahlung

Abbildung 94 zeigt den Vergleich der Mittelwerte der Partikelmassenkonzentrationen fir PM;y und PM,s in
Melpitz und Leipzig-Mitte gemessen mit dem HV-Sammler an Tagen der ,Kampagne 2000“ (Balken mit
schwarzem Rahmen) und der ,Kampagne aktuell* (Balken ohne Rahmen). Es wurde jeweils der Mittelwert aus
allen Messungen und jeweils fur Tage mit westlicher oder 6stlicher Anstrémung gezeigt. In der Kampagne
1999/00 konnten keine Tage mit Ostanstromung beprobt werden. Es ist deutlich zu erkennen, dass beim Ver-
gleich des regionalen Standortes Melpitz mit dem Verkehrsstandort Leipzig Mitte fiir die ,Kampagne 2000“
(Balken mit schwarzem Rahmen) sowohl die Mittelwerte fir PM,q als auch fir PM, s am Standort Leipzig-Mitte
hoher waren. Dies gilt fir das Mittel aus allen Tagen und auch fir das Mittel der Tage mit westlicher Anstro-
mung der jeweiligen Kampagne. Vergleicht man allerdings parallel die Mittelwerte fur die ,Kampagne aktuell”
(Sommer 2013 und Winter 2013/14 und 2014/15), so ist der Unterschied fir PM,, durchaus noch vorhanden,
aber fir PM, 5 nicht mehr so ausgeprégt. Fir PM, 5 ergaben sich im Sommer 2013 sogar etwa vergleichbare
Werte. In jedem Fall der ,Kampagne aktuell* wurden bei 6stlicher Anstromung die héchsten Mittelwerte ge-
messen. Dieser Unterschied war im Winter starker ausgepragt und zeigt hier den Einfluss des Langstrecken-
transportes anthropogener Emissionen in den sachsischen Raum.
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Abbildung 94: Vergleich der Mittelwerte der Partikelmassenkonzentrationen fir PM, und PM,5in Mel-
pitz und Leipzig Mitte gemessen mit dem HV-Sammler an Tagen der ,Kampagne 2000 (Balken mit
schwarzem Rahmen) und der ,Kampagne aktuell* (Balken ohne Rahmen). Es wurde jeweils der Mit-
telwert aus allen Messungen und jeweils fir Tage mit westlicher oder 6stlicher Anstrémung gezeigt. In
der Kampagne 1999/00 konnten keine Tage mit Ostanstromung beprobt werden. Angegeben ist die
jeweilige Standardabweichung des Mittelwertes.

Physikalische Messungen

Abbildung 95 bis Abbildung 100 zeigen Mittelwerte der Aerosolparameter, die aus den MAAP- und Partikel-
mobilitatsgroRenspektrometern abgeleitet sind: Black Carbon (BC), m[40-110], m[110-330], m[330-800],
N[20;110] und N[20;800] (vgl. Kapitel 2.2.2.2). Auch hier soll der Grad der Reprasentativitat der Messkampag-
ne dieses Projektes (,Aerosol 2013/15") im Vergleich zu den langjahrigen Mittelwerten bestimmt werden.

Fur BC sieht man, dass sich die ganzjahrigen Kampagnenmittelwerte kaum von den langjahrigen Mittelwerten
unterscheiden. (Als Signifikanzkriterium kann man die Fehlerbalken ansehen, die die Standardfehler der ent-
sprechenden Mittelwerte kennzeichnen.) Fir den Winterzeitraum (definiert als November — April) erkennt man,
dass die Kampagnenmittelwerte leicht héher lagen als die langjahrigen Mittelwerte (zwischen 2 und 22 % sta-
tionsbezogen, 11 % als Mittelwert Gber alle Stationen). Die grof3te Verschiebung ergab sich an der Station
Melpitz. Die Uberhéhung der Kampagnenwerte kann ggf. auf die gezielte Beprobung spezieller Wetterlagen
(d. h. mit niedriger Temperatur und niederschlagsfrei) bei der Messkampagne zurtickgefihrt werden. Fir den
Sommerzeitraum (definiert als Mai — Oktober) sieht man Uber alle Stationen hinweg gesehen wiederum keinen
deutlichen Trend.
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Abbildung 95: Black Carbon an den vier Messstationen, Vergleich des Funfjahresmittelwertes 2010—
2014 mit dem Mittelwert fir die BERNER-Probenahme wahrend der Kampagne 2013/2015. Gezeigt
sind die Statistiken fur das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den

Standardfehler o/Y(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Abbildung 96: Partikelmassenkonzentration (Mobilitdtsdurchmesser 40-110 nm), geschétzt aus Parti-
kelmobilitatsspektrometerdaten, an den vier Messstationen, Vergleich des Flinfjahresmittelwertes
2010-2014 mit dem Mittelwert fir die BERNER-Probenahme wéhrend der Kampagne 2013/2015. Ge-
zeigt sind die Statistiken fur das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den Stan-
dardfehler o/\(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Abbildung 97: Partikelmassenkonzentration (Mobilitdtsdurchmesser 110-330 nm), geschéatzt aus Par-
tikelmobilitatsspektrometerdaten, an den vier Messstationen, Vergleich des Funfjahresmittelwertes
2010-2014 mit dem Mittelwert fir die BERNER-Probenahme wéhrend der Kampagne 2013/2015. Ge-
zeigt sind die Statistiken fiir das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den Stan-
dardfehler o/\(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Abbildung 98: Partikelmassenkonzentration (Mobilitdtsdurchmesser 330-800 nm), geschéatzt aus Par-
tikelmobilitatsspektrometerdaten, an den vier Messstationen, Vergleich des Funfjahresmittelwertes
2010-2014 mit dem Mittelwert fur die BERNER-Probenahme wéhrend der Kampagne 2013/2015. Ge-
zeigt sind die Statistiken fiir das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den Stan-
dardfehler o/\(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Abbildung 99: Partikelanzahlkonzentration (Mobilitdtsdurchmesser 20-110 nm), aus Partikelmobili-
tatsspektrometerdaten, an den vier Messstationen, Vergleich des Funfjahresmittelwertes 2010-2014
mit dem Mittelwert fir die BERNER-Probenahme wahrend der Kampagne 2013/2015. Gezeigt sind die
Statistiken fur das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den Standardfehler
o/(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Abbildung 100: Partikelanzahlkonzentration (Mobilitdtsdurchmesser 20—800 nm), aus Partikelmobili-
tatsspektrometerdaten, an den vier Messstationen, Vergleich des Funfjahresmittelwertes 2010-2014
mit dem Mittelwert fir die BERNER-Probenahme wahrend der Kampagne 2013/2015. Gezeigt sind die
Statistiken fur das Gesamtjahr, Winter und Sommer. Die Fehlerbalken zeigen den Standardfehler
o/(n-1) auf Basis von Tagesmittelwerten an.
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Fur die massebezogenen Parameter m[40-110], m[110-330] und m[330-800] ergibt sich ein gemischtes Bild
aus positiven und negativen Abweichungen zwischen Kampagnenmittelwerten und langjahrigen Mittelwerten.
Bemerkenswert ist méglicherweise der Uberschuss des Kampagnenmittelwertes beim Massenparameter
m[330-800] fur den Winterzeitraum. Hier lagen die Kampagnenmittelwerte Gber alle Stationen gemittelt 30 %
Uber den langjahrigen Wintermittelwerten. Weil m[330-800] représentativ fur die groRraumig homogen verteil-
ten und gealterten Aerosolpartikel ist, steht auch hier die Hypothese, dass die gezielte Beprobung wintertypi-
scher Wetterlagen zu diesem Uberschuss fiihrte.

Bei den partikelanzahlbezogenen Parametern N[20;110] und N[20;800] sind die Unterschiede wiederum be-
scheidener, wobei hier eine generelle Tendenz besteht, dass die Kampagnenmittelwerte niedriger als die
langjahrigen Mittelwerte sind.

Insgesamt stellt man fest, dass sich auf Basis der untersuchten Aerosolparameter die Kampagnenmittelwerte
nicht allzu stark von den langjahrigen Mittelwerten unterscheiden (Abweichungen meist im Bereich bis 10 %).
Merkliche Ausnahme sind die Winterzeitraume, besonders fur die Parameter BC und m[330-800].

Zusammenfassung

Die Vergleiche der in den Kampagnen bestimmten Messwerte mit denen aus langjahrigen Messreihen zeigen,
dass die gezielte Auswahl von einzelnen Messtagen, zumal wenn es nur relativ wenige sind, nicht immer die
mittleren Konzentrationen in einer Jahreszeit-Anstromungskategorie trifft. Fir die nachfolgenden Vergleiche
der BERNER-Messdaten des aktuellen Projektes mit denen aus dem Projekt 2000 sind hier besonders die
Mittelwerte wahrend Westanstrémung in Sommer und Winter relevant. Wahrend der Kampagnenmittelwert
2000 fur Winter West deutlich iber dem gesamten Wintermittelwert lag, war dies im aktuellen Projekt nicht der
Fall. Dies bedeutet, dass die unten diskutierten Konzentrationsunterschiede im Winter nicht unbedingt repréa-
sentativ sind. In den Sommern lagen die Kampagnenmittelwerte naher an den gesamten Sommermittelwer-
ten, jedoch 2000 etwas dartiber und im aktuellen Projekt etwas darunter. Daher ergibt sich auch hier méglich-
erweise ein etwas grofRerer Unterschied zwischen dem damaligen und dem heutigen Projekt, als er sich fir
umfangreichere Sommermesstage (mit Westanstromung) méglicherweise ergeben wirde.

Diese Einschrénkungen sind bei den Darstellungen in Kapitel 3.10 immer zu bertcksichtigen.

3.10 Veranderungen der PM-Belastung zum Jahr 2000

3.10.1 Vorbemerkungen

Die im Rahmen der beiden Vorhaben in den Jahren 2000 bzw. 2013-2015 genommenen und untersuchten
Proben stehen fir regenfreie, typische Sommer- bzw. Wintertage. Sie sind vergleichbar, was Messtage mit
Westanstromung betrifft. Fir die im aktuellen Projekt untersuchten Tage mit dstlicher Anstrémung gibt es kei-
ne Vergleichsmaoglichkeit, weil Ostlagen wahrend der damaligen Kampagnen nicht auftraten. Die Zahl der
Messtage im Jahr 2000 war mit insgesamt 17 auch deutlich geringer als in der gegenwartigen Messkampag-
ne, was zusammen mit den oben beschriebenen Unterschieden in den jahreszeitlichen Mittelwerten zu einer
gewissen Unsicherheit in der Beurteilung der beobachteten Konzentrationstrends fihrt.

3.10.2 Masse

Weil 1999/2000 im Winter nur Westwindlagen untersucht wurden, sind fir diesen Vergleich mit der aktuellen
Messkampagne ebenfalls nur Tage mit westlicher Anstromung ausgewahlt worden. In Abbildung 101 ist ein
Vergleich der mittleren groRenaufgeldsten Konzentrationen der Massekonzentration 2000 mit der im aktuellen
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Projekt gezeigt. Im damaligen Projekt lag der Fokus auf PM, s, weshalb es nur Daten fir die ersten vier Im-
paktorstufen gibt (PM3 ), die verglichen werden kénnen.
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Abbildung 101: Vergleich der groRenaufgeldsten Median-Massekonzentrationen, die jeweils bei West-
anstromung in den Jahren 2000 bzw. 2013-2015 an den Stationen Leipzig Mitte, Leipzig TROPOS und
Melpitz gesammelt wurden.

Es wurde sowohl im Sommer als auch im Winter ein deutlicher Riickgang der Massen in allen Fraktionen und
an allen Stationen beobachtet. Besonders aufféllig sind die Riickgange in der massereichen Ferntransportstu-
fe 3, die sowohl im Sommer als auch im Winter an allen Probenahmeorten beobachtet wurden. Einschréankend

ist jedoch auf die geringe Zahl der Probenahmen zu verweisen, die nur eine begrenzte statistische Sicherheit
bieten.

T T T T T T T T T T T T
01 10 01 1.0 01 1.0 01 10 01 1.0 01 1.0
Aerodynamischer Durchmesser (um) Meter (Hm)

L]
B Somn Somn Somn Winte Winte Winte
g Verke Urban Regio Verke Urban Regio
o 12 Jahr
%’ g — 2000
S a § — 2013
E g ———= | e G| — 2013/14/15
()
~
£

Abbildung 102: Vergleich der Mediane der grolRenaufgeldsten Lenschow-Inkremente 2000 und im ak-
tuellen Projekt

Um beurteilen zu kénnen, ob der Rickgang der Konzentrationen an den stadtischen Stationen einzig auf den
Ruckgang im regionalen Hintergrund zurlickzufiihren ist, sind in Abbildung 102 die mittleren (Median) gréRen-
aufgelosten Lenschow-Inkremente fiir die Messungen aus 2000 und heute gezeigt. Daran lasst an LMI in den
ultrafeinen Partikeln (Impaktorstufe 1) ein Rickgang des Verkehrsinkrementes von 2,2 auf 0,7 ug m* im

Sommer und von 0,9 auf 0,5 ug m™ im Winter erkennen, was auf reduzierte direkte Verkehrsemissionen hin-
deutet.

3.10.3 lonen

In Abbildung 103 sind die gréRenaufgeldsten mittleren Konzentrationen der ionischen Partikelbestandteile im
Vergleich 2000 mit heute gezeigt.
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Abbildung 103: Vergleich der Konzentration der ionischen Aerosolkomponenten der Messkampagnen
2000 und 2013-2015
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Abbildung 104: Mediane der gréRenaufgeldsten Lenschow-Inkremente im Vergleich 2000 mit aktuellem
Projekt

Bei fast allen lonen wurde an allen Messstationen fiir alle Partikelfraktionen ein deutlicher Konzentrations-
rickgang beobachtet. Am deutlichsten war der Riickgang bei Sulfat und Ammonium zu beobachten, wahrend
die Absenkung des Nitrats im Sommer nur in den groben Partikeln beobachtet wurde, im Winter jedoch alle
Partikelfraktionen umfasste.

Auffallend sind in diesem Vergleich die niedrigeren Werte von Kalium und Oxalat bei der aktuellen Messkam-
pagne gegeniber den Ergebnissen aus dem Jahr 2000, was im Falle des Oxalates fir ein geringeres Angebot
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an Vorlaufersubstanzen — OC ist im Aerosol deutlich niedriger als 2000 — spricht und bei Kalium fur einen
Ruckgang der Biomasseverbrennungsemissionen. Ausnahmen bildeten die sommerlichen Werte fir Natrium,
Kalzium und Chlorid. Natrium und Chlorid sind natlrlich emittierte Seesalzkomponenten, deren Konzentration
bis in die Leipziger Region wesentlich von meteorologischen Einflissen bestimmt wird. Kalzium stammte in
der Stadt (Leipzig Mitte) aus lokaler Bautéatigkeit und der Reemission von Stral3enstaub, wahrend in Melpitz
die Emission von Krustenmaterial als wichtigste Quelle zu nennen ist. Im Winter wurde auf den Impaktorstufen
2 und 3 aller Messstandorte eine minimale Erhéhung gegeniiber dem Jahr 2000 beobachtet, die offenbar mit
der Hintergrundsituation zusammenhangt.

Fur Natrium, Magnesium und Chlorid wurden im Winter ebenfalls deutliche Riickgédnge im Bereich der super-
mikronen Partikel gemessen, deren Ursache an den meteorologischen Bedingungen lag, denn Melpitz war
genauso davon betroffen wie die beiden stadtischen Stationen. Dies ist auch in Abbildung 104 in den i. d. R.
sehr ahnlichen stadtischen Inkrementen der lonen zu sehen.

3.10.4 Kohlenstoff

Im Folgenden werden fur organischen und elementaren Kohlenstoff (in Summe total Carbon, TC) sowohl die
gréRenaufgeldosten Mediane der Konzentration (Abbildung 105) als auch die Inkremente (Mediankonzentratio-
nen nach dem Lenschow-Ansatz, Abbildung 106) zwischen der ,Kampagne aktuell* und der ,Kampagne 2000“
verglichen.
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Abbildung 105: Median der Konzentration von OC, EC und TC auf den funf Stufen des BERNER-
Impaktors. Vergleich zwischen der ,Kampagne 2000“ und der ,Kampagne aktuell* fir Sommer und
Winter

In Abbildung 106 ist zu sehen, dass die mittleren Konzentrationen (Mediane) im Winter auf allen Stufen fiir die
.Kampagne 2000" verglichen mit der ,Kampagne aktuell“ erheblich héher waren. Vergleicht man beide Gro-
Ren fur den Sommer, so zeigten sich in der Vergangenheit ebenfalls hohere Werte, allerdings ist die Sommer-
differenz in Melpitz nur gering bis gar nicht (EC Stufe 4) ausgepragt. Im Winter zeigte sich fiir die Konzentrati-
onen von OC und EC ein Anstieg vom regionalen (MEL) Gber den urbanen Hintergrund (TRO) hin zur Ver-
kehrsstation (LMI). Dieser Anstieg ist fur die mittleren Stufen 2—4 des Impaktors der ,Kampagne 2000" in etwa
mit dem der ,Kampagne aktuell* vergleichbar. Allerdings lagen die absoluten Konzentrationen in der Vergan-
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genheit etwa 2- bis 3-mal hoher, was den damaligen Einfluss hoherer OC- und EC-Emissionen zeigt. Auch im
Sommer zeigte sich bei geringeren Konzentrationen im Vergleich zum jeweiligen Winter eine Zunahme der
Konzentration in Richtung MEL<TRO<LMI fiir die Messungen aus der Vergangenheit und fir die aktuellen
Messungen.
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Abbildung 106: Inkremente (Mediankonzentrationen nach dem Lenschow-Ansatz) von OC, EC und TC
auf den funf Stufen des BERNER-Impaktors. Vergleich zwischen der ,Kampagne 2000“ und der ,, Kam-
pagne aktuell* fir Sommer und Winter

Den grofdten Unterschied zwischen der ,Kampagne 2000“ und der “Kampagne aktuell* findet man im Sommer
auf Stufe 1 der Verkehrsstation, so wurde dort im Jahr 2000 die hochste EC-Konzentration aller vier vermes-
senen Impaktorstufen erreicht. In den aktuellen Werten war die EC-Konzentration auf Stufe 1 an der Ver-
kehrsstation LMI absolut die zweithdchste, allerdings bei einer um das 1,5- bis 2-Fache geringeren Konzentra-
tion. Die heute kleineren EC-Konzentrationen auf Stufe 1 der Verkehrsstation im Sommer und im Winter zei-
gen den Rickgang der Emission von Dieselrul3.

Den unterschiedlich starken Einfluss der Quellregionen soll ein Vergleich der Inkrementkonzentrationen zwi-
schen der ,Kampagne 2000 und der ,Kampagne aktuell* unterschieden fir Sommer und Winter zeigen
(Abbildung 106). Fur den regionalen bis Uberregionalen Hintergrund in Melpitz zeigt sich zwischen beiden
Kampagnen ein grof3er Unterschied, der im Winter hauptsachlich durch den Einfluss von Ferntransport verur-
sacht wurde. So war die OC-Konzentration auf allen vier Stufen in der ,Kampagne 2000" etwa doppelt so hoch
wie heute — fir EC gab es eine dhnlich héhere Konzentration in der Vergangenheit nur fir die Stufen 2 und 3
im regionalen Hintergrund. Dies zeigt, dass EC immer noch, wenn auch im geringeren Ausmalf3, im Winter
Uber Ferntransport die Messstationen erreichte. Allerdings durfte der Anteil lokaler Quellen im Gegensatz zu
denen fir OC starker abgenommen haben. Im Sommer waren die Konzentrationen im regionalen Hintergrund
fir EC fur beide Kampagnen etwa vergleichbar grof3, fir OC sind die Konzentrationen im Vergleich zum Jahr
2000 um die Halfte (Stufen 1 bis 2) und um etwa das Doppelte (Stufen 3 bis 4) zurlickgegangen. Geht man
davon aus, dass die Emissionen aus biogenen Quellen in etwa gleich geblieben sein dirften, kann dies ein
Hinweis auf den Riickgang von anthropogenen Emissionen organischer Vorlaufersubstanzen sein. Betrachtet
man nun den Einfluss des urbanen Hintergrundes, so war der fur beide Kampagnen absolut betrachtet gering.
Allerdings ist ein Rickgang hauptséchlich auf Stufe 2 fir OC und EC sowohl im Winter als auch im Sommer
erkennbar, er zeigt die etwas geringeren Emissionen bedingt durch Hausbrand und geringere anthropogene
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Emissionen organischer Vorlaufersubstanzen im Winter. Der Zuwachs der Konzentrationen vom urbanen Hin-
tergrund hin zur Verkehrsstation ist gut sichtbar. Besonders ausgepragt war er in der ,Kampagne 2000“ fur
EC, der auf Stufe 1 im Sommer eine mehr als dreifache und im Winter eine doppelt so hohe Konzentration wie
heute aufwies. Dies kann nur mit einem Rickgang der Verkehrsemissionen (DieselruR) erklart werden. Aber
auch auf den Stufen 2 und 3 ist der Zuwachs der EC-Konzentration heute verglichen mit 2000 im Winter um
etwa das Doppelte und im Sommer um etwa das 0,6-Fache zuriickgegangen. Weil auf diesen Stufen sowohl
die EC-Emissionen aus dem Verkehr als auch vom Hausbrand sichtbar sind, kann dies ein Hinweis flr den
Ruckgang anthropogener Emissionen aus dem Hausbrand sein. Fir OC sind die Konzentrationszuwachse fur
beide Kampagnen vom urbanen Hintergrund in Richtung Verkehrsstation in etwa vergleichbar. Lediglich auf
Stufe 2 im Winter zeigte sich fur die ,Kampagne 2000“ eine Verdreifachung der Konzentration. Dies kénnte im
Winter 1999/2000 anthropogen verursacht gewesen sein.

3.10.5 Alkane und PAK

Im Vergleich zu den im Jahr 2000 fur n-Alkane ermittelten Konzentrationen wurden in der Kampagne
2013/14/15 signifikant niedrigere Konzentrationen festgestellt (Abbildung 107). Sowohl im Sommer als auch
im Winter waren die Konzentrationen von kleinen n-Alkanen (<C25) in den Jahren 2013/14/15 weitaus niedri-
ger als im Jahr 2000. Dies zeigt sich besonders ausgeprégt in den im Sommer durchgefihrten Messungen an
der Verkehrsstation LMI. Dass dies nicht nur an einer reduzierten Hintergrundbelastung, sondern auch an
deutlich niedrigeren Verkehrsinkrementen liegt, ist auch in Abbildung 108 zu sehen und deutet stark auf eine
Reduktion verkehrsbedingter Emissionen, bedingt durch verbesserte Emissionskontrolimaf3nahmen hin.

Im Winter ist eine Reduktion von langeren n-Alkanen (>C25) am Standort MEL und in geringerem Ausmal3 am
Standort TRO in den Jahren 2013/14 erkennbar. Die Reduktion ist auf der Stufe 2 und 3 besonders ausge-
pragt, was als wahrscheinlichen Grund die Abnahme die Reduktion regionaler Schadstoffemissionen wie z. B.
Heizungsemissionen nahelegt.
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Abbildung 107: Vergleich der Konzentration der Alkane fir Sommer und Winter zwischen der Mess-

kampagne 2000 und der aktuellen Messkampagne
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Abbildung 108: Mediane der groRenaufgeldsten Lenschow-Inkremente im Vergleich 2000 mit aktuellem

Projekt
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Der Vergleich von PAK-Konzentration zwischen dem Jahr 2000 und in den Jahren 2013/14/15 durchgefiihrten
Messungen ist moglich fur Phenanthren, Anthracen, Fluoranthen, Pyren, Chrysen/Triphenylen, 9,H-Fluorenon
und 9,10-Anthracendione (Abbildung 109 und Abbildung 110), weil es fir die im Jahr 2000 durchgefiihrten
Messungen nur fir diese PAK eine ausreichende Datengrundlage gibt.
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Abbildung 109: Vergleich der Konzentration der PAK fir Sommer und Winter zwischen der Messkam-
pagne 2000 und der aktuellen Messkampagne

Ahnlich den n-Alkanen lagen die PAK-Konzentrationen in den Jahren 2013/14/15 niedriger als im Jahr 2000.
Dies zeigt sich i. d. R. in allen GroRenbereichen und an LMI insbesondere auch in ultrafeinen Partikeln auf
Impaktorstufe 1. Ahnlich wie bei den n-Alkanen deutet auch dies auf verminderte Emissionen aus dem Ver-
kehr hin. Dass diese Abnahme Uber die Reduktion des Hintergrundes hinausgeht, zeigt sich auch in den In-
krementen in Abbildung 109.
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Abbildung 110: Mediane der groRenaufgeldsten Lenschow-Inkremente im Vergleich 2000 mit aktuellem
Projekt

3.10.6 Metalle

In Abbildung 111 ist der Vergleich zwischen den aktuellen Messsungen und denen des Jahres 2000 fiur die
Metalle gezeigt. Die analytischen Bestimmungen 2000 wurden mit einem anderen Instrument (ICP-MS) und
einer anderen Probenvorbereitungsprozedur (Saureaufschluss bei hoher Temperatur) durchgefiihrt. Dies kann
zu gewissen Unterschieden in den damals und heute erhaltenen Konzentrationen fiihren, die jedoch ohne
genauere Methodenvergleiche nicht quantifiziert werden kénnen.

Konzentrationen von V waren in der aktuellen Kampagne etwa 60 % geringer als in den 2000 durchgefihrten
Messungen. Trotz der niedrigeren Werte &nderte sich die GroRenverteilung mit einem Uberwiegenden Auftre-
ten im feinen PartikelgréRenbereich nicht, was darauf hindeutet, dass sich nicht die Hauptquelle von
V-Emissionen in dieser Region, sondern alleine der Emissionsfaktor verandert haben kénnte. Cr und Mn wie-
sen ein anderes Muster auf: Im Vergleich zu den Messungen im Jahr 2000 waren in den Jahren 2013/14/15
im Sommer geringere Cr- und Mn-Konzentrationen zu vermessen, im Winter jedoch héhere Konzentrations-
werte.
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Abbildung 111: Vergleich der Konzentration der Spurenmetalle fir Sommer und Winter zwischen der
Messkampagne 2000 und der aktuellen Messkampagne

Die GrolRRenverteilung von Cr veranderte sich nicht in den beiden Sommermessungen und die im Winter 2000
gemessenen Konzentrationen waren gering. Allerdings ahnelten sich die sommerlichen und winterlichen Gro-
Renverteilungen der Cr-Konzentrationen am Standort LMI, wobei Cr sowohl im feinen als auch im groben
GroRenbereich auftrat. Nicht-Abgas-Verkehrsemissionen und mit der Herstellung von Edelstahl zusamme-
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hangende industrielle Quellen wurden in anderen Studien fur Cr-Partikel im feinen GriiRenbereich verantwort-
lich gemacht (VISSER et al. 2015). Ahnlich den zu Cr gemachten Beobachtungen zeigte auch Mn im Sommer
diese GrolRenverteilung und im Winter eine leichte Verlagerung der GréRenverteilung zu den Partikeln im fei-
nen GréRenbereich. Ni und Cu wiesen ein dhnliches Verhalten auf wie Mn und Cr, mit im Vergleich zu den
Messungen in 2000 geringeren Konzentrationen im Sommer und hoheren Konzentrationen im Winter. Ni-
Partikel traten vorwiegend im feinen GroRenbereich auf, wahrend sich Cu eher in der groben Partikelfraktion
konzentrierte, besonders in den im Jahr 2000 durchgeflihrten Messungen. Verkehrsemissionen von Cu wie
z. B. durch Bremsverschleil3 sind hoch, demzufolge die héheren Konzentrationswerte an den sich durch ho-
hes Verkehrsaufkommen auszeichnenden Standorten LMI und EIB zu beobachten waren.

Die Konzentrationen von Spurenmetallen wie Zn, Pb und Co waren im Allgemeinen geringer als die sich aus
den Messungen im Jahr 2000 ergebenen Werten, sowohl im Sommer als auch im Winter. Die Zn-
Konzentration war um etwa 30 % geringer, wahrend Pb im Winter in um etwa 60 % und im Sommer in um
etwa 25 % geringeren Konzentrationen auftrat.

Im Vergleich zu den Messungen aus 2000 war etwa 90 % weniger Co in den aktuellen Messungen zu finden,
wobei im Winter gro3ere Unterschiede bestehen als im Sommer. Trotz der Konzentrationsunterschiede zeig-
ten die GroRenverteilungen von Zn, Pb und Co keine signifikanten Unterschiede, wobei héhere Konzentratio-
nen Uberwiegend im feinen Grof3enbereich auftraten. Zn und Pb sind Elemente, die aus anthropogenen Quel-
len emittiert werden. Sie wurden mit verschiedenen Verbrennungsprozessen wie der Verbrennung von Kohle
und Kraftstoff sowie Miillverbrennungsanlagen in Verbindung gebracht (VISSER et al. 2015; PACYNA et al.
2001; PANT & HARRISON 2013; HANDLER et al. 2008). Dass sie in der feinen Partikelfraktion auftreten, ist ein
Indiz dafir, dass ihr Ursprung wahrscheinlich in Verbrennungsprozessen liegt. Cd-Konzentrationen waren in
den aktuellen Messungen geringer als im Jahr 2000.

Insgesamt ist fur die Konzentrationen von V, Co, Zn und Pb fiir beide Jahreszeiten eine signifikante Abnahme
im Vergleich zu den Messungen aus dem Jahr 2000 zu verzeichnen, wéhrend Cr, Ni, Cu und Mn in ihren Kon-
zentrationen nur im Sommer abnahmen und im Vergleich zum Jahr 2000 etwa 20 bis 40 % im Winter zunah-
men. Diese Unterschiede kénnten mit der Einfuhrung neuer Autoabgasnormen und der 2011 in Leipzig einge-
richteten Umweltzone zusammenhangen, besonders fir Spurenmetalle wie Pb, die bekanntermalRen mit Au-
toabgasen ausgestoRen werden (MAENHAUT et al. 2005).

In Abbildung 112 sind die urbanen und die Verkehrs-Inkremente der Spurenmetalle fir die aktuelle und die
damalige Kampagne gezeigt. V, Pb und Zn wiesen sowohl im Jahr 2000 als auch in den Jahren 2013/14/15
einen geringeren Beitrag von Verkehr und urbaner Aktivitat, aber einen héheren Beitrag von regionaler Aktivi-
tdt zu den fur diese Spurenmetalle ermittelten Konzentrationen auf. Die héchsten Konzentrationen dieser
Elemente lagen wahrend beider Kampagnen in feinen Partikeln. Abgesehen von den Unterschieden in den
gemessenen Konzentrationen konnten keine signifikanten Veranderungen in der GréRenverteilung und somit
auch nicht in den Emissionsprozessen dieser Spurenmetalle von den Messungen im Jahr 2000 zu den ge-
genwartigen Messungen beobachtet werden. Wie schon oben erwédhnt, kdnnten mégliche Quellen in der Ver-
brennung von Ol oder Kraftstoff und in Reifenverschleif liegen. Cu, Cr und Mn zeigten héhere Beitrage durch
Verkehr und urbane Aktivitat, aber niedrigere Beitrage durch regionale Aktivitat zu den beobachteten Konzent-
rationen, wobei im Jahr 2000 geringfugig hohere Inkremente gemessen wurden als in den gegenwartigen
Messungen. Hohere Inkremente wurden in der groben Partikelfraktion beobachtet. Die Inkremente von Ni und
Co waren wahrend der Messungen im Sommer 2000 im Vergleich zu den gegenwartigen Messungen hoher in
groben Partikeln. Konzentrationen von sowohl Co als auch Ni waren gering wahrend der Wintermessungen,
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wodurch Unterschiede in den Messungen nicht im Detail ausgefihrt werden kénnen. Die Konzentrationen von
Cd waren sehr gering, weshalb Vergleiche hier nicht naher ausgefuhrt werden.

Insgesamt wurden in den im Jahr 2000 durchgefuhrten Messungen héhere Inkremente beobachtet als in den
gegenwartigen Messungen, aber die Trends in den Beitrdgen von urbaner, regionaler oder verkehrsbezogener
Aktivitdt zu den Spurenmetallen zeigten keine signifikanten Unterschiede. Dies impliziert, dass der relative
Beitrag und die Quellen von V, Pb, Z, Cu, Cr, Ni und Co sich seit den im Jahr 2000 durchgeflihrten Messun-
gen nicht signifikant verandert haben.
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Abbildung 112: Vergleich der Konzentration im regionalen Hintergrund und der Inkremente der Stadt-
stationen zwischen den Messkampagnen 2000 und 2013-2015 fir Sommer und Winter
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3.10.7 Zusammenfassung

Ein Vergleich der Messkampagnen 2000 und 2013-2015 ist wie oben ausgefuhrt nur eingeschrankt maglich,
weil 2000 ausschlie3lich westliche Luftmassen untersucht wurden. Die Zahl der vergleichbaren Messungen
war 2000 mit ca. acht Proben pro Kampagne eher gering, was zu einer gewissen statistischen Unsicherheit
des Vergleichs fuhrt. Auch weichen die mittleren Werte der Kampagnen teilweise deutlich von den jahreszeitli-
chen Mittelwerten ab, wie oben in der Einordnung in lange Messreihen beschrieben. Die Vergleiche sind da-
her eher als Momentaufnahmen, denn als repréasentative Trends der PM-Belastung anzusehen.

Trotz dieser Unsicherheit lassen sich jedoch durch die Kombination von groR3enaufgeldster Partikelprobenah-
me und paralleler Beprobung an verschiedenen Standorten interessante Erkenntnisse zur Entwicklung der
PM-Belastung im Raum Leipzig gewinnen.

Die dargestellten Ergebnisse deuten darauf hin, dass sich die Luftqualitét in Leipzig im betrachteten Zeitraum
weiter verbessert hat. Die Aerosolpartikelbelastung ist im aktuellen Projekt deutlich niedriger als im Jahr 2000,
was besonders stark ausgepragt ist bei den Metallen, den Kohlenstoffspezies und bei den sekundéren ioni-
schen Komponenten. Besonders die massereichen Stufen 2 und 3 der Impaktorproben wiesen starke Ruck-
gange auf, was auf ein gesunkenes Hintergrundbelastungsniveau schlieRen lasst. Die an der Verkehrsstation
LMI beobachtete Minderung der Massenkonzentration ultrafeiner Partikel und insbesondere auch von OC, EC
anthropogenen n-Alkanen und PAK, deutet auf ricklaufige Emissionen aus Verkehr hin. Dies kann sicherlich
auch der Einfihrung der Umweltzone zugeschrieben werden, weil moderne Motoren deutlich weniger EC so-
wie unverbrannte Treib- und Schmierstoffe emittieren als altere. Die Inbetriebnahme des Citytunnels kénnte
ebenso mit dazu beigetragen haben, dass weniger Autos in die Innenstadt fahren, die durch die S-Bahn An-
bindung aus dem Umland jetzt besser mit 6ffentlichen Verkehrsmitteln erreichbar ist.

3.11 Mdogliche Mal3inahmen zur weiteren Luftreinhaltung

Im Rahmen der Untersuchungen in diesem Projekt konnte festgestellt werden, dass die Stadt Leipzig auf ei-
nem guten Weg ist, die strengen EU-Kriterien der Luftreinhaltung in Hinblick auf die Partikelbelastung einzu-
halten. Es besteht jedoch weiterhin die Notwendigkeit, beeinflussbare PM-Quellen zu reduzieren. Wie durch
die vorliegenden Untersuchungen unzweifelhaft nachgewiesen wurde, stellt die winterliche Aerosolbelastung
bei dstlicher Luftmassenherkunft das grof3te Problem fir die Luftqualitat in der Region Leipzig dar, denn der
gréRte Teil des in der Stadt gemessenen Aerosols stammt aus dem Ferntransport. Individuelle Heizungen
sind dabei als wesentlicher Verursacher identifiziert worden. Vor allem in den 6stlichen EU-Staaten sind ge-
eignete MalRnahmen zu beférdern, die heizungsbedingten Emissionen deutlich abzusenken. Das nordbéhmi-
sche Industriegebiet und das dicht besiedelte sidliche Polen haben grof3en Einfluss auf die Luftqualitat in
Sachsen. Neben den Eintrdgen durch den Ferntransport haben auch die meteorologischen Randbedingungen
— trockene und kalte Luftmassen, niedrige Windgeschwindigkeiten und zur Inversion neigende Hochdruckla-
gen — einen erheblichen Einfluss auf die Belastungssituation in Bezug auf Partikel in der Region Leipzig.

Die Industrieemissionen sind heute im Raum Leipzig nahezu unbedeutend. Die Energiewende wird mit einer
weiteren Abkehr von der Braunkohle als energetische Basis hin zu regenerativen Energien noch einen zusatz-
lichen, regionalen Beitrag liefern. Auch von der modernen Landwirtschaft kann noch ein Beitrag zur Absen-
kung der Partikelimmissionen, z. B. durch Senkung primérer Ammoniakemissionen, eingefordert werden.

Die weitere Férderung von modernen Dieselmotoren, die die Norm Euro 6 wirklich erfiillen, tragt neben der
Senkung des CO,-AusstoRes auch zur Verringerung des Kohlenwasserstoffausto3es bei. Die NO,-
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Emissionen sollten in allen Fahrzeugen minimiert werden, was technisch aufwandig ist, aber bei den Autoher-
stellern durchgesetzt werden sollte und dann auch kontrolliert werden muss. Beim Dieselmotor erscheinen
besondere Anstrengungen, insbesondere bei der Emission von NO, aus den Dieselpartikelfiltern, angebracht.

Fur die Verbesserung der stadtischen Luftqualitat hat die Umweltzone schon einen wichtigen Beitrag insbe-
sondere bei ultrafeinen Partikeln und Rul geleistet, es sind aber weitere Anstrengungen nétig, um die von der
EU hochgesteckten Ziele bei der Partikelbelastung der Auf3enluft zu erfillen. Der EC-Aussto aus dem Kraft-
verkehr und den Festbrennstoffheizungen ist weiter abzusenken — der Preis, der fir Gemutlichkeitsfeuer durch
eine verminderte Luftqualitat besonders im Winter gezahlt wird, ist zu hoch. Die eingeleiteten MalRhahmen
entsprechend der Novellierung der 1.BImSchV von 2010 sind daher zu begriiRen. Der Einsatz von Verbren-
nungskraftmaschinen (z.B. Baumaschinen und Schiffsdiesel) ohne zeitgemafRe Abgasreinigung sollte weiter
reduziert werden.

Eine Optimierung stadtischer Verkehrsstrome kann zur Emissionsminderung durch den StralBenverkehr bei-
tragen. Daflr gibt es zahlreiche Mdglichkeiten, die allerdings im Rahmen dieses Projekts nicht im Einzelnen
referiert oder bewertet werden kdnnen. Denkbar sind Verbesserungen im 6ffentlichen Nahverkehrssystem und
eine Verbesserung des Radwegenetzes innerhalb der Stadt, die, bei Wahl geeigneter Malinahmen, zu einer
Verringerung des Individualverkehrs und von Verkehrsemissionen im Ballungsraum flihren kénnen.

Der Ersatz von Einzelfeuerstatten durch effiziente und preisgiinstige Fernwarmeversorgung sollte vor allem in
Grof3stadten und Ballungszentren geférdert werden. Auch die Modernisierung von Altbauten (Warmedam-
mung und Heizsysteme) sollte noch starker geférdert werden.

Partikelstrome kennen keine Grenzen. Es muss starker darum gerungen werden, dass auch auf3erhalb
Deutschlands die Emissionen von Partikeln und deren Vorlaufern weiter abgesenkt werden, insbesondere in
den zur EU gehdrigen Staaten.

4 Zusammenfassung

Im vorliegenden Abschlussbericht wurden physikalische und chemische Messungen im Projekt ,,Korngréf3en-
differenzierte chemisch-physikalische Aerosolcharakterisierung als Indikator der Veranderung der Luftqualitat
gegentiber 2000 in Leipzig und Sachsen* umfassend dargestellt und ausgewertet.

Der Schwerpunkt lag hierbei auf der gréRenaufgelosten chemischen Charakterisierung von Aerosolpartikeln
parallel an vier Standorten im Raum Leipzig fur insgesamt 42 Messtage in den Sommer- und Wintermonaten
der Jahre 2013 bis 2015. Aus diesen Daten wurden Uber verschiedene Ansatze die Quellen der aktuellen
Partikelbelastung in Leipzig abgeleitet. Es zeigte sich, dass unterschiedlich komplexe Anséatze hier zu sehr
ahnlichen Ergebnissen fuhren kénnen, insofern die Definitionen der jeweiligen Quellgruppen in den verschie-
denen Methoden vergleichbar sind. Aus den derart ,validierten* Ergebnissen kénnen als Gesamtergebnis die
Quellen von PM,4 an der hochbelasteten Station Leipzig-Mitte wie in Abbildung 113 gezeigt zusammengefasst
werden.
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Abbildung 113: Relative Anteile der wichtigsten Quellgruppen fir PMq an der Station Leipzig-Mitte

Unterschieden wird hierbei neben der Jahreszeit auch nach der Luftmassenherkunft (westliche oder dstliche
groBraumige Anstrdmung des Leipziger Raumes), weil sich in diesem und in friheren Projekten zeigte, dass
es sich hierbei um sehr verschiedene Regime handelt. Dementsprechend unterscheiden sich auch die Anteile
der Quellgruppen deutlich. Bei Ostlagen war sowohl im Sommer als auch im Winter sekundares Material mit
40 % Anteil an der PMo-Masse die wichtigste Quellgruppe. Es entsteht durch chemische Reaktionen aus den
Vorlaufergasen Schwefeldioxid, Stickoxiden, Ammoniak und fliichtigen organischen Verbindungen. Bei West-
lagen stellten direkte und indirekte Verkehrsemissionen mit 30-40 % Masseanteil eine ebenso wichtige
(Sommer) und die wichtigste (Winter) Quellgruppe an Leipzig-Mitte dar.

Deutlich die hochsten Partikelkonzentrationen wurden in Leipzig regelméaRig bei winterlichen Ostlagen beo-
bachtet. In dieser Kategorie gibt es daher die hdchste Anzahl von Tagen, an denen der gesetzliche Grenzwert
fur PM1o von 50 pg m™ tiberschritten wurde. Unter diesen meteorologischen Bedingungen machte der Verkehr
an Leipzig-Mitte im Mittel immerhin noch 10 % des PM,q aus, dominiert wurde die Partikelmasse jedoch ne-
ben dem sekundéren Material von Emissionen aus der Verbrennung von Kohle und Holz zu Heizzwecken.
Diese Emissionen erreichen Leipzig ganz Uberwiegend durch Uberregionalen Ferntransport, wie durch die
parallelen Messungen im regionalen Hintergrund (ohne direkten Einfluss anthropogener Emissionen) gezeigt
werden konnte.

Insgesamt zeigen diese Betrachtungen, dass PM an hochbelasteten stadtischen Standorten ganz tberwie-
gend aus anthropogenen Quellen stammt. Die Summe der relativen Quellbeitrage aus Krustenmaterial (ohne
Verkehrsaufwirbelung), Seesalz und Pilzsporen betrug an Leipzig-Mitte im Gesamtmittel 13 %. Die Quantifi-
zierung des natirlichen Anteils ist jedoch mit grol3en Ungenauigkeiten verbunden, weil urspriinglich natirlich
emittierte Partikel sich durch chemische Prozesse in der verschmutzten Atmosphare stark verandern kénnen
und sich damit auch ihr Massebeitrag &ndert. Au3erdem sind in sekundéar gebildetem Material auch unter-
schiedlich hohe Anteile organischen Materials enthalten, das sich aus natirlich emittierten Vorlaufergasen
bildete.

Neben der Quantifizierung aktueller Quellbeitrage zur PM-Belastung in Leipzig war der Vergleich mit ahnli-
chen Messungen aus dem Jahr 2000 ein weiterer Schwerpunkt des Projekts. Die Einordnung der jeweiligen
Messdaten in langjahrige Messreihen an der TROPOS-Forschungsstation Melpitz zeigte, dass diese Verglei-
che eher als Momentaufnahme denn als reprasentative Trends zu sehen sind. Durch die notwendige Auswahl
einzelner Messtage in den Projekten ist nicht immer gewahrleistet, dass die mittleren Werte der Kampagnen
auch die mittleren Werte der entsprechenden Jahreszeit (und groR3rdumigen Anstréomung) wiedergeben. Den-
noch ermdglicht die groRenaufgeléste Probenahme zusammen mit der sehr detaillierten chemischen Charak-
terisierung der Partikel in den Projekten Erkenntnisse, die die Ergebnisse aus der Bestimmung der gesetzlich
geregelten MessgréRen deutlich und sinnvoll ergénzen.
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Ein wichtiger Befund ist die Reduktion von gesundheitsschadlichem Ruf (EC), die sowohl in ultrafeinen Parti-
keln als auch insgesamt in PM3s beobachtet wurde. Durch Inkrementbildung mittels des Lenschow-Ansatzes
kann gezeigt werden, dass diese nicht nur durch eine Reduktion im regionalen Hintergrund verursacht wurde,
sondern auch sehr deutlich durch eine Halbierung des zusatzlichen Verkehrsbeitrages von ca. 2-3 pg m™ im
Jahr 2000 auf ca. 1-1,5 pg m™ im aktuellen Projekt (Abbildung 114).
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Abbildung 114: Mittlere PM35s Konzentration von EC im regionalen Hintergrund und zusétzliche Inkre-
mente im urbanen Hintergrund sowie durch Verkehr in den Jahren 2000 und 2013-2015

Ahnliche Beobachtungen wurden fur weitere gesundheitsschadliche Partikelbestandteile, wie verschiedene
Metalle und polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe, gemacht. Trotz der statistischen Unsicherheit der
Vergleiche deutet dies darauf hin, dass die umgesetzten Luftreinhaltema3nahmen in Leipzig (z. B. Einfilhrung
der Umweltzone) Wirkung zeigen. Weitere Anstrengungen sind sicherlich notwendig, um den Gesundheits-
schutz der Bevélkerung zu verbessern und die gesetzgeberischen Vorgaben zu erfillen. Durch die grofl3e Be-
deutung des Ferntransportes von Luftverschmutzung, insbesondere aus stdosteuropéischen Regionen, ist
hier neben lokalen MalRnahmen auch weiterhin eine strenge EU-weite Regulierung insbesondere von Ver-
brennungsemissionen aus Verkehr und Heizung wichtig.
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