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1. Einleitung

1.1 Ziel

Mittels atmospharenchemischer Umwandlungsprozesse sind lokale Luftbelastung durch gasférmi-
gen oder partikuldren Schadstoffe und das globale Klima in vielfdltigen Wechselwirkungen mitei-
nander verknlpft. Meteorologische Bedingungen wie Temperatur, Luftfeuchte, Wind, Niederschlag
und Mischungsschichthéhe beeinflussen die Luftqualitat (Pateraki et al. 2012; Tai et al. 2010). Der
Einfluss kann den Transport, die Lebenszeit und auch die Emissionen von Partikeln betreffen (He-
degaard et al. 2008). Die Untersuchung der Zusammenhdnge zwischen Meteorologie und Atmo-
spharenchemie stellen eine wichtige Voraussetzung fir die Abschatzung der im Rahmen des Kli-
mawandels sich andernden Luftbelastung dar (unabhangig von Emissionsszenarien). So fithren die
zuklnftig zu erwartenden meteorologischen Bedingungen, wie z.B. die Zunahme von Trockenzeiten
(Solomon et al. 2007; Kreienkamp et al. 2008; Kinney 2008), wahrscheinlich zu einem hdéheren
Anteil der Bodenerosion durch Wind und damit zu einer verstarkten Bildung von Aerosolen und
Feinstaub sowie zu langeren Aerosol-Verweilzeiten (Feichter et al. 2007).

In Zusammenarbeit mit TP 2.2b (TROPOS, Leipzig) wurden im Zeitraum von vier Jahren im urba-
nen und regionalen Hintergrund der Stadt Dresden gréBenaufgeldste reprasentative Stichproben
von PM;, wahrend haufig auftretender Wettersituationen gewonnen (Produktbericht TP 2.2b). Zu-
dem wurden an einem Standort des regionalen Hintergrunds im Osterzgebirge weitere kontinuierli-
che und ereignisbezogene Messkampagnen von Gasen und Aerosolen zur Charakterisierung des
Messstandorts vorgenommen. Besonderes Augenmerk lag bei der Auswertung auf den gesund-
heitsrelevanten Metallen und dem sogenannten Krustenanteil (aufgewirbelte Bodenstdube). Insbe-
sondere werden mdogliche Quellen und die Deposition von Nahr- und Schadstoffen betrachtet. Die
Auswertung einer 10jahrigen Zeitreihe in Abhdngigkeit von groBraumigen Zirkulationssystemen
wird zusatzlich herangezogen.

1.2 Grundlagen
Gesetzliche Bestimmungen Feinstaub (PM)

Das Europadische Parlament und der Rat der Europdischen Union haben in den Richtlinien
2008/50/EG und 2004/107/EG Grenzwerte zur Luftreinhaltung fir die Lander der Europaischen
Union bestimmt (EG, 2008; 2004). Der Grenzwert fir Partikel < 10 um (PMyg) wurde auf eine
Uberschreitung des Tagesmittelwertes von 50 ug/m3 an nicht mehr als 35 Tagen im Jahr festge-
legt. Ein mittlerer Jahreswert von 40 pg/m3 darf nicht tUberschritten werden. Fir das toxische Me-
tall Pb wurde ein Grenzwert von 0,5 pg/m3 als Jahreswert eingesetzt. Diese Grenzwerte sind seit
dem 01.01.2005 in Kraft. Eine mittlere Jahreskonzentration von 25 pg/m3 wurde fir Partikel
< 2,5 um (PM,s) festgeschrieben. Dieser Wert muss bis zum 01.01.2015 an allen Messstationen
eingehalten werden. Bis 2020 soll eine Reduzierung des Grenzwerts auf 20 pg/m3 stattfinden. Bei
Nichteinhaltung der Grenzwerte sind Luftreinhalteplane zum Schutz der menschlichen Gesundheit
und von Okosystemen zu erstellen. Der Anteil natiirlicher Quellen an der Partikelimmission muss
bei der Grenzwerteinhaltung nicht berlcksichtigst werden, wenn die Zuordnung zu Emissionen
naturlicher Partikel eindeutig ist und der Anteil nicht beeinflussbar ist (z.B. Seesalzpartikel). Auch
der Einsatz von Streusalzen im Winter kann gegebenenfalls heraus gerechnet werden (EG, 2008).
Arsen, Cadmium und Nickel werden zusatzlich reguliert, da sie nachgewiesen gentoxische Human-
karzinogene sind (EG, 2004; Brunekreef und Holgate 2002; Pacyna et al. 2007). Die Konzentration
dieser Elemente, von der keine schadliche Wirkung ausgeht, kann nicht bestimmt werden. Aus
diesem Grund wurden Zielwerte festgelegt, die dazu dienen schadliche Auswirkungen zu verringern
oder zu verhindern. Mittlere Jahreskonzentrationen von 6 ng/m3 As, 5 ng/m3 Cd und 20 ng/m2 Ni
sollten nicht Gberschritten werden (EG, 2004).

Konzentrationen von PM werden durch Emissionen, soziale und 6ékonomische Entwicklungen und
eine komplexe Kombination von meteorologischen Parametern gesteuert. (Demuzere et al.
2009). Durch die Kontrolle lokaler meteorologischer Bedingungen hat die atmosphérische Zirku-
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lation Auswirkungen auf die Luftqualitdt (Flocas et al. 2009; Cheng et al. 2006; Cheng et al.
2007). Abhangig von den Inhaltstoffen sind unterschiedliche Effekte zu beobachten (Jacob und
Winner 2009; Noyes et al. 2009). Abnehmende oder zunehmende Massekonzentrationen von Parti-
keln werden je nach Einfluss der meteorologischen Bedingungen erwartet (Megaritis et al. 2012).
Zusammenhange zwischen Zirkulationssystemen und Luftqualitdt wurden bereits von Beaver et al.
2010, Buchanan et al. 2002, Buchholz et al. 2010, Flocas et al. 2009, Grundstrém et al. 2011 und
Pateraki et al. 2012 dargestellt.

Metalle sind omniprasent in der Atmsophare (Buckowieki et al. 2005). Da sie akkumulieren und
negative Effekte fur die menschliche Gesundheit zeigen, sind sie von besonderem Interesse (Pacy-
na et al. 2007). Im EMEP Monitoring Programm sind die sogenannten Prioritdtsmetalle Pb, As, Cd,
Cr und Ni (Torseth et al. 2012) enthalten. Die biologische Verfligbarkeit steht in einem engeren
Zusammenhang mit den Gesundheitseffekten von Metallen, als die Totalkonzentration (Ghio et al.
1992,1996). Loéslichkeit von Partikeln ist ein Hauptkriterium fiir die biologische Verfligbarkeit von
atmospharischen Spurenstoffen und damit flir die Toxizitat der relevanten Elemente. Die Loéslich-
keit von Metallen ist abhangig von der Art der Bindung. Metalle aus anthropogenen Quellen, wie die
Verbrennung fossiler Brennstoffe, sind weniger stark gebunden und haben deshalb eine hdhere
Loslichkeit (Gioda et al. 2011). Losliche Metalle stehen in direkter Verbindung zu den Konzentratio-
nen an Elementarem Kohlenstoff (Desboeufs et al. 2005). Eisen aus geogenen Quellen kommt vor
allem als Fe,03 vor. Fe (III) Verbindungen sind weitestgehend unléslich (Shi et al. 2012). Hohere
biologische Verfiigbarkeit hat dagegen Fe (II) (Zhuang et al. 1992). Die Lo6slichkeit von Eisen ist
auBerdem gekoppelt an die chemischer Umwandlung wahrend des Langstreckentransportes
(Kumar et al. 2010). Ubergangsmetalle, wie Fe oder Cu sind fiir die Verursachung toxischer Effekte
(Birmili et al. 2006) bekannt und kdénnen zu Entziindungen im menschlichen Koérper fihren (Donal-
dson et al. 1997).

Tabelle 1: Auswahl von Indikatorelementen fir Partikelquellen (aus Maga 2008), abgeandert nach
Stolzel (2003)

Partikelquelle Charakteristische Elemente

1. | Aufgewirbelter Staub/Erdkrustenmaterial Al, Ca, Cr, Fe, Mn, Sc, Si, Sm, Sr, Ti, V

2. | Kalkstein/Beton Ca, Mg

3. | Seesalz Cl, K, Na, S

4. | Verkehr
Katalysator Al, seltene Erden
Benzinbetriebene Fahrzeuge Al, Ca, Cd, Cu, Fe, Mn, Ni
Dieselfahrzeuge Al, As, Ba, Cu, Mg, Mn, Na, Pb, Sb, Zn
Bremsabrieb Ba, Fe, Mg, Si
Reifenabrieb Zn

5. fossile Verbrennungsprozesse
Kohleverbrennung Ag, As, Co, Cr, Ga, K, Mo, Pb, Sb, Se, Zn
Olverbrennung Cr, La, Mg, Mn, Ni, Sm, V
Holz- und Biomasseverbrennung Br, Ca, Cu, Fe, K, Na, Zn

7. | Industrie
Eisen- und Stahlindustrie Ca, Cd, Cr, Cu, Fe, Mn, Pb, Sn, Zn
Zinkschmelzen Cd, Pb, Sn, Zn
Kupferschmelzen Cu, Se
Pyritschmelzen As, Cu
Mineral- und Materialverarbeitung Al, Fe, K, Mg, Mn, Sc
Olraffinerien Y
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Sehr hohe Ldslichkeit wurde fiir Flugaschen aus Olverbrennung festgestellt (Fu et al. 2012). V und
Ni kénnen als Indikatorelemente flir verschiedene Verbrennungsprozesse herangezogen werden
(Shi et al. 2007). Tabelle 1 gibt eine Auswahl an Indikatorelementen fiir eine Quellzuordnung der
gemessenen Immissionen wieder. Viele Elemente kommen fiir mehrere Quellen in Frage. Bei der
Zuordnung spielt die Kombination der Elemente eine entscheidende Rolle. Spurenmetallkonzentra-
tionen und ihre Herkunft sind von Interesse, da sie neben der PartikelgréBe deutlich zur Toxizitat
des Feinstaubes beitragen kénnen (Browne 1999; Gatebe 1996; Kryu et al. 1996; Raghunath et al.
1997; Rodamilans et al. 1996; Schwela 2000).

Krustenmaterial ist ein fester Bestandteil der gesamten Partikelmasse in der Atmosphdre. Auf
globaler Ebene macht der Krustenanteil die Halfte der Aerosolmasse aus (Usher et al. 2003). Der
groBte Teil stammt aus nur wenigen Regionen der Erde (arid, semiarid). In Nordeuropa stammt der
Hauptanteil des Krustenmaterials aus wiederaufgewirbelten Bodenstauben. Weitere Quellen sind
StraBenabrieb (Peng et al. 2010, Amato et al. 2009), Winderosion und Landnutzung. Der StraBen-
verkehr muss insbesondere in urbanen Gebieten als Hauptquelle gesehen werden (Moreno et al.
2013). Da es sich bei den Partikeln um erodierten Boden handelt, weisen sie eine ahnliche Zusam-
mensetzung wie die Gesteine der Erdkruste auf (Usher et al. 2003). Die GréBe der Krustenpartikel
kann stark variieren (Kumar und Sarin 2009) und fUhrt zu Unterschieden in der Zusammensetzung
der einzelnen Partikel. Typischerweise beinhalten gréBere Partikel Quarz, Feldspat und Carbonate,
wahrend kleinere Partikel einen groBeren Anteil an Tonmineralen enthalten (Usher et al. 2003).

In Form ihrer Oxide tragen Si und Al bis zu 70 % des Krustenanteils bei (Usher et al. 2003, Zhao et
al. 2010). Aus diesem Grund werden beide Elemente oft als Indikatoren fir Krustenmaterial ver-
wendet (Makra et al. 2002, Maenhaut et al. 2005, Hueglin et al. 2005, Peng et al. 2010, Moreno et
al. 2013). Oft wird das Verhaltnis von Si zu Al als Indikator herangezogen. Rahn et al. 1976 geben
eine Spannweite von 1,4 bis 4,63 an. Matassoni et al. 2011 zeigten eine Spannweite von 1,5 bis
3,9 fiir Si/Al. Die groBe Variabilitdt des Si/Al Verhaltnisses wird in vielen Studien deutlich (Makra et
al. 2002, Peng et al. 2010, Shen et al. 2007, Zhao et al. 2010). Die Verhaltnisse in der Atmosphare
sind nach Rahn et al. 1976 gegenliber der Erdkruste um 35 - 50 % abgereichert. Dies kann auf die
sogenannte Erdkruste-Atmosphdre Fraktionierung zuriickgefiihrt werden (Rahn et al. 1976). Bei
Langstreckentransport findet eine Deposition der groBeren Partikel statt, wodurch sich die Zusam-
mensetzung des Krustenmaterials in Richtung der Tonminerale verschiebt. Dies fuhrt zu einer Ab-
reicherung von Silicium (Zhao et al. 2010).

Als Indikatoren werden unter anderem auch Krustenelemente wie Si, Ca, Al, Fe und Ti, welche zur
Abschatzung des geogenen Anteils an den einzelnen Fraktionen dienen verwendet (Chan et al.
1997; Maenhaut et al. 2005).

Atmospharische Eintrage in Okosysteme kénnen diese nachhaltig beeinflussen. Dies spielt insbe-
sondere beim Eintrag von Schad- und/oder Nahrstoffen eine Rolle. Neben dem Eintrag von sich
akkumulierenden Spurenstoffen, ist fir Okosysteme der Einfluss von Nahrstoffen entscheidend.
Trockene und nasse Deposition fungieren als Senke von Stickstoffkomponenten in der Atmo-
sphare und gleichzeitig als Quelle fir Okosysteme. Hierbei kann es zu Eutrophierung (Bergstrém
und Jansson 2006) oder Versauerung kommen (Bouwman et al. 2002). Bedeutende Anteile an der
N-Deposition in Wald6kosystemen haben NH3;, HNO3;, NH4* und NOs™ (Plessow und Zimmermann
2004).

Unter Nutzung bestimmter Indikatorelemente lésst sich der Anteil von Quellen an der Ge-
samtimmission berechnen.

2. Material und Methoden

Verwendete Materialien und Methoden der Feldmessungen wurden zum Teil bereits im Zwischenbe-
richt von TP 2.2c beschrieben (Kuhn und Zimmermann 2009). Diese werden im folgenden Kapitel
aufgegriffen und erganzt. Zusatzlich wird die Methodik zur Auswertung einer zehnjahrigen Daten-
reihe von Feinstaubdaten naher betrachtet.
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2.1 Datenreihenanalysen

Feinstaubdaten fiir PM;o und PM, s wurden vom Landesamt fir Umwelt, Landwirtschaft und Geolo-
gie (LfULG) und dem Umweltbundesamt (UBA) zur Verfligung gestellt. Durch beide Institutionen
werden Monitoring-Stationen in der Modellregion Dresden betrieben. Fiir die Auswertung der Luft-
qualitatsdaten im Hinblick auf den Einfluss von meteorologischen Bedingungen wurden sieben Sta-
tionen mit einer Datenverfligbarkeit von Uber 85 % ausgewahlt. Drei der Stationen reprasentieren
den landlichen Hintergrund und vier Stationen befinden sich in urbanen Gebieten. Ein detaillierter
Uberblick (iber die Stationen befindet sich in Tabelle 2. Fir drei der Stationen wurden zusétzlich
Inhaltsstoffe (As, Cd, Cr, Pb, Ni) und PM,s Daten ausgewertet. Es standen PM,q Tagesdaten zur
Verfligung. Flir PM, s und die Inhaltsstoffe ist die zeitliche Auflésung zum Teil niedriger und umfasst
drei bis finf Tage.

Tabelle 2: Charakteristika der Stationen einer 10jdhrigen PM Datenreihe (1999-2008)

Station Lange Breite Hohe ii NN Stationstyp
Dresden-Nord (Dy) 13° 44’ 29” 51° 03’ 53” 112 urban
Goerlitz (Gy) 14° 58’ 26” | 51° 09’ 20” 210 urban
Chemnitz-Nord (Cy) 12° 55’ 49”7 | 50° 50’ 47" 296 urban
Freiberg (Fy) 13° 20’ 48” | 50° 54’ 58” 393 urban
Melpitz (My) 12° 59/ 157 | 51° 32' 377 87 Regionaler Hin-
tergrund
Radebeul-Wahnsdorf (Ry) | 13° 40’ 30” | 51° 07’ 10” 246 Regionaler Hin-
tergrund
Schwartenberg (S) 13° 27/ 547 | 500 39 327 785 Regionaler Hin-
tergrund

Unter Verwendung des Zirkulation zu Umwelt — Ansatzes (circulation to environment approach,
Yarnal und Draves 1993) werden Wetterlagenklassifikationssysteme genutzt, um sie dem Umwelt-
parameter Feinstaub zuzuordnen. Es finden das GroBwetterlagenklassifikationssystem (GWLk, Baur
et al. 1944) und die objektiven Wetterlagenklassifikation des Deutschen Wetterdienstes (oWLK,
Dittmann et al. 1995) Anwendung. Beide Klassifikationen decken die Zeitperiode der Datenverflig-
barkeit der Feinstaubdaten ab. Die GroBwettertypen beruhen auf dem ersten Kalender der GroB-
wetterlagen nach Baur 1944. Dieser wurde weiterentwickelt und ist seit der Uberarbeitung durch
Hess und Brezowsky 1952 als Katalog der GroBwetterlagen bekannt (Werner und Gerstengarbe
2010). Der Katalog umfasst 29 GroBwetterlagen, die sich zu 10 GroBwettertypen zusammenfassen
lassen. Diese beziehen sich auf Anstromrichtungen, welche sich aus der Lage von Druckzentren
Uber Mitteleuropa in der mittleren Troposphdre ergeben. Bei den objektiven Wetterlagen des DWD
handelt es sich um ein automatisiertes Klassifikationssystem. Die Einteilung erfolgt in 40 Klassen,
die sich aus Angaben Uber Zyklonalitat, Anstrémrichtung und Feuchteindex zusammensetzen. Na-
here Informationen und eine detaillierte Beschreibung der Wetterklassifikationen sind im Produkt-
bericht des TP 2.1b (Haénsel und Hoy 2013) zu finden. Um die Vergleichbarkeit beider Klassifikatio-
nen zu erhdohen wurden die zehn GroBwettertypen der GWLk zu vier Anstromrichtungen zusam-
mengefasst. Diese Einteilung spiegelt die Anstromrichtungen der oWLk, SO (SiddOst), SW (Sud-
West), NW (NordWest) und NO (NordOst) wieder. Die fiinfte Gruppe (X) beinhaltet alle nicht zu-
ordenbaren Anstrémrichtungen. Die GroBwettertypen wurden nach folgender Formel zusammenge-
fasst e.g.; 2*SO + S + O (GWT), wobei die Hauptklasse zweifach gezahlt wird und die Nebenklas-
sen einfach.

Die Auswertung der Daten erfolgte mit der Statistiksoftware STATGRAPHICS Centurion XVI Version
16.0.09 © 1982-2009 StatPoint Technologies Inc.. Die Daten der 10jéhrigen Datenreihe wurden
auf Grundlage ihrer statistischen Parameter untersucht. Insbesondere wurden Tage mit Grenzwert-
Uberschreitungen der EU Vorgaben betrachtet (EG, 2008). Die Daten wurden auf Normalverteilung
getestet. Die Wetterklassifikationssysteme wurden genutzt, um die Feinstaubdaten unterschiedli-
chen Kategorien zuzuordnen. Anstrémrichtung und Zyklonalitat wurden getrennt voneinander be-
trachtet, um die Datenbasis zu erhéhen. Die Inhaltsstoffe aus PM;o und die PM, s Massenkonzentra-
tionen wurden nur dann einer Kategorie zugeordnet, wenn innerhalb des Sammelzeitraums keine

REGKLAM - Entwicklung und Erprobung eines Integrierten Regionalen Klimaanpassungsprogramms fir die 10
Modellregion Dresden, Forderkennzeichen: 01 LR 0802, www.regklam.de


http://www.regklam.de/

REGKLAM TP 2.2 Regionalisierte Projektion von atmospharenchemischen KenngréBen
Produkt TP2.2c

Anderung der Wetterlage aufgetreten ist. Aufgrund der unterschiedlichen Frequenz in der die Wet-
terlagen auftreten, sind die einzelnen Kategorien unterschiedlich groB und es wurden die gewichte-
ten Mittel gebildet (A.Tabelle 1 und A.Tabelle 2, Anhang). Die Daten wurden mit Hilfe explorativer
Datenanalyse und nichtparametrischer statistischer Tests ausgewertet. Zur Anwendung kamen der
Mann Withney Wilcoxon Test, um Unterschiede zwischen zwei Kategorien aufzuzeigen, der Kruskal
Wallis Test, um mehr als nur zwei Kategorien zu vergleichen und der Kolmogorov-Smirnov Test,
um die Verteilungen innerhalb der Kategorien miteinander zu vergleichen. Um mdglich Korrelatio-
nen zwischen den Wetterlagenklassifikationen und den Feinstaubdaten aufzuzeigen, wurde der
Spearman Rangkorrelationskoeffizient verwendet.

2.2 Feldmessungen

Zur Feinstaubcharakterisierung und detailgenauen Erfassung der aktuellen Luftqualitat in der Mo-
dellregion Dresden wurden Feldmessungen durchgefiihrt. Diese konnten fir Projektionen der Ent-
wicklung der Luftqualitdt unter sich @ndernden meteorologischen Bedingungen genutzt werden.
Das folgende Kapitel beschreibt die Probenahmestandorte, Messtechnik, Analytik und die Methodik
der Datenauswertung. Teilweise kdnnen diese Angaben bereits im Zwischenbericht des TP 2.2c
nachgelesen werden (Kuhn und Zimmermann 2009).

2.2.1 Untersuchungsgebiet
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Oberbarenburg

Die Messstation Oberbarenburg (13°43'22” &stl. Lange, 50°47’16” nordl. Breite) liegt in den Hoch-
lagen des Osterzgebirges etwa 3 km norddstlich der Stadt Altenberg unmittelbar neben der Bob-
bahn Altenberg in einem Fichtenwaldgebiet. Sie befindet sich in 735 m H6he Gber NN an einem in
Richtung Nord-Ost verlaufenden und maBig geneigten Oberhang eines von Sidost (Klinge, 787 m
U. NN) nach Nordwest (Oberbdrenburg, Tellkoppe 757 m . NN) verlaufenden Hohenrtickens. Es
handelt sich um eine Station des regionalen Hintergrunds.

Die nahere Umgebung ist frei von landwirtschaftlicher und industrieller Nutzung. Aufgrund ihrer
Lage in der Mitte der Emissionsgebiete von Dresden, Freiberg, Teplice und Usti n. L. (Entfernungen
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von ca. 15 bis 40 km) wird die Messstation jedoch durch ferntransportierte Luftschadstoffe aus
dem Bohmischen Becken und aus den Industrie- und Ballungsgebieten Sachsens beeinflusst (Zim-
mermann u. Wienhaus 2000).

Seit 1985 werden hier meteorologische und atmosphdrenchemische Messungen auf einer Bestands-
und einer Freiflache durchgefiihrt (Abbildung 2). Die meteorologischen Messungen werden an ei-
nem Mast auf einer Bestandsflache im Wald durchgefiihrt und die Parameter, wie Windgeschwin-
digkeit, Windrichtung, Temperatur, Relative Luftfeuchte und Globalstrahlung in ca. 20 m Héhe kon-
tinuierlich aufgezeichnet. Zusatzlich werden Windgeschwindigkeit und Temperatur noch in 10 m
und 2 m Uber Grund gemessen. Die Hauptwindrichtung in Oberbarenburg ist West mit einem se-
kunddren Maximum aus Sid.

-]
S

Abbildung 2: Forschungsstation Oberbarenburg. Links: 20 Meter Messturm in der Bestandsflache.
Rechts: Laborcontainer mit anisokinetischem Einlass flir den 5-stufigen Berner-Impaktor auf der
Freiflache.

Dresden WinckelmannstraBle

In einem Routine-Messcontainer der Umweltbetriebsgesellschaft (im Auftrag des SMUL) in der
Dresdner WinckelmannstraBe (13°43'48” 6stl. Lange, 51°2’9” nérdl. Breite) nimmt das TROPOS,
Leipzig Feinstaubproben mit einem 5-stufigen Berner-Impaktor (Abbildung 3).

+ Standort Messcontainer

Abbildung 3: Standort Dresden-WinckelmannstraBe. Links: Ansicht des Messcontainers in Blickrich-
tung Sudost. Im Hintergrund ist eine lockere Wohnbebauung zu erkennen. Rechts: Luftbild des
Messcontainers. Im oberen Teil des Bildes (Norden) befindet sich der Dresdner Hauptbahnhof.
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Die WinckelmannstraBe befindet sich ca. 200 m sidlich des Dresdner Hauptbahnhofes am Rande
eines Wohngebietes mit geringem Verkehrsaufkommen. Von der ndchsten HauptverkehrsstraBe,
die ca. 70 m entfernt liegt, wird der Container teilweise durch Hauser (ca. 30 m entfernt) abge-
schottet. Die gewonnenen Feinstaubproben vom Standort WinckelmannstraBe reprasentieren den
urbanen Hintergrund.

Melpitz

Die Station Melpitz (12°54’ §stl. Lange, 51°32’ nordl. Breite) liegt ungefdhr 7 km siidwestlich von
Torgau und 50 km norddstlich von Leipzig auf einer Hohe von 87 m { NN. Sie befindet sich auf
einer ebenen Wiese umgeben von landwirtschaftlichen Nutzflachen (ohne Schadlingsbekdmpfung
und Tierhaltung) und ohne den Wind beeinflussende Hindernisse (Abbildung 4). Die Station ist dem
regionalen Hintergrund zuzuordnen.

Die dominierende Windrichtung von Siid-West (ca. 60% der Zeit bringt maritime Luft nach Melpitz,
nachdem sie groBe Gebiete von Deutschland und die Stadt Leipzig Uberquert hat. Die zweite
Hauptwindrichtung (17% der Zeit) wird durch kontinental gepragte Luftmassen aus Osten gepragt,
die Ferntransportanteile aus Polen, WeiBrussland, Ukraine, Slowakei und Tschechien aufweisen
kdénnen (Spindler et al. 2009; Spindler et al. 2012).

Neben PM;, und PM,s werden kontinuierlich meteorologische Parameter, sowie Spurengase (SO,
NO, und Os3) gemessen. Nahere Angaben sind dem Produktbericht des Teilprojektes 2.2b zu ent-
nehmen (Scheinhardt et al. 2013).

Lufteinlass Impaktor

lillﬂ'

Abbildung 4: Forschungsstation Melpitz. A: Blick nach Sudosten.
2.2.2 Messtechnik

Dieser Abschnitt beschreibt die, zur Charakterisierung der Waldmessstation OBB und fir die wet-
terlagenabhangige Messkampagne in OBB, verwendeten Gerate. Weitere Informationen sind dem
Produktbericht des TP 2.2b zu entnehmen.

Horiba-Gasanalysatoren

Am Standort Oberbarenburg wurden kontinuierlich die Konzentrationen der atmospharischen Spu-
rengase SO,, Os; und NO, (NO, NO,) erfasst und als Halbstundenwerte elektronisch gespeichert.
Tabelle 3 gibt einen Uberblick Giber die verwendeten Messgerite und deren Messprinzipien.

Tabelle 3: Methodik der Spurengasmessungen

MessgroB3e Messgerat Hersteller Methodik

SO, APSA 360 E Horiba Europe GmbH UV-Fluoreszenz
O3 APOA 360 E Horiba Europe GmbH UV-Absorption
NO4 (NO, NO,) APNA 360 E Horiba Europe GmbH Chemilumineszenz

Nach der Kalibrierung der Messgerate im September 2008 durch die Staatliche Umweltbetriebsge-
sellschaft (UBG) als Auftragnehmer des Sachsischen Landesamtes fur Umwelt, Landwirtschaft und
Geologie begannen die Ozon- und Schwefeldioxidmessungen im Oktober 2008, mit den NO,-
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Messungen konnte erst im Februar 2009 begonnen werden. Die Messungen wurden kontinuierlich
bis Januar des Jahres 2013 durchgefihrt.

Wet-only Sammler

Zur Bestimmung der nassen Deposition von Schadstoffen in Niederschldagen wurden zwei wet-only-
Sammler verwendet, die fest auf der Freiflache der Forschungsstation Oberbarenburg installiert
sind (ca. 1,70 m Uber Boden). Es handelt sich um einen Niederschlagssammler der Firma Eigen-
brodt (Typ: UNS 130/E; Abbildung 5) und einen von der TUBAF gebauten Niederschlagssammler.
Beide 6ffnen und schlieBen Uber optoelektronische Niederschlagssensoren.

Abbildung 5: Wet-only-Sammler
der Firma Eigenbrodt. Im oberen
Teil befindet sich der Auffangtrich-
ter, welcher bei fehlendem Nieder-
schlag durch einen Deckel ge-
schitzt wird. Rechts im Bild befin-
det sich der optische Sensor. Unten
im Bild ist die 5 L Sammelflasche zu
sehen

Da die Niederschlagsmenge der mittels wet-only-Sammler gesammelten Proben gewdhnlich niedri-
ger als die tatsachlich gefallene Niederschlagsmenge ausféllt, wird diese Menge zuséatzlich mit ei-
nem Hellmann Niederschlagsgeber der Firma Thies Clima ermittelt. Ursachen fir diese systemati-
schen Fehler sind zum einen Benetzungs- und Verdunstungsfehler, durch die Hafteigenschaften des
Trichter- und Flaschenmaterials sowie die Niederschlagsmenge des jeweiligen Ereignisses. AuBer-
dem spielt die Zeitspanne bis zur vollstandigen Abtrocknung des Trichters eine Rolle. Zum anderen
treten Windfehler auf, welche auf die Wirkung des Sammlers, als ein mehr oder weniger groBes
Hindernis im Stromungsfeld zurtickzufihren sind (EMEP 2002; LAWA 1998; Sevruk 1989). Wah-
rend die Benetzungs-und Verdunstungsfehler im Sommerhalbjahr tUberwiegen, dominiert im Win-
terhalbjahr (v.a. bei Schneefall) im Allgemeinen der Windfehler, mit Ausnahme geschiitzter Lagen.
Auch die Sensitivitat des optischen Sensors, schon bei geringen Niederschlagsmengen zu 6ffnen,
wirkt sich auf die gesammelte Niederschlagsmenge aus (EMEP 2002; Sevruk 1989).

Die Beprobung der Niederschldge erfolgt kontinuierlich, wobei die Sammelflaschen mit den Nieder-
schlagen dienstags im 14-tagigen Rhythmus ausgetauscht und gegen leere Flaschen ersetzt wer-
den. Die 14-Tages Probe des Eigenbrodt-Sammlers wird fir die Analyse der Spurenelemente ver-
wendet und die 14-Tages Probe des nachgebauten wet-only-Sammlers zur Bestimmung der Anio-
nen und Kationen. Bei hohen Niederschlagsmengen wird die Sammelzeit gegebenenfalls angepasst
und anschlieBend eine gewichtete Mischprobe hergestellt.

Gent-Sammler

Der Gent-Sammler ist ein ,Low-Volume"-Probenahmegerat zur Beprobung von PM;q und PMgs.
Aufbau und Sammler Design wurden von Maenhaut et al. (1994) und Hopke et al. (1997) beschrie-
ben. Die im Rahmen des REGKLAM-Projektes verwendeten Gent-Sammler wurden in der Werkstatt
des 10Z der TUBAF nachgebaut.

Die Probenluft wird mit einer Flussrate von ca. 15 L min™! angesaugt und (iber eine Impaktorstufe
in die Einheit mit einer Gbereinander angeordneten Filtereinheit (stacked filter unit; SFU) gezogen.
Diese Filtereinheit besteht aus einem Halter fir zwei sequentielle Filter und wurde vom NILU entwi-
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ckelt (Abbildung 6). Bei einem Durchfluss von 15-16 L min™! weist der Gent-Sammler eine Sam-
meleffizienz von 50% bei Partikeln mit 2,2 - 2,5 ym aerodynamischem (aquivalent) Durchmesser
auf (Hopke et al. 1997).

Die Partikel zwischen 10 und ca. 2,5 ym werden auf dem initialen Polycarbonat-Filter (Nuclepore®
Filter von Whatman, 47 mm Durchmesser) mit einer Porenweite von 8 um abgeschieden. Die Parti-
kel mit Durchmessern < 2,5 ym werden anschlieBend auf dem zweiten Filter mit einer Porenweite
von 0,4 uym (Nuclepore® Filter von Whatman, 47 mm Durchmesser) abgeschieden (Cahill et al.
1979; Hopke et al. 1997).

An der Waldmessstation OBB ist der Gent-Sammler im Bestand an einem Turm in einer Héhe von
14 m angebracht (Abbildung 6A). Die Hohe richtet sich nach der von Maenhaut et al. (1994) vorge-
schlagenen Hohe von 10-20 m Uber Grund, um den Eintrag von lokal aufgewirbeltem Bodenstaub
Zu minimieren.

Um eine Reduzierung der Durchflussrate durch Verstopfen der Poren der Membranfilter zu verhin-
dern (clogging Effekt), dirfen, als Richtwert die Massen der beiden Filter 800 - 1000 pg nicht tber-
schreiten (Hopke el al 1997).

Pumpen-

anschluss Luftstrom

Silikonring
Auslass Einlass

Nitrilring Spannring (Rille z. Filter)
Silikonring Filter47 mm
Sieb (glatte Seite z. roten Ring) Sieb (glatte Seite z. roten Ring)
Filter 47 mm Silikonring
Spannring (Rille z. Filter) Nitrilring

Silikonring

Mittelteil

Abbildung 6: A) Standort des Gent-Sammlers in Oberbarenburg. Wahrend der Probenahme ist der
graue Witterungsschutz nach unten geklappt und verschlossen. B) Aufbau des Filterhaltersystems
von NILU.

Im 14-tagigen Rhythmus wird der Gent-Sammler gegen einen neu bestlickten ausgetauscht. Die
zweiwdchige Beprobung stellt einen Kompromiss dar, um einerseits die jahreszeitlichen Tendenzen
untersuchen zu kénnen und andererseits den Arbeits- und Kostenaufwand hinsichtlich des Betriebs
des Sammlers im Erzgebirge (ber einen Iangeren Zeitraum in vertretbarem MaB zu halten. Fir eine
Quellanalyse ist dies einschrankend, weil die erhaltenen Proben immer eine Mischung von Aeroso-
len verschiedener Transportsektoren, beeinflusst durch unterschiedliche meteorologische Bedin-
gungen, reprasentieren.

Partisol-Sammler

Zur simultanen Messung von reaktiven Gasen (NHsz, HNO,, HNOs3, SO,) und leichtflliichtigen Aeroso-
len (gemessene Ionen: NH,*, NO5*, Na*t, K*, Mg?*, Ca?*, CI") wird ein System, bestehend aus einer
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Kombination des herkdmmlichen Standard-Aerosol-Sammlers Partisol 2300 und einer bis mehrerer
Sammelkartuschen mit einem kombinierten Denuder/Filterpacksystems (Abbildung 7) der Fa.
Rupprecht & Patashnick, verwendet (Partisol Speciation Sampler 2300/Chemcomb 3500; UMEG
2002).

Das eingesetzte Denuder-Filter-System besteht aus einem PM, s-Einlasssystem, zwei sequentiellen
Honeycomb-Denudern zur Abscheidung von Gasen und einem Filterpacksystem zur Abscheidung
von Schwebstauben. Abbildung 7 zeigt den prinzipiellen Aufbau der Sammelkartuschen mit den
Filtern und Denudern. Honeycomb-Denuder zeichnen sich wegen der Wabenstruktur durch eine
groBe aktive Sammeloberflache aus (Koutrakis et al. 1993; Sioutas et al. 1996).

-&‘______._-Cellulosefilter sauer beschichtet > NEH4*

<Cellulosefilterbasischbeschichtet - NO5, NOy, SO42%, CI-

PTFE-Filter = Partikel —wasserléslicher Anteil:
NH4Y, Nat, KY, Mg?t, Ca?t, NOg,
NOg, S04%, CI-

enuder, sauer beschichtet -2 NH;

\Denuder,basisch beschichtet -> HNO;, HNOZ, 302

PM2.5 Impaktor, Durchfluss 10 I/min

Frontalansicht eines
beprobte Luft Honeycomdenuders

Abbildung 7: ChemComb-Sammelkartusche: schematischer Aufbau des Denuder- und Filterpack-
systems sowie Ubersicht iber die gesammelten Spezies (verdndert nach Plessow u. Zimmermann
2004). Rechts unten sind die Wabenstrukturen des Glas-Denuders in der Frontalansicht zu sehen,
durch dessen Struktur die Sammeloberflache erhéht wird.

Die Probenluft wird mit einer konstanten Flussrate von 10 L min™ angesaugt. Nur Partikel mit
d(p) < 2,5 pym passieren die Impaktorplatte am Einlass. AnschlieBend werden aus dem Luftstrom
saure Gase (HNO,, HNO3, S0,) auf  einem basisch beschichteten Denuder
(Na,COs/Glycerin/Wasser/Ethanol) und das basische Gas NH; auf einem sauer beschichteten Denu-
der (Phosporsaure/Wasser/Ethanol) abgeschieden (Abbildung 7). Dem Denudersystem folgt ein
Filterpacksystem. Ein PTFE-Filter sammelt die Partikelphase, zwei entsprechend basisch und sauer
beschichtete Cellulosefilter fangen als ,Back-up®-Filter leicht flichtige saure bzw. basische Gase
und Aerosole auf, die durch Austragung oder Sublimation vom PTFE-Filter wieder freigesetzt wur-
den (Koutrakis et al. 1993).

Die Aufnahmekapazitaten der Honeycombdenuder fir NH; und HNOj; liegen nach Koutrakis et al.
(1993) bei 1,2 mg und 10 mg. Wahrend des VERTIKO-Projektes wurden an der TUBAF die Sam-
meleffizienz der auch in diesem Projekt eingesetzten Denuder untersucht (Plessow et al. 2005).
Dazu wurden in Oberbdrenburg zwei Kartuschen parallel betrieben, von denen eine mit zwei H3PO4-
beschichteten Denudern, die andere mit zwei Na,COs-beschichteten Denudern bestlickt war. Die
Gase NH3 und HNO, wurden bereits zu 100% und HNO3 und SO, zu 94% bzw. 98% auf dem 1.
Denuder abgeschieden. Nur HCI wies in den damaligen Untersuchungen eine Sammeleffizienz von
lediglich 77% auf dem ersten Denuder auf, weshalb die gemessenen Cl-Ionenkonzentrationen
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nicht ausgewertet werden kénnen. Aufgrund der guten Sammeleffizienzen bereits auf den 1. Denu-
dern und um saure und basische Gase simultan zu erfassen, wurden die Kartuschen fir das REG-
KLAM-Projekt mit zwei unterschiedlich beschichteten Denudern betrieben.

Die Beprobung wurde in einzelnen Kampagnen durchgefiihrt. Wahrend der Kampagnen wurden
zwei Kartuschen parallel betrieben, wobei sie bei unterschiedlichen Bedingungen sammelten. Eine
Beprobung in Abhangigkeit von der relativen Luftfeuchtigkeit (bis 65% und ab 65%) und von der
Temperatur (< 15 °C und > 15 °C) wurde im Sommer 2010 durchgefihrt. In Abhangigkeit von der
Windrichtung (Sektoren: Ost und West) wurden mit Hilfe eines an den Partisolsammler angeschlos-
senen Anemometers (Model 05103VM-42 Wind Monitor, R.M. Young Company, USA) zwei Mess-
kampagnen durchgefthrt. Daflir wurden im Sommer 2011 und 2012 Gase und Aerosole gesam-
melt.

Berner-Impaktor

Eine gréBenaufgeldoste Beprobung atmosphdrischer Partikel in Abhdngigkeit von der Windrichtung
findet mit drei 5-stufigen Berner-Impaktoren (Typ LPI 80/0,05) der Firma Hauke, Osterreich statt.
Beim Berner-Impaktor handelt es sich um einen Niederdruck-Kaskadenimpaktor, der aus einer
Reihenschaltung von Disenplatten und Prallplatten besteht (Abbildung 8). Der sich von Stufe zu
Stufe reduzierende Dlsendurchmesser bewirkt eine Erhéhung der Gasgeschwindigkeit. Zwischen
den einzelnen Disenplatten sind mit Aluminium- und Polycarbonatfolien belegte Prallflachen ange-
bracht. Der staubbeladene Gasstrom trifft auf das Hindernis und wird dort umgelenkt. Wahrend
feine Teilchen bei kleinen Geschwindigkeiten dem Strom folgen, kdnnen gréBere Partikel aufgrund
ihrer Tragheit mit zunehmender Masse den Trajektorien der Luft nicht folgen und werden auf dem
Filter impaktiert. Das Ansteigen der Gasgeschwindigkeit von Kaskade zu Kaskade trennt dadurch
die einzelnen Kornfraktionen ab (Baron u. Willeke 2001; Lodge u. Chan 1986).

Innerer Geh&dusering einer
Impaktorstufe

Diisenplatte

funfstufiger Prallplatte

Berner-impaktor

Distanzring
(duBeres Gehduse)

Abbildung 8: Schnittbild einer Impaktorstufe eines flinfstufigen Berner-Impaktors (aus Maga 2008;
verandert nach Ernst 2003 und Berner & Lirzer 1980).

Mit Hilfe einer Vakuum-Pumpe wird Uber einen anisokinetischen Einlass gleichmdBig Probenluft von
auBerhalb des Probenahmecontainers angesaugt und Uber ein Verbindungsrohr zum Berner-
Impaktor geleitet. Eine kritische Dise am Einlass des am Ende des Rohres befestigten Berner-
Impaktors erméglicht einen konstanter Luftstrom von 82,7 L min't (bei 20 °C).

Im Inneren des Impaktors trifft die Probenluft zuerst auf eine Impaktorplatte, auf deren gefetteter
Oberflache alle Partikel mit Durchmessern > 10 pm abgeschieden werden, so dass auf den folgen-
den funf Stufen Partikel < 10 mm gesammelt werden kénnen. Die Abscheidegrenzen der drei ver-
wendeten Impaktoren liegen bei 3,5 um (Stufe 5; 15 Disen), 1,2 pm (Stufe 4; 40 Disen), 0,42
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pm (bzw. 0,39 in OBB; Stufe 3; 81 Dlisen), 0,14 ym (Stufe 2; 133 Dlsen) und 0,050 pym (bzw.
0,049 in OBB; Stufe 1; 244 Dlsen).

Die Probennahmen im REGKLAM-Projekt erfolgten 63-mal von 2009 - 2012 lber jeweils 24 Stun-
den (von 0.00 - 24.00 Uhr) simultan an den drei Stationen Dresden-WinckelmannstraBe, Melpitz
und Oberbarenburg. Die Probennahmen wurden vorrangig an Tagen mit gleichbleibender Anstro-
mung und ohne Niederschlag durchgefiihrt. Nahere Ausfiihrungen bezlglich der Auswahlkriterien
fir die Beprobungstage kénnen dem Produktbericht des TP 2.2 b (TROPOS) entnommen werden.
Die Auswertung eines Vergleichsversuchs der drei verwendeten Impaktoren befindet sich ebenfalls
im Produktbericht TP 2.2b. Eine nachfolgende Kontrolle der tatsachlichen Anstrémung wahrend der
Probenahme erfolgte mittels Rickwartstrajektorien in 200, 500 und 1500 m Héhe, welche mit dem
Hybrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory (HYSPLIT)-Modell vom National Oceanic
and Atmospheric Administration (NOAA) erstellt wurden (Draxler und Hess 1998). Zusatzlich wur-
den die ortlichen meteorologischen Daten der jeweiligen Standorte einbezogen.

2.2.3 Analysenvorbereitung, Analytik und Qualitatskontrolle

Nach den Probennahmen wurden die gesammelten Proben auf die jeweiligen Bedingungen fiir eine
chemische Analytik angepasst aufbereitet. Zur Vermeidung von Kontaminationen wurde grundsatz-
lich bei Probenvorbereitung und Probenaufbereitung mit Einmalhandschuhen gearbeitet. Das zur
Probenbehandlung und Reinigung eingesetzte Wasser war zweifach deionisiert, wobei eine Leitfa-
higkeit von 0,1 pS cm® nicht iberschritten wurde. Die fiir die Spurenelementanalytik eingesetzten
GefaBe wurden zusatzlich mit 2%-iger HNOs gereinigt. Alle verwendeten Reagenzien entsprechen
der Qualitat pro analysi oder suprapur. Flr jede Probenahme und Analysemethode werden Blind-
proben genommen und analysiert. Hierzu gehéren sowohl Feld -, als auch Laborblindproben. Eine
detaillierte Beschreibung der an die Analytik und Probenart angepassten Qualitatskontrolle erfolgt
in den einzelnen Abschnitten.

Wet-only Sammler

Die Mengen der zwei Niederschlagsproben (Hauptionen, Spurenelemente) wurden unmittelbar nach
den Probenahmen durch Differenzwagung ermittelt und an einem Aliquot der Probe fir die Ionen-
bestimmung die elektrischen Leitfahigkeit im Laborcontainer in OBB bestimmt. Die Reinigung der
wet-only-Sammler erfolgte nach den Arbeitsanweisungen der LAWA (1998). Zur Vermeidung nach-
traglicher Veranderungen der Proben wurden die Proben dunkel und gekihlt sowohl wahrend des
Transportes, als auch im Labor aufbewahrt (Briggemann et al. 1991; EMEP 2002). Die Probe zur
Bestimmung der Iéslichen Ionen wird in drei Aliquote geteilt und an diesen die elektrische Leitfa-
higkeit und der pH-Wert (bei ca. 20°C) bestimmt. Das Aliquot fiir die Analyse wurde membranfil-
triert (0,45 um Celluloseacetat, Sartorius) und bei 4°C bis zur Analyse aufbewahrt.

Die Probenaufbereitung zur Bestimmung der Spurenelemente erfolgte nach der Arbeitsvorschrift
von EMEP (2002). Nach dem Laboreingang wurde die Probe in der Sammelflasche mit HNO3 (2x
destilliert, 1 mL Saure auf 100 mL Probe) angesduert und die auf eine Sdaurekonzentration von
0,6% eingestellte Probe mindestens 24 Stunden in einer Kihltasche stehen gelassen. Dadurch
wurden die an den GefaBwanden und Partikeln sorbierten Metalle zusammen mit den sauremobili-
sierbaren und den geldésten Metallen in Losung gebracht. AnschlieBend wurde eine Teilmenge
membranfiltriert (0,4 pm Nuclepore-Filter, Polycarbonat, Whatman) und bis zur Analyse bei 4°C
aufbewahrt.

Die Kationen NH4*, Na*, K*, Mg?*, Ca®*, Li* wurden mit dem Ion Chromatograph 690 der Firma
Metrohm (Trennsaule: Cation 1-2, Probeschleife: 100 pL, Detektor: Detektion der elektrischen Leit-
fahigkeit, Konzentration Eluent: 125,3 mg L Dipicolinsdure (Pyridin-2,6-dicarbonséure) + 0,75 L
Weinsédure) bestimmt. Die Analyse der Anionen SO,%, CI°, NO;,, NO5", PO,*", Br und F erfolgte mit
Ion Chromatograph DX 120 der Firma DIONEX (Trennsdule: AS 14 A 5 ym 3 x 150 mm, Vorsaule:
AG 14 A5 pym 3 x 30 mm, Suppressor: ASRS ULTRA 4 mm, Probeschleife: 25 pL, Detektor: Detek-
tion der elektrischen Leitfahigkeit, Konzentration Eluent: 1 mmol L! NaHCO; + 6 mmol L*
Na,COs3).
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Die Analyse der zweiten Niederschlagsprobe auf Spurenelemente (Al, Mn, Zn, Pb, Cu, Ti, V, Ni, Sr,
Cd, Sb, Ba, As, Cr) erfolgte an der TUBAF mittels ICP-MS (ELAN 9000 der Firma Perkin Elmer Sci-
ex). Das ICP-MS wurde mit folgenden Parametern betrieben: Geratespannung von 1100 W, Plas-
magas: Argon (ca. 15 L min'!), Zerstdubergas: Argon (0,95 L min!), Zerstduber: Cross flow, Zer-
stduberkammer: Scott aus Rython, Kalibration: Plasmastandard Merck VI erganzt mit Element-
standards (1g L™!) und Verdiinnungen auf 0,1, 1, 10, 50 pug L'* (mit 1 ml 2x destillierter HNO; als
Stabilisator und deionisiertem Wasser), Analysenprogramm: quantitative Analyse.
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Abbildung 9: Vergleich von gemessener und berechneter Leitfahigkeit der Niederschlagsproben
(2008 - 2013; n = 137). Die schwarze Diagonale gibt die Ideallinie (Uberenistimmung) an
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Abbildung 10: Ionenbilanzabweichungen der Niederschlagsproben (2008 - 2013; n = 137). Die
roten Linien geben den Toleranzbereich an, der flr die meisten Proben gilt. Vereinzelt liegt bei sehr
geringen Konzentrationen der Toleranzbereich bei 30 % (Ihle 2001)

Die Qualitatskontrolle erfolgte Gber die Analyse von Blindproben, die im Feld genommen wurden.
Zusatzlich wurden verwendete Laborgerate (Filter) durch Blindproben stichpunktartig Uberpruft.
Die Mittelwerte, der fir eine jeweilige Messphase bestimmten Blindwerte wurden von den Analy-
seergebnissen abgezogen. Durch Berechnung der Ionenbilanz (Abbildung 10) und Vergleich von
berechneter und gemessener Leitfahigkeit (Abbildung 9) wurde Uberprift, ob alle Hauptionen er-
fasst werden konnten und keine Fehler im Analyseprozess aufgetreten sind. Die Ionenbilanz zeigt
durchgangig einen leichten Kationeniberschuss, der immer innerhalb der Toleranzgrenzen nach
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Ihle (2001) liegt. Méglicher Grund fiir den Uberschuss, ist die Nicht-Beriicksichtigung von organi-
schen Sauren bei der Auswertung und Analytik. Die Ubereinstimmung von berechneter und gemes-
sener Leitfahigkeit ist fir alle Proben gut, was einen Hinweis auf die vollstédndige Analyse aller
Hauptionen darstellt. In regelmaBigen Abstanden wurde die Trichterabsorption fiir den Spurenele-
mentsammler bestimmt.

Gent-Sammler

Zur gravimetrischen Massebestimmung erfolgte eine Wagung der Polycarbonatfilter vor und nach
der Sammlung der Partikelproben. Die Filter wurden 24 h bei gleichbleibender Temperatur und
Luftfeuchte konditioniert. Verwendung fand eine Sartorius Analysenwaage (BP211D) mit einer Ab-
lesegenauigkeit von 10 pg.

Die Messung bzw. Analyse der gesammelten Aerosolproben erfolgte im Geochemischen Labor des
Instituts fiir Mineralogie der TUBAF mittels wellenlangendispersiver Réntgenfluoreszenzanalyse
(WD-RFA) und Massenspektroskopie mit induktiv gekoppeltem Plasma (ICP-MS).

Die Elemente Al, Ca, Fe, K, Mg, Mn, Na, P, S, Si, Ti wurden mit Hilfe eines Réntgenspektrometers
S8 Tiger von der Firma Bruker AXS bestimmt.

Die Filter wurden, mit der unbelegten Seite zur Réntgenrdhre, in die Probenbecher mit einer
34 mm-Maske eingespannt und mit einem Aluminium-Rickraumbecher im Vakuum (ca. 10 Pa)
gemessen. Der Rickraumbecher ist zylinderformig und im Inneren mit einer Reinstaluminiumfolie
ausgekleidet. Dieser dient zur Minimierung der Streustrahlung des Probenbechers. Aluminium be-
sitzt eine geringe Austrittstiefe, so dass ein Verfalschen der Messwerte durch zu hohe Blindwerte
reduziert ist (Popko 2012). Auf den Polycarbonatfilter wurden ein weiterer jedoch unbelegter Poly-
carbonatfilter sowie ein Baumwollfilter der Firma Munktell gelegt. Sie dienten erstens dazu Aufwir-
belungen der Probe und zweitens die Rickstrahlung von Aluminium des Rlickraumbechers zu ver-
hindern (Popko 2012).

Den drei Filtern folgten ein Teflon- und ein Metallring zum sicheren Befestigen der Filter. Zuletzt
wurde der zuvor benannte Aluminium-Rickraumbecher eingesetzt. Die Messzeit pro Probe betrug
20 Minuten. Die bestehende Messmethode ,Geopressling™ wurde flir die Analyse modifiziert.

Fur die Kalibrierung wurden Bodenproben, die das Institut fir Mineralogie zur Verfligung stellen
konnte, verwendet. Die Bodenproben wurden bis zu einer KorngréBe von 63 pm aufbereitet. Als
Suspension wurden die Bodenproben auf die Polycarbonatfilter aufgebracht und anschlieBend im
Exsikkator getrocknet.

Die bereits mit WD-RFA analysierten Filterproben wurden anschlieBend mittels ICP-MS auf die Ele-
mente untersucht. Das ICP-MS (ELAN 9000 der Firma Perkin Elmer Sciex) wurde mit folgenden
Parametern betrieben: Geradtespannung von 1100 W, Plasmagas: Argon (ca. 15 L min™!), Zerstdu-
bergas: Argon (0,95 L min), Zerstauber: Cross flow, Zerstauberkammer: Scott aus Rython, Kalib-
ration: Plasmastandard Merck VI ergénzt mit Elementstandards (1 g L™!) und einer Verdiinnung auf
10 pg L (mit 1 mL HNO5 (2x destilliert) als Stabilisator und deionisiertem Wasser), Analysenpro-
gramm: Totalquant.

Der Filter wurde in ein 100 ml Mikrowellenaufschlussgefa3 gegeben und mit 3 ml doppelt destillier-
ter HNO3 (ca. 65%) sowie 100 pl HF (40 %) versetzt und in einem Mikrowellengerat (Ethos plus,
MWS) 10 min bei 220°C aufgeschlossen. Nach dem Abkiihlen erfolgte die Uberfiihrung der L&sung
in ein 50 ml Polypropylengefa8 und die Zugabe des internen Standards (1 ml einer 1 mg/l Rh L6-
sung). Danach wurde das Extrakt mit deionisiertem Wasser auf 50 ml aufgefillt.

Der gleiche Aufschluss wurde nur mit Sauren fur den Saureblindwert und zur Herstellung der Fil-
terblindwerte mit unbenutzten Filtern durchgefihrt.

Partisol-Sammler
Folgende Beschichtungslésungen wurden fir die Denuder und Cellulosefilter verwendet:

Basisch: 1:1 Gemisch einer 2%igen wassrigen Na,COs-Lésung mit einer 2%igen ethanolischen
Glycerin Lésung

Sauer: 1 g H3PO4 (30%) + 9 mL H,O mit Ethanol auf 100 ml aufgeftllt
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Zur Praparation der Honeycombdenuder wurden diese mit 10 mL der jeweiligen Beschichtungslo-
sung beflllt und die Beschichtungslésung durch griindliches Schwenken gleichmdBig in den Denu-
derkanélen verteilt. Uberschiissige Beschichtungsldsung wurde entfernt und die Denuder getrock-
net. Die fertig praparierten Denuder wurden in der Regel sofort in die Kartuschen eingebaut oder
aber dicht verschlossen im Kihlschrank (4°C) aufbewahrt.

Exponierte Denuder wurden zur Extraktion der gesammelten Gase mit 10 mL H,O befillt und die
gesamte Denuderoberflache durch griindliches Schwenken, Drehen und Schiitteln benetzt. Die so
erhaltene Extraktionslésung wurde bis zur Analyse im Kihlschrank (4°C) aufbewahrt. Zur Reini-
gung werden die Denuder mit deionisiertem Wasser 2 min lang gespult, dreimal mit jeweils 10 mL
deionisiertem Wasser geschittelt und anschlieBend getrocknet (Plessow u. Zimmermann 2004;
Rupprecht und Patashnik Co. 2000; UMEG-Bericht 2002).

Die Teflonfilter wurden zundachst einer gravimetrischen Massebestimmung unterzogen. Die Wagung
der Filter erfolgte vor und nach der Sammlung der Partikelproben. Die Filter wurden 24 h bei
gleichbleibender Temperatur und Luftfeuchte konditioniert. Verwendung fand eine Sartorius Analy-
senwaage (BP211D) mit einer Ablesegenauigkeit von 10 pg.

Wahrend die Teflonfilter ohne weitere Vorbehandlung eingesetzt werden konnten, werden die Cel-
lulosefilter, aufgrund erhdhter Blindwerte, vor dem Einsatz gewaschen (mit deionisiertem Wasser 3
x 15 min im Ultraschallbad) und getrocknet. Zur sauren oder basischen Beschichtung werden die
Cellulosefilter in der jeweiligen Beschichtungslosung getrankt, abermals getrocknet und bis zum
Einbau in die Sammelkartuschen in luftdichten Behaltern gelagert. Verwendet wurden die gleichen
Beschichtungslésungen wie bei der Beschichtungen der Honeycombdenuder (Plessow u. Zimmer-
mann 2004; Rupprecht u. Patashnik Co. 2000; UMEG-Bericht 2002). Die exponierten Filter verblei-
ben bis zur zeitnahen Analyse im Gefrierschrank bei mindestens -17°C. Erst unmittelbar vor der
Analyse werden die Filter zur Extraktion der wasserldslichen Anteile und der adsorbierten Gase mit
5 mL Wasser versetzt. Die Teflonfilter werden anschlieBend 30 min im Ultraschallbad behandelt
und die Cellulosefilter einige Minuten per Hand geschittelt, um nicht zu viele Cellulosefasern loszu-
I6sen (EMEP 2002).

Samtliche Arbeiten wurden in einer Laminar-Flow-Reinluftwerkbank durchgefiihrt. Das integrierte
Filtersystem der Werkbank gewahrleistet die Reinigung der zugefiuhrten Luft von Partikeln, Ammo-
niak und sauren Gasen.

Die Kationen NH,*, Na*, K*, Mg?*, Ca®* wurden mit dem Ion Chromatograph 690 der Firma Met-
rohm (Trennsaule: Metrosep C4 150, Probeschleife: 100 pL, Detektor: Detektion der elektrischen
Leitfahigkeit, Konzentration Eluent: 167,12 g/mol Dipicolinsdure (Pyridin-2,6-dicarbonsdaure) +
65%ige HNO; suprapur) bestimmt. Die Analyse der Anionen SO,27, ClI', NO3,, NO5", PO,*", Br und F°
erfolgte mit Ion Chromatograph DX 120 der Firma DIONEX (Trennsadule: AS 14 A 5 um 3 x 150
mm, Vorsaule: AG 14 A5 pm 3 x 30 mm, Suppressor: ASRS ULTRA 4 mm, Probeschleife: 25 pL,
Detektor: Detektion der elektrischen Leitfdhigkeit, Konzentration Eluent: 1 mmol L NaHCO; + 6
mmol L ! Na,COs5).

Berner-Impaktor

Als Probentréager wurden ausgestanzte und vorher geglihte Aluminiumfolien auf den Prallplatten
verwendet. Zusatzlich wurde auf jede Stufe ein Stiick von einer Polycarbonatfolie (Isopore® Memb-
rane Filters von Millipore, Porenweite 0,4 um, Durchmesser 47 mm) gelegt (ca. 11 % der Flache),
welches spater auf Spurenelemente und Metalle untersucht wurde.

Die Massenkonzentration der auf den Aluminiumfolien abgelagerten KorngréBenfraktionen wurde
gravimetrisch durch Differenzwagung bestimmt. Dazu wurden die Filter vor und nach den Probe-
nahmen 24h konditioniert und dann mit Mikrowaagen am TROPOS gewogen. Die Masse der auf den
Polycarbonatfolien abgelagerten Fraktionen wurde hingegen anteilig anhand der ,Spotanzahl® im
Vergleich zum Aluminiumfilter bestimmt, da der Wéagefehler bei diesen geringen Probenmengen zu
groB ware.

Neben der Masse des Feinstaubs wurden die Konzentrationen an OC/EC, wasserléslichen Ionen
(Na", K°, Ca%, Mg?, CI', SO,*, NH,, NO5") und einigen organischen Verbindungen (auf Aluminium-
folien) am TROPOS Leipzig gemessen (Produktbericht TP 2.2b; Scheinhardt et al. 2013).
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Die Analytik der Krustenelemente und Metalle der an den drei Standorten gewonnenen Partikelpro-
ben wurde an der TUBAF durchgeflihrt. Die sehr geringen Probenmengen auf den Polycarbonatfo-
lien-Stiickchen schrankten die Moéglichkeiten der Analyse stark ein.

Zur Untersuchung von Metallen und Halbmetallen in gréBenaufgeldsten Partikelproben wurden von
anderen Autoren verschiedene Analysenmethoden, alle mit Vor- und Nachteilen, durchgefiihrt. So
wurden die Konzentrationen dieser Elemente mittels PIXE (Briiggemann et al. 2009; Johnson et al.
2006; Smolik et al. 2003, 2008), ICP-MS bzw. HR-ICP-MS (Birmilli et al. 2006; Krudysz et al.
2008; Lough et al. 2005; Maga 2008, Pakkanen et al. 2001a; 2001b; 2003;), LA-ICP-MS (Jaworski
et al. 2004), GF-AAS (Karanasiou et al. 2008), S-RFA (=SXRF; Han et al. 2006), T-RFA (=TXRF;
Fittschen et al. 2008; Lammel et al. 2007) und INAA (Almeida et al. 2006) durchgefihrt.

Einige dieser Verfahren benétigen eine gréBere Probenmenge, als die uns zur Verfligung stehenden
Filterstlickchen, andere wiederum koénnen kein Silizium bestimmen (wichtig fiir die Bestimmung
des Krustenanteils) und wiederum andere besitzen recht hohe Nachweisgrenzen im Bereich der
Spurenmetalle. Im Februar 2010 wurden einige Versuche mit der LA-ICP-MS durchgefiihrt. Es
konnte bei ungleichmaBiger Verteilung und Menge der Partikel auf den Probespots nicht genau
festgestellt werden wie viel Probe ablatiert wurde. Dies birgt das Problem der Kalibrierung, liefert
aber vielversprechende Ergebnisse fiir alle relevanten Elemente. Aufgrund eines Defektes des La-
sers konnte dieser Ansatz leider nicht weiterverfolgt werden.

Die Proben wurden mittels ICP-MS an der TUBAF untersucht. Das Probestliick wurde in ein 5 ml
MikrowellenaufschlussgefaB gegeben und mit 100 ul doppelt destillierte HNO3 (ca. 65%) sowie
10 pl HF (40 %) versetzt und in einem Mikrowellengerat (Ethos plus, MWS) 15 min bei 200°C auf-
geschlossen. Nach dem Abkulhlen erfolgte die Zugabe des internen Standards (20 pl einer 1 mg/I
Rh L&sung) sowie 1,87 ml deionisiertes Wasser. Die Kalibrierung erfolgte im Bereich von 100 ng/I -
50000 ng/I, es wurden Einzel- und Mehrelementstandards der Firma Merck sowie Rh als interner
Standard verwendet, Analysenprogramm: quantitative Analyse. Zur Kontrolle der Kalibrierung
diente das zertifizierte Referenzmaterial APS-1075 (Spurenmetalle in Trinkwasser, Alpha Re-
sources).

Die gleiche Prozedur wurde einmal nur mit Sduren als Blindwert, sowie zum Zweiten mit einem
unbenutzten Folienstiick als Folienblindwert durchgefiihrt. Die Bestimmung der Gehalte von Al, As,
Ba, Ca, Cd, Co, Cr, Cu, Fe, K, Mg, Mn, Na, Ni, Pb, Sb, Se, Sn, Sr, Ti, V, Zn in den Aufschlusslésun-
gen erfolgte mit der Quadrupol ICP-MS (ELAN 9000 der Firma Perkin Elmer Sciex) mit PFA Zer-
stauber (100 pl/min Durchflussrate) und einer Zyklonzerstauberkammer (Quarz). Das ICP-MS wur-
de mit folgenden Parametern betrieben: Geratespannung 1100 W, Plasmagas: Argon (ca. 15 L min’
1y, Zerstdubergas: Argon (0,95 L min™?).

Zur Kontrolle der Reproduzierbarkeit der gesamten Analytik tber den Bearbeitungszeitraum (2010-
2012) wurde mitlaufend ein Referenzmaterial analysiert. Dazu wurde ein Boden (BHA-1, Braunerde
A-Horizont Hilbersdorf) ausgewdhlt, der in seiner Zusammensetzung dem Probematerial weitge-
hend entspricht. Mit dem Material (< 20 ym) wurde eine wassrige Suspension hergestellt. Die
Uberstehende L6sung wurde nach 2 Minuten dekantiert und zur Trocknung eingedampft. Mit dem
so abgetrennten Feinanteil der Bodenprobe wurde erneut eine Suspension hergestellt, die in 2,5 pl
10 pg Feststoff enthielt. 2,5 pl dieser Suspension wurden wie die Filterproben aufgeschlossen und
analysiert.

Am TROPOS in Leipzig wurde zusatzlich der I6sliche Anteil der Elemente Fe, Mn und Cu bestimmt.
Fur die Analyse wurden ca. 40% einer Impaktorfolie in 2 ml destilliertem Wasser extrahiert (Pro-
duktbericht TP 2.2b) und dann mit sechs Replikaten mittels Totalreflexions-Réntgenfluoreszenz-
analyse (TRFA, engl. Total-reflection X-ray fluorescence, TXRF) vermessen. Die Fehler sind in der
Regel <10%, bei sehr kleinen Metallmengen kénnen auch gréBere Fehler auftreten.

Einzelpartikel wurden auf Stufe 5 des Impaktors durch REM-EDX (Rasterelektronenmikroskopie mit
energiedispersiver Rontgenmikroanalyse) untersucht. Ein Teil der PC-Folien mit 1 bis 2 Spots wur-
de direkt in das Instrument eingebracht. Auf eine Kohlenstoffbeschichtung wurde verzichtet, da die
Aufladungseffekte wahrend der Messungen bei akkurater Fixierung der PC-Folien minimal waren.
Etwa 8170 Einzelpartikel wurden mit einem PHILIPS XL 30 FEG analysiert. Fir die Réntgenmikro-
analyse wurde ein energiedispersiver Si(Li) Detektor verwendet, der eine Bestimmung von Elemen-
ten ab Ordnungszahl 5 erlaubt. Es wurde eine Automatisierung (Weinbruch et al., 1997) auf Stufe
5 angewendet. Die Charakterisierung der Partikel unter Einbezug morphologischer Details kann nur
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durch den Bearbeiter direkt durchgefiihrt werden. Dies wurde fir spezifische Partikel (Flugaschen)
zusatzlich durchgefiihrt. Aufgrund zu hoher Beladung auf den Stufen 1 bis 4, war keine Einzelparti-
kelanalyse moglich. Hier wurde eine Abrasterung der belegten Flachen zur Bestimmung des Si/Al
Verhadltnisses vorgenommen. Durch dieses Verfahren konnten Informationen zu Si Konzentrationen
gewonnen werden.

2.3 Datenaufbereitung

Die mit Hilfe der ICP-MS bestimmten Metalle (Krustenelemente) wurden genutzt, um den Krusten-
anteil im Aerosol zu quantifizieren. Hierzu nimmt man an, dass die Krustenelemente als Oxide in
der Partikelphase vorliegen. Abhangig vom Analyseziel und den verwendeten Analysemethoden
stehen verschiedene Krustenelemente fiir die Berechnung zur Verfiigung. Dementsprechend exis-
tieren verschiedene Formeln fiir die Berechnung des Krustenanteils. Sechs Formeln werden in der
Literatur haufig verwendet:

My =1,16 (1,90 muy + 2,15 mg; + 1,41 mcy + 1,67 my; + 2,09 mege) (1)
= 1,89 mp + 1,66 myg + 1,21 mg + 1,43 mee + 2,14 mg; (2)
=2,9mg + 2,1mp + 1,4 Mg, + 2,1 myg + 1,43 mee + 1,55 mg (3)
=2,5mg+2,2mpa+1,6mMca+ 2,4 M+ 1,9 My (4)
=7,6 my + 2,5 Mg, + 3,5 Myg + Mee + Mg (5)
=4,7 Mcy + 3,5 Myg + Mee + Mg (6)

Formel (1) basiert auf Chan et al. (1997) und orientiert sich an der Zusammensetzung der Erdkrus-
te nach Mason (1966; veraltet: aktuell Wedepohl 1995). Ein Korrekturfaktor von 1,16 wurde ge-
nutzt, um den Ausschluss von MgO, Na,O und K,O ebenso wie H,0O zu kompensieren. Diese Formel
findet auch bei Maenhaut et al. (2005) und Putaud et al. (2010) Anwendung. Da sich die Formeln
(1) und (4) im Grunde nicht unterscheiden werden fiir die weiteren Berechnungen nur die Formeln
(2) bis (6) verwendet. Die Formeln (3) und (4) basieren auf Formel (2) (Chow et al., 1994; Hueglin
et al., 2005; Vercauteren et al., 2011). Unterschiedliche Aufschlusstechniken und damit verschie-
den hohe Ausbeuten wurden fiir die Formeln angenommen. Als Referenz wurde ein Totalaufschluss
durch HNOs/HF ausgegangen (Hueglin et al., 2005). Formel (5) wird in Studien von Querol et al.
(2001) und Rodriguez et al. (2001) verwendet. Unter der Annahme 2Al,05; = SiO, wurde ein Faktor
von 7.6 bestimmt. Dieses Si/Al Verhaltnis entspricht allerdings nicht ganz dem tatsachlichen Ver-
haltnis in Aerosolproben (Rahn et al. 1976; Moreno et al. 2013). Ca und Mg wurden als Carbonate
hinzugefiigt (1.5 Ca + 2.5 Mg = CO5?). Alle Annahmen wurden auf Grundlage von experimentellen
Versuchen getroffen. Putaud et al. (2010) nutzt Formel (6), um den Krustenanteil an allen Standor-
ten zu bestimmen, wo die Elemente Ca, Mg, Fe und K zur Verfligung stehen. Der Koeffizient vor Ca
wurde fiir eine bestmdgliche Ubereinstimmung mit Formel (3) optimiert. Ein Vergleich aller sechs
Formeln zeigte Unsicherheiten von bis zu 150 % bei Anwendung auf verschiedene Stationen in
Europa (Putaud et al., 2010; Appendix).

Die Formeln (2) bis (6) wurden angewendet, um den Krustenanteil in den groBenfraktionierten
Berner-Impaktor Proben zu bestimmen. Ein Schatzwert fir Si wurde bei den Formeln (2) bis (4)
angewandt, da bei der ICP-MS Analyse keine Si Konzentrationen zur Verfligung standen. Der
Schatzwert wurde auf Grundlage von Aerosolanalysen von Kritzer (1995) und einem Vergleich mit
Schatzwerten der Literatur auf 2,7*Al festgelegt. Fir die MassenschlieBung wurde Formel (5) ver-
wendet, die keine Si Konzentration benétigt und gute Ubereinstimmungen zu Formeln unter Ver-
wendung von Si zeigt. Ein Vergleich der Berechnung des Krustenanteils unter Nutzung des mittels
REM-EDX analytisch bestimmten Si und den geschatzten Si Konzentrationen wurde vorgenommen.

2.3.1 Statistische Auswertung
Zur Feststellung von Ahnlichkeiten im Probenprofil einzelner Elemente wurde eine Clusteranalyse

durchgefiihrt. Clusteranalysen beinhalten unterschiedliche Verfahren zur Gruppenbildung, die sich
aufgrund der Wahl des ProximitatsmaBes und der Wahl des Gruppierungsverfahrens unterscheiden.
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Auf die Aerosolproben wurde ein hierarchisches Verfahren (Gruppen werden mit Hilfe des Proximi-
tatsmaBes gebildet) angewandt. Die Proben wurden durch z-Transformation standardisiert. Danach
wurde das Ward-Verfahren mit dem ProximitatsmaB der Quadrierten Euklidischen Distanz verwen-
det. Das Ward-Verfahren fasst Gruppen so zusammen, dass sich ein vorgegebenes Heterogeni-
tatsmafB (Varianz) nicht mehr vergréBert (Backhaus et al. 2008).

Um den Wirkungszusammenhang mehrerer analysierter Elemente zu untersuchen und voneinander
unabhdngige Einflussfaktoren auf die Inhaltsstoffe herauszufinden, wurde eine Faktoranalyse ver-
wendet. Die Faktoranalyse geht davon aus, dass jeder Wert einer Variablen sich als Linearkombina-
tion mehrerer Faktoren beschreiben lasst. Die Faktorladung gibt an wie viel ein Faktor mit der Aus-
gangsvariablen zu tun hat (Korrelationskoeffizient zwischen Faktor und Variable). Hohe Ladungen
haben einen Wert von > 0,5. Ein Faktor muss nicht die gesamte Varianz der Elementkonzentratio-
nen erklaren. Fir die Aerosoldaten wurde eine Hauptachsenanalyse mit Varimax Rotation der Fak-
torladungen durchgefithrt, um weitergehende Interpretationen zu erleichtern (Backhaus et al.
2008). Faktoranalysen werden genutzt, um Feinstaubeintrage bestimmten Emmissionsquellen zu-
ordnen zu kdénnen (Artaxo et al. 1999; Gianini et al. 2012).

2.3.2 Kategorisierung der Messtage

Eine Kategorisierung von Messtagen lasst sich Gber unterschiedliche Verfahren durchfiihren. Hierbei
lassen sich unter anderem direkt am Messstandort bestimmte meteorologischen Parameter ver-
wenden, oder man nutzt groB3flachige Kategorisierungen. Um die Luftmassenherkunft und damit die
Anstromrichtung an einen bestimmten Standort zu bertlicksichtigen, bietet es sich an Wetterlagen-
klassifikationen zu nutzen oder Rickwartstrajektorien der Luftmassen zu berechnen. Diese beiden
Methoden werden im folgenden Abschnitt auf ihre Anwendbarkeit und Vergleichbarkeit Gberpruft.

Die GroBwetterlagenklassifikation nach Baur et al. 1944 und die objektive Wetterlagenklassifikation
des DWD ordnen jedem Tag einer Wetterlage zu. Diese berlicksichtigt neben der Zyklonalitat und
Luftfeuchteverhaltnissen auch die groBrdaumige Anstromrichtung. A.Tabelle 5 im Anhang listet die
Wetterlagen fiir alle ereignisbezogenen Probenahmetage mit dem Berner-Impaktor auf. Zusatzlich
lassen sich die Luftmassenherkiinfte Uber Rickwartstrajektorien (Draxler und Rolph 2013; Rolph
2013) berechnen. Auf der Grundlage der Rickwartstrajektorien konnte jeder Probenahmetag einer
West- oder Ostanstromung zugeordnet werden. War dies nicht mdglich wurde ein X (nicht be-
stimmbar) zugeordnet. Zwischen den beiden Wetterlagenklassifikationen kann, bei Zuordnung der
Tage zu West- bzw. Ostanstrémung, nur eine Ubereinstimmung von 58 % erreicht werden. Dies ist
vor allem auf die grundsatzlich unterschiedliche Systematik der Klassifikationen zurlickzufiihren
(Hoy et al. 2013). Die GWT sind in 10 Klassen eingeteilt, wohingegen die oWLk nur vier Anstrom-
richtungen berlcksichtigt und keine zusatzlichen zentralen Klassen wie Hoch Uber Mitteleuropa
beinhaltet. Die Ubereinstimmung zwischen den berechneten Rickwértstrajektorien und den GWT
liegt bei nur 42 %, was ebenfalls auf die vollstandig verschiedene Einteilung zurlickzufiihren ist, da
bei Einteilung der Rickwartstrajektorien in Ost und Westsektor die Klassen N, S und HM vollstandig
auBen vor bleiben. Da die oWLk die Anstrémrichtungen Ost und West in allen Klassen mitbertck-
sichtigt, wird hier eine Ubereinstimmung von 65 % erreicht. Fiir eine Ubertragung der Ergebnisse
unter der Nutzung der unterschiedlichen Methoden zur Kategorisierung ist die Ubereinstimmung
noch immer niedrig. Die Zuordnung von Westlagen zeigt eine Ubereinstimmung von 81 %, wohin-
gegen nur 47 % fir die selteneren Ostlagen erreicht werden und die nicht zuordenbaren Tage zu
56 % Ubereinstimmen.

Wetterlagen bieten den Vorteil, dass sie taglich zur Verfligung stehen. Rickwartstrajektorien mus-
sen recht aufwendig fir jeden einzelnen Probenahmetag und -standort berechnet werden. Dies
kann bei langen Probenahmezeitraumen sehr aufwendig sein. Bei der detaillierten Analyse von
Luftbeimengungen sind Wetterlagen allerdings meist zu unspezifisch fir eine Zuordnung zu Quel-
len. Hier spielt der genaue Transportweg einer Luftmasse eine entscheidende Rolle, wodurch Ein-
flisse von Ozeanen oder das Passieren von Industriestandorten eine Rolle spielen kann. Diese Ein-
flisse sind kleinrdumig und quellspezifisch und kénnen Uber Wetterlagen nicht erfasst werden.
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Von Bedeutung fir weitere Auswertungen ist vor allem, dass Diskrepanzen bei der Nutzung dieser
beiden Verfahren zur Kategorisierung entstehen. Diese missen bei der Auswertung beriicksichtigt
werden. Insbesondere, wenn die Daten und Kategorien fiir Projektionen in die Zukunft verwendet
werden, die auf Modellrechnungen beruhen (Verwendung von oWLk) und unterschiedliche Methodi-
ken verwenden. In Abschnitt 3.2 werden Projektionsrechnungen unter Annahme verschiedener
Szenarien auf Grundlage der Kategorisierung nach oWLk vorgestellt. Im Produktbericht TP2.2b
wurde die Kategorisierung nach Rickwartstrajektorien verwendet.

2.3.3 Szenarienrechnungen

Die Projektion der gemessenen Ergebnisse zur Feinstaubcharakteristik erfolgt (iber Berechnungen
von ausgewadhlten Szenarien. Diese Szenarien werden teilweise auf Grundlage der Ergebnisse von
TP2.1b (Hansel und Hoy 2013) ausgewdhlt. Es wurden sowohl Szenarien fiir die Zyklonalitat in
Bodenndhe (950 hPa), als auch die Anstrémrichtungen West und Ost ausgewahlt. Die Szenarien-
rechnungen dienen zur Abdeckung eines mdglichst breiten denkbaren Anderungspotentials.

Szenario 1: 10 % Zunahme von Westlagen auf Kosten der Ostlagen
Szenario 2: 20 % Zunahme von Westlagen auf Kosten der Ostlagen
Szenario 3: 10 % Zunahme von zyklonalen Lagen auf Kosten der antizyklonalen Lagen
Szenario 4: 20 % Zunahme von zyklonalen Lagen auf Kosten der antizyklonalen Lagen

Szenario 1 basiert auf der Annahme, dass sich die Trends der Vergangenheit fortsetzen. Die Zu-
nahme von Westlagen spiegelt sich teilweise auch in Modellrechnungen, wobei die Modelle die ge-
genwartigen Trends nur schlecht wiedergeben (Hansel und Hoy 2013, Demuzere et al. 2009). Sze-
nario 2 ist eine extreme Projektion und dient der Bestimmung des mdglichen Anderungspotentials
durch Zirkulationsveranderungen. Dies gilt auch fiir die Szenarien 3 und 4, die nicht auf Trends der
Vergangenheit oder Modellrechnungen gestiitzt werden kénnen. Die Modelle liefern fiir die Veran-
derung der Auftretenshaufigkeit der Zyklonalitét keine robusten Ergebnisse (Hansel und Hoy
2013). Die Berechnung der Projektionen erfolgt liber die Berechnung von gewichteten Mitteln fir
die aktuellen und veranderten Haufigkeiten der genutzten Kategorien.

3. Ergebnisse

3.1 Erfassung des Ist Zustandes
3.1.1 PM;0 und PM, 5 Datenreihe - groBraumige Zirkulationssysteme

Der nachfolgende Abschnitt beschreibt die Zusammenhdnge zwischen Wetterlagenklassifikationen
und langjahrigen Feinstaubdaten.

Der Zusammenhang zwischen groBraumigen Zirkulationsmustern und Luftqualitat hangt stark von
der Anstromrichtung der Luftmassen ab. Erhdhte PM;, Konzentrationen sind mit dstlichen Anstrom-
richtungen unabhangig von der Jahreszeit verbunden. Die hdchsten Konzentrationen wurden fir SO
Wetterlagen, gefolgt von NO, SW und den niedrigsten Konzentrationen fir NW Wetterlagen beo-
bachtet (Abbildung 11). Bei Ostanstromung werden verschmutzte kontinentale Luftmassen aus
Osteuropa herantransportiert (Spindler et al. 2012). Luftmassen aus westlichen Richtungen sind
starker durch maritime Aerosolquellen gepragt. Signifikante Korrelationen (Spearman; p<0,05)
zwischen PM;y und den Wetterlagen konnten mit einem r von 0,18 bis 0,5 gefunden werden. Es
wurden positive Korrelationen fur Luftmassen aus Ost und negative Korrelationen fir Luftmassen
aus West berechnet. Andere meteorologische Parameter beeinflussen ebenfalls die Luftqualitat
(Pateraki et al. 2012). Maximalkonzentrationen waren teilweise nicht mit den am starksten belaste-
ten Wetterlagen verbunden (Abbildung 11). Dies lasst auf einen grdéBeren Einfluss von lokalen
Emissionen bei diesen Ereignissen schlieBen (z.B. Osterfeuer). Wahrend unginstiger atmosphari-
schen Bedingungen werden Gebiete mit vielen lokalen Feinstaubquellen starker beeinflusst (Buch-
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holz et al. 2010), was zu starkeren Auswirkungen in urbanen Gebieten fiihrt. PM; s zeigte dhnliche
Verhéltnisse zu den Wetterlagen, wie PM;,. Die hochsten Konzentrationen wurden wahrend der SO
Wetterlagen festgestellt (A.Tabelle 4, Anhang). Da die feineren Partikel starker durch Langstre-
ckentransport beeinflusst sind, haben Wetterlagen starkeren Einfluss auf die Massenkonzentratio-
nen.
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Abbildung 11: Box Plots der PM;, Massenkonzentration fir die vier Anstrémrichtungen der oWLk an
sieben Stationen in Sachsen (1999 - 2008)

Meteorologische Bedingungen sind auBerdem maBgeblich bestimmt von der Zyklonalitat. Geringere
PM;o und PM,, s Konzentrationen wurden wahrend zyklonaler Wetterlagen beobachtet. Die trockene-
ren Bedingungen und weniger Wind fihren bei antizyklonalen Wetterlagen zu héheren Feinstaub-
konzentrationen (Abbildung 12). Die Unterschiede liegen im Mittel fir PMyq bei 4 — 7 pg/m3. Fir
PM, s gilt das gleiche mit mittleren Unterschieden von 2 - 5 pg/ms3.
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Abbildung 12: Mittlere PM;, Massenkonzentration an sieben Stationen in Sachsen (1999 - 2008) im
Vergleich von zyklonalen und antizyklonalen Wetterlagen
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Der Einfluss von Wetterlagenh&ufigkeiten auf die Uberschreitung der Europédischen Luftqualitats-
grenzwerte fiir PM;, (EG, 2008) ist deutlich. Bis zu 25 % der SO Wetterlagen waren Uberschrei-
tungstage. Ein weiterer groBer Anteil an Uberschreitungstagen entfallt auf die nicht zuordenbaren X
Wetterlagen. Dies lasst sich moglicherweise auf die wechselnden Anstromrichtungen und geringen
Windgeschwindigkeiten bei stagnierenden Bedingungen zuriickfiihren. Uberschreitungstage sind
deutlich starker an antizyklonale Wetterlagen gebunden.

Die Zusammensetzung von Partikeln spielt neben der Massenkonzentration eine entscheidende
Rolle fir die menschliche Gesundheit (Harrison und Yin 2000). As, Cd und Pb zeigen eine ahnliche
Verbindung zu den Wetterlagenklassifikationen, wie PM;q und PM; s. Die héchsten Konzentrationen
wurden bei Ostanstromung gemessen, wobei nicht ausschlieBlich die SO Wetterlage die starkste
Belastung zeigt, sonder auch NO (z.B. As). Cr und Ni lassen keine eindeutige Verknlpfung zu den
groBraumigen Zirkulationsmustern erkennen (Abbildung 13). Cd und As zeigen schwach positive
Korrelationen mit der SO Wetterlage und schwach negative Korrelationen mit SW. Zwischen den
anderen Metallen und den Wetterlagen konnten keine signifikanten (Spearman; p < 0,05) Korrela-
tionen festgestellt werden. Antizyklonale Wetterlagen waren fir alle untersuchten Metalle starker
belastet als zyklonale Wetterlagen, korrespondierend zu den PM;, Massenkonzentrationen.

WHJ SHJ

--Cr Ni =+=As -=-Cd

Gy

S.

Abbildung 13: Massenkonzentrationen der Elemente Cr, Ni, As und Cd in Abhdngigkeit von der
Anstromrichtung (oWLKk) an drei Stationen in Sachsen (1999 - 2008)
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Zusammenfassend flihren sowohl Anstromrichtungen aus SO und NO, als auch antizyklonale Wet-
terlagen zu hdéheren Feinstaubbelastungen unabhangig von der Stationscharakteristik. Sie kénnen
in urbanen Gebieten zu einem hoheren Anteil von Uberschreitungstagen (EG, 2008) fiihren. Dies
gilt fir beide untersuchte GréBenklassen und die gesundheitsrelevanten Metalle.

3.1.2 Charakterisierung der Waldmessstation Oberbadrenburg

An der Waldmessstation OBB fanden seit Aufbau der Station 1984 nur diskontinuierlich Messungen
von Luftschadstoffen statt. Aus diesem Grund erfolgt eine Charakterisierung der Station mit Hilfe
kontinuierlicher Niederschlags-, Aerosol- und Gasmessungen (2008 - 2013).

Kontinuierliche direkte Gasmessungen mit Horiba-Gasanalysatoren

In der Tabelle 4 sind Monatsmittelwerte und Tagesmaxima der einzelnen Gase fir die Jahre 2009
bis 2012 zusammengefasst.

Tabelle 4: Jahresmittelwerte und monatliche Tagesmaximalwerte der Spurengaskonzentration in
Oberbarenburg von 2009-2012; alle Angaben in ug m-3.

Jahr Os-Mittel SO,-Mittel | NO,-Mittel | Os;-Maxima Mig; 3 M';'Sii; 5
2009 66 3,8 9 128 21 37
2010 69 5,1 9,6 152 32 29
2011 71 4,5 7,9 140 33 24
2012 75 4 6,8 140 31 16
22‘:)012' 70 4,35 8,3 152 33 37

Die in den Jahren 2009- 2012 an der Station gemessenen Konzentrationen von Spurengasen be-
statigen allgemeine Trends der Immissionsmessungen im suddsdachsischen Raum. Die SO,-
Konzentrationen bewegen sich auf dem seit Anfang der 2000er Jahre festgestellten sehr niedrigen
Niveau mit Jahresmittelwerten von 4 ug SO, m™. Ahnliche Werte wurden in den Jahren 2001-2004
innerhalb des VERTIKO-Projektes am Standort gemessen (Zimmermann et al. 2006). Kurzzeitige
Spitzenwerte im Bereich bis 235 pg SO, m™ (Okt. 2011) sind nach wie vor mit Ferntransporten aus
dem Nordbéhmischen Becken verbunden (Abbildung 14). Erhohte NO,-Werte werden an der Stati-
on ebenfalls bei Ferntransport von belasteten Luftmassen aus dem Nordbéhmischen Becken ge-
messen.

Die letzten Ozonmessungen am Standort vor dem REGKLAM-Projekt erfolgten in den Jahren 1998
und 1999. Der mittlere Jahresmittelwerte fiir die Jahre 2009-2012 von 70 pg O; m™ liegt in dem
gleichen Niveau wie der Wert der Messungen am Ende der 90iger Jahre. Ein damals noch erwarte-
ter kontinuierlicher Anstieg der Ozonkonzentrationen ist ausgeblieben. Die Ozonkonzentrationen an
einem Standort werden bestimmt von der Ozonproduktion aus lokalen Quellen und Ozon-
Ferntransporten. Die Abnahme der Ozonvorlaufersubstanzen, NO, und VOC (LfULG 2012), in Sach-
sen sollten daher zu einer Abnahme der Ozonkonzentrationen flihren. Dem gegenlber fuhrt jedoch
eine weitere Zunahme der Hintergrundozonkonzentrationen (Simmonds et al. 2004) dazu, dass die
Ozonjahresmittelwerte in den letzen Jahren stagnieren. Ozonsmogepisoden werden im Wesentli-
chen durch entsprechende meteorologische Bedingungen (Strahlung, Temperatur, Windgeschwin-
digkeit) und durch lokale Emissionen von Ozonvorlaufersubstanzen wie VOC und NO, beeinflusst.
Sehr hohe O3-Konzentrationen mit maximalen Halbstundenwerten Gber 200 pg/m3 wurden im Un-
tersuchungszeitraum wahrend extremer Hitzeperioden im Juli 2010 und im August 2012 gemessen.
Eine fur das Klima der Zukunft prognostizierte Zunahme von Hitzeperioden kann trotz Emissions-
minderungen immer noch zu hohen Ozonbelastungen fiir den Menschen und die Vegetation fiihren.
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Abbildung 14: Mittlere SO, und NO, Konzentrationen [in pg/m3] am Standort Oberbarenburg in
Abhangigkeit von der vorherrschenden Windrichtung fiir das Jahr 2009-2012.

Die mittleren NO,-Konzentrationen am Standort sind von Werten von 15 pug/m3 Mitte der 90iger
Jahre auf Werte zwischen 7 - 8 pg/m3 am Ende des Untersuchungszeitraumes zuriickgegangen.
Eine ricklaufige Tendenz zeigen ebenfalls die maximalen NO,-Tagesmittelwerte (Tabelle 4).

Die NO-Konzentrationen sind am Standort Oberbarenburg sehr niedrig und sind nur selten hdher
als 1 pg NO m™. Héhere Werte werden bei Ferntransporten von Kraftwerksemissionen aus Nord-
béhmen und austauscharmen Wetterlagen beobachtet.

Nasse Deposition

Der abnehmende Trend der Niederschlagskonzentrationen aus den 1990er Jahren (Matschullat et
al. 2000) setzt sich auch in den Jahren 2008 - 2013 fort. Ammonium tritt als Hauptkation auf und
sowohl Nitrat als auch Sulfat sind die Hauptanionen im Niederschlag. Die Konzentrationen der Spu-
renelemente treten in folgender abnehmender Reihenfolge auf: AlI>Zn>Mn>Pb>Ba>Cu>Sr>V>Ti>
Ni>As>Sb>Cr>Cd, wobei Aluminium, Zink und Mangan die haufigsten Spurenelemente im Nieder-
schlag darstellen. Die mittlere Leitféahigkeit der Niederschlagsproben liegt bei 15,7 uS/cm und der
pH-Wert liegt im Durchschnitt bei 5,1. Nur wenige Proben haben einen pH-Wert niedriger als 4,5
und konnen als sauer eingestuft werden (Xu et al. 2001). Das pH-Wert Minimum liegt bei 3,9. Es
wurde eine maximale Leitfahigkeit von 105,4 pS/cm gemessen. Abbildung 14A gibt die Vertei-
lungsmuster der Ionenkonzentrationen Uber den gesamten Sammelzeitraum von 2008 bis Anfang
2013 wieder. Der Jahresverlauf der Ionenkonzentrationen ist am Bespiel der Hauptionen in Abbil-
dung 14B fur das Jahr 2011 dargestellt. Ein Maximum der Massenkonzentrationen wird im Frihjahr
mit Beginn der landwirtschaftlichen Aktivitdten erreicht. Sommer- und Wintermonate zeichnen sich
durch gemaBigte Eintrage durch nasse Deposition aus. Nitrat hat inzwischen Sulfat als Hauptanion
abgeldst (Abbildung 15) und gewinnt damit an Bedeutung fir den Nahrstoffeintrag in das Okosys-
tem Wald.
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Abbildung 15: A) Verteilung der Konzentrationen der Hauptionen im Niederschlag Gber den gesam-
ten Sammelzeitraum (2008 - 2013) B)Jahreszeitlicher Verlauf der Konzentrationen der drei Haup-

tionen im Niederschlag fur das Jahr 2011

Durch nasse Deposition kommt es jahrlich zu einem N-Eintrag von 33 - 52 kg ha'a? in das
Walddkosystem. 11- 16 kg ha'a® S aus SO,% werden eingetragen. Ein Vergleich der aktuellen
Messwerte der Spurenelemente mit friheren Studien und anderen Stationen im Untersuchungsge-
biet zeigt einen klaren Rickgang der Inhaltsstoffe im Niederschlag (Tabelle 5). AusschlieBlich Al
zeigt eine stagnierende Tendenz, beziehungsweise eine leichte Zunahme der Massenkonzentratio-
nen. Der Rickgang im Vergleich zu den 1990er Jahren ist dennoch deutlich. Eine mégliche Erkla-
rung ist die vermehrte Aufwirbelung von Bodenstduben wahrend des Probenahmezeitraums unter

anderem auch durch stationsnahe Baustellen.
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Tabelle 5: Entwicklung der Spurenelementkonzentrationen [ug/L] im Niederschlag

Freiflache (FF)
2011 2010 2009 | 2008 2004 1992-
1994
Ag - - nn 0,11 0,03
Al 15,55 9,98 11,73 8,6 8,7 100,0
As 0,06 0,10 0,08 0,25 0,22 0,90
Ba 0,78 0,63 1,04 1,74 1,70 4,10
Be - - nn nn 0,04
Bi - - - nn nn 0,003
Cd 0,04 0,06 0,06 0,07 0,08 0,05
Co - - - 0,05 0,04 0,05
Cr 0,04 0,13 0,03 nn 0,840 0,40
Cu 0,73 0,72 0,76 1,06 0,66 1,90

Fe - - - 8,53 14,6 22,5
Mn | 2,39 1,51 2,05 | 2,89 5,1 7,4
Mo - - - 0,06 0,14 0,09
Ni 0,10 0,12 0,19 | 0,19 0,43 0,60
Pb 0,97 1,50 1,10 | 0,85 0,94 3,60
Rb 0,15 1,2 1,0

Sb 0,10 0,12 0,07 | 0,19 0,29 0,17

Se - - nn 0,21 0,20
Sn - - - 0,10 0,20 0,04
Sr 0,50 0,49 0,64 1,03 1,10 3,90
Th - - - nn nn 0,004
Ti 0,24 0,14 0,24 0,40 0,03 0,75
TI - - - nn 0,06 0,04
U nn nn 0,01

Y 0,16 0,19 0,29 0,26 0,40 0,80
Y - - - nn 0,08 0,04
Zn 4,25 5,27 5,27 7,5 12,2 30,1
Zr - - - nn nn 0,02

Trockene Deposition

Die Proben der kontinuierlichen Aerosolmessungen in zwei GréBenklassen konnten mit zwei ver-
schiedenen Analyseverfahren bestimmt werden. Mit beiden Verfahren wurde nur etwa 40 % der
Inhaltsstoffe in der gesammelten Partikelmasse analysiert (Abbildung 16A). Die Ubereinstimmung
der beiden Analysemethoden ist fir die Elemente Al, Mg, K, Ca, Fe sehr gut. GréBere Abweichun-
gen kommen bei sehr niedrig konzentrierten Elementen vor (Ti, Mn), die nahe den Bestimmungs-
grenzen liegen. Dies betrifft vorwiegend Einzelproben. Natrium kann mit beiden Techniken in den
Aerosolproben nicht zufriedenstellend nachgewiesen werden, was auf mdgliche Kontaminationen
zurickzuflihren ist (Tabelle 6).

Tabelle 6: Mittleres Verhaltnis der ICP-MS Massenkonzentrationen zu den WD-RFA Massenkonzent-
rationen. Faktor 1 = 100% Ubereinstimmung der Messwerte

ICP-MS/RFA PM2,5-10 PM;,5 PMio
Proben OBB Vercauzt(e;rleln et al.
Al 0,86 0,90 0,74
Ca 0,75 0,97 1,00
Fe 1,98 1,89 1,27
K 1,05 1,20 0,99
Mg 0,52 0,88
Mn 0,93 1,74 0,70
Na 1,10 4,67
Ti 0,89 1,22 0,27
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Die fast durchgangig mittels der ICP-MS hdéher bestimmten Konzentrationen fir Fe, sind auf die
Korrektur der Argonoxid-Interferenz bei der verwendeten Messtechnik (ICP-MS) zurlickzufihren.
Durch die WD-RFA stehen zusatzlich Konzentrationen von Si, S und P zur Verfligung. Die Spuren-
elemente kdnnen durch die Analyse mit Hilfe der ICP-MS ausgewertet werden.

Fur die trockene Deposition konnten die Hauptionen nicht mit bestimmt werden. Der Eintrag von S
konnte aber Uber die Bestimmung der Konzentrationen mittels WD-RFA erfasst werden (Abbil-
dung 16A). Die Schwefelkonzentrationen sind in OBB im Vergleich zu urbanen Stationen erhdéht,
was auf die starkere Nahe zu Emissionsquellen in Ost und Stdost zurlickzufiihren ist. Bei langerem
Transport der Luftmassen kommt es verstarkt zu Verdlinnungseffekten, was beispielsweise zu ge-
ringeren S Konzentrationen in der Stadt Freiberg flhrt.

A) . .

B)

Abbildung 16: A) Anteil der mittels WD-RFA bestimmten Elemente an der Gesamtpartikelmasse.
B) Anteil des berechneten Krustenanteils (Formel 5) an der Gesamtpartikelmasse

Da Siliciumkonzentrationen aus der WD-RFA bekannt sind, lasst sich der Krustenanteil fur die Sta-
tion Oberbdrenburg berechnen. Hierzu wurde Formel (3) verwandt (Abschnitt 2.3). Der Krustenan-
teil fur die groben Partikel ist deutlich héher, als fur die feinen Partikel < 2,5 pm (Abbildung 16B).
Dies lasst sich auf die primadre Emission geogener Partikel zurickfihren, die dadurch im
Grobstaubbereich héher konzentriert sind (Seinfeld und Pandis 2006).

Im Wesentlichen unterscheiden sich die GréBenklassen durch eine héhere Konzentration der Krus-
tenelemente im Grobstaubbereich (Abbildung 17). Die vor allem anthropogen freigesetzten Spu-
renelemente zeigen hohere Konzentrationen bei den Partikeln < 2,5 pm. Die Konzentrationen der
bestimmten Elemente treten fiir PMyq in folgender abnehmender Reihenfolge auf: S, Si, Ca, Al, Fe,
K, Mg, Zn, P, Ti, Pb, Ba, Cr, Cu, Mn, Sr, V, Ni, Sn, As, Cd, Co. Die statistischen Parameter der Ele-
mente sind in A.Tabelle 6 und 7 im Anhang aufgefihrt.
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Abbildung 17: Box Plots der drei Krustenelemente Al, Fe und Ca im Vergleich der beiden GroBen-
klassen PM; 5.10 und PM, 5
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Abbildung 18: Clusteranalyse (Ward Methode, Quadratische Euklidische Distanz) der mittels ICP-
MS analysierten Elemente in @) PM3,5.19 b) PM; 5

Die Clusteranalyse (Abbildung 18), zeigt deutlich die Trennung zwischen anthropogen freigesetzten
Spurenelementen aus vorwiegend Verbrennungsprozessen und aufgewirbeltem Bodenstaub. Die
Trennung ist flir beide GroBenklassen zu beobachten. Die Clusteranalyse trennt die verwendeten
Elemente ausschlieBlich nach natirlichen und anthropogenen Quellen. Eine weitere Aufteilung in
detailgenauere Quellgruppen erfolgt hier nicht. Die Vermutung liegt nahe, dass wichtige Variablen
flir eine weitere Aufteilung fehlen. Es wurde keine vollstandige Analyse der Partikelmasse vorge-
nommen. Der geogene Anteil im Aerosol spielt in OBB eine wichtige Rolle (Abb. 16B). Dies legen
ebenfalls die Daten zur nassen Deposition am Standort nahe.

Ein Vergleich mit Daten aus vorangegangenen Studien im Untersuchungsgebiet (Matschullat et al.
2000), zeigt deutlich den weiteren Rickgang der Massenkonzentrationen im Aerosol (Tabelle 7).
Dieser Riickgang ist sowohl fiir die Mediankonzentrationen, als auch fir Minima und Maxima zu
beobachten. Die deutlich héheren Konzentrationen fir S in der Messkampagne 2008 - 2012 sind
mdoglicherweise auf die Analysetechnik (WD-RFA) zuriickzufiihren. Eine Uberpriifung der Kalibrie-
rung mit der ICP-MS war in diesem Fall nicht méglich.
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Tabelle 7: Mittlere Massenkonzentrationen und Schwankungsbreite (Median, min-max; 2008-2013)
im Vergleich zu Daten von 1996-19971

OBB! (1996-1997) OBB (2008-2012)

Median Min-max Median Min-max
Al 301 30-1140 87,4 9,0-263
As 1,7 <0,7-12 0,4 nn-2,3
Ba 3,9 <4,0-14,5 1,4 0,2-9,1
Ca 154 36-3490 91,7 nn-355
Cd 0,1 nn-0,5
Co 0,0 nn-0,7
Cr <3,5 <5,7-175 1,4 nn-7,6
Cu 3 1,2-1000 1,4 0,2-3,7
Fe 188 44-1210 67,9 nn-169
K 113 33-831 58,5 8,0-191
Mg 67 15-414 30,1 1,4-176
Mn 4,2 1,4-66 1,2 nn-4,6
Na 171 27-1040 91,0 nn-494
Ni 1 0,44-66 0,5 nn-8,4
p2 <1,9 <5,6-31 5,3 nn-18,0
Pb 10,2 4,6-67 2,0 0,1-26,1
Sb 0,3 nn-52,6
S? 1065 435-3630 2414 26-9315
Se 0,98 0,2-3,8 0,4 nn-8,1
Si? 570 120-3020 310,0 23,5-1805
Sn 0,5 0,1-2,2
Sr 1,03 <0,8-8,7 1,0 0,1-23,0
Ti 23,3 2,8-111 3,5 0,1-15,7
Y 1,5 0,67-3,9 0,7 0,1-22,4
Zn 18,2 9,4-1670 7,8 1,2-46,3

! Daten aus Matschullat et al. 2000
2 Massenkonzentrationen mittels WD-RFA bestimmt

Gase und Aerosole unter festgelegten meteorologischen Bedingungen (Partisol)

Untersuchungen des VERTIKO Projektes aus den Jahren 2001 bis 2004 haben einen Stickstoffein-
trag von etwa 40 kg ha! a! in die Fichtenwaldgebiete des Osterzgebirges gezeigt (Plessow und
Zimmermann 2004).

Neben relevanten N-Verbindungen, konnten auch S-Spezies in Gas- und Partikelphase bestimmt
werden. Es wurden mittlere Luftkonzentrationen von N-NH3, N-HNO,, N-HNO3 und S-SO, von 0,54
sowie 0,10; 0,18 und 2,51 bestimmt. Im Rahmen des REGKLAM Projektes konnten diese Messun-
gen in Abhangigkeit von Temperatur, Luftfeuchte und Windrichtung fortgesetzt und erweitert wer-
den, um mehr Informationen Uber den Einfluss verschiedener meteorologischer Bedingungen auf
den luftgetragenen Nahrstoffeintrag in Waldékosysteme des Osterzgebirges zu erhalten.

Die Konzentration von N-HNO; liegt auf gleichem Niveau. Die partikuldren Konzentrationen sind
durchgdngig niedriger (Tabelle 8). Die Unterschiede in den am gleichen Standort durchgefihrten
nicht allzu lange auseinanderliegenden Messzeitraumen, kdénnen unter anderem darauf zuriickge-
fuhrt werden, dass im VERTIKO Projekt die Wintermonate Berlicksichtigung fanden. In diesem Zeit-
raum herrscht durch héhere Emissionen und ungtinstigere meteorologische Bedingungen (Inversio-
nen) eine hohere Luftbelastung. Der Einfluss unterschiedlicher meteorologischer Bedingungen auf
die N-Verbindungen und S-Spezies wird im folgenden Abschnitt néaher untersucht.

Mit Hilfe eines Anemometers konnte in Abhangigkeit von der Windrichtung mit sehr kurzen Reakti-

onszeiten (20 - 40 sek) die N-Verbindungen und S-Spezies erfasst werden. Abbildung 19 veran-
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schaulicht die Aufteilung zwischen Partikel- und Gasphase der korrespondierenden Einzelspezies.
Die Konzentrationen sind fast gleichmdBig zwischen den Phasen aufgeteilt.

Tabelle 8: Mittlere, minimale und maximale Gas- und Partikelphasenkonzentrationen im Untersu-
chungszeitraum in Oberbarenburg im Vergleich zu den Messergebnissen aus dem VERTIKO Projekt
an der gleichen Messstation

Gasphase PM, s (Ioslicher Anteil)
. N-NH; | N-HNO, [ N-HNO; [ $-S0, |\ nHat NT)-Z' Nenor [siso
Mittelwert | 0,73 | 0,02 | 018 | 09 | og5 | 0,03 | 019 | 049
Median 0,71 0,02 0,14 0,81 072 | 0,02 | 015 0.47
Min 0,00 0,00 0,00 0,06 014 | 0,00 | 001 0.17
Max 2,20 0,11 0,55 2,89 261 | 015 | 063 1 30
o 0,47 0,02 0,14 0,82 057 | 0,02 | 013 0,27
n 41 41 41 41 41 41 41 41
VERTIKO!
Mittelwert? 0,54 0,10 0,18 2,51 1,19 | 0,03 | 0,46 1,14
Median? 0,41 0,06 0,15 1,80 1,06 0,02 0,35 0,88
Min? 0,00 0,00 0,00 0,03 0,00 | 0,00 | 0,01 0,10
Max? 2,63 0,43 0,66 10,7 4,45 0,19 2,61 5,16
o! 0,47 0,10 0,12 2,29 0,87 0,03 0,48 0,89
n' 255 170 170 170 255 170 170 170
!plessow und Zimmermann 2004
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Fur die S-Spezies dominiert allerdings leicht die Gasphase. Eine mdgliche Erklarung ist die Nahe
zum Emissionsgebiet der Industrieanlagen im Bohmischen Becken. Die vorherrschende Anstrom-
richtung wird bestimmt von der aktuellen GroBwetterlage und den Standortbedingungen des Pro-
benahmestandortes. Sie kann in erheblichem MaBe die Zusammensetzung und Konzentration von
Luftinhaltsstoffen bestimmen. Bei einer windrichtungsspezifischen Betrachtung der Einzelspezies,
zeigen sich bei Ostwindrichtungen deutlich hohere Konzentrationen, sowohl fir N-NHs, N-NH,*, S-
SO, und S-S0,%. Im Untersuchungsgebiet sind Luftmassen aus siid- siiddstlicher Richtung beein-
flusst durch die Industriegebiete im Béhmischen Becken. Hierdurch lassen sich vor allem auch die
deutlich hoheren Schwefelkonzentrationen erkldren. Hinzu kommt eine héhere Belastung der Luft-
massen die ausschlieBlich kontinental geprdgt sind (Spindler et al. 2012).
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Abbildung 19: Mittlere Luftkonzentrationen von NH3, HNO3;, SO, im Vergleich zu NH4*, NOj3", S0,
in der korrespondierenden Partikelphase flr die Ankerstationen Oberbarenburg. : far vorherr-
schende Windrichtungen aus West, : fur vorherrschende Windrichtung aus Ost

Der Anteil von Partikel- und Gasphase bleibt fur die betrachteten Komponenten flir beide Windrich-
tungen gleich. Fir N-HNOs; und N-NOs™ ist eine leichte Verschiebung Richtung Gasphase bei Ost-
windrichtungen erkennbar, wahrend sich die mittleren Konzentrationen bei Ost- und Westwindrich-
tung nicht unterscheiden. Eine Abhangigkeit des Phasenzustands der Komponenten von der An-
stromrichtung kann also nicht festgestellt werden. Die Héhe der Konzentrationen wird dagegen fur
beide Phasenzustande bei Ost- oder Westantrémung gleichermaBen beeinflusst.

Insgesamt ist der Nahrstoffeintrag bei Ostwindrichtungen signifikant héher als bei Westwindrich-
tungen, wobei sich Partikel- und Gaskonzentrationen gleichmaBig erhéhen.
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Abbildung 20: Luftkonzentrationen von NHs, HNOs; und SO, bei verschiedenen AuBentemperaturen.
orange: > 15 °C; blau: <15 °C

Bereits in den Ergebnissen des VERTIKO Projektes konnte die Abhangigkeit der Luftkonzentrationen
der N-Verbindungen und S-Spezies von Temperatur, Windgeschwindigkeit und Luftfeuchte gezeigt
werden. Abbildung 20 stellt die Gasphasenkomponenten in Abhdngigkeit von der Temperatur dar
(Messkampagne 2010). Die Konzentrationen in der Gasphase sind bei mehr als 15 °C deutlich h6-
her konzentriert, was auf eine Verschiebung in die Gasphase bei hoheren Temperaturen hindeutet.

Insgesamt haben sich die N-Eintrage und S-Spezies Konzentrationen der letzten Jahre nicht veran-
dert. Die windrichtungsabhangigen Messungen konnten zeigen, dass die Spezies bei Ostanstro-
mung erhdhte Konzentrationen zeigte. Es kommt nicht zur Phasenverschiebung. Die Temperatur
hat gréBeren Einfluss auf die Phasen.

3.1.3 Metalle

Die Daten der ICP-MS (REM-EDX; TXRF), flir die Berner-Impaktor Proben, wurden sowohl fir die
Bestimmung des Krustenanteils, als auch die Quellbezogene Analyse mit Hilfe von Spurenelemen-
ten genutzt.

Im nachfolgenden Abschnitt erfolgt eine Auswertung nach Wetterlagen fir beide Elementgruppen in
detaillierter Form.
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Abbildung 21: Mittlere Zusammensetzung der Spurenelemente auf den Stufen 1 - 4 in Dresden
(2009 - 2012)
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Faktor und Clusteranalyse der Metalle ergeben drei Hauptquellen fir die analysierten Elemente. Die
Variabilitat der Proben aller drei Standorte wird vorwiegend von Krustenanteil (geogener Anteil),
Verbrennungsprozessen (Industrie, StraBenverkehr) und einem Seesalz (Streusalz) Faktor be-
stimmt (Abbildung 22). Tabelle 1 (Abschnitt 2.1) zeigt einige Indikatorelemente fiir die Zuordnung
der einzelnen Faktoren auf. Durch die genannten Faktoren kann abhdngig vom Standort 70 - 77 %
der Variabilitat erklért werden. Verbrennungsprozesse haben an allen drei untersuchten Standorten
den groBten Anteil an der erkldrten Variabilitat (Abbildung 22). Oberbarenburg weiBt noch zwei
weitere Faktoren auf, welche auf anthropogene Quellen zuriickzufiihren sind.
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Abbildung 22: Quellenbezogene Zuordnung der Partikelproben unter Nutzung einer Faktoranalyse mit Varimax Rotation der mit Hilfe der ICP-MS be-
stimmten Elemente. XX = erklarte Variabilitdt der Faktoren
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Die Spurenelemente (aus Verbrennungsprozessen) weisen ein Maximum im Akkumulations Mode
auf Stufe 3 des Impaktors auf (Abbildung 21). Dies ist ein Hinweis auf den Langstreckentransport
der Inhaltsstoffe und die Emission aus Verbrennungsprozessen (Seinfeld und Pandis 2006). Insge-
samt haben die Spurenelemente Zn, V, Sr, Sn, Se, Sb, Pb, Ni, Cu, Cr, Co, Cd und As einen Anteil
von 0,1 bis 0,3 % der Gesamtpartikelmasse. Ihre Bedeutung bestimmt sich weniger lber die Mas-
senkonzentration, als ber ihre Bedeutung fiir die menschliche Gesundheit und Okosysteme.

Tabelle 9: Loslichkeiten der Metalle Mn, Fe und Cu am Standort Dresden

Dresden Loslichkeit [%]
Stufe Mn Fe Cu
[pm] min max min max min max
1 0,049-0,14 19,7 94,3 1,4 72,2 40,8 68,0
2 0,14-0,39 19,3 95,0 3,2 60,8 25,2 77,6
3 0,39-1,2 25,0 95,6 3,1 76,5 26,0 83,2
4 1,2-3,5 41,7 92,6 0,1 37,8 4,4 85,1

Neben der Nutzung von Indikatorelementen, gibt die Léslichkeit einiger Elemente Rickschliisse auf
ihren Ursprung. Tabelle 9 zeigt die Minima und Maxima der L&slichkeiten von Mn, Fe und Cu in
Dresden. Die groBte Variabilitat der Ldslichkeiten zeigt sich bei Fe. Die erhdhten Loslichkeiten vor
allem auf Stufe 1 deuten auf gréBeren Einfluss von Fe (II) Verbindungen aus Verbrennungsprozes-
sen hin (Gioda et al. 2011). Die geringere Ldslichkeit auf Stufe 4 dagegen auf héhere Einfllisse von
Fe (III) Verbindungen, die vermehrt bei Partikeln geogenen Ursprungs vorkommen. Mn und Cu
sind Uber die unterschiedlichen GroBenklasse fasst gleichmaBig 16slich.

Die Elemente, die einem geogenen Ursprung zuzuordnen sind zeigen ansteigende Konzentrationen
mit der PartikelgréBe, ebenfalls unterstiitzt durch die Untersuchungen zur Léslichkeit. Die hochsten
Konzentrationen sind auf Stufe 4 zu finden. Noch héhere Konzentrationen sind auf Stufe 5 zu er-
warten (Abschnitt Einzelpartikelanalyse). Die Nutzung der 6 Formeln zur Bestimmung des Krusten-
anteils (Abschnitt 2.3) flhrt zu Differenzen von 1-24% (Stufe 1), 0-25% (Stufe 2), 0-32% (Stu-
fe 3) und 0-21% (Stufe 4) (Abbildung 23).
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Abbildung 23: Berechneter Krustenanteil fir die drei Standorte je Stufe unter Nutzung von 5 ver-
schiedenen Formeln
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Formel 5 liefert die beste Ubereinstimmung mit den Formeln, die das Hauptkrustenelement Silicium
berilcksichtigen. Der berechnete Krustenanteil lag fir die feinen Partikel bei 2,6 bis 3,6 % und fir
die groben Partikel bei 11,4 bis 16,8 %. Einen groBen Einfluss auf die H6he des bestimmten Krus-
tenanteils kdnnen einzelne Elemente haben, die nicht in allen Formeln Berlicksichtigung finden. So
fihren hohe Calciumwerte zu groBen Unterschieden in der Berechnung des Krustenanteils, ver-
gleicht man die Ergebnisse mit denen von Formel 2. Zum Teil lassen sich Einzelproben mit Ca-
AusreiBern an der Station OBB auf die Kalkung der Fichtenwalder zurlckfihren.

Tabelle 10: Abweichungen im berechneten Krustenanteil unter der Nutzung eines Si Schatzwertes.

Formel (2) Formel (3) Formel (4)
positiv negativ positiv negativ positiv negativ
1 24,7 -18,6 26,2 -14,2 24,7 -13,9
2 28,3 -23,5 30,0 -20,8 28,3 -26,6
MELPITZ
3 30,1 -21,6 34,7 -22,0 28,5 -24,5
4 33,2 -31,0 33,2 -30,3 30,6 -30,1
1 1,7 -20,3 1,8 -9,5 2,0 -13,7
2 6,6 -8,2 6,9 -8,3 7,0 -11,8
DRESDEN
3 7,4 -10,7 7,2 -11,3 10,6 -12,0
4 20,7 -7,4 20,6 -7,6 16,9 -6,7
1 26,2 27,9 42,7
OBERBAREN- 2 7,1 -12,2 7,6 -12,7 20,8 -12,3
BURG 3 9,8 9,8 16,2
4 32,1 35,2 29,6

Ein Schllsselfaktor bei der Bestimmung des geogenen Anteils ist die Bestimmung von Silicium.
Teilweise nutzt man auch das Si/Al Verhaltnis, um den Einfluss von Partikeln geogenen Ursprungs
zu quantifizieren. Die REM-EDX Analyse ergab Si/Al Verhaltnisse von 0,67 bis 4,05. Die Schwan-
kungsbreite der Verhdltnisse deckt sich mit Literaturwerten (Rahn et al. 1976, Matassoni et al.
2012) und friheren Studien aus der Region (Kritzer 1995). Unter Nutzung der analytisch bestimm-
ten Si Konzentrationen konnten Abweichungen (Tabelle 10) bestimmt werden. Ohne Berlicksichti-
gung von Silicium kommt es bei Einsatz von Schatzwerten (Abschnitt 1.2), zu Abweichungen von 2
- 43 % (Tabelle 9). Aufgrund der Erdkruste-Atmosphdre Fraktionierung und den resultierenden
Si/Al Verhaltnissen, werden diese Variabilitdten, beim Einsatz von Schatzwerten, fir die einzelnen
PartikelgroBen und Stationen nicht berticksichtigt.

Desweiteren konnen Elemente mit nicht ausschlieBlich geogenen Ursprung Einfluss auf die Berech-
nung des Krustenanteils nehmen. Ein Beispiel sind die Flugaschen (Abbildung 23), die einen &hnli-
chen chemischen Fingerabdruck aufweisen wie Partikel geogenen Ursprungs. In Abhdngigkeit des
Einflusses von anthropogenen Emissionen von Flugaschen flhrt dies zu Differenzen im berechneten
Krustenanteil von 0,3 bis 11 %.
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Abbildung 24: Beispiele von Partikeln (oben von links nach rechts) Flugasche,
Krustenpartikel, biologischer Partikel (unten von links nach rechts) Dieselruf,
Sulfat, biologischer Partikel

Die Einzelpartikelanalyse der Stufe 5 ergab Haupteinflisse von Krustenmaterial, Seesalz und biolo-
gischen Partikeln im Coarse Mode. Die Partikel auf Stufe 5 werden dominiert von Primarpartikeln.

In Abbildung 24 sind einige ausgewahlte Einzelpartikel der untersuchten Proben dargestellt. Die
Einteilung der Partikelgruppen erfolgte nach Ebert et al. (2004). Tabelle 11 gibt die Zusammenset-
zung ausgewahlter Laufe der Station Dresden wieder. Der Beitrag von Seesalzpartikeln ist bei
westlicher Anstromrichtung deutlich erhéht. Bei 6stlicher Anstrémrichtung dominieren Alumosilikate
und Siliciumreiche Partikel. Flugaschen sind eine weitere Partikelgruppe, die bei entsprechender
Anstromung eine Rolle spielt. Diese kénnen aber nur anhand ihrer Morphologie von anderen
Alumosilikaten unterschieden werden (Abbildung 24).

Tabelle 11: Auswertung der Einzelpartikelanalyse ausgewahlter Laufe (Partikelgruppierung beruht
auf Ebert et al. 2004)

Lauf DRESDEN36 | DRESDEN21 | DRESDEN34 | DRESDENSS5 | DRESDEN38
Seesalz 0.1 7.7 47.0 0.5 9.5
Gealtertes Seesalz 0.1 3.9 1.6 4.2 5.7
Mischiing Seesalz und Alu- 0.8 3.9 0.5 1.2 1.8
Si-reich 6.0 5.9 0.5 6.0 4.2
Alumosilikate 4.9 5.4 0.3 4.2 3.7
Fe-reich 13.4 13.7 7.2 27.2 20.5
Calciumsulfat (Gips) 0.9 3.5 0.4 1.7 2.6
Metalloxide 15.2 13.5 6.9 25.8 18.5
Ammoniumsulfat 2.1 3.3 0.2 2.3 4.7
Silikat 23.8 16.3 2.3 14.9 17.3
Kohlenstoffhaltig 9.1 3.1 1.4 7.8 3.4
Anzahl Partikel 1543 2561 1000 1983 1084
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Insgesamt zeigen die verschiedenen Laufe nur geringfligige Unterschiede in ihrer Partikelzusam-
mensetzung. Den groBten Effekt hat der maritime Einfluss bei Westanstromung (Tabelle 11). Hinzu
kommt der unterschiedlich hohe Anteil von Flugaschen, der bei Ostanstrémung zu Differenzen in
der Berechnung des Krustenanteils flihrt.

Wetterlagenabhdngige Auswertung

Um eine Anderung von Feinstaubcharakteristik und Massenkonzentrationen durch verdnderte me-
teorologische Bedingungen abschatzen zu kdénnen, muss zundchst ein Zusammenhang zwischen
den Parametern der Meteorologie und der Luftqualitéat hergestellt werden. Im nachfolgenden Ab-
schnitt wird dieser Zusammenhang fir Si/Al Verhéltnisse und Spurenelemente dargestellt.
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Abbildung 25: Si/Al Verhaltnisse in Abhangigkeit von der Anstromrichtung fiir die Station Dresden

Um die Variabilitat in den Si/Al Verhaltnissen zu erklaren wurden diese fiir den Standort Dresden in
Abbildung 24 den Rilckwartstrajektorien zugeordnet. Eine Abhangigkeit von Anstrémrichtungen
konnte nicht festgestellt werden (Abbildung 25). Die gréBten Unterschiede der Si/Al Verhaltnisse
hangen von der PartikelgroBe ab. Dies legt nahe, dass Erdkruste-Atmosphdre- Fraktionierung und
prinzipiell die GréBe der Partikel von entscheidender Bedeutung flir das resultierende Si/Al Verhalt-
nis sind. Die Fraktionierung des Staubes hdangt davon ab wie groB8 der Einfluss von Langstrecken-
transport ist und damit auch vom Standort der Messungen. Der hdhere Anteil von Tonmineralen in
kleineren Partikeln fihrt zu niedrigeren Si/Al Verhéltnissen (Usher et al. 2003). Der Zusammen-
hang des Krustenanteils insgesamt von der Anstréomrichtung wird im Produktbericht des TP 2.2b
ausfuhrlich behandelt. Der Einfluss der Anstromung auf den Krustenanteil ist eher gering.

Betrachtet man die Ldslichkeit von Fe in Abhangigkeit der Anstrémrichtungen Ost und West, treten
Unterschiede fur die Standorte Dresden und OBB auf. Die Medianwerte der L&slichkeit sind bei
Ostanstromung deutlich héher. Auch insgesamt ist die Verteilung hin zu héheren Loslichkeiten ver-
schoben (Abbildung 26). Dies deckt sich mit den Beobachtungen des Einflusses von Emissionen aus
den Industriegebieten des Béhmischen Beckens bei Ostanstrémung (Spindler et al. 2012). Dieser
Effekt ist flir Melpitz nicht so stark ausgepragt. Die Medianwerte sind bei Ostanstromung sogar
leicht niedriger. Mdglich ist, dass der Anteil von Bodenstaub aus der Umgebung durch Landwirt-
schaft in Melpitz héher ist. Hinzu kommt die groBere Entfernung zu Emissionsquellen in Ostwind-
richtung.
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Abbildung 26: Vergleich der Léslichkeiten von Fe bei Ost- oder Westanstrémung (Rickwartstrajek-
torien) fir alle drei Standorte.

Durch die Kategorisierung nach Wetterklassifikationssystemen ergibt sich eine Aufteilung der Mas-
senkonzentrationen Uber das Jahr und flir verschiedene Anstromrichtungen. Abbildung 27A und B
zeigen die Spurenelementkonzentrationen fir die Station Dresden nach den genannten Kategorien
in Gruppen aufgeteilt. Abbildung 27A nutzt die Einteilung der Rickwartstrajektorien (Produktbericht
TP2.2b). Im Gegensatz dazu teilt Abbildung 27B die Massenkonzentrationen der Spurenelemente
nach Anstromrichtungen der oWLk flir SHJ und WHJ auf. Bei beiden Ansatzen zeigen sich deutlich
hoéhere Konzentrationen im WHJ bei Ostanstromung. Fir die Einteilung nach oWLk ist die Kategorie
NO im SHJ nicht besetzt. Im WHJ ist neben den Ostanstrémungen auch die NW Kategorie hdher
mit Spurenelementen belastet. SW dagegen weist fir SH]J und WHJ ahnliche Konzentrationen auf.
Fur weitere Auswertungen und die Szenarienrechnungen wurden die West-Kategorien und die Ost-
Kategorien auch fiur die oWLk zusammengefasst.
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Abbildung 27: A) Aus den Rickwartstrajektorien gebildete Gruppen und die Konzentrationen der
Spurenelemente innerhalb dieser Kategorien. B) Aus der Wetterlagenklassifikation gebildete Grup-
pen und die Konzentrationen der Spurenelemente innerhalb dieser Kategorien.
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Abbildung 28: Gruppen der Warm- und Kalttage und die Konzentrationen der Spurenelemente in-
nerhalb dieser Kategorien.

Die Temperatur ist ein weiterer wichtiger Parameter der zu Differenzen in den Partikelkonzentratio-
nen flhren kann (Abschnitt 3.1.2, Produktbericht TP 2.2b, Scheinhardt et al. 2012). Abbildung 28
gibt einen Uberblick tiber die mittleren Konzentrationen bei Kalt- beziehungsweise Warmtagen. Bei
den Spurenelementen sind deutlich hohere Konzentrationen bei kalten Verhaltnissen zu verzeich-
nen. Dies lasst sich auf erhdhte Emissionen (Verbrennungsprozesse) und austauscharmere Ver-
haltnisse (weniger Durchmischung) wahrend dieser Zeit zuriickfihren.

3.2 Anderungsszenarien

Um die Entwicklung des Feinstaubs unter sich andernden Bedingungen abschatzen zu kdénnen wur-
den im Produktbericht des TP 2.2b zwei Szenarien (1. Temperatur, 2. Anstrdmung) fir die Berner-
Impaktor Daten unter Nutzung von Modellergebnissen berechnet. Im nachfolgenden Abschnitt wer-
den Szenarienrechnungen zur Veranderung der Anstrémrichtung unter Nutzung der oWLk Kategori-
sierung auf die Ergebnisse der Datenreihenanalysen und die Spurenelementkonzentrationen der
Berner-Impaktor Messungen angewendet und beschrieben. Die Betrachtung des Krustenanteils
erfolgt ausschlieBlich im Produktbericht des TP 2.2b im Zusammenhang mit der MassenschlieBung.

3.2.1 Datenreihen

Nimmt man eine Zunahme der Westanstromung zu Lasten der Ostanstromungen (Hansel und Hoy
2013, Demuzere 2009, Produktbericht TP 2.2b) an, kommt es aufgrund der in Abschnitt 3.1 bereits
gezeigten hoheren Konzentrationen bei Ostanstroémung zu einer Erniedrigung der Halbjahres- und
Jahreskonzentrationen. Tabelle 12 zeigt die Veranderungen auf Grundlage zweier Szenarien mit
Abnahmen der Ostanstrémung von 10 % (Grundlage Modellergebnisse) oder 20 % (Extremszena-
rio). Sowohl die PM,q, als auch die PM, s Massenkonzentrationen nehmen deutlich ab. Die Abnah-
men liegen im WHJ etwas hdher, wahrend dieser Zeit herrscht auch eine starkere Abhdngigkeit von
der Anstromrichtung vor. Eine so starke Zunahme der Westlagen, wie in den Szenarien angenom-
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men lasst sich allerdings bisher nicht durch Modellergebnisse stiitzen. Bei einer Abnahme der West-
lagen und Zunahme der Ostlagen, wiirde es bei gleichbleibenden Emissionen zu einem gegenteili-
gen Effekt kommen. Die Beobachtungen gelten fiir alle betrachteten Stationen in Sachsen.

Nutzt man die Zyklonalitat flr derartige Berechnungen, resultieren daraus fiir alle Standorte abso-
lute Veranderungen unter 1 pg/m3. Unter der Annahme einer Abnahme antizyklonaler Lagen um
10 % oder 20 % (extrem), kommt es zum Rlickgang der Massenkonzentrationen. Dies ist auch auf
die gleichmaBigere Verteilung der Haufigkeiten von antizyklonalen und zyklonalen Lagen zurlickzu-
fihren. Modellergebnisse flir die Veranderung der Zyklonalitat sind nicht robust. Je nach Klassifika-
tion und Modell werden gegenlaufige Ergebnisse geliefert (Hansel und Hoy 2013). Dementspre-
chend gibt es bisher keinen Hinweis auf die Entwicklungsrichtung. Anderungspotential ist aber vor-
handen, sollten sich die Haufigkeiten der beiden Lagen der Zyklonalitat in die eine oder andere
Richtung verschieben.

Tabelle 12: Absolute und relative Anderungen der PM;, und PM, s Massenkonzentrationen unter
zwei Szenarien der Anstrémrichtungsanderung und zwei Szenarien der Zyklonalitatsanderung

. ) prozentuale prozentuale ) - prozeﬂntuale proze__ntuale
Szenario_1 Szenario_2 . " Szenario_3 Szenario_4 Verande- Verande-

3 3 Veranderung Veranderung 3 3 _ }

Hg/m Hg/m Szenario_1 Szenario_2 Hg/m Hg/m rung Szena rung Szena
rio_3 rio_4
Dy WHJ -0,8 -1,5 -2,1 -4,3 -0,3 -0,5 -0,76 -1,52
SHJ -0,5 -1,0 -1,7 -3,3 -0,3 -0,6 -1,10 -2,19
Gy WHJ -1,5 -3,1 -4,4 -8,9 -0,2 -0,4 -0,66 -1,32
SHJ -0,6 -1,3 -2,4 -4,8 -0,3 -0,6 -1,20 -2,40
. WHJ -1,2 -2,3 -4,0 -8,0 -0,3 -0,6 -1,04 -2,07
SHY -0,6 -1,3 -2,6 -5,3 -0,3 -0,7 -1,45 -2,91
R WHJ -1,5 -3,0 -5,8 -11,7 -0,2 -0,4 -0,95 -1,90
SHJ -0,8 -1,6 -3,7 -7,4 -0,3 -0,7 -1,62 -3,23
M | WHJ -1,2 -2,4 -5,1 -10,2 -0,2 -0,4 -0,87 -1,75
8 | SH) -0,7 -1,4 -3,3 -6,7 -0,3 -0,6 -1,45 -2,89
Re WHJ -1,1 -2,2 -4,8 -9,6 -0,2 -0,4 -0,99 -1,98
SHJ -0,7 -1,4 -3,6 -7,3 -0,3 -0,6 -1,74 -3,48
S, WHJ -0,8 -1,6 -5,4 -10,8 -0,2 -0,3 -1,31 -2,62
SHJ -0,6 -1,2 -3,9 -7,8 -0,4 -0,7 -2,33 -4,67
Du WHJ -0,9 -1,8 -6,1 -12,2 -0,2 -0,3 -0,7 -1,5
SHJ -0,5 -1,0 -4,2 -8,4 -0,2 -0,4 -1,2 -2,4
Cy WHJ -1,2 -2,3 -6,1 -12,1 -0,1 -0,3 -0,8 -1,6
SHJ -0,6 -1,1 =& -7,9 -0,2 -0,5 -1,7 -3,4
S, WHJ -0,7 -1,3 -3,8 -7,6 -0,2 -0,3 -1,5 -3,1
SHJ -0,4 -0,8 -3,2 -6,3 -0,2 -0,4 -2,3 -4,5
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Betrachtet man die Anderungen der Massenkonzentrationen von Metallen auf Grundlage langjahri-
ger Datenreihen, kommt es auch hier vorwiegend zu einer Abnahme (Abbildung 29). Cr und Ni
bilden eine Ausnahme. Sie zeigen wenig Abhangigkeit von der Anstromrichtung und reagieren auf
die Veranderung der Anstrémung mit Stagnation oder leichten Zunahmen der Massenkonzentratio-
nen. Diese Beobachtung gilt flir die urbane Station Dresden und die Hintergrundstation Schwarten-
berg. Fir As, Cd, Pb kann es zu Abnahmen der Konzentrationen bis zu 27 % kommen.

10,0 rgcr WHI ®Ni WH) mAs WHJ ®Cd WHJ mPb_WHJ
o [MCrSH) ~NiSH) mAs SH) ®Cd SH] ©Pb_SH

TR

-25,0
-30,0

]
n o
o O

Anderungen / %

D, S, D, S,

Szenario_Ost-10 % Szenario_Ost- 20 %

Abbildung 29: Relative Anderungen der Massenkonzentrationen von Cr, Ni, As, Cd und Pb aufge-
trennt nach SHJ und WHJ fir die beiden Szenarien zur Anstrémrichtung.

Uber die Analyse der Abhangigkeit von Luftqualitdtsparametern von den Wetterlagen l&sst sich
dementsprechend das Anderungspotenzial des Parameters abschétzen.

3.2.2 Metalle

Das Anderungspotenzial einiger Spurenelemente und des Krustenanteils aus den Berner-Impaktor
Messungen wurde bereits im Ergebnisbericht des TP2.2b unter Nutzung von Rickwartstrajektorien
zur Kategorisierung untersucht. Unter Nutzung der oWLk werden nun nochmals die Spurenelemen-
te betrachtet. Die Tabellen 12 und 13 zeigen die absoluten und relativen Anderungen der Massen-
konzentrationen unter Verwendung der Szenarien zur Verschiebung der Anstromrichtungshaufig-
keiten. Die Angaben erfolgen in ng/m3, da flr toxische Elemente, die zu Bioakkumulation neigen
keine nicht schadliche Grenze festgelegt werden kann. Somit bringt jede, auch geringfligige, Re-
duktion eine Verbesserung. As, Pb und Sr sind die einzigen Elemente, die Uber alle GréBenklassen
(0,05 - 3,5 pm) einen Riickgang zeigen. Zn, Cu und Cd weisen ebenfalls Gberwiegend eine Ab-
nahme der Konzentrationen auf. Die der Olverbrennung zuzuordnenden Elemente V und Ni, zeigen
im SHJ sogar eine Zunahme der Konzentrationen. Im WHJ dagegen ebenfalls deutliche Abnahmen.
Fur die Gesamtreduktion der Massenkonzentrationen im PM;, geringfligige Relevanz kann fir Zn,
Pb und Cu beobachtet werden. Alle anderen Elemente sind zu gering konzentriert. Im ersten Sze-
nario kommt es zu Veranderungen bis zu 23 %. Im zweiten extremen Szenario sogar zu Verande-
rungen bis zu 38 %. Starke Anderungspotentiale lassen sich fiir Zn, Pb und Cu, sowie im SHJ V
feststellen. Die groBten Abnahmen der absoluten Massenkonzentrationen sind auf Stufe 3 (Akku-
mulations Mode) zu finden. Auf dieser Stufe sind die Elemente im Ist-Zustand (Abb. 2.1; Abschnitt
3.1.4) am hoéchsten konzentriert. Eine Verdanderung der Wetterlagen in andere Richtung, wirde
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auch zu Anderungen der Konzentrationen in umgekehrter Richtung fiihren. Das aufgezeigte Ande-
rungspotential bleibt allerdings gleich. Das Anderungspotential der Spurenelemente ist insgesamt
hoch. Bei dieser Herangehensweise hangt es stark von der Beziehung zu den Wetterlagen und der
Anstrémung ab. Andern sich die Emissionsbedingungen, fiihrt dies auch zu einer Anderung in der
Zuordnung der Massenkonzentrationen zu den Kategorien. Weitere MaBnahmen der Emissionsre-
duktion, Technologieentwicklungen oder neue Emissionsquellen kénnen dementsprechend ein an-
deres Bild zeichnen und zu anderen Schlussfolgerungen fir die zuklnftige Entwicklung der
Feinstaubcharakteristik fihren.

Die Zunahme der Westlagen im WHJ wird durch die Trendanalysen von Wetterlagen und Modeller-
gebnisse fir zuklnftige Entwicklungen (Hansel und Hoy 2013; Hoy 2013) zumindest angedeutet.
Fir das SHJ lassen sich keine konkreten Aussagen treffen.
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Tabelle 13: Absolute und relative Anderungen von Spurenelementen fiir das erste Szenario geteilt nach SHJ und WHJ je Impaktorstufe

Szenario_Ost-10%

Sommer Winter
1 2 3 4 1 2 3 4

As -2,8*%10°3 ng/m3 -2,0¥10°3 ng/m3 -22,3*10°3 ng/m3 -4,8%10°3 ng/m3 -2,6*¥10°3 ng/m3 -24,9*%10°3 ng/m3 -23,6*%10°3 ng/m3 -7,0¥10°3 ng/m3
-3 % -1 % -9 % -9 % -4 % -4 % -2 % -3 %

cd -1,5%10°3 ng/m3 1,7*¥103 ng/m3 -8,4*10°3 ng/m3 -8,5*%10°3 ng/m3 -0,4*10°3 ng/m3 -10,9*10°3 ng/m3 -8,6*¥10°3 ng/m3 -2,2¥10°3 ng/m3
-5 9% 2% -7 % -23 % -2 % -9 % -5 9% -5 9%

Co 1,6*1073 ng/m3 0,7%¥10°3 ng/m3 -0,1*10°3 ng/m3 -0,5*%10°3 ng/m3 -0,2*10°3 ng/m3 -2,7%¥10°3 ng/m3 -0,7*¥10°3 ng/m3 -1,5%10"3 ng/m3
10 % 5 % -1% -4 % -7 % =17 % -3 % -9 %

cr 3,6%¥10°3 ng/m3 -19,3*10°3 ng/m3 | -25,9*103 ng/m3 | -38,0¥10°3 ng/m3 -0,7*¥10°3 ng/m3 -6,3*10°3 ng/m3 -10,9*%103 ng/ms3 -12,2*¥10°3 ng/m3
15 % -22 % -9 % -17 % -9 % -4 % -2 % -3 %

Cu -14,4*¥10°® ng/m3 | -66,8*%103 ng/m3 -148*10°3 ng/m3 -143*10°3 ng/m3 1,8*¥10°3 ng/m3 -37,5%10°2 ng/m3 -17,2*¥10°2 ng/m3 37,3*10°3 ng/m3
-9 % =12 % =12 % -13 % 1% -5 % -1% 2%

Ni 3,9%10°3 ng/m3 -8,1*10°3 ng/m3 3,8%103 ng/m3 -6,3*103 ng/m3 -1,0¥10°3 ng/m3 -18,5%10°3 ng/m3 -28,4*10°3 ng/m3 -9,7*10°3 ng/m3
7 % -4 % 1% -6 % -3 % -12 % -8 % -6 %

Pb -29,7*¥10°® ng/m3 | -27,5%103 ng/m3 -327*10°3 ng/m3 -114*10°3 ng/m3 -9,1*10°3 ng/m?3 -318*103 ng/m3 -180*10°3 ng/m3 -52,3*10°2 ng/m?3
-4 % -1 % -14 % -20 % -1% -8 % -2 % -3 %

Sb -5,3*10°3 ng/m3 -5,1*10°3 ng/m3 -35,8*%10°2 ng/m3 | -17,9*%10°3 ng/m3 -1,0¥10°3 ng/m3 -19,1*%10°3 ng/m3 -14,9*%10°3 ng/m3 2,3*103 ng/m3
-8 % -3 % -15 % =12 % -2 % -7 % -3 % 1%

Se 4,3*10°3 ng/m3 17,1*¥103 ng/m3 -2,8*%10°3 ng/m3 0,0*10°3 ng/m3 -4,4*10°3 ng/m3 -25,6%103 ng/m3 -26,9*%10°3 ng/m3 -8,5%10°3 ng/m3
9 % 3% -1 9% 0 % -23 % -7 % -5 9% -31 %

Sn -8,8*¥10°3 ng/m3 -31,5¥10°2 ng/m3 | -29,1*10°3 ng/m3 | -28,1*10°3 ng/m3 7,6%¥10°3 ng/m3 -11,5%10°2 ng/m3 5,0¥10°3 ng/m3 8,9*%10°3 ng/m3
-2 % -4 % -5 % =12 % 6 % -2 % 1% 3 %

Sr -0,5*%10°3 ng/m3 -1,3*10°3 ng/m3 0,6*10°3 ng/m3 -4,8*%10°3 ng/m3 -0,7*10°3 ng/m3 -3,8*¥10°3 ng/m3 -6,3*10"3 ng/m3 -8,0¥10°3 ng/m3
-5 % -3 % 0 % -2 9% -8 % -29 % -5 9% -3 %

v 1,1*103 ng/m3 7,1*¥10°3 ng/m3 -2,3*¥10°3 ng/m3 -4,1¥10°3 ng/m3 -2,0¥10°2 ng/m3 -35,0¥10°2 ng/m3 -86,1*10°32 ng/m?3 -13,8*10°2 ng/m?3
5% 5% -29% -8 % -6 % -14 % -19 % -10 %

7n -74,7*10°3 ng/m3 -564*103 ng/m3 -663*10°3 ng/m3 -316*10°3 ng/m3 0,5%10°3 ng/m3 -899*103 ng/m3 -1228*10°3 ng/m3 -407*10°3 ng/m3
-4 % -10 % -8 % -10 % 0 % -9 % -6 % -6 %
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Tabelle 14: Absolute und relative Anderungen von Spurenelementen fiir das zweite Szenario geteilt nach SHJ und WHJ je Impaktorstufe
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Szenario_Ost-20% ng/m3

Modellregion Dresden, Forderkennzeichen: 01 LR 0802, www.regklam.de

Sommer Winter
1 2 3 4 1 2 3 4

As -5,2*¥10°3 ng/m3 -3,7*10°3 ng/m3 -41,5*%10°3 ng/m3 -8,8*10°3 ng/m3 -5,2*10°3 ng/m3 -49,8*10°3 ng/m3 -47,2*¥103 ng/m3 -14,0%10°3 ng/m3
-6 % -1 % -16 % -16 % -8 % -8 % -4 % -6 %

cd -2,7¥10°3 ng/m3 3,2*¥103 ng/m3 -15,6*%10°3 ng/m3 -15,8*103 ng/m3 -0,9*%10°3 ng/m3 -21,8*¥103 ng/m3 -17,3*10'3 ng/m3 -4,4%10°3 ng/m3
-9 % 4 % -13 % -43 % -4 % -18 % -9 % -10 %

Co 3,0*%10°3 ng/m3 1,4*%103 ng/m3 -0,2*¥10°3 ng/m3 -1,0¥103 ng/m3 -0,3*10°3 ng/m3 -5,4*10°3 ng/m3 -1,4*¥10°3 ng/m3 -3,0¥10°3 ng/m3
19 % 9 % -2 % -8 % -15 % -34 % -6 % -17 %

cr 6,7*¥10°3 ng/m3 -35,9*%10°2 ng/m3 -48,3*10°2 ng/m3 -70,8*¥10°2 ng/m?3 -1,4*¥10°3 ng/m3 -12,6*%10°2 ng/m?3 -21,8*¥10°32 ng/m?3 -24,5%10°3 ng/m?3
27 % -42 % -17 % -33 % -19 % -7 % -5 % -6 %

cu -26,8*10°3 ng/m3 -124*%10°3 ng/m3 -275*1073 ng/m3 -267*10°3 ng/m3 3,7*¥103 ng/m3 -75,1*103 ng/m3 -34,4*103 ng/m3 74,6103 ng/m3
-18 % -21 % =22 % =24 % 2% -11 % -2 % 5 %

Ni 7,3*10°3 ng/m3 -15,0¥10°2 ng/m3 7,0¥10°3 ng/m3 -11,7*¥10°2 ng/m?3 -2,0¥10°3 ng/m3 -37,1¥10°3 ng/m?3 -56,7*10°32 ng/m?3 -19,5%10°2 ng/m3
13 % -7 % 2% -11 % -6 % -23 % -17 % -12 %

Pb -55,2*10°3 ng/m3 -51,2*10°3 ng/m3 -608*10°2 ng/m3 -213*10°2 ng/m3 -18,2*103 ng/m3 -637*10°3 ng/m3 -361*10"3 ng/m3 -105*10°3 ng/m3
-7 % -2 9% -25 % =37 % -3 % -15 % -5 % -6 %

Sb -9,8*10°3 ng/m3 -9,4*10°3 ng/m3 -66,6*1032 ng/m3 -33,3*10°3 ng/m3 -1,9*%10°3 ng/m3 -38,2*10°3 ng/m3 -29,8*%10°3 ng/m3 4,6%¥103 ng/m3
-15 % -5 % -28 % -23 % -4 % -13 % -6 % 2%

Se 7,9%103 ng/m3 31,8%¥10°2 ng/m3 -5,3*103 ng/m3 0,0*¥10°3 ng/m3 -8,8*103 ng/m3 -51,2*103 ng/m3 -53,8*¥103 ng/m3 -16,9*10°3 ng/m3
17 % 6 % -1 % 0 % -47 % -14 % -11 % -63 %

sn -16,3*10°3 ng/m3 -58,6*10°3 ng/m3 -54,2*%10°3 ng/m3 -52,4*10°3 ng/m3 15,2*¥10°3 ng/m3 -22,9*%10°3 ng/m3 10,1*¥10°3 ng/m3 17,8*%103 ng/m3
-5 % -7 % -10 % =22 % 12 % -5 % 2% 6 %

or -1,0*10°3 ng/m3 -2,4*10°3 ng/m3 1,2*¥10°3 ng/m3 -8,9*%10°3 ng/m3 -1,4*¥10°3 ng/m3 -7,6¥10°3 ng/m3 -12,6*%10°3 ng/m3 -15,9*%10°3 ng/m3
-9 % -6 % 1% -5 9% -16 % -57 % -10 % -6 %

v 2,1*¥10°3 ng/m3 13,2*¥102 ng/m3 -4,3*¥10°3 ng/m3 -7,5¥10°3 ng/m3 -4,0¥10°3 ng/m3 -70,0¥10°2 ng/m?3 -172*10°3 ng/m3 -27,6*¥10°3 ng/m3
9 % 10 % -4 % -16 % -13 % =29 % -38 % -21 %

7n -139*%103 ng/m3 -1050*103 ng/m3 -1235*103 ng/m3 -588*10°3 ng/m3 0,9*%10°3 ng/m3 -1797*10°3 ng/m3 -2455*10"3 ng/m3 -815*10°3 ng/m3
-8 % -18 % -14 % -18 % 0 % -18 % =12 % -13 %

REGKLAM - Entwicklung und Erprobung eines Integrierten Regionalen Klimaanpassungsprogramms fiir die 51



http://www.regklam.de/

REGKLAM TP 2.2 Regionalisierte Projektion von atmospharenchemischen KenngréBen
Produkt TP2.2c

4. Schlussfolgerungen

Der Waldmessstandort OBB lasst sich dem regionalen Hintergrund zuordnen. Sowohl kontinuierli-
che Messungen der nassen, als auch der trockenen Deposition zeigen eine abnehmende Tendenz
der Eintrage gegeniber Vorjahren. Der geogene Anteil an der Gesamtpartikelmasse wird aus den
Berechnungen des Krustenanteils deutlich. Die Ablésung des Hauptanions Sulfat durch Nitrat im
Niederschlag macht auBerdem deutlich wie wichtig die Beobachtung des Nahrstoffeintrags an der
Station ist. Die Verteilung zwischen Gas- und Partikelphase ist fiir die N-Verbindungen gleichmaBig.
Die gemessenen Konzentrationen liegen im zu Vorjahren vergleichbaren Bereich. Von der Anstrém-
richtung hangt die Hohe der Massenkonzentrationen deutlich ab, allerdings nicht die Phasenvertei-
lung. Diese wiederum zeigt eine starkere Abhdngigkeit von der Temperatur. Anstrémrichtung und
Temperatur spielen also fiir Luftbeimengungen eine entscheidende Rolle. Die Analyse einer
10 jéhrigen Datenreihe von Feinstaubkonzentrationen (PM;o, PM,5, Cr, Ni, As, Cd, Pb) im Zusam-
menhang mit Wetterklassifikationssystemen zeigt deutlich die Abhingigkeiten auf. Ostliche An-
stromrichtungen weisen hdhere Konzentrationen auf als Westliche. Neben der Anstrémrichtung
spielt auch die Zyklonalitat mit hoher belasteten Antizyklonalen Lagen eine Rolle.

Im Aerosol hangen die Konzentrationen der Spurenelemente fiir verschiedene PartikelgréBen von
der Anstromrichtung ab. Bei den kontinental gepragten Ostlagen treten die meisten Inhaltsstoffe in
héheren Konzentrationen auf. Es gibt jedoch Ausnahmen flir Metalle, wie beispielsweise Ni und Cr.
Auch die Ldslichkeit von Fe ist abhdngig von Emissionsgebieten und damit der Anstrémrichtung.
Der Anteil 16slichen Fe (II) aus Verbrennungsprozessen ist bei Ostanstromung erhoht.

Der Einfluss maritimer Westlagen wird vor allem in der Einzelpartikelanalyse der Stufe 5, mit hohen
Anteilen von Seesalzpartikeln deutlich.

Die Variabilitdt des vom enthaltenen Krustenmaterials abhangigen Si/Al Verhaltnisses, ist allerdings
unabhangig von der Anstrémrichtung.

Insgesamt fiihren die berechneten Anderungsszenarien der Anstrémrichtungen und Zyklonalitét
vorwiegend zu einer Abnahme der Massenkonzentrationen. Nur vereinzelt kommt es fir einige
Spurenelemente zu Zunahmen. Die gerechneten Szenarien geben vor allem das Anderungspotenti-
al der untersuchten Parameter an, da die Szenarien sich auf keinerlei robuste Modellergebnisse
stitzen kdnnen. Eine Veranderung der Zirkulation und deren Richtung ist beim aktuellen Stand der
Forschung nicht absehbar (Hoy 2013). Die gewonnenen Anderungspotentiale kénnen dementspre-
chend als Richtungsweiser gesehen werden. Bei einer Verdanderung der Emissionscharakteristik
durch verbesserte Technologien, Emissionsreduktion oder auch neue Emissionsquellen (Waldbrande
usw.), kann es zu einer vollstandig anderen Entwicklung in der Zukunft kommen. Insgesamt zeigen
die Berechnungen das Potential der Verdanderungen in der Feinstaubcharakteristik, die durch eine
Anderung der Zirkulationscharakteristik verursacht werden kann. Die gefundenen Signale fir die
Metalle und die 10 jahrigen Datenreihen sind ahnlich stark, wie die im Produktbericht TP2.2b ge-
fundenen Veranderungen (Scheinhardt et al. 2013).
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6. Anhang

A.Tabelle 1: Anzahl der Daten (n) fir die Analyse von PM;q — Wetterlagen Zusammenhangen und
Prozentsatz der verfligbaren Daten [%]

NO[n] |SO[n] | SWn] NW [n] X [n] NO[%] | SO[%] | SW[%]| NWI[%]]| X[%]
b, | \WHJ [ 189 85 594 577 265 94 96 95 93 94
SHJ | 122 115 695 425 364 98 93 94 93 95
6, | WHI | fo7 88 615 608 277 98 99 98 98 98
SHJ | 118 118 719 448 370 94 95 97 98 97
c, |WHJ| 185 82 536 531 254 92 92 85 85 90
SHJ | 113 111 644 407 336 90 90 87 89 88
F, |WHJ | 188 87 591 577 268 93 98 94 93 95
SHJ | 121 118 677 424 356 97 95 91 93 93
w, | WHJ| 185 82 559 551 253 92 92 89 89 90
SHI | 112 104 645 409 347 90 84 87 89 91
R, | WHJ | 188 81 579 554 257 93 91 92 89 91
SHJ | 120 111 666 413 359 96 90 90 90 94
s, | WHI [ 188 82 563 552 254 93 92 90 89 90
SHJ | 107 109 637 404 336 86 88 86 88 88
to- | WHJ | 202 89 628 622 282
tal [ SHJ | 125 124 740 458 383

A.Tabelle 2: Anzahl der Daten (n) fir die Analyse von PM, s - Wetterlagen Zusammenhangen und
Prozentsatz der verfligbaren Daten [%]

NO [n] SO[n] SW [n] | NW [n] X [n] NO [%]| SO [%]| SW[%] | NW[%] | X [%]
WHJ 48 345 319 97 156 51 49 47 44 50
S SHJ 65 376 243 67 210 47 46 48 49 50
WHJ 50 364 347 106 162 53 52 51 48 52
P SHJ 68 390 240 67 208 49 48 48 49 49
WHJ 51 295 277 96 159 54 42 41 44 51
e SHJ 47 360 231 74 201 34 44 46 54 48
WHJ 94 700 679 219 313
total
SHJ 138 811 503 138 423
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A.Tabelle 3: Statistische Parameter der PM,, Massenkonzentrationen [ug/m3] fiir die Wetterlagen

(Anstrémrichtung; oWLk; Dittmann et al. 1995) und den Standort (1999 -2008)

PM;o SO SwW NW NO
[%] min max o (%] min max o (%] min max o [%] min max o

W
H | 440 | 17.7 | 1006 | 14.2 | 394 7.5 187.1 19.6 | 29.3 49 128.2 | 164 | 37.0 | 10.8 | 113.9 | 18.7
J

Dy
S
H | 39.3 | 147 80.5 12.3 | 30.0 | 111 47.3 10.1 | 26.5 9.1 87.1 9.6 | 24.9 9.3 93.7 7.7
J
W
H | 53.3 | 20.8 | 159.3 | 26.4 | 371 7.5 176.0 | 19.2 | 24.8 3.0 1179 | 13.9 | 33.2 71 126.3 | 19.3
J

Gy
S
H | 399 | 123 93.5 15.1 | 28.3 9.5 43.5 10.5 | 22,5 5.6 80.6 89 | 21.0 9.2 75.9 7.5
J
W
H | 39.4 7.7 87.3 13.2 | 294 4.5 93.5 1565 | 22,5 25 78.5 12.8 | 31.0 6.6 102.2 | 16.6
J

Cu
S
H | 35.2 7.2 71.4 13.2 | 25.2 6.8 42.0 10.5 | 20.6 6.3 56.8 8.4 | 20.7 8.2 66.2 6.8
J
W
H | 38.5 7.6 74.0 12.8 | 25.0 4.0 73.0 13.3 | 184 1.9 70.8 10.5 | 28.6 4.2 106.1 15.5
J

Fu
S
H | 33.5 6.6 62.3 113 | 22.7 6.0 43.1 9.3 17.9 4.0 50.1 7.5 | 20.0 7.0 76.0 7.5
J
W
H | 36.0 | 14.5 91.4 121 | 22.3 3.5 113.0 | 124 | 18.0 3.5 98.1 10.1 | 23.2 5.7 83.8 13.0
J

Me
S
H | 322 | 10.8 85.0 11.2 | 211 5.1 77.0 8.7 18.1 5.2 84.3 7.7 18.1 5.6 74.0 8.7
J
W
H | 32.5 4.1 76.9 119 | 242 1.3 123.8 | 153 | 16.6 0.6 100.3 | 11.8 | 26.0 2.8 100.3 | 16.3
J

Rs
S
H | 29.7 7.4 69.2 11.2 | 194 5.3 34.4 8.3 15.7 4.5 459 6.8 16.3 4.8 57.3 6.6
J
W
H | 25.0 3.0 58.7 116 | 16.2 0.6 76.5 12.0 9.3 0.6 111.0 8.0 13.2 0.6 127.3 | 11.9
J

S
S
H | 25.8 1.9 60.2 10.8 | 16.8 1.9 31.5 8.8 12.0 1.4 38.7 6.3 12.5 1.3 73.4 5.7
J
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A.Tabelle 4: Statistische Parameter der PM, s Massenkonzentrationen [ug/m3] fir die Wetterla-
gen (Anstrémrichtung; oWLk; Dittmann et al. 1995) und den Standort (1999 -2008)

Produkt TP2.2c

PM; s SO SW NW NO
(7] min | max o (7] min | max o (7] min | max o [%] min | max o
W
H| 18.6 1.3 53.7 | 10.3 | 11.7 | 0.2 53.8 9.8 6.9 0.0 47.8 6.1 10.6 0.0 445 8.5
S
S
H| 17.1 0.7 40.1 6.6 109 | 1.0 52.0 6.7 7.4 0.0 23.5 4.3 7.7 0.3 24.7 4.3
J
W
H| 28.7 | 119 | 51.9 9.1 179 | 2.0 53.4 105 | 145 | 04 57.5 9.2 22.3 4.0 725 | 12.6
J
Cu
S
H| 23.2 5.5 49.6 8.3 147 | 1.8 56.3 7.8 116 | 2.8 31.9 5.5 12.0 6.0 29.2 4.7
J
W
H| 30.5 | 149 | 57.0 9.8 245 | 40 | 111.2 | 13.8 | 17.3 | 3.1 88.4 12.0 | 253 4.0 65.0 | 13.0
J
Du
S
H| 246 | 11.5 | 46.2 8.3 16.3 | 5.0 53.0 7.2 142 | 3.5 39.4 5.7 141 6.7 34.5 5.2
J
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A.Tabelle 5: Ubersicht iber die den Messtagen zugeordneten Wetterlagen nach GroBwettertypen,
objektiven Wetterlagen des DWD und der im Rahmen von REGKLAM vorgenommenen Einteilung in
Ost- bzw. Westanstromung anhand von Ruckwartstrajektorien

Lauf Messtag GWT oWL REGKLAM
1 15.05.2009 N SW E
2 04.06.2009 E NW w
3 20.06.2009 N NW w
4 29.06.2009 E X E
5 13.07.2009 SwW SwW W
6 29.07.2009 HM SW w
7 01.08.2009 HM SwW W
8 07.08.2009 E X E
9 16.08.2009 NW w
10 20.08.2009 HM SW w
11 24.08.2009 HM SW w
12 08.09.2009 HM X w
13 18.09.2009 NE X E
14 21.10.2009 HM X E
15 25.11.2009 w SW w
16 16.12.2009 N X E
17 13.01.2010 SE SE E
18 20.01.2010 E X X
19 09.02.2010 X E
20 10.03.2010 HM SE E
21 20.03.2010 SW SW w
22 24.03.2010 HM SwW W
23 07.04.2010 HM X X
24 17.04.2010 HM X w
25 22.04.2010 NW NW w
26 12.06.2010 S SW w
27 17.06.2010 HM X E
28 27.06.2010 HM X w
29 03.07.2010 S X X
30 21.07.2010 S SW X
31 19.08.2010 S SwW W
32 25.08.2010 W SW w
33 07.09.2010 E X E
34 18.09.2010 HM NW w
35 03.10.2010 E SwW X
36 09.10.2010 u SE E
37 23.10.2010 w SwW w
38 03.11.2010 w NW w
39 19.11.2010 E SW Feldblindprobe
40 01.12.2010 E SE E
41 04.01.2011 U NW w
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Lauf Messtag GWT oWL REGKLAM
42 30.01.2011 HM X X
43 05.02.2011 W NW w
44 16.02.2011 SE SW X
45 21.02.2011 E X w
46 25.02.2011 HM NE E
47 02.03.2011 HM SE E
48 01.04.2011 SW NW w
49 20.04.2011 SE X w
50 28.06.2011 HM X X
51 29.07.2011 N NW w
52 29.08.2011 w SW w
53 04.09.2011 S SW E
54 30.09.2011 HM X w
55 25.10.2011 SE SE E
56 04.11.2011 S SW X
57 10.11.2011 SE SE E
58 10.12.2011 w NW w
59 29.12.2011 NW NW w
60 31.01.1012 SE E
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A.Tabelle 6: Statistische Parameter der mittels ICP-MS bestimmten Elemente in PM; 5,10 am Stand-
ort OBB (2009-2012)

PM; 510 Mittelwert Median Min Max Standardabweichung n
Al 71,3 63,6 4,7 187,1 47,7 95
As 0,0 0,0 0,0 0,6 0,1 96
Ba 1,0 0,8 0,0 8,9 1,0 96
Ca 75,2 65,8 5,4 221,1 50,2 93
Cd 0,0 0,0 0,0 0,1 0,0 96
Co 0,0 0,0 0,0 0,1 0,0 96
Cr 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 95
Cu 0,7 0,7 0,0 1,5 0,3 96
Fe 50,7 45,4 0,0 122,8 29,5 95
K 29,6 28,9 0,0 75,8 16,5 90
Mg 23,8 22,8 0,0 59,7 13,7 96
Mn 1,1 0,9 0,0 3,0 0,7 80
Na 74,5 61,0 0,0 294,9 73,9 88
Ni 0,5 0,1 0,0 6,6 1,1 96
Pb 0,4 0,3 0,0 3,1 0,4 96
Sb 0,1 0,1 0,0 0,3 0,1 96
Se 0,2 0,0 0,0 7,5 0,8 96
Sn 0,2 0,2 0,0 0,9 0,2 96
Sr 1,6 0,6 0,0 9,3 2,1 96
Ti 3,5 2,4 0,0 12,3 3,6 95
\'} 1,4 0,2 0,0 17,8 2,5 96
Zn 3,0 2,5 0,0 17,8 2,3 96

A.Tabelle 7: Statistische Parameter der mittels ICP-MS bestimmten Elemente in PM; s am Standort
OBB (2009 - 2012)

PM, s Mittel- Median Min Max Standardabwei- n
wert chung
Al 30,0 23,8 0,2 154,9 26,0 95
As 0,4 0,4 0,0 1,8 0,4 96
Ba 0,6 0,5 0,0 5,3 0,7 96
Ca 32,0 22,0 0,4 303,0 38,8 87
Cd 0,1 0,1 0,0 0,4 0,1 96
Co 0,0 0,0 0,0 0,6 0,1 96
Cr 1,5 1,4 0,0 7,6 1,5 96
Cu 0,8 0,8 0,0 2,4 0,5 96
Fe 32,0 28,7 0,0 135,3 22,2 85
K 43,4 33,6 3,2 169,9 32,5 85
Mg 10,6 7,6 0,0 165,5 18,3 83
Mn 0,7 0,6 0,0 2,5 0,5 75
Na 39,2 36,5 0,0 199,3 33,6 84
Ni 0,6 0,1 0,0 8,4 1,3 96
Pb 2,3 1,7 0,0 26,0 3,3 96
Sb 1,0 0,2 0,0 52,6 5,5 96
Se 0,4 0,4 0,0 1,5 0,3 96
Sn 0,4 0,4 0,0 1,8 0,3 96
Sr 0,6 0,2 0,0 13,6 1,7 96
Ti 1,8 1,7 0,0 6,6 1,5 86
\" 1,5 0,3 0,0 22,2 3,3 96
Zn 6,3 5,4 0,0 36,4 5,5 96
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