Senatsverwaltung fiir Stadtentwicklung und Umwelt —=1X C 57 Berlin

Séachsisches Landesamt fiir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie, Dresden-Pillnitz
Landesamt fir Umwelt Brandenburg, Potsdam

Landesamt fir Umwelt, Naturschutz und Geologie Mecklenburg-Vorpommern,
Gustrow

Vergabe Nr. IX C 57 - 16082016

Auswertung der gravimetrischen PM10- Messungen
in Sachsen, Brandenburg, Mecklenburg-Vorpommern und
Berlin zur Identifikation des Anteils verschiedener Quellen
an der Feinstaubbelastung anhand der Inhaltsstoffe und
anhand von Rezeptormodellierungen
(PM-OST)

Abschlussbericht 30.11.2017

Projektlaufzeit: 14.10.2016 bis 30.11.2017

Dominik van Pinxteren, Falk Mothes, Gerald Spindler, Khanneh Wadinga Fomba und
Hartmut Herrmann

Leibniz-Institut fur Troposphérenforschung (TROPOS)
Abteilung Chemie der Atmosphére (ACD)
Permoserstr. 15

04318 Leipzig






Inhaltsverzeichnis

ADbDbIlduNgSVerzeichnis ... 5
TabelleNVerzeiChNis ... 12
AbKUrzUNGSVErZEICNNIS ..o 13
1 Aufgabenstellung und Ziele.........c.ccooiiiiiiiiniiee 15
2 Beschreibung des Datensatzes.........cccoocvvvieenienienieniieennn, 16
2.1 Beschreibung und Klassifizierung der Messstationen...................... 16
2.2 Auswahlkriterien Sondermessungen (Meteorologie) .........cccccveueee.. 21
2.3 Probenahme und Analyse von Levoglucosan...........cccccccevvevvenenen. 22
2.4 Zuordnung von Belastungskategorien ...........cccceoveveveeveiiece e, 23
2.4.1  Anstrdmung nach AIWE (Air Mass Inflow West/East) .............. 24
2.4.2 Raumskala separiert nach ,,Regional“ und ,,Fern“...................... 29
2.4.3  Unterscheidung nach Grenztemperatur in ,,Warm* und ,,Kalt*...33
2.4.4  Auswirkungen der GrenzschichthOhe .............cccocvevviiiiiicicinene, 35
2.4.5  Auswirkungen der WItterung .........cccceevveveeieeiesieese e 40
2.4.6  Zusammenfassung Anzahl und Haufigkeit  der
Belastungskategorien und der Tage mit
PM10- GrenzwertlibersChreitung ........cccccvevvevecieveeie e 42
2.5 Zuordnung zu GroRRwetterlagen ..o 46
3 Ergebnisse und DisSKUSSION .........cccovieiieiii e 55
3.1 Zeitliche  Verlaufe der PM10- Massekonzentration und
ausgewahlter Inhaltsstoffe (tdgliche Werte) ........c.cccceovvvveieeiiecenenen. 55
3.1.1  PM10- MasseKoNZentration ...........ccoccoeveierenreinnenreneeese s 55
3.1.2  Verh@ltnis PM2,5/ PMI10 .....ccoooiiiiiiieiiieese e 58
3. 1.3 O e 60
314 B C e 61
3. L5 SUIAL e s 64
316 INITFAL oo 66
3.1.7  LeVOQIUCOSAN ....ocveiveeiiciecie ettt 68



318 BaAP.i 70

3.2 PM10- Massekonzentration und ausgewdhlte Inhaltsstoffe in
Abhangigkeit von der Tagescharakteristik, den

Belastungskategorien und den GroRwetterlagen.........ccccecvvvennnne. 72
3.2.1  PM10- MasseKoNzentration ...........ccovvveieerienene s 72
3.2.2  Verh@ltnis PM2,5/ PMI10.......ccooiiiiiiiiieieec e 75
3.2.3 O e 77
.24 EC 79
32,5 SUITAL. ..o 81
3.2.6  NIAL ..o 83
3.2.7  LevOogIUCOSAN.......cveiiiiiiiie ettt 85
3.2.8  BaAP. 87
3.2.9 PM10- Massenanteile der Inhaltsstoffe .............ccocveviiiincnnnn 89
3.2.10 PM10- Massekonzentration in  Abhangigkeit wvon den
GroRWELEEITAgEN ... 90
3.3 (@111 40 To] o [o1F g To OSSR 94
3.3.1  LensChOW- ANSALZ .......cccoiiviiiiireieise e 94
3.3.2  Kombinierte Belastungskategorien............ccccccevveveiieeieeveseennnns 99
3.3.3  Clusteranalyse RiuckwartstrajeKtorien ..........ccccoocvvveeveniciiennnn, 107
3.3.4 R&umliche Quellzuordnung mit Trajektorienstatistik ............... 113
3.3.5 Positive Matrixfaktorisierung (PMF) .......cccoooiiininiiniiiiien, 115
3.3.5.1 Identifizierung von Quellkategorien............ccccceoveivervennenn, 117
3.3.5.2  Vergleich der PMF-LAUfe........ccocovviiiieeciece e 125
3.3.5.3  Mittlere Quellbeitrage im Untersuchungszeitraum ............ 131
3.3.5.4 Raumliche Zuordnung der Quellbeitrage ...........ccccceruvennen. 139
3.3.5.5 Quellbeitrage in den Belastungskategorien und
INKIEMENT OSE ... 140
4 ZusammenfasSUNQ ....cccveiieeeiieeiiee e 148
5 LiteraturverzeiChnis. ... 151



Abbildungsverzeichnis

Abbildung 1:

Abbildung 2:

Abbildung 3:

Abbildung 4:

Abbildung 5:

Abbildung 6:

Abbildung 7:

Abbildung 8:
Abbildung 9:

Abbildung 10:

Ubersicht der ausgewahlten Messstationen,
unterschieden nach landlicher Hintergrund- (grin),
stadtischer Hintergrund- (blau) und Verkehrsstation (rot)
in PM-OST (Quelle: OpenStreetmap®).........ccccevvvveeernennen, 16

Geographische Héufigkeitsverteilung fiir alle
96h- Rickwartstrajektorien im Untersuchungszeitraum.
Auf die Darstellung der Messstation BENAN wurde
aufgrund der lokalen Né&he zur Messstation BEFRA
VEIZICNTEL. 1. 26

Geographische Hé&ufigkeitsverteilung fur
96h- Rickwartstrajektorien der Kategorie ,West* im
Untersuchungszeitraum. Auf die Darstellung der
Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe
zur Messstation BEFRA verzichtet............ccoocovviviniciennn 27

Geographische Haufigkeitsverteilung far
96h- Rickwartstrajektorien der Kategorie ,Ost“ im
Untersuchungszeitraum. Auf die Darstellung der
Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen N&he
zur Messstation BEFRA verzichtet............ccoovevvivniininiinnnnn 28

Geographische Hé&ufigkeitsverteilung fur
96h- Rickwartstrajektorien der Kategorie ,,Regional® im
Untersuchungszeitraum. Auf die Darstellung der
Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe
zur Messstation BEFRA verzichtet............ccooovviviniciennnn 31

Geographische Héaufigkeitsverteilungen flr
96h- Riickwartstrajektorien der Kategorie ,,Fern“ im
Untersuchungszeitraum. Auf die Darstellung der
Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen N&he
zur Messstation BEFRA verzichtet............ccoovvvviviinininnnnn 32

Tagesmittel der Mischungsschichthohe fir jede
Messstation im Untersuchungszeitraum; SMT grau
NINEEIIEQL. ..o 36

Korrelationsmatrizen fir die verschiedenen Versionen
der Mischungsschichthohe an 4 ausgewahlten Stationen. ....37

Korrelationsmatrix flr die Mischungsschichthohe aus
dem COSMO-CLM Modell zwischen den Stationen. .......... 37

Verteilung der mittleren Anzahl von Messtagen
entsprechend der Belastungskategorien flr die einzelnen
Messstationen im Untersuchungszeitraum..............ccccoveneane. 42



Abbildung 11:

Abbildung 12:

Abbildung 13:

Abbildung 14:

Abbildung 15:

Abbildung 16:

Abbildung 17:

Abbildung 18:

Abbildung 19:

Abbildung 20:

Abbildung 21:

Abbildung 22:

Abbildung 23:

Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach
OWTC und Eingruppierung nach dem Windindex fir

700 NP, .o 49
Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach
SHBC und Eingruppierung nach Zirkulationsform.............. 52
Tagliche PM10- Massekonzentrationen fur alle

Messstationen im Untersuchungszeitraum; rote Punkte
markieren Grenzwert- Uberschreitungstage; SMT grau
NINEEIIEGL. .o 56

Verlauf der taglichen PM10- Massekonzentration an der
Station SNMEL seit 1992. Die Ergebnisse der 212 Tage

des PM-OST Projektes sind in rot gezeigt...........cccccvevvveneene. 57
Verhéltnis PM2,5 / PM10 im Untersuchungszeitraum fur
die einzelnen Messstationen; SMT grau hinterlegt. ............. 59

Tagliche Konzentration von OC im PM10 fir die
einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ... 60

Tagliche Konzentration von EC im PM10 fir die
einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ......c.cocoovviiveiicee e 62

Jahreszeitenmittel fir EC (Sommer und Winter),
Einordnung nach Anstrémung (Ost/West) und Jahreszeit
(Sommer/Winter) AIWE, vergleiche Kapitel 2.4.1. Fur
2015, 16 und 17 wurden die EC- Konzentrationen fur das
thermographische Verfahren nach VDI ausgehend vom
thermooptischen Verfahren (Temperaturprotokoll
EUSAAR2 und Transmission) abgeschatzt. Fir den
Winter 2016/17 im Projektzeitraum wurden nur
5 Monate (NDJFM) gemittelt............c.ccooeeiieiiieiiee, 63

Téagliche Konzentration von Sulfat im PM10 fur die
einzelnen Messstationen im  Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ... 65

Verlauf der taglichen Sulfatkonzentration in PM10 an
der Station SNMEL seit 1992. Die Ergebnisse der
212 Tage des PM-OST Projektes sind in grlin gezeigt......... 66

Téagliche Konzentration von Nitrat im PM10 fur die
einzelnen Messstationen im  Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ..., 67

Tagliche Konzentration von Levoglucosan im PM10 fir
die einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ........cccoovveiieiii e 69

Tagliche Konzentration von Benzo(a)pyren im PM10 fur
die einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum;
SMT grau hinterlegt. ... 71



Abbildung 24:

Abbildung 25:

Abbildung 26:

Abbildung 27:

Abbildung 28:

Abbildung 29:

Abbildung 30:

Abbildung 31:

Abbildung 32:

PM10- Massekonzentration fir alle Messtage und in
Abhangigkeit von der Tagescharakteristik und den
Belastungskategorien fur alle 10 Messstationen. Die
Zahlen Uber den Boxen kennzeichnen die Anzahl der
verfligbaren MeSSWEIE. .........covveiiiiiieeeseseee s 74

Verhéltnis der PM2,5/PM10- Massekonzentration fur
LAlle®  Messtage, in  Abhdngigkeit von  der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien flr die
Messstationen BBPOT, BBCOT, BBHAS und MVLOE.
Die Zahlen ber den Boxen kennzeichnen die Anzahl der
verfligbaren MeSStage. .......ccovvvreeiienieiieeseeseee s 76

OC fur ,,Alle” Messtage und in Abhéngigkeit von der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien fir
alle 10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen
kennzeichnen die Anzahl der verfligbaren Messwerte.......... 78

EC fur ,Alle* Messtage und in Abhangigkeit von der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien fir
alle 10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen
kennzeichnen die Anzahl der verfligbaren Messwerte.......... 80

Sulfat fir ,,Alle” Messtage und in Abhangigkeit von der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien fir
alle 10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen
kennzeichnen die Anzahl der verfligbaren Messwerte.......... 82

Nitrat fir ,,Alle” Messtage und in Abhéangigkeit von der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien fir
alle 10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen
kennzeichnen die Anzahl der verfligbaren Messwerte.......... 84

Levoglucosan fur ,Alle* Sondermesstage und in
Abhangigkeit von der Tagescharakteristik und den
Belastungskategorien fur alle 10 Messstationen. Die
Zahlen (ber den Boxen kennzeichnen die Anzahl der
verfigbaren MeSSWENTE. ........ccovivrieiiere e, 86

BaP fir ,,Alle* Sondermesstage und in Abhangigkeit von
der Tagescharakteristik und den Belastungskategorien
fur alle 10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen
kennzeichnen die Anzahl der verfligbaren Messwerte.......... 88

Massenbilanz flr alle Messtage, in Abhangigkeit von der
Tagescharakteristik und den Belastungskategorien.
Massenanteile < 10% sind nicht als Zahl angegeben, die
schwarzen  Zahlen stehen fir die  mittleren
Konzentrationen in pg m™. OC wurde zu OM mit dem
Faktor 1,6 KONVEILIEr........ccoovveiiieiiiie e 89



Abbildung 33:

Abbildung 34:

Abbildung 35:

Abbildung 36:

Abbildung 37:

Abbildung 38:

Abbildung 39:

Abbildung 40:

Abbildung 41:

PM10- Massekonzentration in Abhangigkeit von den
Wetterlagenklassen nach OWTC und Eingruppierung
nach dem Windindex fur 700 hPa fir alle
10 MESSSTAtIONEN. ....eviviiiieieiiesic e 91

PM10- Massekonzentration in Abhangigkeit von den
Wetterlagenklassen nach SHBC und Eingruppierung
nach Zirkulationsform fiir alle 10 Messstationen.................. 93

Massenanteil PM10 und Inhaltsstoffe der Inkremente
Verkehr, Stadt und Land fiir alle Messtage (Alle) und
gruppiert entsprechend der Tagescharakteristik und der
Belastungskategorie unter Auswertung der PM10- Masse
der Messstationen BEFRA, BENAN und BBHAS im
Untersuchungszeitraum. Die schwarzen Zahlen (ber den
Boxen représentieren die gemittelte
PM10- Massekonzentration an der Verkehrsstation
BEFRA in pugm?®, unter den Boxen die Anzahl der
Messtage. Die weillen Zahlen in den Sdulen geben den
berechneten prozentualen Anteil der Inkremente an der

Gesamtmasse WIEHEY. .......couvierieeiiiie e 95
Mittelwerte der Parameter T, ND und MSH fir alle
Messstationen in Abhéngigkeit von der
Tagescharakteristik und der Belastungskategorie. ............... 99

Mittelwerte der Parameter T, ND und MSH fir die
6 landlichen Hintergrundstationen in Abhangigkeit von
der Anstromung (,,West* vs. ,,Ost*) in den kombinierten
Be-lastungskategorien. .........ccocvvvevvereiiene e 100

Mittlere Konzentrationen an PM10 fiir die einzelnen
Stationen in den kombinierten Kategorien. Die
kombinierten Kategorien sind nach GroRe der
PM10- Massekonzentration sortiert. ..........ccoceeeevveevcvveennen. 102

Mittlere Beitrége des grenzliberschreitenden
Ferneintrages von PM10 aus Ostlicher Richtung ins
Untersuchungsgebiet (Inkrement Ost). Schwarze Zahlen
uber den Balken geben die mittlere Konzentration bei
Ostanstromung in pg m™ an, weiRe Zahlen die Anteile
des Hintergrundniveaus (West) und des zuséatzlich
antransportierten Beitrages (Ost) unter den jeweiligen
meteorologischen Bedingungen, jeweils gemittelt nach

SEALIONSLYP. 1vveeeececcie e 106
Clusteranalyse  fur die  Station BEFRA im
Untersuchungszeitraum mit den Clustern: ............c...c...... 109

Uberstromte Gebiete in Europa, Trajektorien ausgehend
von BEFRA in den Clustern C1 bis C5 (vgl. auch
ADBBIIAUNG 40)....c.oiieeee e 110



Abbildung 42:

Abbildung 43:

Abbildung 44:

Abbildung 45:

Abbildung 46:

Abbildung 47:

Abbildung 48:

Abbildung 49:

Abbildung 50:

Abbildung 51:

Abbildung 52:

Uberblick  Gber das Ergebnis der separaten
Clusteranalyse fiir jede der 10 Stationen im
Untersuchungsgebiet mit jeweils 5 Clustern. Die Farben
der Trajektoriencluster weichen hier teilweise im
Vergleich zu Abbildung 40 ab. ..., 111

Mittlere Konzentrationen in den Clustern C1-C5 im
Untersuchungszeitraum, gezeigt fur alle Stationen fur
PM10- Massenkonzentration und die Hauptinhaltsstoffe...112

CWT- Plots fiir die Projektlaufzeit, Beispiel fir BBHAS,
MVLOE und UBNEU. .......cocoviiiiiiiiiie e 114

Quellprofile der 6 Faktoren des Level 1 PMF Laufes.
Balken geben den Massenanteil in % der Faktormasse an
(Summe aller Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte
den Speziesanteil in % der Gesamt-Spezieskonzentration
(Summe der Spezies uber alle Faktoren = 100%)............... 119

Quellprofile der 6 Faktoren des Level 2 PMF Laufes.
Balken geben den Massenanteil in % der Faktormasse an
(Summe aller Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte
den Speziesanteil in % der Gesamt-Spezieskonzentration
(Summe der Spezies Uber alle Faktoren = 100%)................ 120

Quellprofile der 6 Faktoren des Level 3 PMF Laufes.
Balken geben den Massenanteil in % der Faktormasse an
(Summe aller Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte
den Speziesanteil in % der Gesamt-Spezieskonzentration
(Summe der Spezies uber alle Faktoren = 100%)............... 121

Quellprofile der 7 Faktoren des Level 4 PMF Laufes.
Balken geben den Massenanteil in % der Faktormasse an
(Summe aller Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte
den Speziesanteil in % der Gesamt-Spezieskonzentration
(Summe der Spezies Uber alle Faktoren = 100%)................ 122

Quellprofile der 9 Faktoren des Level 5 PMF Laufes.
Balken geben den Massenanteil in % der Faktormasse an
(Summe aller Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte
den Speziesanteil in % der Gesamt-Spezieskonzentration

(Summe der Spezies Uber alle Fak-toren = 100%). ............ 123
Quellprofile aller PMF-Faktoren in den Levels1 -5 im
VErgleICh. ..o 126

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fir den
Faktor frisches Salz im direkten Vergleich der 5 PMF
LBVEIS. oot 127

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitréage fir den
Faktor gealtertes Salz im direkten Vergleich der 5 PMF
LBVEIS. o s 127



Abbildung 53:

Abbildung 54:

Abbildung 55:

Abbildung 56:

Abbildung 57:

Abbildung 58:

Abbildung 59:

Abbildung 60:

Abbildung 61:

Abbildung 62:

Abbildung 63:

10

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitréage fir den
sek. Quellfaktor I (AN) im direkten Vergleich der 5 PMF
LEVEIS. oo 128

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrédge fiir den
sek. Quellfaktor Il (AS+OC) im direkten Vergleich der
5PMFE LEVEIS. ..o 128

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitréage fir den
Faktor Verbrennung im direkten Vergleich der 5 PMF
LEVEIS. o 129

Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrédge fiir den
Faktor Verkehr im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.. 129

Vergleich der gemessenen PM10- Massekonzentration
mit der durch PMF zugeordneten Konzentration an allen
Stationen und fiir alle PMF Levels (Spalten). Die rote
Linie zeigt die 1:1 Gerade. ........ccccevveverieneenesie e 130

Anteile  der auf PMF-Levell identifizierten
Quellkategorien an der mittleren PM10-
Massekonzentration (schwarze Zahlen tber Balken) der

SEAIONEN. ..o 131
Anteile der auf PMF Level2 identifizierten
Quellkategorien an der mittleren
PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen Uber
Balken) der Stationen. ........ccceovvveiienenieseee e 133

Anteile der auf PMF Level4 identifizierten
Quellkategorien an der mittleren PM10-
Massekonzentration (schwarze Zahlen tber Balken) der
SEALIONEN. ..o 134

Anteile der auf PMF Level5 identifizierten
Quellkategorien an der mittleren PM10-
Massekonzentration (schwarze Zahlen tber Balken) der
beiden Berliner Stationen. ...........ccccevveveiieve e, 136

Ubersicht Gber die relativen Beitrdge verschiedener
Quellkategorien zur PM10- Gesamtkonzentration flr die
PMF Level1-5 und fur die verschiedenen
IMESSSEALIONEN. ....vevieiieie e 138

CWT Plots fir Quellbeitrdge PMF fir die Station
UBNEU. Von links oben nach rechts unten sind gezeigt:
Salz (frisch), Salz (gealtert), sekundares
Ammoniumnitrat, sekundares Ammoniumsulfat und OC,
Aerosol aus Verbrennung. Die negativen Zahlen an der
Ordinate fur Salz (frisch) oben links entstehen dadurch,
dass die PMF dem Sulfat negative Konzentrationen
ZUOFANEL. .ot 139



Abbildung 64:

Abbildung 65:

Abbildung 66:

Abbildung 67:

Abbildung 68:

Abbildung 69:

Quellbeitrage der 6 Faktoren in Abhdangigkeit von den
Belastungskategorien fir alle 10 Messstationen................. 140

Massenanteil der Quellkategorien flr die aus der PMF
resultierenden PM10- Massekonzentration (schwarze
Zahlen Uber Saulen in ug m®) in Abhangigkeit von der
Anstréomung, dargestellt fir alle 9 Messstation aus Level
1. 142

Inkrement Ost der Quellkategorien (schwarze Zahlen
lber Saulen in pgm?®) fir die aus der PMF
resultierenden PM10- Massekonzentrationen dargestellt
fur alle 9 Messstation aus Level L........ccccccovviiiiiininniennns 143

Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien
am ,Netto“- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen Uber
Saulen in pug m®) dargestellt fiir alle 9 Messstation aus

Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien
am ,Netto“- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen Uber
Saulen in pg m™) in Abhangigkeit von den kombinierten
Belastungskategorien, dargestellt fur alle 9 Messstation
AUS LEVED L. oo 145

Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien
am ,,Netto“- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen Uber
Saulen in pg m™) in Abhangigkeit von den kombinierten
Belastungskategorien, dargestellt fir die Stationstypen
Verkehr (= BEFRA), Stadt und Land. ..........cccccoovvenininnnn, 146

11



Tabellenverzeichnis

Tabelle 1:

Tabelle 2:

Tabelle 3:

Tabelle 4:

Tabelle 5:

Tabelle 6:

Tabelle 7:

Tabelle 8:

Tabelle 9:

Tabelle 10:

Tabelle 11:

Tabelle 12:

Tabelle 13:

Tabelle 14:

Tabelle 15:

Tabelle 16:

12

Ubersicht Messstationen und spezifische
CharakteristiKeN. ..o, 17
Messdaten, die den Auswertungen in PM-OST zu
Grunde gelegt WUIden. .......ccovevveiiie e 18

Ubersicht der verfligbaren PAK- und Metall- Messdaten
an den SMT bzw. fir den  gesamten

Untersuchungszeitraum. ..........cccocvevveiieie e 19
Ubersicht der fehlenden Messdaten im
UNtersuchungszeitraum. .........cccoveeveninninie e 20

Auswahl und Anzahl der Sondermesstage flr die
einzelnen Monate im Projektzeitraum September 2016
DIS MEIZ 2017, ..ot 22
Anzahl und Haufigkeit der Anstromung aus West und
Ost nach AIWE im Untersuchungszeitraum. ..............c.cc..... 25
Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu Raumskala
Regional und Fern im Untersuchungszeitraum. ................... 30
Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu ,,Warm* und
»Kalt“ im Untersuchungszeitraum.............ccocoecveveiieevnenenne. 34
Anzahl und Héufigkeit der Zuordnung zu ,,Hoch* (H)
und ,,Niedrig*“ (Ni) im Untersuchungszeitraum.................... 39
Anzahl und Héufigkeit der Zuordnung zu ,, Trocken* und
,»,Nass* im Untersuchungszeitraum...........ccccevereerveinennnnn 41
Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung der Messtage zu
den Belastungskategorien der Messstationen im
UntersuchungSzeitraum. ........ooeveeeienenenieieeeee e 44
Anzahl der Grenzwertlberschreitungstage in den
Belastungskategorien der Messstationen im
UNtersuchungszeitraum. .........cccoveeveneenieie e 45
Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach
OWTC und Eingruppierung nach dem Windindex fir

700 NP, .o 50
Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach
SHBC und Eingruppierung nach Zirkulationsform.............. 53

Inkrement Ost berechnet durch Differenzbildung der
mittleren PM10- Massekonzentration far die
Anstromung aus West (W) und Ost (O) in Abhangigkeit
von der Stationscharakteristik und den kombinierten

Belastungskategorien. ........coccoveiirieieeneneseeeee e 104
Inkrement Ost berechnet durch Differenzbildung der
mittleren PM10- Massekonzentration fir

Grenzwertlberschreitungstage mit Anstromung aus West
(W) und Ost (O) in Abh&ngigkeit von den kombinierten
Belastungskategorien. .........ccccovevveieiieve e 107



Abkirzungsverzeichnis

AIWE
AN
AP
AS
BaA
BaP
BbF
BC
BghiP
BjF
BKF
CHR
CO
COR
CWT
DBahA
DWD
EDM
EC
GS
HYSPLIT

IndP
IC-PAD

IQR
LD
MSH
N
ND
NO
NO,
NO,

air mass inflow West/East
Ammoniumnitrat
Arbeitspaket
Ammoniumsulfat
Benzo(a)anthrazen
Benzo(a)pyren
Benzo(b)fluoranthen
schwarzer Kohlenstoff
Benzo(ghi)perylen
Benzo(j)fluoranthen
Benzo(k)fluoranthen
Chrysen

Kohlenmonoxid

Coronen
Concentration-Weighted Trajectory
Dibenzo(a,h)anthrazen
Deutscher Wetterdienst
Environmental Dust Monitor
elementarer Kohlenstoff
Globalstrahlung

Hybrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory
Model

Indeno(1,2,3-cd)pyren

lonenchromatographie gekoppelt mit gepulster amperomet-
rischer Detektion

interquartile range
Luftdruck
Mischungsschichththe
Nord

Niederschlag
Stickstoffmonoxid
Stickstoffdioxid
Stickoxide

13



oC
oM
OWTC
O3
PAK
PM
PMF
PC
PHE
PYR
RF

S
SHBC

SMT

SO,

T
TEOM-FDMS

UBA
uTtC
\W
WG
WR

14

Ost

organischer Kohlenstoff

organisches Material

objektive Wetterlagenklassifizierung des DWD
Ozon

polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe
Particulate Matter

Positive Matrixfaktorisierung

pyrolytischer Kohlenstoff

Phenanthren

Pyren

relative Feuchte

Sud

subjektive
Brezowsky

Wetterlagenklassifizierung ~ nach  Hess-

Sondermesstage
Schwefeldioxid
Temperatur

Tapered Element Oscillating Microbalance, Filter Dynam-
ics Measurement-System

Umweltbundesamt
Coordinated Universal Time
West

Windgeschwindigkeit
Windrichtung



1 Aufgabenstellung und Ziele

Im Projekt PM-OST wurde eine detaillierte Ursachenanalyse von PM10- Fein-
staub-Immissionen flr ausgewahlte Messstationen der L&nder Brandenburg,
Berlin, Sachsen, Mecklenburg-Vorpommern und des Umweltbundesamtes
(UBA) durchgefuhrt. Der Anteil verschiedener Quellen an der Feinstaubbelas-
tung wurde hierfir anhand der chemischen Inhaltsstoffe und durch Rezeptor-
modellierung herausgearbeitet.

Das Ziel war es, auf Basis einer vereinheitlichten und in Bezug auf die im Rou-
tinebetrieb der Messnetze erfassten Inhaltsstoffe erweiterten Probenahme we-
sentliche Informationen zur Beurteilung der Luftqualitat, insbesondere fir die
Erklarung des Zustandekommens von PM10- Grenzwertiiberschreitungen im
Untersuchungsgebiet zu liefern. Das Hauptaugenmerk lag dabei auf der Be-
stimmung des Beitrages der grenzlberschreitenden Luftverschmutzung an
Grenzwertiberschreitungen im Osten Deutschlands.

Als Grundlage der Untersuchungen dienten die von den jeweiligen Landesam-
tern und dem Umweltbundesamt zur Verfligung gestellten Datensatze fiir den
Zeitraum September 2016 bis Mdrz 2017 an insgesamt 9 Messstationen in den
0. g. Bundeslédndern. Diese umfassten Tagesmittelwerte der Konzentrationen
von PM10- Gesamtmasse und den ausgewdhlten Inhaltsstoffen elementarer
Kohlenstoff (EC), organischer Kohlenstoff (OC), wasserlésliche anorganische
lonen, sowie flr 80 Sondermesstage polyzyklische aromatische Kohlenwasser-
stoffe (PAK), Levoglucosan und z.T. Metalle. Die Anzahl der Stationen wurde
zusatzlich um die vom TROPOS betriebene Messstation in Melpitz, Sachsen
erweitert.

Der vorliegende Bericht stellt die durchgefuhrten Auswertungen und die erhal-
tenen Ergebnisse im Detail dar. Nach einer Beschreibung des Datensatzes wer-
den meteorologische Belastungskategorien definiert, die unterschiedlichen Ein-
fluss auf beobachtete Immissionswerte haben kdnnen. Im Ergebnisteil wird der
Datensatz fur PM10-Massekonzentration und ausgewdhlte Inhaltsstoffe zu-
néchst phdnomenologisch bzgl. der zeitlichen Variabilitdt und des Einflusses
der Belastungskategorien dargestellt und diskutiert. AnschlieBend werden die
Ergebnisse umfangreicher Ursachenanalysen berichtet, deren zentrale Elemente
(i) der Lenschow-Ansatz zur Zuordnung der an einem stark belasteten Standort
gemessenen Konzentrationen zu verschiedenen Raumskalen, (ii) die Berech-
nung eines ,,Inkrement Ost* in kombinierten Belastungskategorien als MaR fur
den grenzliberschreitenden Ferneintrag, sowie (iii) statistische Rezeptormodel-
lierung zur quantitativen Aufklarung der Quellkategorien waren. Die zentralen
Ergebnisse werden am Ende zusammengefasst.
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2 Beschreibung des Datensatzes

2.1 Beschreibung und Klassifizierung der Messstationen

Im Projekt wurde fiir den Messzeitraum September 2016 bis Marz 2017 ein
einheitlicher und Uber die im Routinebetrieb der Luftglitemessnetze der Lénder
erhobenen Daten hinausgehender Datensatz fur ein bundeslanderiibergreifendes
Teilgebiet der Bundesrepublik Deutschland erhoben und nach einheitlichen Kri-
terien ausgewertet. Das Untersuchungsgebiet umfasste die Lander Berlin, Bran-
denburg, Mecklenburg-Vorpommern und Sachsen mit 10 ausgewahlten Mess-
stationen, die in Abbildung 1gezeigt sind. Jeweils 2 Stationen représentierten
dabei stark von Verkehr beeinflusste Orte, sowie den stadtischen Hintergrund.
Sechs weitere Stationen lagen im landlichen Hintergrund.

Abbildung 1: Ubersicht der ausgewihlten Messstationen, unterschieden
nach landlicher Hintergrund- (grin), stadtischer Hintergrund-
(blau) und Verkehrsstation (rot) in PM-OST (Quel-
le: OpenStreetmap®).

In Tabelle 1 bis Tabelle 4 sind die fir dieses Projekt ausgewéhlten Messstatio-
nen, ihre Klassifizierung, die vorhandenen Messgeréte und die im Projekt final
verfligbaren bzw. aus verschiedenen Griinden fehlenden Daten zusammenge-
stellt.
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Tabelle 1:

Ubersicht Messstationen und spezifische Charakteristiken.

Berlin Brandenburg UBA/ Mecklenburg- TROPOS/
Bundesland Sachsen
Brandenburg Vorpommern Sachsen
. Frankfurter . . .
Station Allee Nansenstr.  Potsdam Hasenholz Cottbus Neuglobsow Locknitz Brockau Niesky Melpitz
Abkiirzung BEFRA BENAN BBPOT BBHAS BBCOT UBNEU MVLOE SNBRO SNNIE SNMEL
Stationscode DEBEO65 DEBE034 DEBB054 DEBB053 DEBBO064 DEUBO030 DEMV012 DESN093 DESN079 EMEP DE44
Start der Messungen 9/1/1993 3/1/1986 3/7/2001  11/21/2000 12/10/2002 1/1/1999 1/15/1994 1/1/2011  5/5/2003 11/1/1992
Geogr. Breite 52,514072 52,489451 52,393932 52,563835 51,746344 53,142367 53,520456 50,608136 51,285356 51,528177
Geogr. Lange 13,469931 13,430844 13,037474  14,015252  14,334550 13,03233 14,257407 12,211112 14,749731 12,938227
Hohe (m) 40 35 31 88 75 65 17 430 148 86
Filtermaterial Qf! of! Qf/GfITF>  QfIGF/ITF?  QfIGF/ITF? Qf/GF Qf* Qf/GF*° QfIGF?® of
Probenahmegerat Kfg® Kfg® Kfg’ Kfg’ Kfg’ HVS® Kfg® HvS? HvSs® HVS?
Stationscharakter Verkehr St.Hint®  Verkehr L.Hint" St.Hint™° L.Hint* L.Hint" L.Hint"  L.Hint* L.Hint"

Lvom Typ MN QF-10 (Fa. Macherey & Nagel)

Zalle in Brandenburg durchgefiihrten Beprobungen erfolgten auf Glasfaserfiltern (MN QF-10, Macherey & Nagel), wenn nur PM10 ermittelt wurde; auf Quarzfaserfiltern (Whatman QF20,
Schleicher & Schuell) flr die Analyse von Inhaltsstoffen/RuR/PAK sowie auf Teflonfiltern (R2PJ2.0, Pall) fur die Bestimmung der lonen

*@150 mm; Albet LabScience / Hahnemiihle in Dassel; an Tagen ohne Routine-Inhaltsstoffbestimmung: Glasfaserfilter MN85/90 @150 mm

*Typ MK360 (Fa. Munktell/Ahlstrom) 47mm

> Glasfaserfilter fiir Masse (MN85/90, @150 mm), Quarzfaser fir Inhaltsstoffe

®Kleinfiltergerat, Fa. S. Leckel FILTERWECHSLER SEQ47/50 (DIN EN 12341:2014)

" Kleinfiltergerat, Fa. Derenda oder Leckel (DIN EN 12341:2014)

8 Digitel High-Volume-Sampler (DH80)

° Alle in Sachsen durchgefiihrten Beprobungen im Routine-Betrieb erfolgten auf Glasfaserfiltern, wenn nur PM10 ermittelt wurde, auf Quarzfaserfiltern im 2-, 3- oder 6-Tagesrhythmus, wenn
PM10- Inhaltsstoffe zu bestimmen waren; die zusétzlich durchgefiihrten Beprobungen im vorliegenden Projekt erfolgten auf Quarzfaserfiltern.

19 Stadtischer Hintergrund

1 _andlicher Hintergrund

Qf = Quarzfaserfilter, Gf = Glasfaserfilter, TF = Teflonfilter
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Tabelle 2: Messdaten, die den Auswertungen in PM-OST zu Grunde gelegt wurden.

Messstation BEFRA BENAN BBPOT BBHAS BBCOT UBNEU MVLOE SNBRO SNNIE SNMEL
Massenkonzentrationen

PM10, 24 h X X X X X X X X X X
PM10, 60 min X X X X X X X X X X
PM2,5, 24 h X X -- X X - -- -- -- X
PM2,5, 60 min - - X X X - X - - --
PM10- Inhaltsstoffe (tégliche 24 h- Werte)

lonen X X -- X X X X X X X
OC/EC X X X X X X X X X X
PAK* (SMT) X X X X X X X X X X
Levoglucosan (SMT) X X - X -- X X - X X

Meteorologie (60 min)

(WG, WR, RF, T, GS) - - - X X X X X X X
Weitere verfuigbare Daten

Ozon (O3) - X -- X X -- X -- X X
Stickoxide (NOy) X X X X X X X X X
Schwefeldioxid (SO,) - -- -- X X X - - X

Kohlenstoffmonoxid (CO)
Black Carbon (BC)

X X X X

»—-. nicht vorgesehen
SMT: Sondermesstage
*: Einzelspeziesubersicht in Tabelle 3



Tabelle 3:

Ubersicht der verfligbaren PAK- und Metall- Messdaten an den SMT bzw. fiir den gesamten Untersuchungszeitraum.

Messstation

BEFRA

BENAN

BBPOT

BBHAS

BBCOT

UBNEU

MVLOE

SNBRO

SNNIE

SNMEL

PAK

Benzo(a)anthrazen

Benzo(a)pyren
Benzo(b)fluoranthen
Benzo(j)fluoranthen
Benzo(k)fluoranthen
Dibenzo(a,h)anthrazen
Indeno(1,2,3-cd)pyren
Coronen

Chrysen

Pyren
Benzo(ghi)perylen
Phenanthren

Metalle

Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co,
Ni, Cu, Zn, As, Se, Sr,
Sn, Sh, Ba, Pb

PX X X X X X X

X

XX X X X X X

X

XX X X X X X

PX X X X X X X

PX X X X X X X

X X X X X X X

X X X X X X X X X X X X

XX X X X X X

XX X X X X X

XX X X X X X

»—- " nicht vorgesehen
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Tabelle 4:

Ubersicht der fehlenden Messdaten im Untersuchungszeitraum.

BEFRA

BENAN

BBPOT

BBHAS

BBCOT

Datum

B

C

D

E

B

C

D

E

B

C

D

E

B

C

D

E

B|C|D

E

02.09.2016

X

09.09.2016

11.09.2016

12.09.2016

13.09.2016

14.09.2016

15.09.2016

16.09.2016

17.09.2016

18.09.2016

19.09.2016

XXX XX | X | X | X | X ]| X

13.10.2016

13.11.2016

X

26.11.2016

X

27.11.2016

X

03.12.2016

04.12.2016

05.12.2016

08.12.2016

01.01.2017

02.01.2017

12.01.2017

30.01.2017

31.01.2017

01.02.2017

07.02.2017

06.03.2017

16.03.2017

27.03.2017

28.03.2017

30.03.2017

X

X

X

31.03.2017

X

X

A: Masse, B: TC, C: lonen, D: Levoglucosan, E: PAKSs, F: Metalle
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2.2  Auswahlkriterien Sondermessungen (Meteorologie)

An 80 Tagen im Messzeitraum September 2016 — Méarz 2017 fanden Sonder-
messungen von PAK und Levoglucosan (an ausgewéhlten Stationen) von den
PM10- Tagesproben statt.

Diese Tage wurden nach Ablauf der ersten zwei Projektmonate (September und
Oktober 2016) und dann jeweils zum Monatsbeginn flr den vergangenen Monat
ausgewahlt. Dieses Vorgehen war notwendig, um den zeitnahen Fortgang der
Analysen, speziell fur die PAK und Levoglucosan im Projekt zu gewahrleisten.

Fur die Auswahl der Sondermesstage (SMT) war es wichtig, einen ausgewoge-
nen Anteil von Tagen mit maritimer West- oder kontinentaler Ostanstromung zu
finden. Andererseits galt es aber auch Tage mit stagnierender Luftstromung zu
beriicksichtigen. Dabei war es nicht notwendig, die langjahrige statistische Ver-
teilung zwischen Tagen mit ostlicher und westlicher Anstrémung abzubilden.
Vielmehr sollten gerade Wintertage mit éstlicher Anstrémung bevorzugt wer-
den, da diese seltener auftreten, aber hohe Konzentrationen fir PM10 mit den
typischen Markerverbindungen fir anthropogene Emissionen erwarten lassen.
Tage mit einer kompletten relativ gleichmaRigen Uberregnung des Untersu-
chungsgebietes wurden ebenso wie Tage mit Frontdurchgangen nicht bertick-
sichtigt. Der 31.12. 2016 (Silvester) und der 01.01.2017 (Neujahr) wurden auf-
grund des Einflusses des Silvesterfeuerwerks ebenfalls ausgeschlossen.

Die Auswahl der Tage mit Sondermessungen erfolgte orientierend an der sub-
jektiven Zuordnung fir West- oder Ostanstromung fur die TRO-
POS- Forschungsstation Melpitz (Schlimper 2010; Spindler et al. 2010; Spind-
ler et al. 2013) und die tbrigen Messstationen, aber unbeeinflusst von den ob-
jektiven Wetterlagenklassifizierungen des DWD (Bissolli und Dittmann 2001)
oder den subjektiven Wetterlagenklassifizierungen nach Hess-Brezowsky
(Gerstengarbe und Werner 1993; Werner und Gerstengarbe 2010). Fir einen
Uberblick der Luftmassenanstromung standen stiindlich  96- Stunden-
Rickwartstrajektorien aus HYSPLIT, sowie die der Freien Universitat Berlin
(http://page.met.fu-berlin.de/trumf/trajektorien/) zur Verfligung. Zuséatzlich
wurden die taglichen Karten zur PM10- Belastung des Umweltbundesamtes
(http://www.umweltbundesamt.de/daten/luftbelastung/aktuelle-luftdatenin)  in
Verbindung mit sofort verfiigbaren meteorologischen Daten
(z. B. http://www1.wetter3.de), sowie weitere an der Forschungsstation Melpitz
erhobene Daten (Meteorologie, Spurengase, PM10- Masse und stiindliche In-
haltsstoffe) genutzt. Tage mit einer Uberschreitung des Grenzwertes von
50 pg m™ PM10 an einer der 10 Stationen im hier betrachteten Untersuchungs-
gebiet wurden besonders auf eine Einbeziehung als Sondermesstage gepruft.
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In Tabelle 5 sind die ausgewéhlten Sondermesstage fur den Projektzeitraum
01.09.2016 — 31.03.2017 zusammengefasst.

Tabelle 5: Auswahl und Anzahl der Sondermesstage fir die einzelnen Mo-
nate im Projektzeitraum September 2016 bis Mérz 2017.

2016 2017
Sept. Okt. Nov. Dez. Jan. Febr. Marz
02.09. 02.10. 09.11. 02.12. 06.01. 01.02. 10.03.
10.09. 13.10. 10.11. 03.12. 20.01. 02.02. 12.03.
12.00. 16.10. 11.11. 04.12. 21.01. 03.02. 13.03.
13.00. 23.10. 12.11. 05.12. 22.01. 04.02. 14.03.
14.00. 24.10. 13.11. 06.12. 23.01. 05.02. 15.03.
16.09. 25.10. 21.11. 07.12. 24.01. 06.02. 16.03.
23.09. 26.10. 22.11. 08.12. 25.01. 07.02. 27.03.
24.09. 27.10. 23.11. 09.12. 26.01. 08.02. 28.03.
29.09 28.10. 17.12. 27.01. 09.02. 29.03.
20.12. 28.01. 10.02. 30.03.
21.12. 30.01. 11.02.
31.01. 12.02.
13.02.
14.02.
15.02.
16.02.
17.02.
18.02.
26.02.
27.02.
28.02.

9Tage 9Tage 8Tage 11Tage 12Tage 21Tage 10 Tage

2.3 Probenahme und Analyse von Levoglucosan

Levoglucosan ist die wichtigste Markerverbindung fir primére Emissionen aus
Biomasseverbrennung, vor allem aus der auch in Stddten zunehmend zum Prob-
lem werdenden Holzfeuerung (Birmili etal. 2008). Zur Identifizierung und
Quantifizierung dieser Quelle wurde Levoglucosan flr die Sondermesstage an
folgenden ausgewéhlten Stationen analysiert:
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Berlin Frankfurter Allee / BEFRA

Berlin Nansenstralle / BENAN
Brandenburg Hasenholz / BBHAS
UBA / Brandenburg Neuglobsow / UBNEU
Mecklenburg-Vorpommern Locknitz / MVLOE
Sachsen Niesky / SNNIE
Sachsen Melpitz / SNMEL

Die Stationen BEFRA, BENAN und BBHAS wurden aufgrund ihrer Eignung
fir den Lenschow- Ansatz ausgewahlt. Darlber hinaus eigneten sich verglei-
chend, aufgrund ihrer Grenznahe die Stationen MVLOE und SNNIE, sowie
durch ihre Lage im Landesinneren die Stationen SNMEL und UBNEU.

Die Bestimmung von Levoglucosan erfolgte am TROPOS unter Verwendung
einer lonenchromatographie gekoppelt mit gepulster amperometrischer Detekti-
on (IC-PAD) (linuma et al. 2009).

Die Stationen in Berlin und Sachsen lieferten in PM-OST Filterstiicke, die am
TROPOS wassrig extrahiert wurden. Fur die Routinebestimmung von lonen und
Levoglucosan am TROPOS wurden mit Hilfe von Stanzwerkzeugen mit defi-
niertem Durchmesser (20 mm) hergestellte Filterspots in Wasser extrahiert.

Die Stationen in Brandenburg und Mecklenburg-Vorpommern sendeten den
durch einen 0,45 um Spritzenfilter filtrierten wassrigen Extrakt direkt zur Ana-
lyse ans TROPOS.

2.4  Zuordnung von Belastungskategorien

Zur Beurteilung des meteorologischen Einflusses auf die Luftqualitadt im Unter-
suchungsgebiet wurden die Proben der verschiedenen Messstationen folgenden
meteorologischen Belastungskategorien zugeordnet:

(1) Anstromungsrichtung (West / Ost),

(i) Raumskala der Anstromung (Regional / Ferntransport),
(i)  Temperatur (Warm / Kalt),

(iv)  Grenzschichthohe (Hoch / Niedrig) und

(v) Witterung (Trocken / Nass).

Die Auspragungen der einzelnen Belastungskategorien und die korrespondie-
renden H&ufigkeiten ihres Auftretens im Untersuchungszeitraum sind nachfol-
gend definiert und zusammengefasst. Die Auswertung der Ergebnisse entspre-
chend dieser Belastungskategorien bzw. hinsichtlich ihrer Wechselwirkung un-
tereinander dient im weiteren Verlauf der Identifizierung von Quellen und
Quantifizierung von Quellbeitragen.
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2.4.1  Anstromung nach AIWE (Air Mass Inflow West/East)

Zur Beurteilung der Anstrdmung wurden stiindliche mit dem HYSPLIT Trajek-
torienmodell berechnete 96-h Ruckwartstrajektorien (NOAA Hybrid Single
Particle Lagrangian Integrated Trajectories, (Draxler und Rolph 2003;
Stein et al. 2015)) genutzt, um nach Spindler et al. (2012) eine subjektive Zu-
ordnung der grofRrdumigen Hauptanstromungsrichtung zu erstellen. Die Riick-
wartstrajektorien ermdglichen die Beurteilung, ob die Anstromung ber den Tag
aus einem breiten Sektor West (210° bis 320°, maritime Anstrémung) oder Ost
(35° bis 140°, kontinentale Anstromung) erfolgt. Wenn die Anstrémung aus den
beiden verbleibenden Sektoren (Nord oder Siid), und aus stark wechselnder
Richtung erfolgt oder die Trajektorien sich vor Ort drehen, wurde dieser Tag der
Kategorie ,,X* zugeordnet.

Die Charakterisierung nach AIWE wird seit vielen Jahren am TROPOS fir die
Forschungsstation Melpitz genutzt und wurde auch in diesem Vorhaben ange-
wandt. Da die AIWE- Klassifizierung zwischen den Stationen des Untersu-
chungsgebietes variiert, wurde sie fur alle Stationen einzeln vorgenommen. Im
Resultat ergab sich fir die 212 Messtage die in Tabelle 6 zusammengestellte
Anzahl und Haufigkeit der jeweiligen Kategorie fiir jede Messstation einzeln
nach Monaten sortiert.

An den 10 Stationen wurden zwischen 83 und 93 Tage (40 bis 44%) einer
Westanstromung und zwischen 36 und 50 Tagen (19 und 24%) einer Ostan-
stromung zugeordnet. Nicht zugeordnet wurden damit zwischen 33 und 40% der
Tage. Im Gesamtergebnis wurde ermittelt, dass das Untersuchungsgebiet an
66 Tagen einheitlich aus Richtung West und an 23 Tagen aus Richtung Ost an-
gestromt wurde, das sind 42% der Gesamtzeit. Damit ergab sich eine Anzahl
von 89 Tagen mit einer einheitlichen Zuordnung aller Messstationen fir West-
und Ostanstromung im Untersuchungsgebiet.

In den nachfolgenden Abbildungen wird die Haufigkeit des Auftretens der
96- h- Rickwartstrajektorien aus Tabelle 6 fir die Kategorien ,Alle*
(Abbildung 2), ,,West* (Abbildung 3) und ,,Ost* (Abbildung 4) an der jeweili-
gen Messstation flr den gesamten Untersuchungszeitraum dargestellt.

Die Hauptanstromungsrichtungen West und Ost sind hier jeweils sehr gut er-
kennbar.
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Tabelle 6: Anzahl und Haufigkeit der Anstrémung aus West und Ost nach AIWE im Untersuchungszeitraum.
BEFRA | BBPOT | BENAN | BBCOT | BBHAS | MVLOE | UBNEU | SNBRO | SNNIE | SNMEL

West/ | West/ West / West / West / West / West / West / West / West /
Ost Ost Ost Ost Ost Ost Ost Ost Ost Ost

Sept. 8/14 8/13 8/14 7115 8/13 8/14 8/13 717 7/13 8/12

Okt. 7110 8/10 8/10 9/8 7/10 7/13 7112 11/6 11/7 11/9

Nov. 10/2 10/2 10/2 10/2 11/2 12/2 12/2 11/3 12/3 13/5

Dez. 2211 21/1 2211 18/2 22/1 2211 23/1 20/2 16/3 19/3

Jan. 10/6 9/6 11/6 9/6 10/6 13/4 10/3 9/8 7/9 7/8

Febr. 12/10 | 13/10 12/10 12/9 12/10 12/10 12/10 15/9 15/9 16/9

Marz 19/0 19/0 19/0 18/2 18/0 19/2 19/1 18/1 17/4 19/4
Anzahl West 88 88 90 83 88 93 91 91 85 93
Anzahl Ost 43 42 43 44 42 46 42 36 48 50
Haufigkeit West / % 42 42 42 39 42 44 43 43 40 44
Haufigkeit Ost / % 20 20 20 21 20 22 20 17 23 24
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Abbildung 2: Geographische Haufigkeitsverteilung fur alle 96h- Ruckwartstrajektorien im Untersuchungszeitraum. Auf die Darstellung der
Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen N&he zur Messstation BEFRA verzichtet.
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Abbildung 3: Geographische Haufigkeitsverteilung fir 96h- Ruckwartstrajektorien der Kategorie ,,\West” im Untersuchungszeitraum. Auf
die Darstellung der Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe zur Messstation BEFRA verzichtet.
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Abbildung 4: Geographische Haufigkeitsverteilung fur 96h- Ruckwaértstrajektorien der Kategorie ,,Ost“ im Untersuchungszeitraum. Auf die
Darstellung der Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe zur Messstation BEFRA verzichtet.
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2.4.2 Raumskala separiert nach ,,Regional“ und ,,Fern*

Fur den vorliegenden Datensatz wurde zusatzlich zur Einordnung nach AIWE
eine weitere subjektive Tageszuordnung bezlglich der Raumskala der Ruck-
wartstrajektorien durchgefiihrt. Durch Sichtung der stundlichen 96- Stunden-
Rickwartstrajektorien wurden Tage mit eher stagnierenden Luftmassen oder
einer eher zirkulierenden Anstrémung (stark gekriimmte, kurze Trajektorien mit
Streuung im Raum) von denen mit typischen Ferntransportmerkmalen (lange
Trajektorien von denen mehrere dicht beieinander liegen) separiert. Bei dieser
subjektiven Zuordnung blieb die Anstromungsrichtung unbericksichtigt. Damit
ergaben sich 2 weitere Belastungskategorien: R = Regional, F = Fern, sowieTa-
ge, die sich aufgrund eines gemischten Anstromungsverhaltens nicht eindeutig
einordnen lieBen (,,X*). Im Resultat ergab sich fir die 212 Messtage die in Ta-
belle 7 zusammengestellte Anzahl und Haufigkeit der jeweiligen Kategorie fir
jede Messstation einzeln nach Monaten sortiert.

An den 10 Messstationen wurden zwischen 116 und 137 Tage (55 bis 65%)
dem Ferntransport und zwischen 23 und 44 Tage (11 bis 21%) als eher regional
angestromt zugeordnet. Je nach Station konnten 24 bis 28% der Tage nicht ein-
deutig dem Ferntransport bzw. der regionalen Raumskala zugeordnet werden.

In den nachfolgenden Abbildungen wird die Haufigkeit des Auftretens der
96- h- Rickwartstrajektorien aus Tabelle 7 fir die Kategorien, ,,Regional”
(Abbildung 5) und ,,Fern“ (Abbildung 6) an der jeweiligen Messstation flir den
gesamten Untersuchungszeitraum dargestellt. Die Kategorie ,,Alle* wurde be-
reits in Kapitel 2.4.1, Abbildung 2 gezeigt.

Es ist ersichtlich, dass fur die Kategorie ,,Regional” die Aufenthaltshaufigkeit
der Trajektorien Uber Deutschland und den direkten Ostlichen Nachbarlandern
sehr viel hoher war als in der Kategorie ,,Fern®. Hier dominierten weit zurtick-
gehende Trajektorien mit entsprechend kirzeren Aufenthaltszeiten Uber
Deutschland und den Nachbarlandern.
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Tabelle 7: Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu Raumskala Regional und Fern im Untersuchungszeitraum.
BEFRA | BBPOT | BENAN | BBCOT | BBHAS | MVLOE | UBNEU | SNBRO | SNNIE | SNMEL
Regional | Regional | Regional | Regional | Regional | Regional | Regional | Regional | Regional | Regional
/ Fern / Fern / Fern / Fern / Fern / Fern / Fern / Fern / Fern / Fern
Sept. 10/16 11/16 10/16 9/17 8/16 7117 8/16 12/13 10/14 11/14
Okt. 6/21 6/21 6/21 6/21 6/21 4/20 4/21 5/21 4/21 5/21
Nov. 6/22 6/22 5/22 6/21 6/22 4120 5/21 7/18 2/20 3/22
Dez. 3/17 3/16 2/16 6/14 2/17 2/22 2/21 8/14 10/13 6/15
Jan. 1/15 2/15 2/14 2/15 2/15 3/17 2117 6/11 5/11 3/14
Febr. 0/23 0/23 0/23 2122 1/22 2/23 1/24 1/21 2122 1/22
Marz 1/19 1/19 1/19 1/19 1/19 2/18 1/17 5/18 2/16 3/18
Anzahl Regional 27 29 26 32 26 24 23 44 35 32
Anzahl Fern 133 132 131 129 132 137 137 116 117 126
Haufigkeit Regional / % 13 14 12 15 12 11 11 21 17 15
Haufigkeit Fern / % 63 62 62 61 62 65 65 55 55 59
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Abbildung 5: Geographische Haufigkeitsverteilung fur 96h- Rickwaértstrajektorien der Kategorie ,,Regional® im Untersuchungszeitraum.
Auf die Darstellung der Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe zur Messstation BEFRA verzichtet.
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Abbildung 6: Geographische Haufigkeitsverteilungen fir 96h- Ruckwartstrajektorien der Kategorie ,,Fern® im Untersuchungszeitraum. Auf
die Darstellung der Messstation BENAN wurde aufgrund der lokalen Nahe zur Messstation BEFRA verzichtet.
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2.4.3  Unterscheidung nach Grenztemperatur in ,,Warm* und ,,Kalt*

Als weitere Kategorie wurde eine Grenztemperatur zur Unterscheidung der
Messtage in ,,Warm* und ,,Kalt* eingefuhrt. Fir alle Monate wurde als Grenz-
temperatur 5,54°C festgelegt, die dem Median der Tagesmitteltemperaturen
Uber alle Stationen im gesamten Projektzeitraum entspricht.

Die Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung an Tagen zu den Kategorien
»Warm*“ und ,,Kalt* im Untersuchungszeitraum sind in Tabelle 8 flr die einzel-
nen Stationen zusammengestellt.

Die Verwendung des Medians hat zur Folge, dass der Zeitraum etwa zu glei-
chen Teilen mit ,,warmen* und ,kalten* Tagen besetzt ist. Nach Monaten ge-
trennt ergibt sich, dass die Monate September, Oktober und Mérz vorwiegend
die ,,warmen* Tage, dagegen die Monate Dezember, Januar und Februar die
~kalten“ Tage stellen. Der Monat November 2016 ist ein ,,Ubergangsmonat*
gepragt durch eine relativ gleichméRige Verteilung der ,,warmen* und ,,kalten”
Tage.

Eine ausgepragte geographische Préferenz der Ruckwartstrajektorien der war-
men und kalten Tage zeigte sich nicht.
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Tabelle 8:

Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu ,,Warm* und ,,Kalt* im Untersuchungszeitraum.

BEFRA BBPOT BENAN BBCOT BBHAS MVLOE UBNEU SNBRO SNNIE SNMEL
Warm / Warm / Warm / Warm / Warm / Warm / Warm / Warm / Warm / Warm /
Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt Kalt
Sept. 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0 30/0
Okt. 31/0 31/0 31/0 31/0 31/0 30/1 31/0 2714 31/0 30/1
Nov. 12/18 12/18 12/18 12 /18 10/20 10/20 7123 8/22 14716 11/19
Dez. 6/25 6/25 6/25 6/25 7124 8/23 9/22 1/30 6/25 7124
Jan. 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31 0/31
Febr. 9/19 9/19 9/19 9/19 7121 7121 7121 5/23 9/19 7121
Marz 26/5 26/5 26/5 26/5 20/11 21/10 16/15 19/12 26/5 26/5
Anzahl 114 114 114 114 105 106 100 90 116 111
Warm
Agl‘thl 08 98 98 98 107 106 112 122 96 101
Haufigkeit
Warm / % 54 54 54 54 50 50 47 42 55 52
Haufigkeit
Kalt ] % 46 46 46 46 50 50 53 58 45 48
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2.4.4  Auswirkungen der Grenzschichthéhe

Die Hohe der Grenzschicht bestimmt das Luftvolumen, in dem sich Emissionen
durchmischen. Sie variiert mit der Temperatur und ist i.d.R. im Winter, und hier
besonders bei Inversionswetterlagen, niedriger als im Sommer. Dies kann zu
einer geringeren Dispersion und Durchmischung der Emissionen und damit
héheren Immissionskonzentrationen flihren, weshalb sie als weiterer Parameter
in den Auswertungen beriicksichtigt wurde. Da aus Messdaten (z. B. Tempera-
tur- oder Ruckstreuungsprofilen) abgeleitete Mischungsschichthéhen generell
nicht leicht zuganglich und fur die Stationen des Projektes nicht vorhanden wa-
ren, wurde hier auf Modelldaten zurilickgegriffen, die aus vier verschiedenen
Quellen stammten:

1) COSMO-DE, Modell des Deutschen Wetterdienstes (DWD), 2,8 km
Auflésung,  Grenzschichthbhe aus  Modelloutput  ausgelesen,
3- stundliche Auflésung

2) COSMO-CLM, Klimamodell, basierend auf ECMWF ERA-Interim An-
triebsdaten, Grenzschichthohen bereitgestellt von der Freien Universitat
Berlin (FUB), 1- stiindliche Auflésung

3) ERA-Interim, globaler Reanalysedatensatz des European Centre for Me-
dium-Range Weather Forecasts (ECMWEF), 0.125° x 0.125°
(ca. 9 * 14 km) Auflésung, Grenzschichthéhen aus frei verfugbaren Da-
ten ausgelesen, 3- stiindliche Auflésung

4) GDAS, globaler Reanalysedatensatz des National Center for Environ-
mental Prediction (NCEP), 1° x 1° (ca. 70 x 111 km) Auflésung, An-
triebsdaten zur Berechnung der HYSPLIT Rickwartstrajektorien,
Grenzschichthéhen werden dabei mit ausgegeben, 1- stindliche Auflo-
sung

In Abbildung 7 sind Zeitreihen der aus den verschiedenen Versionen erhaltenen
Tagesmittelwerte der Grenzschichthéhe gezeigt, die in ihren Trends Uberwie-
gend gut vergleichbar sind, wobei die COSMO-DE Zeitreihe eine deutlich ab-
geschwachte Dynamik der Grenzschichthéhe zeigt. Dementsprechend ergeben
sich fir die COSMO-DE Variante in den in Abbildung 8 beispielhaft fiir 4 Hin-
tergrundstationen gezeigten Korrelationsmatrizen relativ niedrige Korrelations-
koeffizienten von ca. 0,5 — 0,6 mit den anderen Varianten, wohingegen die ub-
rigen 3 Varianten i.d.R. mit r > 0,9 miteinander korreliert sind. Fur die weiteren
Auswertungen wurden die von der FUB bereitgestellten Grenzschichthohen aus
COSMO-CLM verwendet.
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Mischungsschichthéhe / m

Abbildung 7:
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Abbildung 8: Korrelationsmatrizen fur die verschiedenen Versionen der
Mischungsschichthéhe an 4 ausgewahlten Stationen.

Abbildung 9: Korrelationsmatrix fur die Mischungsschichththe aus dem
COSMO-CLM Modell zwischen den Stationen.
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In Abbildung 9 sind die Korrelationen der aus COSMO-CLM berechneten Ta-
gesmittel der Grenzschichthéhen zwischen den 10 Stationen des Projektes ge-
zeigt. Die Korrelationskoeffizienten liegen meistens zwischen ca. 0,9 und 1,
was die groRraumige Ahnlichkeit der Grenzschichthohe und damit des Mi-
schungsvolumens zeigt. Eine Ausnahme stellt die Station SNBRO dar, deren
berechnete Grenzschichthéhen — vermutlich aufgrund der etwas erhéhten Lage
auf 430 m — etwas weniger stark mit den Werten der anderen Stationen korre-
liert ist (ca. 0,7 - 0,9).

Fur die Einteilung der Messtage in die Grenzschichthohe-Kategorien ,,Hoch*
und ,,Niedrig“ wurde der Median der Tagesmittelwerte aller Stationen im Un-
tersuchungszeitraum als Grenzwert festgelegt, der bei 443 m lag.

Die Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung an Tagen zu den Kategorien ,,Hoch*
und ,,Niedrig®“ im Untersuchungszeitraum sind in Tabelle 9 fir die einzelnen
Stationen zusammengestellt. Uber den gesamten Projektzeitraum gesehen ver-
teilen sich die Messtage an allen Stationen etwa jeweils zur Hélfte in die Kate-
gorien ,,Hoch* und Niedrig“. Dies gilt vor allem fiir die Monate September,
Oktober, November 2016 und zum Teil Februar 2017. Deutlich anders verteilen
sich die Messtage im Dezember 2016 und Januar 2017, mit wesentlich mehr
Tagen mit einer niedrigen Grenzschichthéhe. Im Marz 2017 dagegen lag der
Anteil von Tagen mit niedriger Grenzschichthéhe bei lediglich einem Drittel.
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Tabelle 9:

Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu ,,Hoch* (H) und ,,Niedrig* (Ni) im Untersuchungszeitraum.

BEFRA BBPOT BENAN BBCOT BBHAS MVLOE | UBNEU SNBRO SNNIE SNMEL
Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch / Hoch /
Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig Niedrig
Sept. 15/15 15/15 15/15 15/15 14/16 12/18 12/18 11/19 9/21 13 /17
Okt. 16/15 18/13 16 /15 18/13 17/14 21/10 18/13 20/11 19/12 21/10
Nov. 16/14 15/15 16/ 14 18/12 16 /14 17 /13 18/12 17/13 20/10 17/13
Dez. 12/19 12/19 12/19 12/19 12/19 13/18 13/18 9/22 12/19 12/19
Jan. 10/ 21 10/21 10/ 21 11/20 11/ 20 11/20 10/ 21 12/19 10/ 21 10/ 21
Febr. 16/12 16/12 16/12 15/13 16/12 16 /12 17/11 12 /16 14/ 14 15/13
Mérz 19/12 19/12 19/12 2219 20/11 19/12 18/13 19/12 2219 21/10
ASSSEI 104 105 104 111 106 109 106 100 106 109
Anzahl 108 107 108 101 106 103 106 112 106 103
Niedrig
Haufigkeit
Hoch / % 49 50 49 52 50 51 50 a7 50 51
Haufigkeit
Niedrig / % 51 50 51 48 50 49 50 53 50 49

39



2.45  Auswirkungen der Witterung

Eine weitere zu berlcksichtigende Belastungskategorie ist die Tagessumme des
gefallenen Regens an einer Station. Es wurden Tage mit einer Niederschlags-
summe groRer 0,2 mm als ,,Nass* und die darunter als ,, Trocken* eingeordnet.

Da Messungen des Niederschlages nur fir die Stationen UBNEU und SNMEL
vorlagen, wurde zur Einordnung der Tage fur alle Stationen auf RADOLAN
Daten (Radar-Online-Aneichung) des DWD zurlckgegriffen, die mit stindli-
cher Auflésung aus radar- und stationsbasierten Messungen generiert werden
(www.dwd.de/RADOLAN). Die offentlich bereitgestellten Daten sind zwar
nicht exakt fir die Koordinaten der Stationen des Projektes verfiigbar, aller-
dings lagen aufgrund der hohen raumlichen Auflésung der RADOLAN Daten
die ndchstgelegenen Gitterpunkte nur zwischen 200 und 1500 m von den Stati-
onen entfernt und kdnnen somit als gute N&herung fiir den Niederschlag an der
Station verwendet werden.

Aus Tabelle 10 geht hervor, dass fur den gesamten Untersuchungszeitraum be-
trachtet etwa 2/3 aller Messtage der Kategorie ,,Trocken* und nur 1/3 der Kate-
gorie ,,Nass* zugeordnet wurden. Gepragt wird diese Verteilung in erster Linie
durch die Monate November 2016 bis Marz 2017. Die erkennbare ahnliche Ver-
teilung fur alle Messstationen ist dabei ein wichtiger Faktor bei der spateren
Bewertung der Auswirkungen dieser Belastungskategorie. Ausnahmen bezig-
lich dieser Verteilung stellen lediglich die Monate September und Oktober 2016
dar. Dabei ist der Monat September 2016 mit durchschnittlich 26 trockenen
Tagen (gemittelt Gber alle Stationen) der mit Abstand trockenste Monat im Pro-
jektzeitraum. Im Oktober 2016 verteilen sich trockene und nasse Tage dagegen
etwa zu gleichen Teilen an den Messstationen im Untersuchungsgebiet, mit
Ausnahme von UBNEU und SNBRO. An diesen Stationen zeigt sich bereits im
Oktober die am haufigsten auftretende 2/3 zu 1/3 Verteilung trockener und nas-
ser Messtage im Untersuchungszeitraum.
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Tabelle 10:  Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung zu ,,Trocken“ und ,,Nass*“ im Untersuchungszeitraum.
BEFRA | BBPOT | BENAN | BBCOT | BBHAS | MVLOE | UBNEU | SNBRO SNNIE SNMEL
Trocken | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/ | Trocken/
/ Nass Nass Nass Nass Nass Nass Nass Nass Nass Nass
Sept. 26/4 26/4 26/4 25/5 26/ 4 2713 28/ 2 25/5 26/ 4 26/4
Okt. 14 /17 15/16 13/18 13/18 15/16 17 /14 19/12 20/11 16 /15 15/16
Nov. 17 /13 19/11 18/12 16/14 20/10 16 /14 18/12 18/12 18/12 19/11
Dez. 21/10 20/11 2219 19/12 21/10 20/11 2219 26/5 2219 21/10
Jan. 21/10 23/8 20/11 21/10 19/12 19/12 20/11 23/8 20/11 2219
Febr. 18/10 17/11 18/10 16/12 18/10 17/11 17/11 17711 20/8 226
Marz 17/14 18/13 18/13 20/11 20/11 21/10 20/11 2219 18/13 18/13
Anzahl Trocken 134 138 135 130 139 137 144 151 139 141
Anzahl Nass 78 74 77 82 73 75 68 61 73 71
Haufigkeit
Trocken | % 63 65 64 61 66 65 68 71 66 67
HaufigkeltNass | g7 35 36 39 34 35 32 29 34 33
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2.4.6  Zusammenfassung Anzahl und Haufigkeit der Belastungskatego-
rien und der Tage mit PM10- GrenzwertlUberschreitung

In Abbildung 10 ist die gesamte Verteilung der Anzahl an Messtagen entspre-
chend der zuvor beschriebenen Belastungskategorien noch einmal graphisch
zusammengefasst. Die prozentuale Verteilung ist erganzend in Tabelle 11 auf-
gefiihrt.
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Abbildung 10:  Verteilung der mittleren Anzahl von Messtagen entsprechend
der Belastungskategorien fir die einzelnen Messstationen im
Untersuchungszeitraum.

Aus Abbildung 10 wird ersichtlich, dass die Anzahl der Tage unabhangig von
der Belastungskategorie uber alle Messstationen ahnlich verteilt ist. Dagegen
zeigen sich im Vergleich der Belastungskategorien untereinander eindeutige
Unterschiede. Fir die Anstromung wird offensichtlich, dass Ostanstromungen
in deutlich geringerer Anzahl auftreten als Westanstromungen. Der Anteil der
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nicht eindeutig zuordenbaren Tage ist an der Station SNMEL am kleinsten in
SNBRO am groBten. Fur die Raumskala nimmt der Unterschied zwischen
»Fern“ und ,,Regional” noch weiter zu, was den hohen Anteil des Ferntranspor-
tes in das Untersuchungsgebiet zeigt. Bei der Unterscheidung der Temperatur
und der Grenzschichthohe ist die Anzahl der Tage zwischen ,,Warm* und
»Kalt“ bzw. ,,Hoch* und ,,Niedrig“ etwa ausgeglichen. Trockene Tage treten
gegenuber nassen Tagen wesentlich haufiger auf.

Ergénzend dazu, sind in Tabelle 12 die Anzahl und Haufigkeit der Tage mit
PM10- Grenzwertuberschreitungen (Tagesmittel) in Abhangigkeit der Tages-
charakteristik und von den Belastungskategorien dargestellt. Bei der Betrach-
tung der Grenzwertliberschreitungstage ohne Bezug zu Tagescharakteristiken
oder Belastungskategorien zeigt sich der zu erwartende Trend, dass die Haufig-
keit des Auftretens an den Stationen im landlichen Hintergrund (im Mittel
8 Tage), Uber die im stadtischen Hintergrund (im Mittel 15 Tage) bis hin zu
Verkehrsstationen (im Mittel 27 Tage) zunimmt. Trennt man diese Tage weiter
entsprechend Montag bis Freitag im Vergleich zu den Tagen Samstag, Sonntag
und Feiertagen auf, so verschwindet dieser Trend. Lediglich die Sonderstellung
der Verkehrsstationen an Werktagen, in diesem Kontext Mo-Fr, wird erneut
offensichtlich. Allerdings zeigt sich sehr deutlich, dass im Vergleich der Tages-
charakteristiken untereinander mehr als 70% aller Grenzwertiiberschreitungsta-
ge auf den Zeitraum Mo-Fr entfallen. Die Messstationen UBNEU (4) und
SNBRO (2) weisen sogar ausschlieBlich fiir diesen Zeitraum Uberschreitungen
auf.

Das Auftreten der Grenzwertiiberschreitungstage in Abhangigkeit von den zu-
vor definierten Belastungskategorien gibt nachfolgend bereits erste Hinweise
auf mogliche PM10 Quellen. In der Kategorie Anstrémung treten die haufigsten
Grenzwertiberschreitungen bei Ost und bei nicht eindeutig zuordenbaren Luft-
massen auf. Dies zeigt sich insbesondere fiir die Messstationen im landlichen
Hintergrund. Aufgrund des zusatzlichen auftretenden lokalen Einflusses der
stadtischen und Verkehrsstationen kommt es an diesen Stationstypen auch bei
Westanstromung zu Grenzwertuberschreitungen (BEFRA: 7 West vs. 10 Ost vs.
15 X). In diesem Kontext muss erganzend der Einfluss der Raumskala betrach-
tet werden. Hier zeigt sich, dass vor allem durch Ferntransport bzw. nicht ein-
deutig zuordenbare Luftmassen gepragte Tage haufig auftreten. Der Anteil bei
regionaler Anstromung ist Uber alle Stationen am geringsten. Die weiteren Be-
lastungskategorien Temperatur, Grenzschichthéhe und Witterung zeigen eine
sehr &hnliche Verteilung und kénnen daher zusammengefasst betrachtet werden.
Etwa 90% aller Grenzwertliberschreitungen treten an kalten und trockenen Ta-
gen mit einer niedrigen Grenzschichthohe auf.
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Tabelle 11:  Anzahl und Haufigkeit der Zuordnung der Messtage zu den Belastungskategorien der Messstationen im Untersuchungszeitraum.
Kategorie BEFRA | BBPOT | BENAN | BBCOT | BBHAS | MVLOE | UBNEU | SNBRO | SNNIE | SNMEL
Anstromung_West 88/42% | 88/42% | 90/42% | 83/39% | 88/42% | 93/44% | 91/43% | 91/43% | 85/40% | 93/44%
Anstromung_Ost 81/38% | 82/39% | 79/37% | 85/40% | 82/39% | 73/34% | 79/37% | 85/40% | 79/37% | 69/33%
Anstromung_X 43/20% | 42/20% | 43/20% | 44/21% | 42/20% | 46/22% | 42/20% | 36/17% | 48/23% | 50/ 24%
Raumskala_Regional 27/13% | 29/14% | 26/12% | 32/15% | 26/12% | 24/11% | 23/11% | 44/21% | 35/17% | 32/15%
Raumskala_Fern 133/63% | 132/62% | 131/62% | 129/61% | 132/62% | 137 /65% | 137 /65% | 116 /55% | 117 /55% | 126 / 59%
Raumskala_X 52/25% | 51/24% | 55/26% | 51/24% | 54/25% | 51/24% | 52/25% | 52/25% | 60/28% | 54/25%
Temperatur_Warm 114 /54% | 114 /54% | 114 /54% | 114 /54% | 105/50% | 106 /50% | 100/47% | 90/42% | 116/55% | 111/52%
Temperatur_Kalt 98/46% | 98/46% | 98/46% | 98/46% | 107/50% | 106 /50% | 112/53% | 122/58% | 96/45% | 101/48%
Grenzschichthohe_Hoch | 104 /49% | 105/50% | 104 /49% | 111/52% | 106 /50% | 109 /51% | 106 /50% | 100/47% | 106 /50% | 109/51%
Grenzschichthohe_Niedrig | 108 /51% | 107 /50% | 108 /51% | 101/48% | 106 /50% | 103/49% | 106 /50% | 112 /53% | 106 / 50% | 103 /49%
Witterung_Trocken 134/63% | 138/65% | 135/64% | 130/61% | 139/66% | 137 /65% | 144 /68% | 151/71% | 139/66% | 141/67%
Witterung_Nass 78/37% | 74/35% | 77/36% | 82/39% | 73/34% | 75/35% | 68/32% | 61/29% | 73/34% | 71/33%
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Tabelle 12:

Anzahl der Grenzwertliberschreitungstage in den Belastungskategorien der Messstationen im Untersuchungszeitraum.

Anstromung Raumskala Temperatur | Grenzschicht Witterung
Station | Gesamt | Mo-Fr | Sa/So/Feiertage | West | OST | X | Regional | Fern | X | Warm | Kalt | Hoch | Niedrig | Trocken | Nass
BEFRA 32 25 7 7 10 15 5 13 14 8 24 3 29 29 3
BBPOT 22 17 5 3 10 9 4 11 7 2 20 2 20 18 4
BENAN 14 10 4 1 8 5 1 7 6 1 13 2 12 13 1
BBCOT 15 10 5 3 8 4 1 9 5 1 14 2 13 12 3
BBHAS 11 9 2 0 7 4 2 4 5 0 11 1 10 11 0
MVLOE 12 11 1 2 4 6 2 4 6 1 11 0 12 9 3
UBNEU 4 4 0 0 1 3 1 2 1 0 4 1 3 3 1
SNBRO 2 2 0 0 2 0 0 0 2 0 2 0 2 2 0
SNNIE 8 5 3 0 7 1 0 6 2 1 7 1 7 8 0
SNMEL 11 8 3 0 8 3 1 5 5 0 11 1 10 11 0
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2.5  Zuordnung zu GrolRwetterlagen

Fur den Projektzeitraum von 212 Tagen sollten die objektive Wetterlagenklassi-
fizierung des DWD (OWTC) (Bissolli und Dittmann 2001) und die subjektive
Wetterlagenklassifizierung nach Hess und Brezowsky (SHBC) (Gerstengarbe
und Werner 1993; Werner und Gerstengarbe 2010) auf ihre Anwendbarkeit un-
tersucht werden. Beide Klassifizierungen gelten fir ganz Mitteleuropa und so-
mit fur das gesamte Untersuchungsgebiet. Im Gegensatz zur Charakterisierung
der Tage Uber den Luftmassenzufluss nach AIWE (vgl. Kapitel 2.4.1), mit nur
3 Klassen bei Unterscheidung West- und Ostanstromung und zusétzlich X fur
nicht zuzuordnen, gibt es fir die OWTC 40 und fiir die SHBC 30 Klassen (ohne
Beriicksichtigung einer jahreszeitlichen Unterscheidung). Bei SHBC werden
vom Verfahren nicht zugeordnete Tage vom Charakter X in einer Klasse ,,U*
zusammengefasst, sind allerdings sehr selten und werden daher im vorliegenden
Untersuchungszeitraum auch nicht besetzt. Auf eine ausfiihrliche Beschreibung
der zwei Wetterlagenklassifizierungen und ihrer meteorologischen Hintergriinde
wird an dieser Stelle, unter Verweis auf die oben genannte Literatur, verzichtet.

Dennoch sollen zum besseren Verstandnis kurz die Grundlagen flr eine Zuord-
nung einzelner Tage zu den einzelnen GroRRwetterlagen nach OWTC (vgl. Ab-
bildung 33 und Tabelle 13) und SHBC (vgl. Abbildung 34 und Tabelle 14) be-
schrieben werden. Das OWTC- Verfahren nutzt Ergebnisse des operationellen
numerischen Wetteranalysen- und Vorhersagesystems des DWD. Es ordnet
einmal téglich die Wetterlage Gber Mitteleuropa einer von 40 méglichen Klas-
sen zu. Die tégliche Datengrundlage bildet die numerische Wetteranalyse (der
modellierte Ist- Zustand der Wetterdaten) eines der operationellen VVorhersage-
modelle des DWD zum Zeitpunkt 12 UTC. Die bestimmte Wetterlagenklasse ist
eindeutig und gilt fir den gesamten Tag. Die objektive Wetterlagenklasse wird
uber 5 Buchstaben definiert. Als erstes meteorologisches Kriterium wird die
Windrichtung (Advektionsrichtung der Luftmassen) eingefiihrt, erste zwei Stel-
len. Dieser Windindex (700 hPa) wird in 5 Klassen eingeordnet (vgl. Tabelle
13, Spalte 1) und folgendermalien definiert: XX undefiniert, NO Nordost, SO
Stdost, SW Sudwest und NW Nordwest. Die Zyklonalitat in 950 und 500 hPa,
antizyklonal A oder zyklonal Z, steht an 3. und 4. Stelle der Wetterlagenbe-
zeichnung. Die Feuchtigkeit der Atmosphére (feucht F und trocken T) wird an
5. Stelle der Wetterlagenklasse angegeben. Damit ergeben sich die 5 stelligen
Kennungen der GroRwetterlagen, wie sie in Tabelle 13 angegeben sind. So be-
deutet z. B. XXAAT, eine Wetterlage mit unbestimmter Anstrémung, die in 950
und 500 hPa antizyklonal ausgepragt und feucht ist. Die Wetterlagenbezeich-
nung NOAZT steht dagegen fur Nordostanstromung, antizyklonal (950 hPa),
zyklonal (500 hpa) und trocken.

In Deutschland ist die SHBC weit verbreitet, sie ist besonders zur Anwendung
auf das Gebiet Mitteleuropa geeignet. Ein Experte urteilt dariiber, zu welcher
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Wetterlage eine bestimmte meteorologische Situation zahlt. GrolRwetterlagen
werden so nach Charakter in die zonale (CY), die meridionale (AC) und die
gemischte Zirkulationsform (MC) eingeteilt (vgl. Tabelle 14). Die einzelnen
taglichen Wetterlagenklassen sind jeweils beschrieben, die Abkirzungen aus
Tabelle 14 stehen dabei fir:

Zonale Zirkulation (CY)

WA: Westlage, antizyklonal: WZ: Westlage, zyklonal
WS:  Sudliche Westlage WW:  Winkelférmige Westlage
Meridionale Zirkulation (AC)

NA: Nordlage, antizyklonal NZ: Nordlage, zyklonal
HNA: Hoch Nordmeer-Island, antizyklonal

HNZ: Hoch Nordmeer-Island, zyklonal

HB: Hoch britische Inseln TRM: Trog Mitteleuropa
NEA: Nordostlage, antizyclonal ~ NEZ: Nordostlage, zyklonal
HFA: Hoch Fennoskandien, antizyklonal

HFZ: Hoch Fennoskandien, zyklonal

HNFA Hoch Nordmeer-Fennoskandien, antizyklonal

HNFZ Hoch Nordmeer-Fennoskandien, zyklonal

SEA: Sidostlage, antizyklonal SEZ: Sudostlage, zyklonal
SA: Sidlage, antizyklonal SZ:  Sidlage, zyklonal

TB:  Tief Britische Inseln TRW Trog westeuropa
Gemischte Zirkulation (MC)

SWA Sudwestlage, antizyklonal SWZ Sidwestlage, zyklonal
NWA Nordwestlage, antizyklonal NWZ Nordwestlage, zyklonal
HM  Hoch Mitteleuropa BM  Hochdruckbriicke Mitteleuropa
TM  Tief Mitteleuropa

Nicht zuzuordnen (X)

U »unbestimmt*

Zum Vergleich sei hier kurz das Ergebnis fur die Langzeitmessreihe von
SNMEL (TROPOS-Forschungsstation Melpitz) angefiihrt. Fur den Zeitraum

von 24 Jahren (November 1992 bis Oktober 2016) wurden 80,8% der Tage den
47



Windrichtungen der OWTC (NW, NO, SW und SO) zugeordnet. Der Rest wur-
de keiner eindeutigen Windrichtung (XX) zugeordnet. Fir die SHBC konnten
64,1% der Tage der zonalen (CY) und der meridionalen Zirkulation (AC), zu-
geordnet werden. Der Rest der Wetterlagenklassen der SHBC zeigt eine ge-
mischte Zirkulation (MC).

Wendet man die beiden Wetterlagenklassifizierungen OWTC und SHBC auf
den nur 212 Tage umfassenden Datensatz dieses VVorhabens an, so ergibt sich
das Problem, dass nicht alle der 40 bzw. 30 Klassen besetzt werden. Die Vertei-
lung der Ergebnisse in die entsprechenden Wetterlagen ist in Abbildung 11 und
Abbildung 12 graphisch dargestellt. Eine detaillierte monatliche Ubersicht zur
Anzahl der Tage und ihrer Zuordnung ist erganzend in Tabelle 13 und Tabelle
14 gegeben. Bei den in Tabelle 13 zusammengestellten objektiven Wetterlagen-
klassen (OWTC) treten die Klassen NWAAF, NWAAT und XXAAT mit 30, 25
und 18 Tagen am hdaufigsten auf. Damit wird die hohe Haufigkeit einer nord-
westlichen Anstromung (NWAAF und NWAAT) abgebildet. Mit 18 Tagen tre-
ten auch Wetterlagen ohne eindeutige Anstromungszuordnung haufig auf. Rela-
tiv stark anthropogen belastete Luftmassen sind bei Stdostanstrémung (SO) zu
erwarten, 12 Tage konnen dieser Anstromung bei unterschiedlicher Zyklonalitét
und Feuchte zugeordnet werden. Eher moderate anthropogen belastete Luftmas-
sen sind bei Stdwestanstromung (SW) zu erwarten. Tatsachlich treten die ob-
jektiven Wetterlagenklassen SWZAF an 14 Tagen und SWAAF an 10 Tagen im
Untersuchungszeitraum auf.

Bei den subjektiven Wetterlagenklassen (SHBC), zusammengestellt in Tabelle
14, werden 33 Tage des Untersuchungszeitraumes der Wetterlage ,,Hoch Mit-
teleuropa”“ (HM) und 26 Tage der Wetterlage ,,Hochdruckbriicke Mitteleuropa“
(BM) zugeordnet. Es herrscht eine gemischte Zirkulationsform. Bei diesen Wet-
terlagen konnen Tage mit geringen Mischungsschichthéhen bevorzugt auftreten.
27 Tage werden der Wetterlage ,,Westlage, zyklonal* (WZ) zugeordnet und 16
Tage der Wetterlage ,,West, antizyklonal* (WA). Es bilden sich hier zwei sehr
héaufig auftretende subjektive Wetterlagenklassen ab, die mit geringer anthropo-
gener Belastung und sehr guter Durchmischung verbunden sind.

Die wenigen Beispiele zeigen, dass es moglich ist, fir diesen begrenzten Daten-
satz als Beispiel mittlere Konzentrationen von PM10-Masse fur Wetterlagen zu
berechnen, die im begrenzten Messzeitraum auftraten. Fir diesen Zeitraum von
212 Tagen treten 14 von 40 Wetterlagenklassen nach OWTC und fur die 30
Wetterlagenklassen von SHBC treten 12 nicht auf.
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Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach OWTC und Eingruppierung nach dem Windindex fir 700 hPa.

Abbildung 11:
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Tabelle 13:

Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach OWTC und Eingruppierung nach dem Windindex fiir 700 hPa.

Wetterlagenklasse

Sept.

Okt.

Nov.

Dez.

Jan.

Febr.

Marz

Anzahl

Anteil

Nach Windindex
fur 700 hPa

OWTC

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Anzahl
Tage

Gesamt
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Wetterlagenklasse Sept. OKkt. Nov. Dez. Jan. Febr. Marz Anzahl Anteil
Nagh Windindex OWTC Anzahl | Anzahl | Anzahl | Anzahl | Anzahl | Anzahl | Anzahl Gesamt %
fiir 700 hPa Tage Tage Tage Tage Tage Tage Tage

sS0zzT 0 1 0 1 0 1 0 3 1

SWAAF 5 0 1 0 0 1 3 10 5

SWAAT 0 0 0 3 1 1 3 8 4

SWAZF 0 1 0 0 0 0 1 2 1

SWAZT 0 0 1 0 1 0 1 3 1

SW SWZAF 0 4 3 0 0 4 3 14 7
SWZAT 1 0 1 0 2 0 0 4 2

SWZZF 2 1 3 0 1 2 0 9 4

SWzzT 0 2 2 0 0 0 0 4 2

XXAAF 1 0 2 0 0 0 0 3 1

XXAAT 6 1 1 4 2 0 4 18 8

XXAZF 0 0 0 0 0 3 0 3 1

XXAZT 1 1 3 0 1 0 0 6 3

X XXZAF 0 0 0 0 0 0 0 0 0
XXZAT 0 0 0 0 0 1 0 1 0

XXZZF 1 0 0 0 1 1 1 4 2

XXZZT 0 6 2 0 1 2 0 11 5

X: nicht eindeutig zuzuordnen
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Abbildung 12:  Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach SHBC und Eingruppierung nach Zirkulationsform.
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Tabelle 14:

Anzahl der Messtage in den Wetterlagenklassen nach SHBC und Eingruppierung nach Zirkulationsform.

Wetterlagenklasse Sept. Okt. Nov. Dez. Jan. Febr. Marz Anzahl | Anteil
Nach Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl
Zirkulationsform SHBC Tage Tage Tage Tage Tage Tage Tage Gesamt %
WA 5 0 0 11 0 0 0 16 8
wz 2 2 3 0 0 13 7 27 13
Zonal (CY) WS 0 0 0 0 0 0 0 0 0
wWw 3 0 0 0 0 0 0 3 1
NA 0 0 0 0 0 0 0 0 0
NZ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
HNA 0 0 0 0 0 0 0 0 0
HNZ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
HB 0 0 4 0 0 0 3 7 3
TRM 0 0 4 0 6 0 4 14 7
- NEA 0 4 0 0 0 0 0 4 2
Meridional (AC) NEZ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
HFA 4 3 0 0 0 4 0 11 5
HFZ 3 7 0 0 0 4 0 14 7
HNFA 0 0 0 0 0 0 0 0 0
HNFZ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
SEA 0 4 0 0 0 0 0 4 2
SEZ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
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Wetterlagenklasse Sept. Okt. Nov. Dez. Jan. Febr. Marz Anzahl | Anteil
Nach Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl Anzahl
Zirkulationsform SHBC Tage Tage Tage Tage Tage Tage Tage Gesamt %
SA 4 0 0 0 3 0 0 7 3
SZ 0 0 0 0 0 4 0 4 2
B 0 0 0 0 0 0 0 0 0
TRW 0 0 9 0 0 0 7 16 8
SWA 3 0 0 0 0 0 0 3 1
SWz 0 0 0 0 3 0 0 3 1
NWA 0 3 6 3 0 0 0 12 6
Gemischt (MC) NwWz 0 0 0 0 3 0 0 3 1
HM 6 0 4 13 1 3 6 33 16
BM 0 3 0 4 15 0 4 26 12
™ 0 5 0 0 0 0 0 5 2
X U 0 0 0 0 0 0 0 0 0

X: nicht eindeutig zuzuordnen
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3 Ergebnisse und Diskussion

In  Kapitel 3.1  werden zunédchst die  zeitlichen  Verldufe  der
PM10- Massekonzentrationen und ausgewdhlter Inhaltsstoffe an den
10 Messstationen prasentiert. Anschliefend werden die gemittelten Messwerte
in den zuvor definierten Belastungskategorien vergleichend ausgewertet (Kapi-
tel 3.2). Die Identifikation des Anteils verschiedener Quellen an der Feinstaub-
belastung im Untersuchungsgebiet erfolgt abschlielend in Kapitel 3.3 unter
Verwendung des Lenschow-Ansatzes, kombinierter Belastungskategorien, sta-
tistischer Trajektorienauswertungen und der Positiven Matrixfaktorisierung.

3.1  Zeitliche Verlaufe der PM10- Massekonzentration und
ausgewahlter Inhaltsstoffe (téagliche Werte)

Im Folgenden werden zeitliche Verldufe der taglichen PM10- Massekonzentra-
tion, des PM2,5/PM10- Verhdltnisses und der Partikelmassekonzentrationen
ausgewahlter Spezies im PM10: OC, EC, Sulfat, Nitrat, Levoglucosan und BaP
fur alle Stationen im Untersuchungsgebiet diskutiert (Abbildung 13 bis Abbild-
ung 23). Die Einzelbilder der Stationen im Untersuchungsgebiet sind in jeder
Abbildung in der Reihenfolge Verkehrsstationen, stadtischer Hintergrund und
landlicher Hintergrund sortiert. In grau hinterlegt sind die ausgewéhlten Son-
dermesstage (SMT) im Untersuchungszeitraum. Die Ergebnisdarstellungen zu
den weiteren Inhaltsstoffen und korrespondierende Polardiagramme sind im
Anhang in Abbildung A 18 bis Abbildung A 91 hinterlegt.

3.1.1 PM10- Massekonzentration

Die Auswertung der gravimetrischen PM10- Messungen an den verschiedenen
Messstationen der Bundeslander ist die Grundlage zur Identifikation des Anteils
verschiedener Quellen an der Feinstaubbelastung. In Abbildung 13 sind die er-
mittelten tdglichen PM10- Massekonzentrationen fir alle Messstationen uber
den gesamten Untersuchungszeitraum dargestellt.
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Abbildung 13:  Tégliche PM10- Massekonzentrationen fiir alle Messstationen
im Untersuchungszeitraum; rote Punkte markieren Grenz-
wert- Uberschreitungstage; SMT grau hinterlegt.

Die Ergebnisse fir die Monate September, Oktober und Marz weisen geringere
Konzentrationen als die Wintermonate Januar und Februar auf, hier waren viele
SMT auch durch kontinentale Luftmassen (Anstrdmung aus dstlichem Sektor)
gekennzeichnet. PM- Ereignisse treten unterschiedlich stark ausgepragt an allen
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Stationen gleichzeitig auf. In Brockau (SNBRO) und Neuglobsow (UBNEU)
sind die taglichen PM10- Massekonzentrationen kleiner als an den anderen Sta-
tionen. An den Verkehrsstationen BEFRA und im geringeren Malle BBPOT
werden kurzzeitig hohere Konzentrationen registriert, die lokal verursacht sein
kdnnen (Aufwirbelung von Grobstaub). Trotz groRerer Entfernungen zwischen
den Stationen werden sich &hnelnde Muster ausgepragt, was auf Uberwiegend
ahnliche Luftmassen und Wettersituationen schlief3en lasst.

Einordnung in die Langzeitmessreihe der Messstation SNMEL

Abbildung 14 zeigt die PM10- Massekonzentrationen fur die Station SNMEL
fiir den vorliegenden Projektzeitraum eingeordnet in die existierende Langzeit-
messreihe an dieser Messstation im landlichen Hintergrund.

Abbildung 14:  Verlauf der taglichen PM10- Massekonzentration an der Stati-
on SNMEL seit 1992. Die Ergebnisse der 212 Tage des
PM-OST Projektes sind in rot gezeigt.

Es ist gut zu erkennen, dass der Projektzeitraum im Bereich langfristig leicht
fallender Konzentrationen liegt, die einzelnen Tage weisen vergleichbare Kon-
zentrationen zu den Vorjahren auf. Die im Projektzeitraum aufgetretenen elf
Uberschreitungstage sind gut zu erkennen und fallen in den Zeitraum Mitte Ja-
nuar bis zum zweiten Drittel des Februars. In den beiden Wintern davor war
eine solche Situation weniger stark ausgepréagt. Der Mittelwert der Partikelmas-
senkonzentration PM10 betrdgt fir den Projektzeitraum von PM-OST
23,0 ug m. Fiir den gleichen Messzeitraum waren die Mittelwerte der drei vo-
rangegangenen Jahre (2015/16, 2014/15 und 2013/14) mit 19,9, 23,6 und
21,0 pg m™ ahnlich.
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3.1.2  Verhéltnis PM2,5/PM10

Das Verhaltnis von PM2,5 zu PM10 verdeutlicht den Anteil kleinerer Partikel
an der Gesamtpartikelbelastung. Die Grobstaubpartikel mit Durchmessern zwi-
schen 10 und 2,5 um sind hdufig nur lokale Staube, die nicht weit verbreitet
werden. Dazu gehdren hauptsachlich Aufwirbelungen von StraRenstaub, Abrieb
von Reifen und StraRenbelag durch den Verkehr. In speziellen Situationen kann
aber auch Seesalz, Mineralstaub oder anderer Grobstaub durch hohe Windge-
schwindigkeiten tber hunderte Kilometer weit transportiert werden.

Das PM2,5 zu PM10- Verhéltnis weist groRe Schwankungen auf, die von mete-
orologischen Einfliissen, z. B. Niederschlag und Windgeschwindigkeit abhangig
sind. In Zeiten hoherer Temperaturen, wie im September / Oktober sind trocke-
ne Oberflachen auch fur Winderosion anfallig. Landwirtschaftliche Aktivitaten
sowie der StraBenverkehr liefern zu diesen Zeiten verstarkt Grobstaubpartikel,
die das Verhaltnis PM2,5 / PM10 senken und durch die Variabilitat der Wind-
geschwindigkeit hohe Schwankungen zur Folge haben. Im Winter hingegen
verliert der Grobstaub durch Bodenfeuchte oder Schnee sowie in Episoden mit
viel Niederschlag an Bedeutung, was hier besonders deutlich fiir die Messstati-
onen BBHAS, BBCOT und MVLOE wird, wéhrend die Verkehrsstation
BBPOT diesen Effekt in deutlich geringerem MaRe zeigt.
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3.1.3

oC

In Abbildung 16 ist der zeitliche Verlauf der taglichen Partikelmassekonzentra-
tion von OC in PM10 gezeigt.
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Abbildung 16:  Téagliche Konzentration von OC im PM10 fur die einzelnen
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Die hochsten absoluten Konzentrationen treten an den Verkehrsstationen BE-
FRA und BBPOT auf. Auch die Stationen im st&dtischen Hintergrund (BEN-
AN, BBCOT) zeigen erhéhte Konzentrationen, die sowohl lokal als auch durch
Ferntransport verursacht sein konnen. Schaut man auf die verbleibenden Statio-
nen im landlichen Hintergrund, sind die Konzentrationen an den Stationen, die
im Untersuchungsgebiet weiter ostlich liegen (MVLOE, SNNIE, SNMEL) ver-
glichen mit den anderen hoher. Dies ist deutlich an den SMT im Januar und
Februar zu sehen. Hier wird OC wahrscheinlich zu einem grof3en Teil mit fern-
transportierten Luftmassen aus Ostlicher Richtung ins Untersuchungsgebiet ver-
frachtet. Wie auch bei der PM10- Massekonzentration (vgl. Abbildung 13) sind
die OC-Konzentrationen fur UBNEU und SNBRO am geringsten. Auch fir OC
zeigt sich, wie schon bei der Partikelmasse, ein Uber alle Stationen im Untersu-
chungsgebiet qualitativ dhnliches Konzentrationsmuster, was auf &hnliche
Luftmassen und Witterungseinflisse schlielen lasst.

314 EC

In Abbildung 17 ist der zeitliche Verlauf der taglichen Partikelmassenkonzent-
ration von EC im PM10 gezeigt.

Die Konzentrationen sind auch hier an den SMT hoéher als im sonstigen Verlauf.
Im Vergleich zum OC, dargestellt in Abbildung 16, bilden sich an den beiden
Verkehrsstationen (BEFRA, BBPOT) tber den gesamten Verlauf Tage mit ho-
heren Konzentrationen ab. Eine Ursache dirften hier die anthropogenen Emis-
sionen von Ruf3 aus mobilen Quellen sein. Die Stationen im stadtischen Hinter-
grund (BENAN, BBCOT) zeigen schon eine geringere EC Konzentration, was
sich zu den Stationen im landlichen Hintergrund hin fortsetzt. Auch hier sind
die mittleren EC- Konzentrationen noch etwas unterschiedlich. Leicht erhthte
Konzentrationen werden an den vom Ferntransport aus 6stlicher Richtung hau-
fig erreichten Stationen (MVLOE, SNNIE, SNMEL) angezeigt und die gerings-
ten EC- Konzentrationen im Untersuchungsgebiet zeigen die aufgrund ihrer
geografischen Lage von EC- Emissionen fernen landlichen Stationen UBNEU,
SNBRO und BBHAS. Auch im Falle von EC lasst die Auspragung eines quali-
tativ ahnlichen Konzentrationsmusters tber alle Stationen im Untersuchungsge-
biet auf den Einfluss &hnlicher Luftmassen und Wettersituationen schlie3en.
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Abbildung 17:  Téagliche Konzentration von EC im PM10 fir die einzelnen

Messstationen im Untersuchungszeitraum; SMT grau hinter-
legt.

Einordnung in die Langzeitmessreihe der Messstation SNMEL

Abbildung 18 zeigt die Konzentrationen an EC in PM10 fir die Station SNMEL
fiir den vorliegenden Projektzeitraum in Ergdnzung zu der existierenden Lang-
zeitmessreihe an dieser Messstation im landlichen Hintergrund.
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Abbildung 18:  Jahreszeitenmittel fir EC (Sommer und Winter), Einordnung
nach Anstromung (Ost/West) und Jahreszeit (Sommer/Winter)
AIWE, vergleiche Kapitel 2.4.1. Fir 2015, 16 und 17 wurden
die EC- Konzentrationen flr das thermographische Verfahren
nach VDI ausgehend vom thermooptischen Verfahren (Tem-
peraturprotokoll EUSAAR2 und Transmission) abgeschétzt.
Fur den Winter 2016/17 im Projektzeitraum wurden nur
5 Monate (NDJFM) gemittelt.

Abbildung 18 zeigt, dass die Jahreszeitenmittel der EC- Konzentration mit
Schwankungen zwischen den Jahren fallen. Am starksten ausgeprégt ist das bei
Ostanstromung im Winter. Bei westlicher Anstrémung sind die Winter- und
Sommerkonzentrationen am kleinsten und zeigen einen nur schwach fallenden
Trend. Der Winter 2016/17 fallt mit finf Monaten (NDJFM) in den Projektzeit-
raum, besonders bei 6stlicher Anstromung ist die EC- Konzentration hier im
Vergleich zu den Vorjahren weiter zuriickgegangen, was auf weiter gesunkene
anthropogene EC- Emissionen hindeutet. Die hohe Variabilitat der
EC- Konzentration bei 6stlicher Anstromung im Winter, wird durch meteorolo-
gisch unterschiedliche Charakter der jeweiligen Winter gepragt. Kalte Winter
weisen haufig dstliche Anstrdmungen mit Transport von EC aus anthropogenen
Verbrennungsprozessen auf. Einen weiteren Einfluss haben die individuellen
Wege der jeweiligen Trajektorien tber Areale mit hohen anthropogenen Emis-
sionen (Ballungsgebiete) bzw. landliche Rdume mit weniger Emissionen Diese
Tatsache erschwert die VVorhersage eines Winters fir das Untersuchungsgebiet
hinsichtlich seiner PM- Belastung
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3.15 Sulfat

In Abbildung 19 ist der zeitliche Verlauf der taglichen Partikelmassenkonzent-
ration fur Sulfat im PM10 gezeigt.

Fur BBPOT lagen keine Sulfatmessungen vor. Sulfat zeigt den typischen Ver-
lauf fir einen anthropogenen Anteil im ferntransportierten Aerosol. Sulfat ent-
steht hauptsachlich durch Oxidation aus primar emittiertem SO,. Typisch dafur
sind vergleichbare Konzentrationen im gesamten Untersuchungsgebiet und kei-
ne erhdhten Konzentrationen an der Verkehrsstation BEFRA. Es fallen die rela-
tiv hohen Konzentrationen an den SMT auf, insbesondere an den kalten Winter-
tagen im Januar und Februar. Die etwas unterschiedlichen Muster der Sulfat-
konzentration an den Stationen im Untersuchungsgebiet kdnnen bedingt sein
durch aus 0Ostlicher Richtung mit dem Ferntransport herangefiihrte Luftmassen,
die auf ihrem Weg unterschiedliche Emissionsgebiete fur SO, (bedingt z. B.
durch Kohlenheizung) uberstromt haben. Uber den Untersuchungszeitraum
zeigt sich, dass die Sulfatkonzentrationen aufgrund gut durchmischter Wetterla-
gen eher gering sind. Einzelne Konzentrationsspitzen werden fiir SO, und Sulfat
héaufig durch Aufbrechen der néchtlichen Inversionsschicht tber den einzelnen
Stationen beobachtet, da in gréRerer Hohe SO, und Sulfat in anthropogenen
Luftmassen ferntransportiert werden.
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Abbildung 19:  Tégliche Konzentration von Sulfat im PM10 fir die einzelnen
Messstationen im Untersuchungszeitraum; SMT grau hinter-
legt.

Einordnung in die Langzeitmessreihe der Messstation SNMEL

Abbildung 20 zeigt die Sulfatkonzentrationen in PM10 fir die Station SNMEL
fiir den vorliegenden Projektzeitraum eingeordnet in die existierende Langzeit-
messreihe an dieser Messstation im landlichen Hintergrund.
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Abbildung 20:  Verlauf der taglichen Sulfatkonzentration in PM10 an der Sta-
tion SNMEL seit 1992. Die Ergebnisse der 212 Tage des
PM-OST Projektes sind in griin gezeigt.

Wie bereits in Kapitel 3.1.1 fir die PM10- Massekonzentration beobachtet,
zeigt sich auch fur die Sulfatkonzentration im Projektzeitraum ein leicht fallen-
der Trend. Der Mittelwert fiir den Messzeitraum in PM-OST ist mit 2,5 pg m™
den Ergebnissen aus den vorangegangenen Jahren 2015/16, 2014/15 und
2013/14 mit 2,05, 3,09 und 2,11 ug m™ sehr &hnlich.

3.1.6 Nitrat

In Abbildung 21 ist der tagliche Verlauf der Partikelmassenkonzentration von
Nitrat im PM10 dargestelit.

Fur BBPOT lagen keine Nitratkonzentrationen vor. Nitrat wird hauptsachlich,
uber die Oxidation von Stickoxiden gebildet und kann damit indirekt auf mobile
Quellen (Kraftfahrzeuge) und stationdre Quellen (Kraftwerke und Heizungsan-
lagen) hinweisen. Ammoniumnitrat ist thermisch nicht stabil und geht bei hohe-
ren Temperaturen als Ammoniak und Salpetersdure in die Gasphase Uber. Gut
zu erkennen ist der Anstieg der Nitratkonzentration mit Einsetzen der Heizperi-
ode im Oktober. Davor (September bis Mitte Oktober) waren die Konzentratio-
nen, eher gering. Ein Teil des thermisch fllichtigen Ammoniumnitrates liegt hier
wegen der noch héheren Temperaturen als Ammoniak und Salpetersaure vor.
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Abbildung 21:  Té&gliche Konzentration von Nitrat im PM10 flr die einzelnen
Messstationen im Untersuchungszeitraum; SMT grau hinter-
legt.

Die Nitratkonzentrationen an der Verkehrsstation BEFRA sind im Vergleich zu
den Stationen im landlichen Hintergrund nur unwesentlich héher, da die lokale
Bildung von Nitrat nur von untergeordneter Bedeutung ist. Generell treten ho-
here Nitratkonzentrationen, wahrscheinlich verursacht durch Ferntransport, im
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Winter (Ende Januar/Anfang Februar) auf. Vergleicht man alle Stationen im
Untersuchungsgebiet zeigt sich ein qualitativ ahnlicher Konzentrations-
Zeitverlauf, was auf den Einfluss &hnliche Anstromungsverhaltnisse und Luft-
massen schlieBen l&sst.

3.1.7  Levoglucosan

Abbildung 22 zeigt den Verlauf taglicher Messungen der Konzentration von
Levoglucosan im PM10. Levoglucosan gilt als die beste verfugbare Markerver-
bindung fur Biomasseverbrennung z.B. Holz oder Braunkohle
(Simoneit et al. 1999; Fabbri et al. 2008; Fabbri et al. 2009) und ist deshalb eine
wichtige Spezies der Quellzuordnung von anthropogenen Aerosolbestandteilen.
Aufgrund seiner Lebensdauer in Biomasseverbrennungsaerosolen (Hen-
nigan et al. 2010) ist es nicht nur fir lokale Emissionen, sondern auch fiir regio-
nale oder bei kalter Witterung flr Ferntransport charakteristisch.

Aus Abbildung 22 wird ersichtlich, dass nur fir die Station SNMEL Daten tber
den gesamten Untersuchungszeitraum vorliegen. Fir die anderen ausgewahlten
Stationen liegen Levoglucosankonzentrationen nur flr die Sondermesstage vor.
Fur BBPOT, BBCOT und SNBRO sind keine Levoglucosanmessungen vorhan-
den. Die beobachteten Konzentrationen zeigen innerhalb der SMT, vor allem im
Januar und Februar erhohte Werte. Auch an den SMT der zweiten Oktoberhalf-
te, wie auch im November und Dezember weisen kurzzeitig erhdhte Levoglu-
cosankonzentrationen auf einen deutlichen Biomasseverbrennungsanteil im
PM10- Aerosol hin. Die Station MVLOE zeigt hier die hdchsten Konzentratio-
nen, was auf Hausbrandemissionen (Braunkohleverbrennung) aufgrund ihrer
N&he zum Ballungsraum Szczecin schlieRen l&sst. Das Muster der téglichen
Levoglucosankonzentration zeigt zwar qualitativ Ahnlichkeiten im Verlauf mit
allen anderen Stationen, es kommt aber hier auch zwischen den Stationen im
landlichen Hintergrund zu Unterschieden, was auf die Uberstrémung unter-
schiedlicher Biomasseverbrennungsquellen wahrend des Luftmassentransportes
schlieRen lasst. ErwartungsgemaR niedrige Werte treten wahrend der warmeren
Tage mit geringeren Emissionen durch Biomesseverbrennung im September
und Oktober an allen Stationen auf.
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Abbildung 22:  Tégliche Konzentration von Levoglucosan im PM10 fiir die
einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum; SMT
grau hinterlegt.
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3.1.8 BaP

Abbildung 23 zeigt den Verlauf taglicher Messungen der Konzentration von
BaP im PM10, als einziger Vertreter der PAKSs, der an allen Stationen gemessen
wurde. Allerdings mit der Einschrankung, dass BaP nur an den 4 Stationen
BBPOT, BBCOT, BBHAS und MVLOE fiir alle Tage des Messzeitraumes ana-
lysiert wurde. An allen anderen Stationen liegen die Ergebnisse nur fur die SMT
vor.

BaP, als ein typischer Verbrennungstracer tritt mit Beginn der Heizperiode
(Mitte Oktober) episodenhaft in héheren Konzentrationen auf. Innerhalb der
SMT im Winter an kalten Tagen werden die hochsten Konzentrationen erreicht.
Fur hohe Konzentrationen an BaP spielt dabei Ferntransport in Kombination mit
lokalen Quellen eine groRe Rolle und es zeigen sich variierende Konzentrati-
onsverlaufe fiir die einzelnen Stationen. Verursacht werden diese Variationen
hdchstwahrscheinlich durch unterschiedliche Entfernungen zu unterschiedlich
starken Quellen bei variierenden Mischungsschichthdhen. So sind die Konzent-
rationen im Zeitraum Mitte Januar bis Februar fur die Stationen SNBRO und
UBNEU auf Grund der geographischen Lage kleiner, als an den anderen Statio-
nen im landlichen Hintergrund. Dieser Effekt wurde so auch fur die PM10-
Partikelmassekonzentration nachgewiesen (vgl. Kapitel 3.1.1) An der Ver-
kehrsstation BEFRA und an der urbanen Messstation BENAN sind die Kon-
zentrationen ebenfalls auffallend kleiner. Uber die Ursache kann nur spekuliert
werden, wahrscheinlich addieren sich zu den Emissionen aus Verbrennungsmo-
toren an beiden Stationen nur geringe Mengen an auftretenden lokalen Quellen
des Verbrennungsaerosols aus stationaren Heizungsanlagen.
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Tagliche Konzentration von Benzo(a)pyren im PM10 fur die

einzelnen Messstationen im Untersuchungszeitraum; SMT
grau hinterlegt.
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3.2 PM10- Massekonzentration und ausgewahlte Inhaltsstof-
fe in Abhangigkeit von der Tagescharakteristik, den Be-
lastungskategorien und den Grol3wetterlagen

Im Folgenden werden fur alle Stationen in Abhangigkeit von der Tagescharak-
teristik: Alle Tage, (Nicht-) Uberschreitungstage, Werktage (Mo-Fr) und Wo-
chenende (Sa/So/Feiertage) und von den Belastungskategorien diskutiert: die
Partikelmassenkonzentration PM10, die Massenkonzentrationen der ausgewahl-
ten Inhaltsstoffe OC, EC, Sulfat, Nitrat, Levoglucosan und BaP. Dabei sind ge-
genldufige Auspragungen in den Tagen und Kategorien jeweils benachbart dar-
gestellt. VergroRerte Einzelplots zur Partikelmassekonzentration und allen ver-
fugbaren Inhaltsstoffen im PM10 an den einzelnen Stationen sind im Anhang
vorhanden (Abbildung A 92 bis Abbildung A 111). Die Diskussion zum Ein-
fluss der GroRwetterlagen erfolgt abschlieRend in Kapitel 3.2.10 und auch aus-
schlieRlich fur die Partikelmassekonzentration PM10.

Die Ergebnisdarstellung erfolgt mit Ausnahme von Abbildung 32 (Stapeldia-
gramm, Kapitel 3.2.9) stets als sogenannte Boxplots (auch als Box- Whisker-
Plots bezeichnet). Dabei markieren das untere und obere Ende der Box (recht-
eckiger Kasten) das untere bzw. obere Quartil (d. h. das 25. und 75. Perzentil)
der Verteilung. Die waagerechte Linie innerhalb der Box zeigt den Median
(50. Perzentil) und die Enden der senkrechten Linie markieren den untersten
und obersten Messwert innerhalb des 1,5 fachen Interquartilabstandes (inter-
quartile range, IQR). Messwerte auBRerhalb dieses Bereiches werden als Punkte
eingezeichnet und koénnen so leicht als extrem hohe (bzw. extrem niedrige)
Messwerte identifiziert werden. Diese Art der Darstellung erlaubt zum einen
eine schnelle und realistische Einschéatzung der Variabilitat der Messwerte und
zum anderen sind die KenngréRen (Perzentile) im Vergleich zum arithmeti-
schen Mittel allein betrachtet statistisch robuster, d. h. weniger beeinflusst durch
einzelne Extremwerte. Als zusétzliche Information wird der arithmetische Mit-
telwert als Kreuz in den Diagrammen ebenfalls mit gezeigt.

3.2.1 PM10- Massekonzentration

Abbildung 24 zeigt die Partikelmassekonzentration PM10 an den 10 Stationen
fir die verschiedenen Tagescharakteristiken und Belastungskategorien, deren
gegenlaufige Auspragungen jeweils benachbart dargestellt sind.

Wahrend die PM10- Massekonzentrationen aufgrund der Anzahl und Héufigkeit
der Messtage fir ,,Alle” und die ,,Nichtuberschreitungstage* recht &hnlich sind,
zeigt sich  erwartungsgemall der deutlichste  Unterschied in den
PM10- Massekonzentrationen mit den hochsten Werten an Grenzwertlber-
schreitungstagen. Die Anzahl dieser Uberschreitungstage ist im landlichen Hin-
tergrund am kleinsten und am gréRten an den Verkehrsstationen. Bei Betrach-
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tung der PM10- Massekonzentrationen an Werktagen (Mo-Fr) im Vergleich zu
Wochenendtagen (Sa, So, Feiertage) geht aus der hier gezeigten Darstellung
kein signifikanter Unterschied hervor. Flr die Belastungskategorien zeigen sich
Unterschiede in der PM10- Massekonzentration sowohl zwischen den Stationen
als auch paarweise und qualitativ vergleichbar in den Belastungskategorien. An
den Verkehrsstationen BEFRA und BBPOT und im stadtischen Hintergrund
BENAN und BBCOT sind die Konzentrationen grof3er als im landlichen Hin-
tergrund. Die qualitativen Unterschiede zwischen einzelnen Belastungskatego-
rien sind an den beiden Stationen im landlichen Hintergrund UBNEU und
SNBRO, die auch im Verlauf der taglichen PM10 Massenkonzentration kleine
Werte aufwiesen (vgl. Abbildung 13), starker ausgepragt. Fir SNBRO und
UBNEU ist die Massekonzentration bei dstlicher Anstrdmung im relativen Ver-
gleich zur westlichen Anstromung héher. Ursache dafir sind fehlende Emissio-
nen in der Umgebung der Stationen, wodurch sich der Einfluss des Ferntrans-
portes starker auspréagt.
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Damit im Einklang steht auch der relativ groRe Unterschied zwischen ,,Regio-
nal* und ,,Fern* an allen Stationen. Unabh&ngig von Transport und Raumskala
bewirkt eine hohe Grenzschicht eine starkere Durchmischung (Verdiinnung) an
allen Stationen. An Tagen mit Niederschlag sind die
PM10- Massekonzentrationen an allen Stationen immer geringer als an trocke-
nen Tagen. Die Streuung der Konzentrationen der Einzelmesstage in den Kate-
gorien Ost, Fern. Kalt, Niedrig und Trocken deutet sowohl auf einzelne Nah-
quellen aber auch auf Ferntransport von Luftmassen (ber einzelne isolierte
Quellen in einer relativ schlecht durchmischten Atmosphére hin.

3.2.2  Verhéltnis PM2,5/ PM10

Fur Abbildung 25 wurden zunéchst die Stundenwerte fir PM2,5 und PM10,
gemessen mit einem TEOM-FDMS (Tapered Element Oscillating Microbalan-
ce, Filter Dynamics Measurement-System) oder EDM180 (Environmental Dust
Monitor, Grimm), Uber den Tag (24 Stunden) gemittelt. Aus diesen Tagesmit-
telwerten wurde dann das Verhéltnis berechnet. PM2,5/PM10 liegt flr vier
Stationen (BBPOT, BBCOT, BBHAS und MVLOE) vor.

Das PM2,5 / PM10- Verhaltnis zeigt an allen Stationen flir Tagescharakteristik
und Belastungskategorien ein &hnliches Muster und ist an der Hintergrundstati-
on MVLOE etwas Kleiner als an den anderen drei Stationen. Hinsichtlich der
Tagescharakteristik ergeben sich fir die ,,Uberschreitungstage” gegeniiber den
»Nicht-Uberschreitungstagen® hohere Verhiltnisse (groRerer Anteil PM2,5).
Dabei zeigen die Uberschreitungstage eine geringere Streuung, was allerdings
durch ihr zahlenmaRig geringeres Auftreten gegeniber ,,Nichtiberschreitungs-
tagen bedingt ist. ,,Wochentage“ haben gegeniber ,,Wochenendtagen“ einen
groReren Anteil Grobstaub PM10, was sich hauptséchlich tber den Einfluss des
Verkehrs (Aufwirbelung) und Bautatigkeit erklaren l&sst. Tatsachlich ist der
Unterschied an der Verkehrsstation BBPOT auch am grofiten. Ein Einfluss
landwirtschaftlicher Aktivitaten sollte sich hier nicht bemerkbar machen, da
diese auch an Samstagen, Sonn- und Feiertagen stattfinden. Beim Vergleich
zwischen West- und Ostanstrdmung zeigt sich mit dem teilweise bei Ostanstro-
mung kleiner werdenden Verhéltnis der hohere Anteil von Grobstaub PM10.
Eine Ursache durfte darin liegen, dass kontinentale Wetterlagen weniger Nie-
derschlag als maritime Westanstromungen mit sich bringen. VVon abgetrockne-
ten Oberflachen kommt es dann eher zur Reemission von Krustenmaterial.
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Abbildung 25:  Verhaltnis der PM2,5 / PM10- Massekonzentration fir ,,Alle*
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Bei regionaler Anstromung und bei Ferntransport sind die Verhaltnisse nahezu
vergleichbar, allerdings ist die Verteilung bei regionaler Anstrémung in Rich-
tung kleinerer Verhaltnisse verschoben, was teilweise auf den Einfluss von
Grobstaub zuriickgefiihrt werden kann (Emissionen in der Umgebung, Aufwir-
belung). Bei kalter Witterung nimmt der Anteil von PM2,5 zu, hier kénnen zu-
sétzliche Emissionen von PM2,5 aus Heizungen wirken. Bei warmer Witterung
sinkt das Verhéltnis durch den zeitweisen Einfluss von Grobstaub wieder ab.
Bei einem geringeren Mischungsvolumen nimmt der PM2,5 Anteil ebenfalls zu
(Emissionen), bei besserer Durchmischung steigt der Grobstaubanteil PM10
(z. B. durch Reemissionen von trockenen Oberflachen). Beim Witterungscha-
rakter ,,Nass“ sinkt durch Auswaschen von PM10 der Grobstaubanteil.

323 OC

Abbildung 26 zeigt die Konzentration von OC im PM10 an den 10 Stationen fir
die Belastungskategorien, deren gegenldufige Ausprédgungen in den Kategorien
jeweils benachbart dargestellt sind.

In der Tagescharakteristik zeigt OC an den ,,Uberschreitungstagen“ besonders
hohe Konzentrationen, dieser Effekt ist im landlichen Hintergrund (SNMEL,
SNNIE, SNBRO, UBANEU, MVLOE, BBHAS) durch Ferntransport stark aus-
gepragt und nimmt in Richtung der Verkehrsstationen ab. Hier machen sich
zusétzlich lokale Emissionen bemerkbar. Ein Unterschied zwischen Werktagen
und Wochenendtagen kann fir OC im PM10 hier nicht nachgewiesen werden.
Allerdings zeigen sich relativ hohe OC- Konzentrationen an den Verkehrsstati-
onen und im stadtischen Hintergrund BENAN und BBCOT verglichen mit den
landlichen Stationen. Auffallend ist fur alle Stationen ein relativ hoher
OC- Gehalt der Luftmasse bei ostlicher Anstromung, wahrscheinlich verursacht
durch Ferntransport. Auch an trockenen kalten Tagen mit niedriger Grenz-
schicht ist die OC- Konzentration im PM10 erhoht. Es zeigen sich hohe
OC- Konzentrationen an allen Messstationen fir die regionale Raumskala, ins-
besondere fir die Messstation MVLOE.
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Abbildung 26:
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324 EC

Abbildung 27 zeigt die Konzentration von EC im PM10 an den 10 Stationen fr
die Belastungskategorien, deren gegenldufige Auspréagungen in den Kategorien
jeweils benachbart dargestellt sind.

Far ,Uberschreitungstage* treten im Vergleich zu
~Nicht-Uberschreitungstagen* sehr hohe EC- Konzentrationen an den weiter
ostlich liegenden landlichen Stationen auf (quellnah). In der Tagescharakteristik
zeigt EC als lokale Quelle hohe Konzentrationen zum stadtischen Hintergrund
hin. Ein wesentlicher Unterschied zwischen Werktagen und Wochenendtagen
lasst sich nicht feststellen. Die héchsten EC- Konzentrationen treten bedingt
durch Ruf} aus Verbrennungsmotoren an den Verkehrsstationen BEFRA und
BBPOT auf. Auch im stédtischen Hintergrund finden sich leicht hohere Kon-
zentrationen (BENAN und BBCOT) als im landlichen Hintergrund. Die Varia-
tionen der EC- Konzentration im PM10 sind innerhalb der Kategorien zwischen
den Eigenschaftspaaren unterschiedlich. Dabei ist die Auspragung hoherer
Konzentrationen von EC bei Ostlicher gegentiber westlicher Anstrémung oder
zwischen der Temperatur ,,Warm“ und ,,Kalt“ gut zu erkennen. Fir die héheren
Konzentrationen bei ,,Kalt* dirften starkere Emissionen aus Heizungen die Ur-
sache sein. Die Unterschiede fiir die Grenzschichthéhe zwischen ,,Hoch* und
»Niedrig* sind fur EC schwécher ausgeprégt als fir OC (vgl. Kapitel 3.2.3).
Eine Ursache dafir konnte darin liegen, dass EC- Emissionen aus Verbren-
nungsprozessen eher in Bodennéhe auftreten. Dies konnte auch die geringere
Wirkung des Auswaschprozesses fur die Witterung ,,Nass* teilweise erkléren.
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Abbildung 27:

80

-3

Konzentration/ ug m

EC

210 178 32 127 63 88 43 27 133 112 98 104 106 132 78

e o o o o o b L

vd439

210 188 22 147 63 86 42 29 131 112 98 105 105 136 74

e Ltk L e

10d49d

210 196 14 147 63 90 43 26 131 112 98 104 106 133 77

I R N I NI NS A

NVN3d

212 197 15 149 63 83 44 32 129 114 98 111 101 130 82

SR EC N I I SRR I IS S S8 A I

10049

212 201 11 149 63 88 42 26 132 105 107 106 106 139 73

e e B i

SvHdad

211 199 12 148 63 92 46 24 136 106 105 108 103 137 74

Iy SR g I S Doy O S e Ayt 200 B

JAOTAIN

212 208 4 149 63 91 42 23 137 100 112 106 106 144 68

e it o e g e L

N3INGN

210 208 2 148 62 90 36 42 116 90 120 100 110 149 61

I T IS SO IO I B S

OodanNs

211 203 8 148 63 85 48 35 117 116 95 106 105 139 72

daTiigd 1 4 1y

3INNS

211 200 11 148 63 92 50 32 125 111 100 108 103 141 70

13NNS

!, =g N IR BRI T |
=t ekl

Alle
Werktag

Nicht-Uberschr
Uberschr.
Wochenende - I—- -
West
Ost
Regional
Fern
Warm
Kalt
Hoch

charakteristik und den Belastungskategorien

die Anzahl der verfugbaren Messwerte.

EC fiur ,,Alle” Messtage und in Abhangigkeit von der Tages-
fur
10 Messstationen. Die Zahlen Uber den Boxen kennzeichnen




3.25 Sulfat

Abbildung 28 zeigt die Konzentration von Sulfat im PM10 an den 10 Stationen
fiir die Belastungskategorien, deren gegenlaufige Auspragungen in den Katego-
rien jeweils benachbart dargestellt sind. Sulfatkonzentrationen im PM10 liegen
fiir die Verkehrsstation BBPOT nicht vor.

In der Tagescharakteristik fur Sulfat zeigen sich keine wesentlichen Auffallig-
keiten, die PM10- Sulfatkonzentration ist an ,,Uberschreitungstagen® gréRer als
an ,,Nicht-Uberschreitungstagen®. Die Unterscheidung der mittleren Konzentra-
tionen von Wochentagen zu Wochenendtagen zeigt keine auffallende Differenz.
Da die Konzentrationen flr das anthropogen aus SO, gebildete Sulfat sehr ge-
ring sind, variiert sie zwischen den Stationen nur unwesentlich. Ein Unterschied
ist in der Belastungskategorie Anstrémung zu sehen, hier sind die Konzentrati-
onen bei ostlicher Anstromung hoher als bei westlicher, was auf Ferntransport
kontinentaler Luftmassen aus Osten schlieBen l&sst. Dieser Effekt deckt sich
damit, dass an den 6stlich im Untersuchungsgebiet gelegenen Stationen SNNIE
und SNMEL zwischen kalter und warmer Temperatur eine groRere Konzentra-
tionsdifferenz auftritt. Bedingt durch héhere Windgeschwindigkeiten, weniger
Emissionen und einem relativ starken Auswascheffekt durch Niederschlag tre-
ten bei den Eigenschaften ,,West“, ,,Warm“ und ,,Nass“ nur sehr geringe Sulfat-
konzentrationen im PM10 auf.
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Abbildung 28:  Sulfat fur ,,Alle* Messtage und in Abhangigkeit von der Tage-
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3.2.6 Nitrat

Abbildung 29 zeigt die Konzentration von Nitrat im PM10 an den 10 Stationen
fiir die Belastungskategorien, deren gegenlaufige Auspragungen in den Katego-
rien jeweils benachbart dargestellt sind. Nitratkonzentrationen im PM10 liegen
fiir die Verkehrsstation BBPOT nicht vor.

Auch in der Tagescharakteristik fur Nitrat zeigen sich keine wesentlichen Auf-
falligkeiten, die PM10-Nitratkonzentration ist an ,,Uberschreitungstagen® gro-
Rer als an ,,Nicht-Uberschreitungstagen. Die Unterscheidung Wochenendtage
zu Wochentage ergibt keine auffallende Differenz. Dennoch zeigt, aufgrund der
thermischen Instabilitdit von Ammoniumnitrat und anderen Verteilungen der
Emissionsquellen, die Konzentration von Nitrat im PM10 ein anderes Muster
als Sulfat. Zwischen den Stationen existieren keine grofieren Unterschiede in
der Nitratkonzentration und auch paarweise in den Kategorien sind die Unter-
schiede qualitativ dhnlich. Das lasst auf eine relativ gleichmaRige Verteilung
von Nitrat im Untersuchungsgebiet schlieBen. Dafur spricht auch der relativ
geringe Konzentrationsunterschied in der Kategorie Anstromung zwischen
,Ost“ und ,,West“. Fur MVLOE wird der regionale Einfluss auch fiir die Kom-
ponente Nitrat bestétigt, in abgeschwéchter Form zeigt sich das auch fir die
Verkehrsstation BEFRA und die Station im stadtischen Hintergrund BENAN.
Die thermische Stabilitat bei niedrigen Temperaturen wird durch die positive
Differenz zwischen ,,Kalt* und ,,Warm* an allen Stationen bestétigt. Die gute
Wasserloslichkeit von Nitrat ist in guter Ubereinstimmung mit der Differenz in
der Kategorie Witterung zwischen ,, Trocken* und ,,Nass®.
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Abbildung 29:
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3.2.7  Levoglucosan

Abbildung 30 zeigt die Konzentration von Levoglucosan im PM10 an den
10 Stationen fir die Belastungskategorien, deren gegenlaufige Auspragungen in
den Kategorien jeweils benachbart dargestellt sind. Es muss darauf hingewiesen
werden, dass der folgenden Auswertung nur die Sondermesstage zu Grunde
liegen. Weiterhin waren fur die Stationen BBPOT, BBCOT und SNBRO im
vorliegenden Projekt keine Levoglucosanmessungen vorgesehen.

Levoglucosan ist ein typischer Verbrennungstracer fir Biomasse, aber auch fur
bestimmte Arten von Braunkohle (vgl. Kapitel 3.2.7). Die mittleren Konzentra-
tionen variieren zwischen den Stationen und in den Kategorien. An der Ver-
kehrsstation BEFRA und im stadtischen Hintergrund von BENAN sind die
Konzentrationen etwas hoher als im landlichen Hintergrund. Hierfiir dirften
Quellen in der Stadt (Holzheizung) aber nicht der StralRenverkehr die Ursache
sein. Die Tagescharakteristik fiir Levoglucosan zeigt h6here Konzentrationen an
den ~Uberschreitungstagen® im Vergleich zu den
,Nicht- Uberschreitungstagen®. Allerdings sind fiir Levoglucosan an allen Sta-
tionen hohere Konzentrationen an den Wochenendtagen verglichen mit den
Wochentagen zu sehen. Dies konnte auf Emissionen im Freizeitverhalten (Ka-
minfeuer, Feuerschalen) durch zusatzliches Verbrennen von Holz hindeuten. Es
handelt sich dabei hauptsachlich um lokale Emissionen in der nédheren und wei-
teren Umgebung der jeweiligen Stationen. An der Station UBNEU sind die
Levoglucosankonzentrationen im PM10 am kleinsten, was aus der geringen
Siedlungsdichte (weniger lokale Quellen) resultieren kann. Bezuglich der Belas-
tungskategorien zeigen sich bei Anstromung ,,Ost* im Vergleich zu ,West*
erhdhte Konzentrationen an allen Stationen. Hier dirfte Ferntransport kontinen-
taler Luftmassen, die von Emissionen aus Holz und Braunkohlenheizung betrof-
fen waren, die Ursache sein. Dass es sich um Emissionen aus Heizungsanlagen
handeln kénnte, wird durch die positive Differenz zwischen kalter und warmer
Temperatur belegt. Der regionale Einfluss auf MVLOE wird durch die positive
Differenz zwischen regionaler und ferntransportierter Luftmasse hier erneut
bestatigt. Fir SNNIE, das am weitesten 6stlich im Untersuchungsgebiet liegt,
zeigt sich aufgrund erhéhter Werte am stérksten der Einfluss des Ferntranspor-
tes. Auswaschprozesse durch Niederschlag deuten sich nur fiir einzelne Statio-
nen (z. B. BENAN, SNMEL) an, haben aber generell betrachtet keine signifi-
kanten Auswirkungen auf die Levoglucosankonzentration.
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Abbildung 30:  Levoglucosan fiir ,,Alle” Sondermesstage und in Abhangigkeit
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3.28 BaP

Abbildung 31 zeigt die Konzentration von BaP im PM10 an den 10 Stationen
fiir die Belastungskategorien, deren gegenlaufige Auspragungen in den Katego-
rien jeweils benachbart dargestellt sind. Es muss darauf hingewiesen werden,
dass der folgenden Auswertung nur die Sondermesstage zu Grunde liegen.

BaP ist ein typischer Tracer fur Verbrennungsprozesse und wird auch von
Kfz- Motoren emittiert. In der Tagescharakteristik fir BaP zeigen sich, wie fir
alle anderen Spezies, hohere Konzentrationen an den ,,Uberschreitungstagen®
im Vergleich zu den ,,Nicht-Uberschreitungstagen. Aber auch fiir BaP sind die
Konzentrationen an den Wochenendtagen im Vergleich zu den Wochentagen
leicht erhoht. Dieser Effekt ist starker an den landlichen Stationen, verglichen
mit dem st&dtischen Hintergrund und den Verkehrsstationen ausgeprégt. Hier
kénnen Emissionen von BaP aus Kraftfahrzeugen und ein geringfligiger Anteil
Kohleheizung, die teilweise auftretenden Emissionen aus der Holzverbrennung
in Kaminen und Feuerschalen (Freizeitverhalten) Uberlagern. Das Auftreten
zusétzlicher Emissionen aus der Holzverbrennung an Wochenendtagen konnte
fir Levoglucosan (vgl. Kapitel 3.2.7) gezeigt werden. Hinsichtlich der Belas-
tungskategorien fallt auf, dass die héchsten Konzentrationen bei Ostlicher An-
stromung ferntransportierter Luftmassen auftreten und demnach die Messstatio-
nen besonders von kontinentalen Luftmassen beeinflusst werden. Als Quelle
kommt hierflr hdchstwahrscheinlich Kohleverbrennung zu Heizungszwecken
bzw. Holzverbrennung (Poulain et al. 2011) in Frage. Verstarkt wird dieser Ein-
fluss auf die Konzentration zusétzlich bei kalten Temperaturen und niedriger
Grenzschicht. Die Konzentrationen von BaP im PM10 sind generell bei An-
stromung aus Ost hoher als fur die Belastungskategorie ,,West“. Weiterhin zeigt
sich insbesondere an den landlichen Stationen SNNIE und SNMEL ein Unter-
schied in den Raumskalen wodurch sich der Einfluss einer Mischung aus loka-
len Quellen und Ferntransport andeutet.
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3.2.9

PM10- Massenanteile der Inhaltsstoffe

Abbildung 32 zeigt den Massenanteil der Inhaltsstoffe an PM10 in Prozent. Fir
BBPOT liegen keine Messungen wasserléslichen lonen vor.
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Abbildung 32:  Massenbilanz fur alle Messtage, in Abhangigkeit von der Ta-

gescharakteristik und den Belastungskategorien. Massenantei-
le < 10% sind nicht als Zahl angegeben, die schwarzen Zahlen
stehen fiir die mittleren Konzentrationen in pg m. OC wurde
zu OM mit dem Faktor 1,6 konvertiert.
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Es zeigen sich fur alle Stationen, in allen Tagescharakteristiken und Belas-
tungskategorien relativ &hnliche Muster. Damit wird der grofRraumig ahnliche
Transport von Luftmassen und Spurenstoffen im Untersuchungsgebiet bestétigt.
Die Ergebnisse fur ,,Alle“ Tage und die ,,Nicht-Uberschreitungstage* ahneln
sich. Der Anteil des unbestimmten Materials variiert zwischen den Stationen
stark und ist fir die l&ndlichen Stationen SNNIE und SNBRO, sowie MVLOE
am geringsten. Fir die Stationen BEFRA, BENAN und BBCOT (Verkehrsstati-
on bzw. stadtischer Hintergrund), aber auch flir BBHAS und SNMEL tritt ein
groRerer unbestimmter Anteil auf, der auf den Eintrag wasserunlgslichen Stau-
bes zuriickzufithren ist. An den Uberschreitungstagen ist besonders fiir die land-
lichen Stationen MVLOE und UBNEU ein relativ hoher Sulfatanteil erkennbar.
Der Anteil von organischem Material (OM) ist relativ hoch und in SNMEL et-
was niedriger als an den anderen Stationen. In der hier gezeigten Darstellung ist
kein signifikanter Unterschied zwischen ,Wochentagen“ und ,,Wochenendta-
gen® erkennbar. Bei Ostanstromung ist der Sulfatanteil fir die landlichen Stati-
onen SNMEL, SNNIE, SNBRO, UBNEU, MVLOE und BBHAS erhoht (groR-
rdumiger Transport von Sulfat). Gut zu erkennen ist auch der hohere Anteil des
thermisch labilen Ammoniumnitrats (Anteil Nitrat und Anteil Ammonium) an
kalten Tagen an allen Stationen. Ein Auswascheffekt ist mit dem Witterungs-
charakter ,,Nass* nur fir SNMEL eindeutig nachweisbar.

3.2.10 PM10- Massekonzentration in Abhangigkeit von den Grol3wetter-
lagen

Wendet man die beiden Wetterlagenklassifizierungen OWTC und SHBC auf
den nur 212 Tage umfassenden Datensatz dieses VVorhabens an, so ergibt sich
das Problem, dass nicht alle der 40 bzw. 30 Klassen besetzt werden. Die Vertei-
lung der Ergebnisse in die entsprechenden Wetterlagen ist in Kapitel 2.5 be-
schrieben. Es ist zu berticksichtigen, dass aufgrund des geringen Messzeitrau-
mes 14 von 40 Wetterlagenklassen nach OWTC und 12 von 30 nach SHBC
nicht auftreten.

Abbildung 33 zeigt die jeweils mit einer deutschlandweit ,.einheitlich* auftre-
tenden objektiven Wetterlage verbundene PM10- Massekonzentration an den
einzelnen Stationen als Boxplot. Zur besseren Ubersicht wurden die objektiven
Wetterlagen nach der vorherrschenden Anstrémung(NO, NW, SO, SW) oder
einer nicht definierbaren Anstrémung gruppiert.
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Abbildung 33:  PM10- Massekonzentration in Abhangigkeit von den Wetter-
lagenklassen nach OWTC und Eingruppierung nach dem
Windindex flr 700 hPa fur alle 10 Messstationen.

Es zeigt sich, dass die PM10- Massekonzentration zwischen den einzelnen ob-
jektiven Wetterlagen stark variiert, sich aber zwischen den 10 Messstandorten
ein qualitativ &hnliches Muster mit den hdchsten Konzentrationen an der Ver-
kehrsstation BEFRA auspragt. Diese treten, allerdings fur eine geringere Anzahl
an Tagen, bei sudostlicher Anstrémung (SO) auf. Auffallend hohe Konzentrati-
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onen gibt es an trockenen (T) Tagen mit antizyklonaler Anstrémung bei 950
und 500 hPa (SOAAT). Hohe Konzentrationen kénnen sich auch an Tagen mit
stdwestlicher und nicht definierter Anstromung ausprégen. Dabei variiert die
PM10- Massekonzentration fir die Wetterlage SWZAT an einzelnen Stationen
(BBHAS, UBNEU, MVLOE) éhnlich wie bei SOAAT fir alle Stationen. Flr
die nordostliche (NO) und nordwestliche (NW) Anstrémung pragen sich vergli-
chen mit den anderen drei Anstromungen fiir alle Stationen geringere
PM10- Massekonzentrationen aus. Die Ursache dirfte im maritimen Charakter
der Luftmassen aus dieser Anstrdmungsrichtung und im Vorhandensein nur
weniger anthropogener Quellen liegen.

Neben der objektiven Wetterlagenklassifizierung des DWD sollte fir den vor-
liegenden Projektzeitraum von 212 Tagen auch die subjektive Wetterlagenklas-
sifizierung nach Hess und Brezowsky (SHBC) auf ihre Anwendbarkeit unter-
sucht werden. Abbildung 34 zeigt die jeweils mit einer deutschlandweit ,,ein-
heitlich® auftretenden subjektiven Wetterlage verbundene
PM10- Massekonzentration an den einzelnen Stationen als Boxplot. Die subjek-
tiven Wetterlagen wurden nach der vorherrschenden Zirkulation gruppiert.
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Abbildung 34: PM10- Massekonzentration in Abhangigkeit von den Wetter-
lagenklassen nach SHBC und Eingruppierung nach Zirkulati-
onsform fiir alle 10 Messstationen.

Es zeigen sich starke Konzentrationsschwankungen innerhalb und zwischen den
Gruppen. Dabei prégt sich ein qualitativ &hnliches Muster mit den hdchsten
Konzentrationen an der Verkehrsstation BEFRA aus. Eine grofiere Variabilitat
der PM10- Massekonzentration mit den subjektiven Wetterlagen ist in den
Gruppen ,,Meridional“ und ,,Gemischt* zu verzeichnen. Hier sind subjektive
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Wetterlagen enthalten, bei denen hohe Konzentrationen an PM10 auftreten
(SEA, SZ und SA) oder auftreten kdnnten (SEZ). Warum fur die beiden subjek-
tiven Wetterlagen mit typischem Hochdruckeinfluss Gber Fennoskandien (HFA
und HFZ) in der Gruppe ,,Meridional*“ PM10- Massekonzentrationen (iber einen
sehr grolRen Bereich auftreten, muss offen bleiben. Fir die Gruppe ,,Zonal* tre-
ten moderate Konzentrationen auf, da hier 4 typische ,,Westlagen*“ (WA, WZ,
WS und WW) zusammengefasst sind. Wahrend dieser Wetterlagen wird eher
wenig anthropogen belastete Luft heran transportiert.

Die Ergebnisse der Klassifizierung nach GroRRwetterlagen zeigen den Einfluss
grolRraumiger Luftbewegungen uber Mitteleuropa auf die
PM10- Massekonzentration (Langstreckentransport). Die gezeigten Einzeler-
gebnisse sollten jedoch auf Grund der geringen Anzahl von Messtagen, die ein
Jahr nicht abdecken nicht verallgemeinert werden.

3.3  Quellzuordnung

3.3.1 Lenschow- Ansatz

Im Folgenden werden die Ergebnisse des Lenschow- Ansatzes diskutiert. Dieser
wurde sowohl klassisch fur die PM10- Massekonzentration und ausgewdhlte
Inhaltsstoffe durchgefiihrt, als auch zusétzlich entsprechend der im vorliegen-
den Projekt festgelegten Tagescharakteristiken und Belastungskategorien. Ab-
bildung 35 zeigt die gesamten Ergebnisse unter Verwendung der drei Stationen
BBHAS (Land, ca. 70 km 0stlich der Berliner Stationen), BENAN (Stadt) und
BEFRA (Verkehr), die aufgrund ihrer Lage im Untersuchungsgebiet die Forde-
rungen des Lenschow- Ansatzes nahezu ideal erfullen.
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Die in Abbildung 35 dargestellten Ergebnisse werden beginnend mit der
PM10- Massekonzentration diskutiert. Bei der Betrachtung der ersten Sdule von
links ergibt sich fir eine Gesamtmasse PM10 von 33 pg m™ gemittelt tber alle
Messtage an der Berliner Verkehrsstation BEFRA eine Verteilung der Inkre-
mente von 64% Land, 15% Stadt und 20% Verkehr. Diese ermittelten Inkre-
mente sind in sehr guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen einer Studie
von 2002 (John und Kuhlbusch 2004), die unter Verwendung der gleichen
Messstationen im Zeitraum 08.02.-15.09.2002 eine Verteilung von 62% Hinter-
grund, 15% Stadt und 23% Verkehr ergab. In den Jahren 2006 bis 2010 wurden
ebenfalls ahnliche Verteilungen fur den Standort Berlin ermittelt (Rautherberg-
Wulff et al. 2013). Demnach entfallen etwa 2/3 des PM10- Massenanteils der
Verkehrsstation BEFRA auf den Einfluss des landlichen Hintergrundes, wah-
rend der Einfluss des stadtischen Hintergrundes und des lokal emittierten Ver-
kehrs zu etwa gleichen Teilen den Rest ausmachen.

Dieses Verhaltnis verschiebt sich fir die Unterscheidung der Tage in ,,Uber-
schreitungstage und ,,Nicht-Uberschreitungstage”. Es muss an dieser Stelle
darauf hingewiesen werden, dass hier die ,,Uberschreitungstage* aufgrund ihrer
Sonderstellung nicht die Tage Silvester und Neujahr beinhalten, welche die
stadtischen Anteile auf Kosten des regionalen Hintergrundes deutlich erhdhen
wirden. An Tagen mit Grenzwertlberschreitungen erhéht sich im Vergleich zu
~Nicht-Uberschreitungstagen* der Anteil des landlichen Hintergrundes um 8%,
wéhrend sich das Inkrement fur den stadtischen Hintergrund um 7% verringert
und das des Verkehrs nahezu konstant bleibt (-1%). Dies deutet einen landli-
chen Einfluss auf die PM10- Massekonzentration an Grenzwertiiberschreitungs-
tagen an. Die Anwendung des Lenschow- Ansatzes getrennt nach ,,Wochenta-
gen* und ,,Wochenendtagen“ zeigt eine zu erwartende Abnahme des Verkehrs-
inkrementes (-6%) unter Erhéhung des landlichen Hintergrundes an Wochenen-
den. Fir die Belastungskategorien zeigt sich nur eine geringe Abhéngigkeit, mit
Ausnahme der Kategorie ,,Anstromung®. Unterscheidet man zwischen Messta-
gen in den Belastungskategorien West und Ost, so zeigt sich eine Aufspaltung
der 64% Quellanteil des landlichen Hintergrundes fir ,,Alle* Tage in 71% bei
,Ost* gegenuber nur 59% bei westlicher Anstromung. Bei &hnlichem Einfluss
des stadtischen Hintergrundes verandert sich somit der Quellanteil ,,Verkehr” zu
24% bei ,,West* und lediglich 16% bei ,,Ost* (Vergleich 20% fiir ,,Alle* Mess-
tage). Fur die Gegenuberstellungen in den anderen Belastungskategorien sind
die Unterschiede nur minimal. Fur die Raumskala ,,Regional zu ,,Fern® nimmt
der Quellanteil fur den l&andlichen Hintergrund um 6% ab und der resultierende
Quellanteil des Verkehrs steigt von 16 auf 20%. Bei der Kategorie Temperatur
zeigt sich zwischen ,,Warm* und ,,Kalt“ keine signifikante Veranderung der
Massenanteile. Die Anderung der Mischungsschichthéhe von ,Hoch* auf
»,Niedrig“ fihrt ebenfalls zu keiner nennenswerten Verschiebung der Massenan-
teile. Dagegen resultiert die Anderung des Witterungscharakters von ,, Trocken*
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zu ,,Nass“ in einer Verringerung der absoluten PM10- Massekonzentration an
der Station BEFRA (39 auf 23 pg m™), deren Auswirkungen auf die Massenan-
teile von landlichem Hintergrund und stadtischen Hintergrund mit 62 zu 69%
bzw. 17 zu 12% aber eher moderat sind.

Ergénzend zur PM10- Massekonzentration wurde der Lenschow- Ansatz auch
fiir die Inhaltsstoffe OC, EC, Calcium, Sulfat, Nitrat Levoglucosan und BaP in
Abhéangigkeit von der Tagescharakteristik und den Belastungskategorien durch-
geflihrt. Fir den organischen Kohlenstoff ergibt sich unter Auswertung aller
Messtage eine der PM10- Massekonzentration dhnliche Verteilung von etwa
2/3 landlicher Hintergrund und 1/3 Stadt und Verkehr. Aus dem Vergleich mit
der Masse wird allerdings deutlich, dass das Verkehrsinkrement fiir OC etwa
Faktor 2 kleiner ist. Qualitativ zeigen die Inkremente bei OC dagegen eine ahn-
liche Abhangigkeit von der Tagescharakteristik und den Belastungskategorien
wie zuvor flr die PM10- Massekonzentration diskutiert. Auch hier ist das In-
krement des landlichen Hintergrundes besonders an den Uberschreitungstagen
und den Tagen bei Ostanstromung erhéht. Aufgrund ihrer Quellen verandert
sich die Verteilung der Inkremente fir EC (primar emittierte VVerbrennungs-
emissionen) und Calcium (vorrangig Aufwirbelung) so, dass das Inkrement fur
den landlichen Hintergrund nur noch 1/3 und die Stadt zusammen mit dem Ver-
kehr 2/3 des Massenanteils ausmachen. Dabei dominiert der Verkehr mit etwa
50% den Einfluss der Stadt, allerdings sind die Anderungen im Verkehrsinkre-
ment bei Uberschreitungstagen und bei Ostanstromung auffallig verschieden zu
ihren gegenlaufigen Kriterien. An Tagen mit Ostanstrémung verringert sich
sowohl der Anteil des Verkehrsinkrementes fiir EC als auch fir Calcium (Ein-
fluss landlicher Hintergrund nimmt zu), wahrend sich diese Verschiebung (Ver-
ringerung) an den Uberschreitungstagen nur fiir EC nicht aber fiir Calcium
zeigt. Die Zunahme des Verkehrsinkrementes fiir EC an Uberschreitungstagen
ist ein Hinweis auf den nicht zu vernachldssigenden Einfluss lokaler Aufwirbe-
lungsprozesse auf die PM10- Massekonzentration. Die Anionen Sulfat und Nit-
rat als PM10- Inhaltsstoffe zeigen eine Inkrementverteilung in Abhangigkeit der
verschiedenen Kriterien wie zuvor fur OC diskutiert, allerdings generell mit
etwas hoheren Anteilen (70-92%) des landlichen Hintergrundes. Dies bestatigt
erneut den Einfluss des landlichen Hintergrundes an Grenzwertiiberschreitungs-
tagen. Ahnlich verhilt es sich auch fir Levoglucosan als Biomasseverbren-
nungstracer, mit Inkrementanteilen > 80% des landlichen Hintergrundes. Zum
Teil zeigen sich sogar hohere Werte an der Messstation BBHAS im Vergleich
zu Berliner Stadtstationen (negative Inkremente). Die Kriterien ,,Uberschrei-
tungstage* und ,,Ost* wirken sich auch auf die Inkrementverteilung fur
Levoglucosan deutlich aus, das landliche Inkrement Uberschreitet zum Teil so-
gar die 100%. Erwahnenswert ist fur Levoglucosan weiterhin, dass an Wochen-
enden ein Inkrement Stadt (18%) auftritt, welches an Wochentagen so Kklein ist,
dass es in Abbildung 35 kaum aufgeldst werden kann. Dies ist ein Hinweis auf
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zusétzlich auftretende Biomasseverbrennung im stadtischen Gebiet unter Ver-
wendung von Kaminen. BaP ist aufgrund seiner vielfaltigen Quellen (Verbren-
nungsemissionen aus Kohle, Holz aber auch KfZ) sehr variabel und erschwert
eine Auswertung nach Lenschow, dessen Ansatz auf dem Gradienten aus der
Stadt in Richtung Land basiert (hdufig negative Stadtinkremente fur BaP). Da-
her wird auf eine Diskussion der Ergebnisse fiir BaP an dieser Stelle verzichtet.

Der Lenschow- Ansatz beschreibt welchen Einfluss die Stadt bzw. der landliche
Hintergrund auf die PM10- Massekonzentration besitzt. Durch die Ergénzung
der Inhaltsstoffe konnte gezeigt werden, dass Grenzwertliberschreitungstage
durch beide Inkrementtypen geprégt sind. Die Zunahme des landlichen Hinter-
grundinkrementes fiir PM10 ist gestiitzt durch ein dhnliches Verhalten der vor-
wiegend antransportierten Inhaltsstoffe OC, Sulfat, Nitrat und Levoglucosan.
Der elementare Kohlenstoff als Marker fur Verbrennungsemissionen und Calci-
um als Tracer fir Aufwirbelung deuten dagegen den Einfluss des Verkehrs auf
Grenzwertlberschreitungen an. Da verkehrsbedingte Aufwirbelungsprozesse
besonders zur Masse beitragen, erklért dies den eher moderaten Unterschied der
Inkrementverteilung fir die PM10- Massekonzentration in Abbildung 35 (oben,
2. und 3. Sdule von links). Eine Quantifizierung der Auswirkungen des landli-
chen Hintergrundes im Vergleich zur Stadt hinsichtlich der Ursache fur Grenz-
wertiiberschreitungen ist unter Verwendung dieses Ansatzes nicht mdoglich, da
die Wechselwirkung der Belastungskategorien untereinander nicht beriicksich-
tig wird. Die in Abbildung 36 dargestellte Abhangigkeit der meteorologischen
Paramater Temperatur (T), Niederschlag (ND) und Mischungsschichthohe
(MSH) verdeutlicht, welche Interaktionen bzw. Kombinationen an Belastungs-
kategorien berticksichtigt werden mussen.
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Abbildung 36:  Mittelwerte der Parameter T, ND und MSH fir alle Messstati-
onen in Abhéngigkeit von der Tagescharakteristik und der Be-
lastungskategorie.

Insbesondere fiir die Belastungskategorien Anstromung und Raumskala zeigen
sich z. B. erhebliche Unterschiede flr die Mischungsschichthéhe. Wahrend bei
»West*“ und ,,Fern“ vorwiegend Mischungsschichthéhen groRer 600 m auftraten
fallen die Werte fur MSH bei ,,Ost” bzw. ,,Regional* auf zum Teil Werte unter
400 m. Daraus folgt, dass vor allem fir eine Quantifizierung des grenzuber-
schreitenden Ferntransportes eine differenzierte Betrachtung von kombinierten
Belastungskategorien notwendig ist.

3.3.2  Kombinierte Belastungskategorien

Es wurden die Kategorien Anstromung, Raumskala, Temperatur, Mischungs-
schichthéhe und Witterung in ihrer fur den jeweiligen Messtag geltenden Aus-
pragung zu einer kombinierten Kategorie zusammengefasst, um dann die beo-
bachteten PM10- Massekonzentrationen in diesen kombinierten Kategorien zu
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mitteln und miteinander zu vergleichen. Die Mindestanforderung an eine Kom-
bination von Belastungskategorien ist eine Anzahl von Messtagen in dieser
Kombination von > 2. Welche Auswirkungen dieser Ansatz im Vergleich zu
den Betrachtungen der einzelnen Belastungskategorien hat, ist in Abbildung 37
erneut anhand der meteorologischen Parameter gezeigt. Dargestellt ist analog
Abbildung 36 die Abhéngigkeit der Parameter T, ND und MSH beispielhaft fiir
die Anstrdmung (,,West“ vs. ,,Ost*) in den kombinierten Belastungskategorien
(gemittelt Gber alle 6 landlichen Hintergrundstationen).

Abbildung 37:  Mittelwerte der Parameter T, ND und MSH fir die
6 landlichen Hintergrundstationen in Abh&ngigkeit von der
Anstromung (,,West* vs. ,,0st*) in den kombinierten Be-
lastungskategorien.

Kombinationen an Belastungskategorien, die sich ausschlieBlich in der Anstro-
mung unterscheiden, sind zur Verdeutlichung der Unterschiede stets mit einer
schwarzen Linie miteinander verbunden. Es wird deutlich, dass mit dem Ansatz
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kombinierter Kategorien die Unterschiede in den meteorologischen Randbedin-
gungen beim Vergleich der beiden Hauptanstromungsrichtungen im Untersu-
chungsgebiet deutlich verringert werden. So liegen z. B. die mittleren Mi-
schungsschichthéhen innerhalb der kombinierten Kategorien bei West- und
Ostanstromung oft relativ nahe beieinander, unterscheiden sich zwischen den
jeweils gegensatzlichen Kategorien jedoch deutlich:

West_Fern_Kalt_Hoch_Trocken: 700 m
Ost_Fern_Kalt_Hoch_Trocken: 600 m

Zum Vergleich

West_Fern_Kalt_Niedrig_Trocken: 250 m
Ost_Fern_Kalt_Niedrig_Trocken: 260 m

Ahnlich verhielt es sich bei den weiteren meteorologischen EinflussgroRen
Temperatur und Niederschlag, wobei klar ist, dass die Einteilung der Kategorien
in jeweils 2 Auspragungen nicht immer alle Unterschiede in den meteorologi-
schen Randbedingungen vollstandig nivellieren kann. Hierzu wére eine weitere
Differenzierung in mehr als 2 Auspragungen notwendig, fur die der Datensatz
mit 212 Messtagen allerdings keine ausreichend groRe Stichprobe darstellt.

Abbildung 38 veranschaulicht, bei welchen kombinierten Kategorien (vgl. fur
die Zuordnung Kapitel 2.4) welche hohen bzw. geringen mittleren
PM10- Massekonzentrationen an den Messstationen im Untersuchungszeitraum
auftreten. Die Ergebnisse getrennt nach Messstation sind nochmals in Abbil-
dung A 113 bis Abbildung A 122 detaillierter dargestellt.

Die groRenabhédngige Darstellung der mittleren PM10- Konzentration in Ab-
héngigkeit von der Kombination der Belastungskategorien in Abbildung 38
zeigt deutlich, dass die hdchsten mittleren PM10- Partikelmassekonzentrationen
in den kombinierten Kategorien ,,Ost-Fern-Kalt-Niedrig-Trocken* und ,,Ost-X-
Kalt-Niedrig-Trocken® auftreten. Nur in diesen Kategoriekombinationen wird
dabei fir PM10 ein Mittelwert von 50 pug m™ an einzelnen Stationen iberschrit-
ten.
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Abbildung 38:  Mittlere Konzentrationen an PM10 fiir die einzelnen Stationen
in den kombinierten Kategorien. Die kombinierten Kategorien
sind nach GrolRe der PM10- Massekonzentration sortiert.

Es zeigt sich, dass vor allem die Kombination aus 6stlicher Anstromung an kal-
ten, trockenen Tagen mit niedriger Grenzschichthdhe zu hohen Partikelmasse-
konzentrationen fiihren. Bezlglich der Raumskala sind diese Tage durch Fern-
transport oder nicht eindeutig zuordenbare Trajektorien (oberste zwei Kombina-
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tionen in Abbildung 38) gepragt. Im Vergleich dazu zeigen sich deutlich gerin-
gere mittlere PM10- Konzentrationen bei regionaler Anstrémung ebenfalls aus
Ostlicher Richtung an kalten, trockenen Tagen mit niedriger Grenzschichthéhe
(9. Kategorie von oben). Dies ist ein Hinweis darauf, dass anthropogen belastete
Luftmassen nicht nur aus den direkten Nachbarregionen Polens und Tschechi-
ens ins Untersuchungsgebiet gelangten, sondern auch von noch weiter ostlich
oder suid-ostlich antransportiert wurden.

Bei der Betrachtung des unteren Bereiches von Abbildung 38 ergibt sich, dass
geringe mittlere PM10- Konzentrationen mit Werten unter 20 pug m (untere 7
Kombinationen) als durchgehendes Merkmal eine hohe Grenzschicht, also ein
groRes Mischungsvolumen, aufweisen. 6 dieser 7 Kombinationen mit den nied-
rigsten mittleren PM10- Massekonzentrationen tragen weiterhin das Witte-
rungsmerkmal ,,Nass“, was einen Auswascheffekt durch Niederschlag anzeigt.
Der Einfluss der weiteren Belastungskategorien Anstrdmung, Raumskala und
Temperatur féallt eher gering aus. Dennoch deutet die Reihenfolge der Katego-
rien an, dass die geringsten mittleren PM10- Massekonzentrationen eher an
warmen durch Ferntransport gekennzeichneten Tagen auftreten. Ebenfalls auf-
fallig ist noch, dass nur ein einziges Mal bei diesen Kombinationen die Belas-
tungskategorie Ost auftritt.

Insgesamt betrachtet ist mit abnehmender Partikelmassekonzentration zu erken-
nen, dass der Anteil des Merkmales Grenzschicht ,,Hoch* zunimmt. Damit wird
die Bedeutung eines groReren  Mischungsvolumens flir  geringe
PM10- Massekonzentrationen angezeigt. Auch nimmt die Haufigkeit des Auf-
tretens der Belastungskategorien Ferntransport und Anstromung West mit ab-
nehmender PM10- Massekonzentration zu, was fir Tage mit maritimer Anstro-
mungen (Uber den Atlantik) ins Untersuchungsgebiet spricht.

Wéhrend in Abbildung 38 die mittleren PM10- Konzentrationen in Abhangig-
keit von den Kategoriekombinationen fiir die einzelnen Stationen dargestellt
sind, ist die Grundlage der folgenden Auswertung die Stationscharakteristik
(Land vs. Stadt vs. Verkehr). Um den Einfluss der Einstromung kontinentaler
im Vergleich zu maritimen Luftmassen im Untersuchungsgebiet detaillierter zu
beschreiben, wurden die mittleren PM10- Konzentrationen aller Verkehrs-,
stadtischen und landlichen Messstationen in Abhédngigkeit von der Anstrémung
bestimmt, die Differenz aus Ost-West- Anstromung berechnet und entsprechend
der auftretenden Kombinationen an Belastungskategorien sortiert. Die Ergeb-
nisse sind in Tabelle 15 zusammengefasst.

103



Tabelle 15: Inkrement Ost berechnet durch Differenzbildung der mittleren PM10- Massekonzentration fur die Anstrdmung aus West (W)
und Ost (O) in Abhéangigkeit von der Stationscharakteristik und den kombinierten Belastungskategorien.
Land Stadt Verkehr

Kombinierte Belastungskategorien W/O Inkrement Ost W/O Inkrement Ost W/O Inkrement Ost

pugm? | Anzahl g m3/ % pugm? | Anzahl g m3/ % ugm?® | Anzahl ug m*/ %
Fern_Kalt_Niedrig Trocken 20/46 | 54/40 26 / 132% 32/65 | 15/11 33/105% 35/65 | 21/12 31/88%
Fern Kalt Hoch Trocken 12/32 | 53/28 20/ 163% 18/36 | 9/9 19/ 105% 20/45 | 8/9 25/ 122%
X_Kalt_Niedrig_Trocken 22/39 | 14/38 18/ 82% 35/49 | 9/14 14 / 40% 46 /62 | 10/12 16 / 35%
Regional Warm Hoch Trocken 16/30 | 11/6 13/ 82% 20/37 | 415 17 / 88% 35/40 | 3/6 43 /12%
Regional_Kalt_Niedrig_Trocken 19/25 | 15/16 6,9/37% --/33 -- - 46 - --%
X_Warm_Niedrig_Trocken 19/24 | 6/18 4.8 26% -- -- -- --
Regional Warm_ Niedrig Trocken | 20/24 | 4/16 4.8 | 25% --128 - --133 -1 --%
Fern Warm_Niedrig_Nass 17/20 | 12/6 3,7/23% 25/ -- - 25/ -- -1 %
X_Warm Hoch Trocken 19/22 | 13/3 3,5/18% 25/ -- - 33/ -- -1 --%
Fern_Warm Hoch_ Nass 95/9,8 |116/29 | 037/39% | 12/14 | 48/17 1,8/15% 16/15 | 48/14 | .13/-7.9%
X_Warm Hoch Nass 16/15 | 15/3 | 052/-33% | 21/-- -- 26/ -- -1 --%
Fern Warm_Niedrig_Trocken 18/16 | 27120 | 22/-12% | 24/25 | 11/7 082/34% | 27/31 | 11/7 3,2/12%
Fern Warm_Hoch_Trocken 14/12 | 85/30 | -23/-16% | 21/21 | 31/8 | 0,033/0,16% | 27/20 | 28/10 | -66/-24%
Fern Kalt Hoch Nass 11/42 | 70/5 -6,5/-61% 14/ -- - 19/ -- -1 --%

- . Kategorie nicht besetzt
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Die Reihenfolge der in Tabelle 15 dargestellten kombinierten Belastungskatego-
rien ergibt sich aus der GroRe des absoluten Ost- Inkrementes (in pug m™) der
landlichen Messstationen, beginnend mit dem hdochsten Inkrement Ost von
26 pg m™ fiir die Kombination ,,Fern_Kalt_Niedrig_Trocken“. Innerhalb dieser
Kombination treten auch fur die Stationen ,,Stadt* und ,,Verkehr* die hdchsten
Ost- Inkremente mit 33 bzw. 31 pg m™ auf. Absolut betrachtet variiert das In-
krement Ost demnach nur geringfligig zwischen den Stationstypen (Mittelwert
30 pg m). Die nachst hochsten Ost- Inkremente zeigen sich erneut fiir trocke-
ne, kalte Messtage unter Einfluss von Ferntransport (2. Zeile von oben). Hier
fihrt die Erhdhung der Grenzschicht (= groReres Mischungsvolumen) zu einer
Verringerung der PM10- Massekonzentration auf 21 pg mim Mittel tiber alle
Stationstypen. Eine weitere Abnahme der Konzentration an PM10 wird durch
die Anderung der Raumskala offensichtlich. Ost- Inkremente zwischen lediglich
noch 4 bis 17 pg m™ werden unter Einfluss von regionalen Luftmassen ver-
zeichnet. Die Ergebnisse in Tabelle 15 belegen somit, dass PM10- Ferntransport
aus weit ostlich gelegenen Quellen gréReren Einfluss auf die PM10- Masse im
Untersuchungsgebiet besitzt, als dies fur regionale Luftmassen der Fall ist. Der
bereits anhand von Abbildung 38 identifizierte Einfluss nasser, warmer Messta-
ge in Verbindung mit hohen Grenzschichten auf die PM10- Massekonzentration
wird auch anhand der Ergebnisse in Tabelle 15 bestétigt. Diese Einfllsse (z. B.
Auswascheffekt) fiihren zu den geringsten, zum Teil sogar negativen Ost-
Inkrementen unabhangig vom Stationscharakter.

Die Ergebnisse aus Tabelle 15 werden in der nachfolgenden Abbildung 39 noch
einmal als relative Anteile (in %) an der PM10- Massekonzentration wahrend
Ostlagen mit positivem Inkrement- Ost grafisch zusammengefasst.
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Abbildung 39:  Mittlere Beitrdge des grenziberschreitenden Ferneintrages
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von PM10 aus ostlicher Richtung ins Untersuchungsgebiet
(Inkrement Ost). Schwarze Zahlen tber den Balken geben die
mittlere Konzentration bei Ostanstrdmung in ug m™ an, weife
Zahlen die Anteile des Hintergrundniveaus (West) und des zu-
sétzlich antransportierten Beitrages (Ost) unter den jeweiligen
meteorologischen Bedingungen, jeweils gemittelt nach Stati-
onstyp.



Aus Abbildung 39 ergeben sich gemittelt Gber den Stationstyp folgende Anteile
des Ost- Inkrementes an der PM10- Massekonzentration: 50% bei mittleren
Konzentrationen > 30 pg m™, 20% bei mittleren Konzentrationen 20 - 30 pg m™
und ein vernachlassigbarer Anteil bei mittleren Konzentrationen < 20 pg m™.

In Ergédnzung zu Tabelle 15 wurden die Ost- Inkremente speziell fur die Tage,
an denen Grenzwertiberschreitungen auftraten, in Abhangigkeit von den kom-
binierten Belastungskategorien berechnet. Die Ergebnisse sind in Tabelle 16
zusammengestellt.

Tabelle 16: Inkrement Ost berechnet durch Differenzbildung der mittleren
PM10- Massekonzentration flr Grenzwertiiberschreitungstage
mit Anstromung aus West (W) und Ost (O) in Abhangigkeit
von den kombinierten Belastungskategorien.

Station | Kombinierte Belastungskategorie | W/ O Inkrement Ost
ng m* | Anzahl pg m*
BBCOT | X_Kalt_Niedrig_Trocken 52 /70 1/2 18
BBCOT | Fern_Kalt_Niedrig_Trocken 58 /74 1/5 16
BEFRA | X_Kalt_Niedrig_Trocken 75/ 88 3/4 13
BBPOT | X_Kalt_Niedrig_Trocken 56 / 68 1/3 12
BEFRA | Fern_Kalt_Niedrig_Trocken 63/74 215 11

Wie in Tabelle 16 angegeben, wurde die Mindestanforderung an die Aufnahme
einer Kombination von Belastungskategorien fur diesen Auswerteansatz von
mindestens 2 Messtagen aufgehoben. Trotz dieser geringen Anzahl an Messta-
gen lassen sich wichtige qualitative und quantitative Hinweise ableiten. Die
Grenzwertiiberschreitungstage an den Stationen BEFRA, BBPOT und BBCOT
aus Tabelle 16 treten in den Kategoriekombinationen
Fern_Kalt_Niedrig_Trocken und X_Kalt_Niedrig_Trocken auf. Es handelt sich
demnach um die Kombinationen, die bereits in Tabelle 15 zu hohen Ostinkre-
mente fuhrten. Aus Tabelle 16 ergibt sich, dass an den stadtischen Stationen in
den genannten kombinierten Belastungskategorien ein Inkrement Ost von 11 bis
18 ug m™ an Grenzwertiiberschreitungstagen auftritt. Trotz der geringen Anzahl
und Haufigkeit der Messtage deutet dies an, dass grenziiberschreitender Trans-
port bezuglich Grenzwertiiberschreitungen eine wichtige Rolle spielt, aber zu-
mindest im stadtischen Bereich nicht zwingend der dominante Faktor ist.

3.3.3  Clusteranalyse Ruckwartstrajektorien

Diese Clusteranalyse erlaubt eine Zusammenfassung von Rickwartstrajektorien
in mehrere Cluster, innerhalb derer sich die Trajektorien und damit die raumli-
che Herkunft der beprobten Luftmassen mdglichst ahnlich sind und die jeweils
durch eine mittlere Clustertrajektorie reprasentiert werden. Die Berechnung der
Ahnlichkeit der Trajektorien kann auf unterschiedliche Weise durchgefiinhrt
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werden, die hier verwendete Methode basiert auf einer Winkel-basierten Ab-
standsmatrix, die die Ahnlichkeit zweier Trajektorien beziiglich ihres Winkels
vom Trajektorienursprung, also von der Messstation beschreibt und Cluster-
trajektorien ergibt, die sich mdglichst gut in ihrer Anstromungsrichtung bzw.
beziiglich der atmosphérischen Zirkulation unterscheiden.

Im Folgenden wird daher gezeigt, wie ausgehend von allen stiindlich erstellten
96 Stunden- Ruckwartstrajektorien im Untersuchungszeitraum, eine ,,Winkelba-
sierte* Abstandsmatrix fur eine Clusterung nach Sirois und Bottenheim (1995)
berechnet wird. Fur den Messzeitraum von 212 Tagen ergeben sich 5088
96 Stunden- Rickwartstrajektorien. In den Trajektorien- Clustern sind Ruck-
waértstrajektorien mit dhnlichen Urspriingen gruppiert. Fir die Berechnung der
Cluster wurde das Programm R (www.r-project.org) mit dem Paket ,,openair®
(Carslaw und Ropkins 2012) verwendet. Die Ahnlichkeit von Trajektorien wird
mit Hilfe einer Winkel- Abstands- Matrix bestimmt. Sie ist ein MaR dafur, wie
ahnlich sich zwei Rickwartstrajektorienpunkte in Bezug auf ihren Winkel zum
Trajektorienursprung sind. Die Winkel-Abstands-Matrix ist wie folgt definiert:

o Zika cos™H(0,5 2 ®
mit

= (X1(i) = X0)? + (Y1(i) - Y0)?

= (X2(i) - X0)% + (Y2(i) - Y0)?
Ci = (X2(i) = X1())? + (Y2(i) - Y1(i))

X1, Y1 und X2, Y2 beschreiben jeweils die L&ngen- und Breitengrad-
Koordinaten fur die Rickwartstrajektorie 1 bzw. 2. X0 und YO stehen fur die
Koordinaten des Startpunktes der Trajektorien. N ist die Anzahl von Ruckwarts-
trajektorienpunkten (96 Punkte bei einer 96 Stunden- Rlckwartstrajektorie). In
Abbildung 40 ist fur die Station BEFRA fiir 5 Riickwartstrajektoriencluster das
Ergebnis gezeigt.
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Abbildung 40:  Clusteranalyse flr die Station BEFRA im Untersuchungszeit-
raum mit den Clustern:

C1l Sidwest — kontinental (11%)
C2 West - kont. / maritim (38%)
C3 Nordwest — maritim (19%)
C4 Nordost — maritim (21%)
C5 Siidost — kontinental (11%)

Es ist zu erkennen, dass das Trajektoriencluster C5 (ber ein Gebiet relativ star-
ker anthropogener Emissionen zieht (vgl. auch Abbildung 41, Cluster 5. Ab-
bildung 41 veranschaulicht als Bespiel die von den Trajektorien (ausgehend in
BEFRA) in den Clustern C1 bis C5 uberstromten Gebiete in Europa. Einen
Uberblick tiber die separate Clusteranalyse fiir jede der 10 Stationen im Unter-
suchungsgebiet mit jeweils 5 Clustern gibt Abbildung 42. Es ist gut zu sehen,
dass sich die Trajektoriencluster je nach Station etwas unterschiedlich auspra-
gen. Abbildung 43 zeigt das Ergebnis der hier beschriebenen Trajektorienclus-
teranalyse in Form der mittleren Konzentrationen in den Clustern C1-C5 im
Untersuchungszeitraum an allen 10 Stationen. Angegeben sind die Mittelwerte
fiir die PM10-Massenkonzentration und fiir die Hauptinhaltsstoffe.
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Abbildung 41:  Uberstromte Gebiete in Europa, Trajektorien ausgehend von BEFRA in den Clustern C1 bis C5 (vgl. auch Abbildung 40)
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Abbildung 42:  Uberblick iiber das Ergebnis der separaten Clusteranalyse fiir jede der 10 Stationen im Untersuchungsgebiet mit jeweils 5 Clus-
tern. Die Farben der Trajektoriencluster weichen hier teilweise im Vergleich zu Abbildung 40 ab.
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Abbildung 43:  Mittlere Konzentrationen in den Clustern C1-C5 im Untersuchungszeitraum, gezeigt fir alle Stationen fir
PM10- Massenkonzentration und die Hauptinhaltsstoffe.
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Sowonhl fiir die Partikelmassekonzentration als auch fir die Inhaltsstoffe treten
die hochsten Konzentrationen an allen Stationen im Cluster C5 auf. Die Trajek-
torien dieses Clusters ziehen von Siidost heran und transportieren kontinentale
Luftmassen. Dabei treten fir C5 in SNNIE hohe Konzentrationen fur Levoglu-
cosan und BaP auf. Auch an der Station MVVLOE treten fiir C5 sehr hohe Kon-
zentrationen fir Levoglucosan und BaP auf. In MVLOE werden im Mittel fr
C5 die hochsten Nitrat- und Sulfatkonzentrationen registriert, das zeigt, zusam-
men mit den erhdhten Nitrat- und Sulfatkonzentrationen an den anderen Statio-
nen Ferntransport von sekundér gebildeter anorganischer Partikelmasse. Die
hdchsten EC und OC Konzentrationen finden sich in C5 an der Verkehrsstation
BEFRA (Emissionen aus KfZ). Fir beide Spezies nimmt die Konzentration von
den Verkehrsstationen zum landlichen Hintergrund hin ab. C1 ist das Cluster
mit den zweithéchsten Konzentrationen an allen Stationen fur PM10 und die
ausgewahlten Inhaltsstoffe. Es handelt sich hier um die kontinentale stidwestli-
che Anstromung. Fur den Verbrennungstracer BaP sind die mittleren Konzent-
rationen eher gering. Fir die ostlich gelegenen Stationen BBCOT, MVLOE,
SNNIE und SNMEL zeigen sich fur C5 hohere Konzentrationen bedingt durch
Einfluss von Ferntransport aus 0stlicher Richtung. An der Station SNMEL sind
die mittleren Konzentrationen auch fir C1 &hnlich hoch wie fir C5. Fir
Levoglucosan zeigen sich in fast allen Clustern und fur alle Stationen erhdhte
Konzentrationen. Auffallend sind auRer fur UBNEU und SNMEL relativ hohe
Levoglucosankonzentrationen fiir eine Anstrdmung maritimer Luftmassen aus
Nordost. Das hier diskutierte Beispiel der Clusteranalyse von Rickwartstrajek-
torien zeigt, dass mit sudostlicher Anstrémung von kontinentalen Luftmassen
groRflachig hohe PM10- Massekonzentrationen und hohe Konzentrationen von
PM10-Inhaltsstoffen auftreten.

3.3.4  Raumliche Quellzuordnung mit Trajektorienstatistik

Neben der Clusteranalyse existieren weitere trajektorienstatistische Methoden,
in denen Rickwartstrajektorien fur eine geographische Quellzuordnung, d.h. far
eine Abschatzung der Ursprungsregionen hoher PM-Belastung an einer Rezep-
torstation, verwendet werden (Fleming et al. 2012). Hier angewendet wurde die
von (Seibertetal. 1994) erstmals eingeflihrte sog. ,,Concentration-Weighted
Trajectory” (CWT) Methode, die die am Rezeptor beobachteten Konzentratio-
nen entlang der zugehorigen Ruckwaértstrajektorien verteilt und anschlielfend
nach Gleichung (2) in einem Uberlagerten Gitternetz ein gewichtetes Mittel pro
Gitterzelle berechnet, wobei als Wichtungsparameter die Aufenthaltszeit der
Trajektorie in der jeweiligen Gitterzelle verwendet wird.
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(2)

i,j:  Gridindizes

k:  Index der Trajektorie

N:  Gesamtzahl aller Trajektorien

ck. Konzentration an Rezeptorsite bei Ankunft der Trajektorie k
Tij. Aufenthaltszeit der Trajektorie k in Gridzelle (i,j)

Im Ergebnis wird fur einen ausreichend grofien Datensatz eine Karte erhalten,
die fir alle Gitterzellen angibt, wie hoch — im Mittel — die Konzentration an der
Rezeptorstation ist, wenn die Luftmasse die jeweilige Gitterzelle passiert. Zu
beachten ist, dass eine solche Auswertung nur fur Gberwiegend antransportierte
Schadstoffe durchgefuhrt werden sollte, da eine Verteilung lokal emittierter
Stoffe entlang der Rickwartstrajektorien nicht sinnvoll ist.

Abbildung 44 zeigt als Beispiel CWT Plots fiir die PM10- Massekonzentration
von drei Stationen im Untersuchungsgebiet fir den gesamten Zeitraum von
PM-Ost (212 Tage, ohne Neujahr und Silvester).

Abbildung 44:  CWT- Plots fur BBHAS, MVLOE und UBNEU.

In den CWT- Plots sieht man, dass die héchsten Konzentrationen aus Stidosteu-
ropa stammten, was ein Hinweis auf in Ungarn, Ruménien und der Ukraine ge-
legene Quellregionen ist, wobei fur Teile Tschechiens und Polens ebenfalls er-
hohte Werte berechnet wurden. Dieser Befund steht nicht im Widerspruch zum
Befund aus den kombinierten Belastungskategorien wonach der regionalen
Raumskala im Mittel eher niedrigere PM10- Konzentrationen zugeordnet wur-
den. Allerdings sind sowohl die Berechnung der Riickwaértstrajektorien, als auch
ihre Auswertung im CWT-Ansatz mit erheblichen Unsicherheiten behaftet. Die
beschriebenen Ergebnisse sind daher nur als Hinweis auf mogliche groRraumige
Quellregionen zu verstehen und kdnnen nicht als Beleg flr einen nachrangigen
Einfluss direkt benachbarter Grenzregionen dienen.
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3.3.5 Positive Matrixfaktorisierung (PMF)

Zur detaillierten und quantitativen Quellzuordnung der
PM10- Massekonzentrationen kam die ,,Positive Matrixfaktorisierung” (PMF)
zum Einsatz. Die PMF stellt ein multivariates statistisches Rezeptormodell dar,
mit dem eine Matrix aus Beobachtungen (Konzentrationen von PM10 und In-
haltsstoffen) mathematisch in zwei Matrizen zerlegt bzw. faktorisiert wird, von
denen eine die vom Modell aufgeldsten Quellzusammensetzungen und die an-
dere die jeweiligen Quellbeitrage fur eine vorgegebene Anzahl von Quellen
(Faktoren) widerspiegelt (Paatero und Tapper 1994; Belis etal. 2014;
Norris et al. 2014; Paatero et al. 2014).

Die Anwendung der PMF- Methode im Laufe dieses Projekts erfolgte mithilfe
der Software EPA PMF Version 5 der US- Umweltschutzbehorde. Dieser Soft-
ware liegt die Multilinear Engine 2 (ME-2) zu Grunde, die die mathematischen
Operationen durchftihrt.

Zur Durchfihrung der PMF- Analysen werden sowohl eine Matrix der Konzent-
rationen von PM10 und Inhaltsstoffen, als auch eine Matrix der zugehdrigen
Messunsicherheiten benétigt. Die Unsicherheitsmatrix dient als Wichtung der
Konzentrationen, um den Einfluss von Messwerten mit hoher Unsicherheit, z.B.
Werte nahe oder unterhalb der Nachweisgrenze (NWG) auf die Datenanalyse zu
minimieren. Im Projekt wurde die Unsicherheit eines Messwertes aus zwei
Komponenten bestimmt:

)} Unsicherheit der analytischen Konzentrationsbestimmung, bereitge-
stellt durch die Labore der Lander bzw. die Auftragnehmer der Fil-
teranalysen

i) Unsicherheit der Nachweisgrenze, definiert als 5/6 der NWG (Belis
et al., 2014), wobei die NWG jedes Parameters ebenfalls durch die
Labore berichtet wurde

Die von den verschiedenen Laboren fir die verschiedenen Messstationen be-
richteten Messunsicherheiten und NWG unterschieden sich fur denselben In-
haltsstoff teilweise deutlich, was zumindest zum Teil auch in einer unterschied-
lichen Ermittlung dieser Parameter begriindet sein kann. Daher wurde uber
Vergleichslaufe der PMF mit einer harmonisierten Unsicherheitsmatrix, in der
NWG und Messunsicherheit fur jeden Parameter an allen Stationen gleich ge-
setzt wurde, Uberprift, inwieweit die unterschiedlichen Werte die PMF Ergeb-
nisse beeinflussen. Es zeigte sich, dass es zwar zu geringfligigen Verschiebun-
gen in der Zuordnung der Masse zwischen dhnlichen Quellkategorien kommen
kann, insgesamt die Ergebnisse flr diesen Datensatz aber robust und sehr gut
vergleichbar waren. Daher wurden Messunsicherheit und NWG in den berichte-
ten Versionen verwendet.
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Die Gesamtunsicherheit wurde nach GaulRscher Fehlerfortpflanzung als Wurzel
aus der Quadratsumme der einzelnen Unsicherheiten berechnet und in der Unsi-
cherheitsmatrix in pug m™ fiir jedes Element der Konzentrationsmatrix angege-
ben. Messwerte nahe der analytischen Nachweisgrenze oder nahe dem bestimm-
ten Feldblindwert besitzen somit eine deutlich hohere Unsicherheit und ein ent-
sprechend geringeres Gewicht in der PMF- Ldsung.

Da das PMF- Modell Nullwerte in der Konzentrationsmatrix nicht erlaubt, wur-
den Messwerte unterhalb der NWG ersetzt durch 0,5 x NWG der jeweiligen
Verbindung (Belis et al. 2014). Fehlende Messwerte einzelner Verbindungen
(z.B. aufgrund von Geratefehlern bei einzelnen Messungen) wurden ersetzt
durch den Median der Verbindung innerhalb des jeweiligen Messstandorts (z.B.
Median von Nitrat in BBHAS). lhre Unsicherheit wurde auf 4 x Median der
Konzentration gesetzt, damit kein Einfluss auf die PMF- Losung mehr vorliegt
(Norris et al., 2014).

Die PMF wurde auf alle Proben und chemische Spezies angewandt, die an den
Stationen untersucht wurden. Die Station BBPOT wurde jedoch von allen Ana-
lysen ausgeschlossen, da hier keine lonenkonzentrationen vorlagen und die
chemische Information fur eine Rezeptormodellierung damit zu gering war. Um
eine statistisch groRe Anzahl von Messungen sowie eine bessere Funktionalitét
des Modells zu generieren, wurden die Proben aller verbleibenden neun Statio-
nen zu einem einzelnen Eingabedatensatz gebiindelt.

Um ein besseres Verstandnis der verschiedenen Quellen an den jeweiligen
Messstationen zu ermdglichen, besonders an den Stationen, an denen sich die
Zahl der analysierten chemischen Verbindungen unterschied, wurden
PMF-Durchlgufe auf 5 Stufen (Level) ausgefiihrt, die wie folgt definiert wur-
den:

Level 1: Alle Messtage (212), 9 Stationen, Masse, lonen und OC / EC

Level 2: 80 SMT, 9 Stationen, Masse, lonen und OC / EC

Level 3: 80 SMT, 9 Stationen, Masse, lonen, OC / EC und PAK

Level 4. 80 SMT, 9 Stationen, Masse, lonen, OC/EC, PAK und
Levoglucosan

Level 5: 80 SMT, 2 Stationen (Berlin), Masse, lonen, OC/EC, PAK,

Levoglucosan, Metalle

Vor der Durchfuhrung der PMF wurde jede Spezies in der Inputmatrix entspre-
chend ihres Signal/Rausch-Verhaltnisses sowie anderen qualitativen Erwagun-
gen als entweder "stark™, "schwach™ oder "schlecht" kategorisiert. Dies fuhrt
dazu, dass die Unsicherheit der jeweiligen Spezies entweder wie in der Unsi-
cherheitsmatrix definiert (,,starke Variablen“), oder verdreifacht wird (,,schwa-
che Variablen®), wodurch der Einfluss der Spezies auf das Ergebnis geringer

wird. ,,Schlechte” Variablen werden von der PMF- Berechnung ausgeschlossen.
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Die Massekonzentration, die die erklarende Gesamtvariable darstellt, wird
grundsatzlich als schwach eingestuft, um ihren Einfluss auf das Endergebnis
einzugrenzen (Norris et al. 2014).

Fur die PMF- Durchléufe auf Level 1 bis 4 wurden DBahA, Magnesium und
Partikelmasse als schwach eingestuft. Fir den PMF- Durchlauf auf Level 5
wurden DBahA, V, Cr, Co, Sn und Sb als schlecht sowie Magnesium und Parti-
kelmasse als schwach eingestuft.

Fur jedes Level wurden PMF- Varianten mit 4 bis 10 extrahierten Faktoren be-
rechnet. Diese Faktoren wurden daraufhin auf ihre Interpretierbarkeit sowie die
mathematische Robustheit der Modelllésung hin beurteilt. Die Festlegung der
Zahl der Faktoren fir die finalen PMF Ldsungen basierte auf folgenden Ge-
sichtspunkten (Belis et al. 2014): abnehmender Q/Qexo-Wert bei steigender
Faktorenzahl, Verteilung der normierten Residuen innerhalb + 3 fir die meisten
Elemente, Korrelation gemessener und modellierter Gesamtmassenkonzentrati-
on, Korrelation gemessener und modellierter Spezieskonzentrationen, Plausibi-
litdt von chemischen Faktorprofilen (Quellprofilen) sowie Plausibilitat der Zeit-
reihen der Quellbeitrdge an den verschiedenen Stationen. Grundsatzlich stellte
eine physikalisch sinnvolle Interpretation das Hauptkriterium bei der Beurtei-
lung der Faktorauflosung dar.

3351 Identifizierung von Quellkategorien

In Abbildung 45 bis Abbildung 49 sind die Quellprofile der auf den Levels 1 —
5 durch die PMF final extrahierten Faktoren gezeigt, die zusammen mit den
spater diskutierten Zeitreihen der Quellbeitrdge an den Stationen die Basis fur
die physikalische Interpretation der mathematischen Faktoren bildeten.

Auf PMF Level 1 konnten 6 Quellkategorien identifiziert werden. Die ersten
beiden Faktoren zeichnen sich durch hohe Masse- und Speziesanteile von Nat-
rium aus, wobei daruber hinaus der erste Faktor sehr viel Chlorid und der zweite
Faktor deutliche Masseanteile von Sulfat, Nitrat und OC enthalt. Diese beiden
Faktoren reprasentieren daher die Quellen frisches Salz (See- oder Streusalz),
sowie chemisch gealtertes Salz. Bei diesem wurde Chlorid wahrend der Auf-
enthaltszeit in der Atmosphdre durch andere Mineralsauren (Schwefelsaure,
Salpetersaure) oder organische S&uren ausgetauscht, was ein bekannter Prozess
beim Transport maritimer Luftmassen Uber anthropogen beeinflusste Regionen
ist. Die nachsten beiden Faktoren bestehen zum einen aus Nitrat und Ammoni-
um und zum anderen aus Sulfat, Ammonium und OC und damit aus Inhaltsstof-
fen, die Uberwiegend sekundér in der Atmosphéare aus den Vorldufern NOy,
SO, NHgs, sowie flichtigen organischen Verbindungen gebildet werden. Sie
wurden in PMF Quellzuordnungsanalysen regelmaRig als Quellkategorien auf-
geldst und im Folgenden als Sekundar I (Ammoniumnitrat, AN) und Sekun-
dar 1l (Ammoniumsulfat und organisches Material, AS + OC) bezeichnet. Der
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5. Faktor besteht tiberwiegend aus OC und zu etwa 20% aus EC und zeigt hohe
Speziesanteile von Kalium, welches neben Krustenmaterial v.a. Verbrennungs-
prozesse als Hauptquelle hat. Demensprechend wurde dieser Faktor den Emis-
sionen aus Verbrennung aller Art zugeordnet. Der 6. Faktor schlieRlich besteht
zu ca. 40% aus OC, des weiteren aus EC, Nitrat und Sulfat, sowie zu > 10% aus
Calcium, welches ebenfalls einen sehr hohen Speziesanteil in diesem Faktor
zeigt. Dieses Quellprofil, zusammen mit den Quellbeitragen, die von den Ver-
kehrsstationen tber die stadtischen hin zu den landlichen Hintergrundstationen
stark abnehmen (s. unten) legte Verkehr als Quellkategorie nahe, wobei Auf-
wirbelungsprozesse von Krustenmaterial (Calcium) hier einen deutlichen Bei-
trag haben. Aufwirbelung von Krustenmaterial kann gerade im landlichen Hin-
tergrund auch durch Wind erfolgen, weshalb speziell fur diese Stationen auch
Erosion einen Beitrag zu den berechneten Quellbeitrdgen leisten kann.
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Abbildung 45:
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Quellprofile der 6 Faktoren des Level 1 PMF Laufes. Balken
geben den Massenanteil in % der Faktormasse an (Summe al-
ler Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte den Speziesan-
teil in % der Gesamt-Spezieskonzentration (Summe der Spe-
zies Uber alle Faktoren = 100%).
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Abbildung 46:  Quellprofile der 6 Faktoren des Level 2 PMF Laufes. Balken
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geben den Massenanteil in % der Faktormasse an (Summe al-
ler Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte den Speziesan-
teil in % der Gesamt-Spezieskonzentration (Summe der Spe-
zies uber alle Faktoren = 100%).
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Abbildung 47:  Quellprofile der 6 Faktoren des Level 3 PMF Laufes. Balken

geben den Massenanteil in % der Faktormasse an (Summe al-
ler Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte den Speziesan-
teil in % der Gesamt-Spezieskonzentration (Summe der Spe-
zies Uber alle Faktoren = 100%).
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Abbildung 48:  Quellprofile der 7 Faktoren des Level 4 PMF Laufes. Balken
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geben den Massenanteil in % der Faktormasse an (Summe al-
ler Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte den Speziesan-
teil in % der Gesamt-Spezieskonzentration (Summe der Spe-
zies uber alle Faktoren = 100%).
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Abbildung 49:  Quellprofile der 9 Faktoren des Level 5 PMF Laufes. Balken
geben den Massenanteil in % der Faktormasse an (Summe al-
ler Verbindungen im Faktor = 100%), Punkte den Speziesan-
teil in % der Gesamt-Spezieskonzentration (Summe der Spe-
zies uber alle Fak-toren = 100%).
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Das PMF Level 2 enthielt wie oben beschrieben dieselbe chemische Informati-
on, allerdings wurden nur die 80 SMT im PMF- Lauf bericksichtigt. Die sich
ergebenden Faktorprofile sind in Abbildung 46 gezeigt und entsprechen ziem-
lich genau denen des Level 1.

Auf PMF Level 3 wurden als zusatzliche chemische Information die Konzent-
rationen der PAK in den Datensatz integriert. Diese integrierten sich zu anna-
hernd 100% in den Verbrennungsfaktor, wobei die tbrigen Profile wiederum
ahnlich den oben beschriebenen blieben. Bei einer Extraktion von 7 statt 6 Fak-
toren auf PMF Level 3 teilte sich der Verbrennungsfaktor in 2 Faktoren auf,
wobei einer der Faktoren hohe Speziesbeitrage von BaA und BaP und mittlere
Speziesbeitrage der tbrigen PAK zeigte und der andere Faktor neben ebenfalls
mittleren Speziesbeitrédgen der tbrigen PAK auch die tibrigen Speziesanteile des
Kalium behielt. In dieser Aufsplittung des Verbrennungsfaktors in
2 Verbrennungsfaktoren wurde jedoch auf diesem Level noch kein interpretati-
ver Mehrwert gesehen, da die die PAK nicht als spezifisch fiir eine bestimmte
Art von Verbrennung bzw. fur einen Brennstoff angesehen werden konnen
(Galarneau 2008; Dvorskaetal.2011). Daher wurde auf Level3 die
6- Faktorldsung als final beibehalten.

Auf PMF Level 4 wurde Levoglucosan zusétzlich in den Datensatz integriert,
welches bei der 7- Faktorlésung nahezu vollstdndig dem 2. Verbrennungsfaktor
zugeordnet wurde. Daher wurde dieser nun der Verbrennung von Biomasse
(BM) als dominantem Brennstoff zugeordnet, wahrend der erste VVerbrennungs-
faktor als allgemeine (ibrige Verbrennung interpretiert wurde. Die tbrigen Fak-
torprofile entsprachen wieder den oben schon diskutierten Quellkategorien.

PMF Level 5 schlieBlich wurde nur fiir die beiden Berliner Stationen gerechnet,
da nur hierfur Konzentrationen einer Reihe von Metallen in PM10 vorlagen.
Diese zusétzliche chemische Information erlaubte die Extraktion von 9 Quellka-
tegorien. Als neue Quellkategorie wurde die Verbrennung von Kohle identifi-
ziert, deren Quellprofil sich durch hohe Masseanteile von OC, EC und Sulfat,
sowie durch hohe und mittlere Speziesanteile von Arsen und Blei auszeichnet,
beides Metalle, die in der Rezeptormodellierung oft flr die Identifikation von
Kohleverbrennungsemissionen verwendet werden (Chow und Watson 2002).
Weiterhin splittete sich der allgemeine Verkehrsfaktor durch Hinzunahme der
Metalle in 2 Faktoren auf. Der erste besteht zu 50% aus Eisen und dartiber hin-
aus v.a. aus EC und kleineren Massenanteilen von OC und Sulfat. Neben Eisen
zeigt er hohe Speziesbeitrédge auch fur Kupfer und Barium, 3 Metalle die erhoht
in Abriebpartikeln aus Bremsen und Reifen zu finden sind. Er wurde daher
Verkehrsemissionen aus Abrieb zugeordnet. Der zweite Faktor besteht zu
50% aus OC und im Ubrigen v.a. aus EC, Calcium und Sulfat. Er zeigt hohe
Speziesbeitrdge von Calcium, Titan und Strontium, die typische Bestandteile
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von Krustenmaterial darstellen. Dieser Faktor wird daher als VVerkehrsemissio-
nen aus Aufwirbelung interpretiert.

3.35.2 Vergleich der PMF-Léaufe

In Abbildung 50 werden die Quellprofile aller Faktoren nochmals im direkten
Vergleich zwischen den PMF- L&ufen auf den verschiedenen Levels dargestelit.
In Abbildung 51 bis Abbildung 56 sind die Zeitreihen der durch die PMF zuge-
ordneten Quellbeitrdge ebenfalls im direkten Vergleich der Levels gezeigt.
Hierfur wurden die auf den Levels 4 und 5 differenzierten Quellkategorien zu
Verbrennung und Verkehr aufsummiert, um sie mit den allgemeinen Ka-
tegorien der Level 1 — 3 vergleichbar zu machen. Sowohl die Faktorprofile als
auch die Zeitreihen zeigen eine sehr gute Vergleichbarkeit tber die 5 Levels
hinweg, was eine gute Qualitat der final gewahlten PMF- Losungen belegt und
somit weitere auf den berechneten Quellbeitrdgen basierende Auswertungen
erlaubt. Dariiber hinaus zeigen die Zeitreihen des gealterten Salzfaktors, die
beiden sekundéren Faktoren, sowie den Verbrennungsfaktor sehr &hnliche
Trends Uber alle Stationen hinweg, was darauf hindeutet, dass die Beitrage aus
diesen Quellkategorien groRraumig ahnlich sind. Auch die Zeitreihen des Ver-
kehrsfaktors sind sich ber die Stationen hinweg recht ahnlich und zeigen v.a.
im September auch an den landlichen Hintergrundstationen erhohte Werte, was
ein weiteres Indiz dafir ist, dass in der PMF- Lésung die Emissionen von Re-
suspension im Verkehrsfaktor nicht sauber von der Erosion von Bodenmaterial
im landlichen Hintergrund unterschieden werden kénnen. Dies hdngt sicherlich
mit der sehr ahnlichen chemischen Signatur dieser beiden Quellkategorien zu-
sammen, durch die &hnliche Quellen an Stadt- und Landstationen, die aber auf
unterschiedlichen Emissionsprozessen beruhen, in einem Faktor zusammenge-
fasst sind. Bei der Beurteilung der unten beschriebenen Verkehrsbeitrdge muss
dies v.a. fur die landlichen Hintergrundstationen beriicksichtigt werden.

In Abbildung 57 wird ein Vergleich zwischen der gravimetrisch bestimmten
PM10- Massekonzentration und der vom PMF- Modell zugeordneten Konzent-
ration gezeigt. Es ist ersichtlich, dass fur alle PMF- Levels und alle Stationen
die modellierte PM10- Massekonzentration sehr gut mit der gemessenen Uber-
einstimmt.
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Abbildung 50:  Quellprofile aller PMF-Faktoren in den Levels 1 -5 im Ver-

gleich.
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Abbildung 51:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fiir den Faktor
frisches Salz im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.

Abbildung 52:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fir den Faktor
gealtertes Salz im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.
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Abbildung 53:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fur den sek.
Quellfaktor I (AN) im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.

Abbildung 54:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fur den sek.
Quellfaktor Il (AS+OC) im direkten Vergleich der 5 PMF Le-
vels.

128



Abbildung 55:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fiir den Faktor
Verbrennung im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.

Abbildung 56:  Zeitreihen der PMF-modellierten Quellbeitrage fiir den Faktor
Verkehr im direkten Vergleich der 5 PMF Levels.
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durch PMF zugeordneten Konzentration an allen Stationen
und fur alle PMF Levels (Spalten). Die rote Linie zeigt die 1:1
Gerade.
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3.35.3 Mittlere Quellbeitrage im Untersuchungszeitraum

Basierend auf den PMF- Ergebnissen wurden die mittleren Quellbeitrdge im
Untersuchungszeitraum fir alle Stationen berechnet. Abbildung 58 zeigt die
relativen Beitrdge der verschiedenen Quellen an den neun untersuchten Mess-
stationen fur den PMF- Durchlauf auf Level 1. Die Zahlen oberhalb der Balken
geben die gemessenen Gesamtkonzentrationen an den jeweiligen Stationen an,
wahrend die Zahlen innerhalb der Balken den Anteil an der Gesamtmasse dar-
stellen, der auf die entsprechende Quelle zurtickgefihrt werden kann.
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Abbildung 58:  Anteile der auf PMF- Level 1 identifizierten Quellkategorien
an der mittleren PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen
uber Balken) der Stationen.

An der Messstation BEFRA stellte der Stralenverkehr mit einem Beitrag von
31% der mittleren Massekonzentration die vorherrschende Quelle dar, gefolgt
von Verbrennungsprozessen (23%). Auf sekundér gebildete Partikelmasse, die
sich hauptsachlich aus Ammoniumsulfat und organischen Kohlenstoff, sowie
Ammoniumnitrat zusammensetzt, waren jeweils 20% und 15% zuriickzufiihren.
Gealtertes sowie frisches Meersalz (bzw. Streusalz) machten 8,4% und 2,6%
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aus. An der Station BENAN waren sekundéres Sulfat + OC (27%), Verbren-
nungsprozesse (24%) sowie Sekundarbildung von Ammoniumnitrat (20%) die
vorherrschenden Partikelmassequellen, gefolgt von Stralenverkehr und gealter-
tem und frischem Meersalz. An BBCOT sowie an SNNIE stellten sekundéres
Sulfat + OC (32% / 39%) sowie Verbrennungsprozesse (29% / 26%) die vor-
herrschenden Quellen dar. Auf diese Quellen konnten im Mittel jeweils 61%
und 65% der an diesen Standorten gemessenen PM10- Massekonzentration zu-
rickgefuhrt werden. Sekundares Ammoniumnitrat sowie StralRenverkehr konn-
ten 26% der gemessenen Werte erklaren. Der Beitrag von frischem Meersalz an
dieser Station war zu vernachlassigen. An den anderen Stationen waren sekun-
déres Sulfat + OC und sekundéres Nitrat die Hauptquellen von PM10, gefolgt
von Verbrennungsprozessen und gealterten Meersalzpartikeln. Im Durchschnitt
stellten sekundéres Sulfat + OC (33%), Verbrennungsprozesse (20%), sekundé-
res Nitrat (20%), Verkehr (13%), gealtertes Meersalz (12%) und frisches See-
salz (2%) auf PMF Level 1 die Hauptquellen der PM10- Massekonzentration
dar.

Auf Level 2 wurde die PMF fir die 80 ausgewahlten Sondermesstage durchge-
fuhrt. Im Allgemeinen waren die fir diese ausgewahlten Tage gemessenen
durchschnittlichen Massekonzentrationen im Vergleich zu den durchschnittli-
chen Konzentrationen fur die Gesamtzahl der untersuchten Tage erhoht. Dies ist
darauf zuriickzufiihren, dass die Sondermesstage besonders fiir hohe Belas-
tungssituationen ausgewahlt wurden, deren Anteil hier somit héher als im Ge-
samtzeitraum war.
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Abbildung 59:  Anteile der auf PMF Level 2 identifizierten Quellkategorien
an der mittleren PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen
uber Balken) der Stationen.

Wie in Abbildung 59 zu sehen ist, weisen die an diesen ausgewéhlten 80 Tagen
bestimmten mittleren Quellbeitrdge zur PM10- Massekonzentration dennoch
ahnliche Trends auf wie diejenigen, die flr die untersuchten 212 Tage (Level 1)
ermittelt wurden. An BEFRA dominierten StraRenverkehr (26%), Verbren-
nungsprozesse (24%), sekundares Sulfate + OC (20%) und sekundares Ammo-
niumnitrat (18%) als PM- Quellen. Ein ahnlicher Trend konnte an BBCOT so-
wie an SNNIE beobachtet werden, an denen sekundares Sulfat + OC und Ver-
brennungsprozesse jeweils 65% und 67% des PM10 ausmachten. An den ande-
ren Stationen konnten die Konzentrationswerte durch sekundares Sulfat + OC
(33%), Verbrennungsprozesse (25%), sekundéres Nitrat (25%), Verkehr (9%)
und gealtertes Meersalz (6%) erklart werden. Dieser Trend ist dem zuvor fir
Level 1 ermittelten Trend &hnlich. Die Stationen BEFRA, BENAN, MVLOE,
und BBCOT wiesen die héchsten dem Verkehr zugeordneten Quellbeitrdge auf,
wéhrend die niedrigsten Beitrdge in BBHAS sowie in SNNIE ermittelt wurden.
Unter Berticksichtigung der oben beschriebenen Uberschneidung von Re-
suspension aus Verkehr und Winderosion spiegeln diese Werte die Lage der
jeweiligen Messstationen wider. An BBHAS und SNNIE konnten hingegen
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40% der gemessenen PM- Masse auf sekundares Sulfate + OC als Quelle zu-
rickgefuhrt werden.

Auf die Darstellung der Level 3- Ergebnisse wird an dieser Stelle verzichtet, um
gleich auf die ermittelten Quellbeitrage fur PMF Level 4 Uberzugehen, welches
neben den PAK auch Levoglucosan als zusatzliche chemische Information ent-
hielt und damit im Vergleich zu den Levels 1 — 3 die Auflésung und Interpreta-
tion von 7 statt 6 Quellkategorien ermdglichte. Diese Ergebnisse sind in Ab-
bildung 60 gezeigt.
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Abbildung 60:  Anteile der auf PMF Level 4 identifizierten Quellkategorien
an der mittleren PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen
Uber Balken) der Stationen.

Wie oben beschrieben, erlaubte die Hinzunahme von Levoglucosan die Auftei-
lung des Verbrennungsfaktors in Biomasseverbrennung und allgemeine Ver-
brennung. Diese zwei Quellkategorien konnten durchschnittlich jeweils etwa
13% und 5% der an den Messstationen gemessenen
PM10- Massekonzentrationen erkléren. Die Biomasseverbrennung als Quelle
machte etwa zwei Drittel der gesamten Verbrennungsquellkategorie aus, wobei
die relativen Quellbeitrdge auf diesem Level insgesamt einen ahnlichen Trend

wie die fur die vorhergehenden Level ermittelten Trends zeigten. Die sich aus
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Strallenverkehr ergebenden Beitrage waren weiterhin an BEFRA, BENAN und
BBCOT am hdchsten, wahrend die geringsten Werte in BBHAS sowie in
SNNIE ermittelt wurden. Die hdchsten Quellbeitrage von sekundarem Sul-
fat + OC wurden an BBHAS sowie an SNNIE ermittelt. Mit Ausnahme der Sta-
tionen in Berlin konnte sekundares Sulfat + OC durchschnittlich etwa 35% des
PM10 erklaren, gefolgt von sekundarem Nitrat (25%), Biomasseverbrennung
(13%), Verkehr (12%) und gealtertem Meersalz (7%).

Vergleicht man die Quellbeitrage der Quellkategorien zwischen den beiden Ber-
liner Stationen und der nahe Berlin im l&andlichen Hintergrund gelegenen Stati-
on BBHAS, so stellt man fest, dass sich ahnliche Konzentrationen fir die Quel-
len Sekundar I und I1, Verbrennung, Verbrennung (BM), sowie mit Abstrichen
auch fur Salz (gealtert) ergeben. Die Summe der mittleren Quellbeitrage fir
Sekundér I und 1I, sowie Salz (gealtert) lag fur BEFRA bei 21,1 und fur
BBHAS bei 19,3 pg m™. Fir die beiden Verbrennungskategorien ergaben sich
in Summe 6,1 pg m™ in BEFRA und 5,6 ug m™ in BBHAS. In beiden Fallen
lag der stadtische Anteil somit bei nur ca. 10%, so dass diese als Uberwiegend in
die Stadt hineintransportiert betrachtet werden konnen. Die Anteile dieser 5
uberwiegend antransportierten Quellkategorien an der mittleren Gesamtbelas-
tung in BEFRA betrugen in Summe ca. 60%, womit sich ein mit den Ergebnis-
sen des Lenschow-Ansatzes konsistentes Bild von ca. 2/3 PM-Eintrag von au-
Rerhalb der Stadt ergibt.

Der PMF-Durchlauf auf Level 5 wurde nur fir die beiden Stationen in Berlin
und unter Einbindung von Spurenmetallen durchgefihrt. Wie in Abbildung 61
zu sehen ist, konnen neun Quellkategorien die an den Messstationen ermittelten
Massekonzentrationen erklaren. Im Gegensatz zum vorhergehenden Level wur-
de der Verkehr als Quelle in zwei Quellkategorien aufgegliedert, verkehrsbe-
dingte Abriebsprozesse und verkehrsbedingte Aufwirbelungsprozesse. Ebenso
wurde die Kategorie "Verbrennungsprozesse™ in die Quellkategorien Bio-
masseverbrennung, Kohleverbrennung sowie allgemeine Verbrennungsprozesse
aufgegliedert (s.0.).
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Abbildung 61:  Anteile der auf PMF Level 5 identifizierten Quellkategorien
an der mittleren PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen
tber Balken) der beiden Berliner Stationen.

An der Station BEFRA stellte weiterhin der Stralenverkehr die vorherrschende
Aerosolquelle dar, wobei verkehrsbedingte Aufwirbelungsprozesse (20%) so-
wie  verkehrsbedingte  Abriebsprozesse  (8,6%) etwa 29%  der
PM10- Gesamtkonzentration ausmachten. Sekundares Sulfat + OC (18%), se-
kundares Nitrat (16%), Biomasseverbrennung (11%) und Verbrennungsprozes-
se (9%) konnten 54% der gemessenen PM10- Masse erklaren. Kohleverbren-
nung als Quelle trug an diesem Standort nur sehr gering (< 2%) zum PM10 bei.
Etwa 15% der Massenkonzentration konnte auf gealtertes und frisches Meer-
bzw. Streusalz zurtickgefuhrt werden. An der Station BENAN stellten sekunda-
res Sulfat + OC und sekundéres Nitrat, die etwa 45% des PM10 erklarten, wei-
terhin die Hauptquellen dar. Biomasseverbrennung (16%), verkehrsbedingte
Aufwirbelungsprozesse (15%), Verbrennungsprozesse (11%) sowie gealtertes
Meersalz (7%) waren weitere signifikante Quellen. Ahnlich wie an BEFRA war

der Beitrag von Kohleverbrennung zur Aerosolmasse zu vernachléssigen
(< 3%).
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Abschlielfend sind in Abbildung 62 die PMF- Ergebnisse der Level 1 -5 noch-
mals im direkten Vergleich gezeigt. Wie zu sehen ist, fuhrte die Einbindung von
chemischen Komponenten in den PMF- Datensatz nicht nur zu einer Erhéhung
der Anzahl der Quellkategorien, sondern auch zu einer gewissen Variation ihrer
relativen Quellbeitrage zur PM10- Gesamtkonzentration. Solche Verédnderungen
kdnnen auftreten, da die PMF- Durchldufe unabhéngig voneinander erfolgen
und die Variationen in den Datensétzen (Konzentrations- und Unsicherheitsmat-
rizen) sich fiir die unterschiedlichen Durchldufe auf den unterschiedlichen Le-
vels unterscheiden. Im Allgemeinen waren die Quellbeitrége allerdings an allen
neun Standorten Uber die Gesamtzahl der Messtage sowie die ausgewahlten
Messtage hinweg relativ homogen. Die Quellbeitrdge waren Uber die meisten
Messstationen hinweg &hnlich, wobei sekundéares Sulfat + OC 33% des PM10
erklarten, gefolgt von Verbrennungsprozessen (25%), sekundarem Nitrat (20%),
Verkehr (12%), gealtertem Meersalz (7%) und frischem Seesalz. An den Statio-
nen in Berlin stellten StraBenverkehr und sekundér gebildete Partikelmasse die
vorherrschenden Quellen von PM10 dar, wobei die Verkehrsbeitrdge durch
Aufwirbelung dominiert wurden, gefolgt von Abriebsprozessen an Bremsen und
Reifen. Direkte Abgasemissionen konnten im vorliegenden Datensatz nicht se-
parat aufgeltst werden.
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Abbildung 62:  Ubersicht tber die relativen Beitrage verschiedener Quellka-
tegorien zur PM10- Gesamtkonzentration fur die PMF Le-
vel 1 -5 und fur die verschiedenen Messstationen.
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3.35.4 Raumliche Zuordnung der Quellbeitrage

In Abbildung 63 sind nun fiir UBNEU CWT- Plots fur PMF- Quellbeitrége ge-
zeigt. Dabei ist das VVorgehen gleich wie hier fir PM10 bereits beschrieben.

Abbildung 63: CWT Plots fur Quellbeitrdge PMF flr die Station UBNEU.
Von links oben nach rechts unten sind gezeigt: Salz (frisch),
Salz (gealtert), sekundares Ammoniumnitrat, sekundéres
Ammoniumsulfat und OC, Aerosol aus Verbrennung. Die ne-
gativen Zahlen an der Ordinate fur Salz (frisch) oben links
entstehen dadurch, dass die PMF dem Sulfat negative Kon-
zentrationen zuordnet.

In Abbildung 63 zeigt sich fir UBNEU die hauptsachliche Zuordnung von fri-
schem Meersalz aus Richtung Nordsee und Nordatlantik. Auch gealtertes See-
salz (hauptsachlich nach Chlorid-Nitrat- und Chlorid-Sulfat Austausch) hat sei-
ne Quellregion im nordwestlichen Atlantik. Sekundar gebildetes Ammonium-
nitrat ist nicht stark an die Anstrémungsrichtung gebunden und stammt haupt-
séchlich vom europdischen Festland, aus Schottland und von der Nordsee. Se-
kundéare Partikel Masse in Form von Ammoniumsulfat und organischem Mate-
rial stammt aus dem néheren Sidosteuropa. Verbrennungsaerosole stammen
sowohl aus dem nédheren und fernen Sldosteuropa, aber auch aus der Po-Ebene
und Sudfrankreich.
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3.355 Quellbeitrage in den Belastungskategorien und Inkrement Ost

Unter Verwendung der PMF auf Basis von Level 1 wurden die mittleren Quell-
beitrége fur die 6 Faktoren: Salz (frisch), Salz (gealtert), Sek. I (AN), Sek. I
(AS+0OC), Verbr. und Verkehr in Abhéngigkeit von den Belastungskategorien
bestimmt. Das Ergebnis ist grafisch in Abbildung 64 fir alle Messstationen zu-
sammengestellt.
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Abbildung 64:  Quellbeitrage der 6 Faktoren in Abhéngigkeit von den Belas-
tungskategorien fir alle 10 Messstationen.
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Stationsiibergreifend betrachtet zeigen die mittleren Quellbeitrége aller 6 Fakto-
ren haufig &hnliche Trends in Abhangigkeit von den Tagescharakteristiken und
den Belastungskategorien, allerdings mit zum Teil sehr deutlichen Gradienten in
den jeweils gegenldufigen Kriterien, deren Vergleich die Basis der nachfolgen-
den Diskussion darstellt.

Die zum Teil deutlich erhéhten Quellbeitrdge von Sek. I, 11 und Verbrennungs-
aerosol an den Uberschreitungstagen deuten einen Einfluss von prozessierten
Verbrennungsemissionen an. Die Auswirkungen des Verkehrs sind in dieser
Kategorie erwartungsgemal nur an den Verkehrsstationen erkennbar. Die Salze
zeigen keinen einheitlichen  Trend im  Vergleich von ,Nicht-
Uberschreitungstagen* und ,,Uberschreitungstagen®. Auffallig ist allerdings der
deutliche Anstieg des Quellbeitrages von frischem Salz an ,,Uberschreitungsta-
gen“ fur BEFRA, hdchstwahrscheinlich durch Streusalz hervorgerufen. Die
Quellbeitrédge separiert nach ,,Werktag”“ und ,Wochenende* zeigen mit Aus-
nahme des Verkehrs (hoherer Quellbeitrag an Werktagen, vorrangig an den ver-
kehrsnahen Messstationen) keinen Gradienten.

Fur die Belastungskategorie Anstromung zeigen sich unterschiedliche Trends
fiir die Salze (frisch und gealtert) im Vergleich zu den anderen Faktoren. Wah-
rend der Quellbeitrag fir Salz (frisch und gealtert) aufgrund des maritimen Ein-
flusses bei westlicher Anstrémung hoher ist, nimmt der Quellbeitrag der restli-
chen Faktoren bei Ostlicher Anstromung (kontinentale Luftmassen) zu. Eine
weiterfihrende Analyse zum Inkrement Ost folgt im Verlauf dieses Kapitels.
Bei der Unterscheidung ,,Regional* und ,,Fern* wird das Ergebnis in Abbildung
64 ,,gespiegelt”. Der Quellbeitrag flr die Faktoren Sek. I, Il, Verbrennung und
Verkehr ist vorwiegend durch regionale Luftmassen gepragt. Im Gegensatz da-
zu erhoht sich der mittlere Quellbeitrag der Salze bei ,,Fern* im Vergleich zu
»Regional“. Die Temperatur als Belastungskategorie hat keine einheitliche
Auswirkung auf den Quellbeitrag der Salze. Allerdings zeigt sich fir die sekun-
dar gebildeten Verbindungen und den Faktor Verbrennung ein eindeutig hohe-
rer Quellbeitrag an kalten im Vergleich zu warmen Tagen. Der Faktor Verkehr
lauft diesem Trend allerdings entgegen, was maoglicherweise mit einer verstark-
ten Resuspension von Stral3enstaub an warmen — und im Projekt v.a. im Monat
September vornehmlich trockenen — Tagen zusammenhangt. Ahnlich zur An-
stromung verhalten sich die Quellbeitrdge in Abhédngigkeit von der Grenz-
schichthohe. Lediglich die Salze zeigen erhohte Quellbeitrage bei ,,Hoch®, die
Beitrage aller anderen Faktoren sind bei ,,Niedrig” deutlich groRer. Abschlie-
Rend betrachtet sind die Quellbeitrdge aller Faktoren an nassen Tagen in der
Regel deutlich erniedrigt, wobei der Einfluss auf die Salze eher vernachlassig-
bar ist.

Da die Belastungskategorie Anstromung mit die grofiten Gradienten in Abbild-
ung 64 verdeutlichte, werden nachfolgend die Quellbeitrédge in den Massenan-
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teil der jeweiligen Quellkategorie (in %) fir die aus der PMF resultierenden
PM10- Massekonzentration in Abh&ngigkeit von der Anstromung umgerechnet
und in Abbildung 65 dargestellt.
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Abbildung 65:  Massenanteil der Quellkategorien fur die aus der PMF resul-
tierenden PM10- Massekonzentration (schwarze Zahlen tber
Séaulen in ug m®) in Abhangigkeit von der Anstrémung, dar-
gestellt flir alle 9 Messstation aus Level 1.

Allgemein zeigt sich erneut ein Uber alle Messstationen &hnliches Muster mit
einer Zunahme der aus der PMF resultierenden PM10- Massekonzentration um
etwa Faktor 1,5-2 von ,,West* nach ,,Ost* und verschieden ausgeprégten Veran-
derungen in den Quellkategorien. Wie bereits zuvor diskutiert nimmt der Anteil
der Quellkategorie ,,Salz* (frisch und gealtert) von ,,West* nach ,,Ost* ab (Un-
terschied maritime vs. kontinentale Luftmassen).Wahrend der Anteil sekundér
gebildeten Ammoniumnitrats bei ,,Ost* abnimmt, verdoppelt sich die Quellka-
tegorie Sek. Il (AS+OC) bei 6stlicher Anstromung. Der Verbrennungsfaktor
nimmt ebenfalls bei ,,Ost“ zu und ist somit konsistent mit Sek. Il. Die Quellka-
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tegorie Verkehr zeigt groRtenteils eher geringe Massenanteile und aufgrund
ihres lokalen Ursprungs keinen einheitlichen Trend.

Durch Differenzbildung der Massenanteile in den Kategorien ,,Ost“ und ,,West*
ergibt sich das bereits in Kapitel 3.3.2 eingefuihrte Inkrement Ost im Ergebnis
der PMF- Auswertung.
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Abbildung 66:  Inkrement Ost der Quellkategorien (schwarze Zahlen uUber
Saulen in pgm?®) fir die aus der PMF resultierenden
PM10- Massekonzentrationen dargestellt fur alle 9 Messstati-
on aus Level 1.

Es zeigt sich in Abbildung 66 ein positives Inkrement von etwa 10-18 pg m™
und ein negatives Inkrement von etwa 2-5 pg m. Dies resultiert aus einer star-
ken Zunahme von anthropogenen Quellbeitrdgen bei Ostanstromung (Verkehr,
Verbr. und Sek. I / 1l), die teilweise durch die Abnahme der naturlichen Quell-
beitrage (vor allem Salze) kompensiert wird. Die sich ergebenden ,,Netto- Ost-
Inkremente und deren Quellkategoriezusammensetzung sind in Abbildung 67
dargestellt.
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Abbildung 67:  Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien am
»Netto“- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen Uber S&dulen in
ng m) dargestellt fir alle 9 Messstation aus Level 1.

Das resultierende ,,Netto“- Inkrement- Ost betrdgt somit zwischen 6 und
17 pg m™ iiber alle Messstationen im Untersuchungsgebiet. Aus Abbildung 67
folgt, dass vor allem Transport und (prozessierte) Verbrennungsemissionen das
Inkrement- Ost verursachen. Nur die Stationen SNBRO, SNNIE und SNMEL
im landlichen Hintergrund und BBHAS als stadtische Hintergrundstation zeigen
zusétzlich Sek. I als relevante Quellkategorie. Allerdings spielt diese bei Masse-
anteilen kleiner 10% eine eher untergeordnete Rolle fur das Inkrement- Ost.

In Anlehnung an die Vorgehensweise aus Kapitel 3.3.2 wird auch an dieser
Stelle die Abhangigkeit der Ergebnisse von den kombinierten Belastungskate-
gorien untersucht.
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Abbildung 68:  Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien am

»Netto- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen lber S&ulen in
ng m™) in Abhangigkeit von den kombinierten Belastungska-
tegorien, dargestellt fur alle 9 Messstation aus Level 1.

In Ubereinstimmung mit den Ergebnissen aus Kapitel 3.3.2 wird durch die
PMF- Auswertung der einzelnen Messstation in Abbildung 68 deutlich, dass die
héchsten Ost- Inkremente mit Werten zwischen 15 und 52 pg m™ insbesondere
in der Kategoriekombination Fern_Kalt_Niedrig_Trocken auftreten. Die kleins-
ten, zum Teil auch negative Ost- Inkremente sind vor allem warme durch Fern-
transport gepragte Tage. Fasst man die einzelnen Messstationen nach Stations-
charakter zusammen, ergibt sich die in Abbildung 69 dargestellte Ubersicht.
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Massenanteil Inkrement Ost in % der Quellkategorien am ,,Netto“- Inkrement- Ost (schwarze Zahlen tiber Saulen in pg m™) in

Abbildung 69:

BEFRA), Stadt und

Abhangigkeit von den kombinierten Belastungskategorien, dargestellt fur die Stationstypen Verkehr (

Land.
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Die Ergebnisse aus Abbildung 68 und Abbildung 69 bestatigen die bereits in
Kapitel 3.3.2 diskutierte Abhdngigkeit des Ost- Inkrementes von den Belas-
tungskategorien, zeigen aber in Ergénzung, dass vor allem der Transport und
die chemische Alterung von Verbrennungsemissionen dafir verantwortlich
sind. Die Massenanteile der 2 Quellkategorien Verbrennung und Sek. Il am
Inkrement- Ost betragen zwischen 50 und 90%. Mit durchschnittlich etwa 15%
Massenanteil ist der Quellbeitrag des Verkehrs am Inkrement-Ost eher moderat.
Kategoriekombinationen, die negative Ost- Inkremente zur Folge haben, zeigen
dagegen hohe Anteile an Salz (vor allem gealtert) aber auch sekundar gebilde-
tem Ammoniumnitrat was vorrangig durch maritime Anstromung aus West ver-
ursacht wird.

Die Auswertungen zeigen somit deutlich, dass der zusétzliche, aus ostlichen
Richtungen antransportierte PM10-Anteil unter allen meteorologischen Rand-
bedingungen im Wesentlichen durch Verbrennungsemissionen und sekundarem
Ammoniumsulfat und organischem Material verursacht wird. Da SO, und fliich-
tige Kohlenwasserstoffe als Vorlaufersubstanzen von Sulfat und organischem
Material ebenfalls in hohem Male aus der Verbrennung von Kohle und Bio-
masse emittiert werden, ergibt sich als Schlussfolgerung aus diesen Betrachtun-
gen, dass sowohl primare als auch sekundare Produkte der Verbrennung von
Festbrennstoffen die Hauptursache des grenziuberschreitenden Eintrages von
PM ins Untersuchungsgebiet sind. Zusammen mit dem Befund, dass die absolu-
ten Inkremente von warmen zu kalten Tagen in den kombinierten Kategorien
stark ansteigen, deutet dies v. a. auf Emissionen aus der Gebaudeheizung als
wesentliche Quelle der hohen antransportierten Belastungen hin, da diese im
Gegensatz zu Emissionen aus Industrie oder Energiesektor sehr stark von der
Temperatur abhéngig sind.
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4 Zusammenfassung

Im Projekt PM-OST wurde eine Ursachenanalyse von
PM10- Feinstaubimmissionen an  zehn  ausgewéhlten  Messstationen
(zwei Verkehrsstationen, zwei im stadtischen und sechs im landlichen Hinter-
grund), in den Lander Berlin, Brandenburg, Mecklenburg-Vorpommern und
Sachsen sowie des Umweltbundesamtes (UBA) im Zeitraum September 2016
bis Méarz 2017  durchgefiihrt. Es  standen  Tageswerte  der
PM10-Massekonzentration sowie der darin enthaltenen Inhaltsstoffe, wasserlos-
liche anorganische lonen und die Kohlenstoffsummenparameter (OC / EC) zur
Verfligung. An 80 Sondermesstagen (SMT) wurden im PM10 polyzyklische
aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK), Levoglucosan, sowie (in Berlin) ver-
schiedene Metalle quantifiziert. Es sollte untersucht werden, wie Episoden 0st-
licher Anstromung im Winter im Osten Deutschlands wiederholt zu erhéhten
PM10- Massekonzentrationen und Grenzwertlberschreitungen fuhren kdnnen.
Diese Annahme wurde im Projekt durch eine Betrachtung der Belastungssitua-
tionen Uberprift, es wurde der Anteil des grenziiberschreitenden Ferntransportes
quantifiziert, sowie basierend auf der chemischen Zusammensetzung und Re-
zeptormodellierung dessen wahrscheinliche Ursachen identifiziert.

Eine Abschéatzung lokaler und regionaler Beitrdge an stédtischen ,,Hot-
spot“-Stationen (BEFRA) erfolgte ber den ,,Lenschow-Ansatz* (mit BENAN
und BBHAS im stédtischen bzw. landlichen Hintergrund). Zuséatzlich zur Be-
trachtung aller Tage im Untersuchungszeitraum wurden spezielle Tagescharak-
teristika und meteorologische Kategorien (Verwendung von Riickwartstrajekto-
rien, Temperatur, Grenzschichthéhe und Niederschlag) gebildet: Diese enthiel-
ten zum einen ,,Grenzwertlberschreitungstage®, ,,Wochentage* und ,,Wochen-
endtage” und zum anderen die Anstromung der Luftmassen aus ,,Ost* oder
»West“, die Raumskala der Luftmassen ,,Regional® oder ,,Fern*, die Temperatur
~Warm*“ oder ,,Kalt“, die Grenzschichthohe ,,Hoch“ oder ,,Niedrig” und die
Witterung ,, Trocken* oder ,,Nass*“. Fur alle Tage sowie in den meisten meteoro-
logischen Kategorien zeigt sich ein bereits in friheren Untersuchungen gefun-
denes Bild von ca. 20% Verkehrsanteil, 15% Anteil des stadtischen Hintergrun-
des und 65% Anteil des regionalen Hintergrundes an der mittleren
PM10- Massekonzentration der Verkehrsstation. In den Kategorien ,,Uber-
schreitungstage®, Anstromung ,,Ost” und Raumskala ,,Regional®, die die hdchs-
ten mittleren Konzentrationen (41 — 65 pg m™) an BEFRA zeigten, nimmt der
Anteil des landlichen Hintergrundes auf ca. 70% zu und ist in der jeweiligen
gegenteiligen Kategorie entsprechend deutlich niedriger. Ein maligeblicher Ein-
fluss des grenzuberschreitenden Eintrages belasteter Luftmassen auf die erhoh-
ten Konzentrationen und landlichen Anteile lasst sich nicht direkt ableiten. Dies
liegt zum einen an den oben beschriebenen Wechselwirkungen der meteorologi-
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schen Belastungskategorien untereinander und zum anderen daran, dass die Ka-
tegorie ,,Uberschreitungstage” nur zu etwa einem Drittel Tage mit Anstrémung
Ost enthielt.

Um den Einfluss des grenziiberschreitenden Ferntransportes zu quantifizieren,
erfolgte eine differenzierte Betrachtung der Kategorien Anstromung, Raumska-
la, Temperatur, Mischungsschichthéhe und Witterung in ihrer flr den jeweili-
gen Messtag geltenden Auspragung zusammengefasst in kombinierten Katego-
rien. Die beobachteten PM10- Massekonzentrationen bei Anstrdmung West und
Ost in diesen kombinierten Kategorien wurden auch separat gemittelt. Dadurch
konnten die Unterschiede in den meteorologischen Randbedingungen beim di-
rekten Vergleich der beiden Hauptanstromungsrichtungen deutlich verringert
werden.

Innerhalb der kombinierten Belastungskategorien wurde ein ,,Inkrement Ost*
berechnet. Das hdchste wurde an kalten, trockenen Tagen mit weit zuriickrei-
chenden Ruckwartstrajektorien und niedriger Grenzschichthdhe
(,,Fern_Kalt_Niedrig_Trocken*) bestimmt und lag unabhangig vom Typ der
Messstation (Verkehr, Stadt, Land) im Mittel bei ca. 30 ug m™, was ca. 60% der
am jeweiligen Stationstyp in dieser Kategorie gemessenen mittleren
PM10- Massekonzentration entsprach. Betrachtet man die Anteile des Inkre-
ment Ost in Abhdangigkeit der mittleren PM10- Massekonzentration Uber die
kombinierten Belastungskategorien hinweg, ergibt sich folgendes Bild: Bei me-
teorologischen Randbedingungen, die zu einer hohen Belastung von
> 30 pug m’ fithren, tragt der grenziiberschreitende Eintrag etwa zu 50% bei. Bei
mittleren PM10- Massekonzentrationen von ca. 20 — 30 pg m™ liegt dieser An-
teil noch bei ca. 20%, wohingegen er bei niedriger Belastung mit Konzentratio-
nen unter 20 ug m™ vernachlassigbar klein wird.

Zur genaueren Quellzuordnung der an den Stationen und fiir das Inkrement Ost
beobachteten Konzentrationen wurden Analysen mittels Positiver Matrixfakto-
risierung (PMF) durchgefiihrt, in die neben den PM10- Massekonzentrationen
auch die der im Projekt analysierten Inhaltsstoffe einflossen. Es wurden
PMF- Laufe auf 5 Stufen durchgefihrt, deren Gehalt an chemischer Information
von Stufe zu Stufe zunahm. Die in den verschiedenen Stufen identifizierten
Quellkategorien bilden zusammen mit ihren Hauptinhaltsstoffen und charakte-
ristischen Markerverbindungen, die Grundlage fiir die physikalische Interpreta-
tion der mathematischen PMF- Faktoren. ErwartungsgemaR war fiir Stufe 1 der
Verkehrsanteil an den stadtischen Stationen mit 30% in BEFRA und ca. 15% in
BENAN relativ hoch. An allen Stationen erklaren die PM10- Masse: Verbren-
nungsemission zu 20 — 30%, die sekundére Bildung von Ammoniumsulfat und
organischem Material zu 20 -40%, die Bildung von Ammoniumnitrat zu
15 - 30% und von frischen und gealterten Salzen zu 10%. Die PMF- Ergebnisse
wurden verwendet, um die Quellen des grenziberschreitenden PM- Eintrages zu
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identifizieren, indem die Berechnung des Inkrement Ost unter gleichen Rah-
menbedingungen wie fir den Ferntransport fur alle PMF- Quellkategorien
durchgefihrt und zu einem Gesamtbild integriert wurden. Es zeigt sich deutlich,
dass der zusatzliche aus Ostlichen Richtungen antransportierte Anteil unter allen
meteorologischen Randbedingungen wesentlich durch Verbrennungsemissio-
nen, sekundares Ammoniumsulfat und organisches Material verursacht wurde.
Da SO, und flichtige Kohlenwasserstoffe als Vorlaufersubstanzen von Sulfat
und organischem Material ebenfalls in hohem Male aus der Verbrennung von
Kohle und Biomasse emittiert werden, ergibt sich als Schlussfolgerung, dass
sowohl primére als auch sekundére Produkte der Verbrennung von Festbrenn-
stoffen die Hauptursache des grenziiberschreitenden Eintrages von PM im Un-
tersuchungsgebiet waren. Zusammen mit dem Befund, dass die absoluten In-
kremente von warmen hin zu kalten Tagen in den kombinierten Kategorien
stark ansteigen, deutet dies auf Emissionen aus Hausbrand bzw. Anlagen zur
Gebaudeheizung als wesentliche Quelle fur die hohen antransportierten Belas-
tungen hin, da diese im Gegensatz zu Emissionen aus Industrie oder dem Ener-
giesektor stark von der Temperatur abhangig sind. Daruber hinaus deuteten die
Auswertungen auf Quellregionen eher im etwas weiter entfernteren 6stlichen
Mitteleuropa und Stdosteuropa als in den direkt angrenzenden Regionen der
Nachbarlander hin, wobei diese auf Rickwartstrajektorien beruhenden Ergeb-
nisse mit hohen Unsicherheiten behaftet sind. Zur genaueren Beurteilung der
Quellregionen erscheinen weitere Untersuchungen als zwingend notwendig.
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