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Zusammenfassung

Die geltenden Immissionsgrenzwerte fur Partikel PMy, und Stickstoffdioxid werden an
der Messstelle Stuttgart Am Neckartor seit vielen Jahren deutlich tberschritten. Die im
Emissionskataster Baden-Wirttemberg ausgewiesenen Partikel PMy-Emissionen und die
darauf aufbauenden Immissionsbetrachtungen basieren derzeit ausschlieRlich auf pri-
maren Emissionen von Partikeln und deren Zuordnung zu bestimmten Emittenten. Der
Beitrag von sekundaren Partikelbestandteilen, d. h. Inhaltsstoffen, die sich in der Atmo-
sphére aus gasformigen Vorldufersubstanzen bilden, findet bislang keine Beruicksichti-
gung. Auch bei den Stickstoffdioxidimmissionen spielen sekundare Bildungsprozesse ei-
ne Rolle, da das in Rohabgasen vorhandene Stickstoffmonoxid durch oxidierende Stoffe,
insbesondere Ozon, zu Stickstoffdioxid oxidiert werden kann. Sekundére Prozesse haben
deshalb auch einen Einfluss auf die gemessenen Konzentrationen an Stickstoffdioxid. Das
Ministerium fur Verkehr Baden-Wirttemberg hat die LUBW deshalb um eine fachlich
fundierte Aussage zu sekundaren Bildungsprozessen von Partikeln PMyo und Stickstoff-
dioxid gebeten. Der vorliegende, zweigeteilte Bericht enthalt sowohl fur sekundére Parti-
kelbestandteile als auch fur sekundér gebildetes Stickstoffdioxid jeweils eine Darstellung
der grundlegenden Prozesse und ihrer Quantifizierung in einer erweiterten Ursachenana-
lyse sowie Mallnahmen bzw. MaRnahmenstrategien zur Minderung der Immissionen des
jeweiligen Luftschadstoffs.

Sekundére Partikelbestandteile

Um den Einfluss sekundéarer Prozesse auf die Partikel PM;o-Konzentrationen zu untersu-
chen, wurden in den Jahren 2015 und 2016 umfangreiche Inhaltsstoffanalysen an Parti-
kelproben aus dem Raum Stuttgart vorgenommen. Die beziiglich der Masse wichtigsten
sekundaren Partikelbestandteile in Stuttgart sind Wasser, Nitrat (bildet sich aus Stick-
stoffoxiden, die hauptsdchlich auf den Verkehr zuriickzufiihren sind), Sulfat (bildet sich
aus Schwefeldioxid, welches wiederum hauptséachlich aus industriellen Quellen stammt),
sekundares organisches Material (bildet sich aus fliichtigen organischen Substanzen, die
sowohl von biogenen als auch von anthropogenen Quellen stammen kénnen) und Ammo-
nium (gebildet aus Ammoniak, was vor allem aus der Landwirtschaft stammt).

Im Jahresmittel sind sekundare Prozesse fiir rund 30 % der PMj,-Konzentration am
Messpunkt Stuttgart Am Neckartor verantwortlich. Dieser Anteil ist im Sommerhalbjahr
etwas geringer, im Winter und an Uberschreitungstagen etwas hoher. Alle sekundaren
Partikelbestandteile stammen zu rund der Halfte aus dem grofRrdumigen Hintergrund. An
Uberschreitungstagen finden keine grundsatzlich anderen Prozesse statt, aufgrund der
meteorologischen Bedingungen (schlechter Luftaustausch) werden aber erhéhte Konzen-
trationen aller Partikelbestandteile gefunden.

Um die Verursacher der sekundér gebildeten Partikelmasse zu identifizieren, wurden die
sekundaren Partikelbestandteile in einem weiteren Schritt Quellen aus dem Emissionska-
taster Baden-Wirttemberg zugeordnet. Es zeigt sich, dass die Quellengruppen ,,Verkehr*
und ,,Industrie und Gewerbe* zusammen fur rund zwei Drittel der sekundar gebildeten
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Partikelmasse verantwortlich sind. Werden die auf diese Weise ermittelten Verursacher in
der jahrlich erstellten Analyse der Verursacher der Partikel PMjo-Grenzwertiiber-
schreitung Am Neckartor (die bisher ausschlielich primére Emissionen betrachtet) be-
riicksichtigt, ergibt sich das in Abbildung 1-1 gezeigte Bild. Im Vergleich zur bisherigen
Ursachenanalyse nimmt die Bedeutung der Emissionen aus Aufwirbelung und Abrieb ab.
Im stadtischen Hintergrund trifft das auch auf die Emissionen aus Kleinen und Mittleren
Feuerungsanlagen zu, wahrend die Emissionen aus Industrie und Gewerbe, der Quellen-
gruppe ,,Sonstige Technische Einrichtungen, Offroad, Biogene“ und der Quellengruppe
»atraBenverkehr Abgas® im Vergleich zur bisherigen Ursachenanalyse zunehmen.

groRr. Hintergr. (primar)
13%, 5,0 ug/m*

Industrie, Gewerbe
6%, 2,4 ug/m®

StraRenverkehr Auf/Ab
27%, 9,9 pg/m*

kl./mittl. Feuerungsanl.
1%, 0,4 pg/m?*

biogene Systeme
4%, 1,5 ug/m®

777777777

sonst. techn. Einr.
1%, 0,5 pg/m?

Verkehr
4%, 1,4 ug/m®
StraBenverkehr Abgas |

Industrie, Gewerbe
9%, 3,3 ug/m®

3%, 1,0 pg/m*
Sonst., Offr., Biogene

kl./mittl. Feuerungsanl.
1%, 0,4 pg/m?

9%, 3,4 ug/m®

-

kl./mittl. Feuerungsanl.

Sonst., Offr,, Biogene
6%, 2,2 ug/m*

3%, 0,9 ug/m®

.

Industrie, Gewerbe StraBenverkehruf/Ab StraBenverkehr Abgas
0%, 0,1 ug/m? 9%, 3,3 ug/m® 4%, 1,3 ug/m®

Abbildung 1-1: Ursachenanalyse fur Partikel PM1o am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015 mit Be-
ricksichtigung der Quellen von sekundaren Partikelbestandteilen

Neben MaRnahmen zur Minderung der Belastung durch Reduzierung des AusstoRes von
priméren Partikeln PMyo ware die Beschrankung des Einsatzes von leichtfliichtigen Koh-
lenwasserstoffen in Produkten (Farben, Lacke, Reinigungs- und Duftstoffe etc.) gerade in
den Innenstadten eine zielfuhrende MalRnahme zur Minderung der Bildung von sekunda-
rer Partikelmasse und wiirde gleichzeitig auch die Ozonbildung einschréanken, was einen
ebenso positiven Effekt auf die sekundére Stickstoffdioxidbildung hatte. Auch die konse-
quente Minderung der Vorlaufersubstanzen bei Einsatzstoffen z. B. durch Nutzung von
schwefelarmen/-freien Kraft- und Brennstoffen und die Minderung der Ammoniakfreiset-
zung aus landwirtschaftlichen Aktivitaten (Stickstoff-Dungung) sind wichtige Ansatz-
punkte zur Verminderung der Bildung von sekunddrer Partikelmasse. Vorlaufersubstan-
zen entstehen auch durch unvollstdndige Verbrennung in Zweitaktmotoren oder auch
beim Hausbrand. Die rein biogene Freisetzung von Vorléufersubstanzen zum Beispiel
von Kohlenwasserstoffen aus Nadel- und Laubb&umen entzieht sich gezielten Minde-
rungsmafnahmen. Diese relativ kurzkettigen Verbindungen verfugen (ber ein verhélt-
nisméaRig grofles Ozonbildungspotential.
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Sekundares Stickstoffdioxid

Im zweiten Berichtsteil wurde untersucht, inwieweit atmospharenchemische Prozesse,
insbesondere die Oxidation von Stickstoffmonoxid durch Ozon zu Stickstoffdioxid, fir
hohe Stickstoffdioxidkonzentrationen verantwortlich sind. Hierfiir wurde auf Messwerte
der Konzentrationen von Stickstoffoxiden und Ozon aus den Jahren 2015 und 2016 zu-
rickgegriffen. Die Auswertung erfolgte fir die stralennahe Messstation Stuttgart Arnulf-
Klett-Platz, da fiir die Messstelle Stuttgart Am Neckartor, die eine starkere Belastung mit
Stickstoffdioxid zeigt, keine Ozonwerte vorlagen.

Stickstoffdioxid wird sowohl direkt emittiert, insbesondere durch den StralRenverkehr und
hier vor allem von Dieselfahrzeugen, als auch sekundar in der Atmosphére aus gasformi-
gen Vorldaufersubstanzen gebildet. Die lokalen Direktemissionen von Stickstoffdioxid
sind an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz, weitgehend unabhangig von der Jahres-
zeit, im Mittel fir knapp 30 % der Immissionen verantwortlich. An Uberschreitungsstun-
den liegt der Beitrag der lokalen Direktemissionen etwas héher (nahezu konstant 36 %,
unabhéngig von der Jahreszeit).

Bei der sekundéren Bildung von Stickstoffdioxid wird Stickstoffmonoxid, das meist
ebenfalls durch den Stralenverkehr emittiert wird, durch Ozon zu Stickstoffdioxid oxi-
diert. Dieser Prozess ist lokal an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Winter fir
rund 15 % und im Sommer fur rund 25 % der Stickstoffdioxidimmissionen verantwort-
lich. An Uberschreitungsstunden im Winter haben lokale sekundare Prozesse nahezu kei-
nen Beitrag (3 %), die Uberschreitungen sind hauptsachlich auf schlechte Austauschbe-
dingungen mit der Folge grofrdumig erhdhter NO,-Konzentrationen zuriickzufiihren.
Wahrend der Uberschreitungsstunden im Sommer stammt der groRte Beitrag zur Stick-
stoffdioxidkonzentration (39 %) hingegen aus der lokalen sekundaren Bildung von Stick-
stoffdioxid.

Auf der Basis eines Vergleichs mit einer Auswertung flr die hochbelastete Station Min-
chen Landshuter Allee wurde abgeschatzt, dass lokale NO,-Direktemissionen an der
Messstelle Am Neckartor fiir 38 % der NO,-Immissionen verantwortlich sind. Lokale se-
kundére Prozesse tragen zu 25 % der Immissionen bei.

Die bisherige Ursachenanalyse wird auf Basis der Stickstoffoxidemissionen (Stickstoff-
monoxid und Stickstoffdioxid) erstellt. Hierdurch wird der Einfluss sekundérer Prozesse
in Verkehrsndhe systematisch tberschétzt. Eine durch eine detailliertere Berticksichti-
gung sekundéarer Prozesse erganzte, realistischere Ursachenanalyse ist in Abbildung 1-2
gezeigt. Die Unterschiede zur bisherigen Ursachenanalyse sind vernachlassigbar gering.

Eine MaRnahme zur Minderung der Belastung durch sekundér gebildetes Stickstoffdioxid
waére einerseits die Minderung der Vorlaufersubstanzen, also Stickstoffmonoxid, sowie
andererseits die Minderung des oxidativen Potentials der Atmosphére. Letzteres kann
durch Minderung z. B. der Ozonkonzentration erreicht werden, wobei daftr der Ausstof}
der Ozon-Vorldufersubstanzen wie z. B. fliichtigen organischen Verbindungen ohne Me-
than (NMVOC) gesenkt werden misste.
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kl./mittl. Feuerungsan
1%, 0,6 ug/m?*

Industrie
2%, 1,3 pg/m®
Offroad, Sonstige
1%, 0,8 pg/m®
StraRenverkehr
4%, 2,8 pg/m?*

N
N

NN

N

N\

N

N

StraRenverkehr
31%, 19,5 pg/m?

biogen
1%, 0,6 pg/m?®

kl./mittl. Feuerungsanl.
15%, 9,0 pg/m?®

Industrie, Offr., Sonstige
3%, 2,4 pg/m®

Offroad, Sonstige
1%, 0,8 ug/m?*

kl./mittl. Feuerungsanl.

8%, 4,7 pg/m?*

Abbildung 1-2: Ursachenanalyse fiir NO, an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Jahr 2015 mit Berticksich-
tigung sekundarer Bildungsprozesse von NO,
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1 Einleitung

Derzeit basieren sowohl die im Emissionskataster
Baden-Wiirttemberg ausgewiesenen Partikel PMo-
Emissionen als auch Immissionsbetrachtungen auf
primaren Emissionen von Partikeln und deren Zu-
ordnung zu bestimmten Emittenten. Die daraus abge-
leiteten Strategien zur Minderung der Belastung mit
Partikeln PMy, setzen deshalb — uberwiegend durch
die Ergreifung lokaler MaRnahmen — bisher aus-
schlieBlich bei den Emittenten primérer Partikel an.
Der Beitrag von sekundéren Partikelbestandteilen,
d. h. Inhaltsstoffen, die sich in der Atmosphare aus
gasformigen Vorldaufersubstanzen bilden, findet bis-
lang keine Beriicksichtigung. Mit dem tber die Jahre
beobachteten Riickgang der Messwerte stellt sich
jedoch zunehmend die Frage, wie groR der Beitrag
dieser Bestandteile ist und ob weitere, groRraumige
MaRnahmen zur Minderung der Partikelimmissionen
ergriffen werden sollten.

Auch bei den Stickstoffdioxidimmissionen spielen
sekundare Bildungsprozesse eine Rolle, da das in

© LUBW

Rohabgasen vorhandene Stickstoffmonoxid (NO)
durch oxidierende Stoffe, insbesondere Ozon, zu
Stickstoffdioxid (NO,) oxidiert werden kann. Die
Hohe der an einem verkehrsnahen Messpunkt festge-
stellten Stickstoffdioxidkonzentration ist deshalb
nicht nur von der Hohe der lokalen, d. h. verkehrsbe-
dingten, NO,-Direktemissionen, sondern auch vom
Ozonangebot abhangig.

Das Ministerium fiir Verkehr Baden-Wiirttemberg
hat die LUBW Landesanstalt fir Umwelt deshalb um
eine fachlich fundierte Aussage zu diesen Themen-
komplexen gebeten. Der vorliegende, zweigeteilte
Bericht enthalt sowohl flr sekundére Partikelbe-
standteile als auch fur sekundar gebildetes Stick-
stoffdioxid jeweils eine Darstellung der grundlegen-
den Prozesse und ihrer Quantifizierung in einer er-
weiterten Ursachenanalyse sowie darauf aufbauend
Malnahmen bzw. MaRnahmenstrategien zur Minde-
rung der Immissionen des jeweiligen Luftschad-
stoffs.

Sekundare Bildung von PMj, und NO; |9
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2 Sekundare Partikelbestandteile

21  Grundlegende Prozesse'
Im Gegensatz zu eindeutig charakterisierbaren Luft-
schadstoffen, beispielsweise Stickstoffdioxid oder
Ozon, haben atmosphdrische Partikel unterschiedli-
che Grofen und Formen und bestehen aus einer
Vielzahl unterschiedlicher Substanzen. Diese Sub-
stanzen haben in der Regel wiederum unterschiedli-
che chemische und physikalische Eigenschaften und
stammen aus unterschiedlichen Quellen. Um den
Summenparameter ,,Partikel beschreiben zu kon-
nen, wurden deshalb verschiedene Unterscheidungen
von Partikeltypen eingefuhrt, darunter diejenige nach
der PartikelgroRe (z. B. bezeichnet PMy, die Masse
aller Partikel mit weniger als 10 um Durchmesser,
analog fur PM, s usw.; vgl. Glossar ab Seite 81) oder
diejenige nach den Partikelquellen bzw. -inhalts-
stoffen (,,Dieselruf}*). Eine weitere Moglichkeit der
Unterscheidung verschiedener Partikeltypen ist die-
jenige nach dem Bildungsweg:
=, Primére* Partikel werden z. B. durch mechani-
sche Prozesse erzeugt und unmittelbar in die
Atmosphare emittiert. Beispiele sind die Auf-
wirbelung von Mineralstaub und die Emission
von Meersalzpartikeln. Auch bei Verbrennungs-
prozessen entstehen primare Partikel.
=, Sekundire* Partikel® bilden sich im Gegensatz
dazu in der Atmosphére aus gasférmigen Vor-
laufersubstanzen.

Die Lebensdauer von Partikeln in der Atmosphére ist
abhéangig von ihrer Grof3e, ihrer Zusammensetzung
und den Umgebungsbedingungen und betréagt typi-
scherweise etwa eine Woche. Partikel konnen des-
halb auch bei moderaten Windgeschwindigkeiten

! Quelle: [Seinfeld und Pandis 2016]

2 Gebrauchlich ist hierfiir auch die — nicht ganz korrekte — Be-
zeichnung ,,Sekundires Aerosol”. DefinitionsgemafR ist ein
Aerosol eine Suspension fester oder fliissiger Partikel in einem
Gas, d. h. umfasst mehr als nur die Partikelphase. Im Folgenden
wird deshalb vorzugsweise der prizisere Begriff ,,sekundire
Partikelbestandteile* verwendet (vgl. dazu auch die Ausfiihrun-
gen unter 2.1.2).

© LUBW

tiber weite Strecken transportiert werden und so zur
Feinstaubbelastung (Hintergrundbelastung) an weit
vom Ursprung entfernten Orten beitragen.

211  PRIMARE PARTIKEL

Aus anthropogenen Quellen entstehen primare Teil-
chen z. B. bei Verbrennungsprozessen, vor allem als
ultrafeine und feine Teilchen mit einem Durchmesser
unter etwa 0,3 pum. Teilchen, die durch Abrieb oder
Aufwirbelung entstehen, sind meist grofer als 1-
2 um. Als natlrliche Quellen kommen Pollen, Mee-
resgischt, Winderosion und Vulkane in Frage. Tabel-
le 2-1 zeigt wichtige natirliche und anthropogene
(primare) Staubquellen sowie den typischen Parti-
kelgroRenbereich der freigesetzten Partikel dieser
Emittenten [BMU 2005].

Bei primaren anthropogenen Quellen entstehen die
Staubteilchen unmittelbar und werden in diesen
Quellen direkt freigesetzt. Hierzu zahlen ortsfeste
(stationére) Quellen, unter denen Verbrennungsanla-
gen zur Energieversorgung (Kraftwerke und Fern-
heizwerke), Abfallverbrennungsanlagen, Hausbrand
(Gas, Ol, Kohle und andere feste Brennstoffe), In-
dustrieprozesse (z. B. Metall-, Stahlerzeugung, Sin-
teranlagen) und Schittgutumschlag die wichtigsten
sind. Mobile Quellen, wie der Stralenverkehr, sind
vor allem in Ballungsgebieten die dominierende
Quelle fiir priméare Partikel. Zu den Feinstaub- und
RuBpartikeln aus dem Auspuff sind beim StraBen-
verkehr zusatzlich der Abrieb der Reifen, der Brem-
sen und der StralRenabrieb sowie der wieder aufge-
wirbelte Straenstaub zu berticksichtigen. Der
Schienenverkehr, die Dieselabgase der Schifffahrt
und der Luftverkehr sind weitere mobile Quellen mit
nennenswertem Partikelausstof3. Auch die Bodenbe-
arbeitung in der Landwirtschaft (Feldbearbeitung)
sowie Aussaat-, Dunge- bis hin zu Ernteprozessen
sind potentielle Quellen fur primare Partikel.

Sekundére Bildung von PMjg und NO, | 11



Tabelle 2-1: Staubemittenten sowie zugehdrige PartikelgrolRenbe-
reiche [BMU 2005]

Quelle PartikelgroBenbereich
Natirliche Quellen

Bodenerosion 1-150 um
Sandstiirme 1-150 um
Vulkanasche 0,005 — 150 um
Maritime Partikel (Meersalz) 1-20pum
Asche aus Waldbranden 0,005 — 30 um
Biogene Staube (Pollen, Pilz- 2—-50 um
sporen, Milbenexkremente)

Anthropogene Quellen

Stationare Verbrennung (Hei- 0,005 - 2,5 um
zung, Energieerzeugung)

Mobile Verbrennung (Verkehr) 0,005 - 2,5 um
Verhiittung 0,1 -30 um
Industrielle Prozesse (Metall- 0,005-2,5 um
verarbeitung)

Schittgutumschlag 10 — 150 um
Zigarettenrauch 0,02 -10 um

21.2  SEKUNDARE PARTIKEL

Sekundére Partikelbestandteile bilden sich in der

Atmosphére Uber komplexe chemische Reaktionen

aus reaktionsfahigen gasformigen Vorlaufersubstan-

zen. Dies kann auf zwei verschiedene Weisen ge-

schehen:

= Bei der Nukleation (von lat. nucleus, Kern) bil-
det sich aus den gasférmigen Vorlaufersubstan-
zen ein neuer, zunachst sehr kleiner Partikel
(Durchmesser bis 10 nm). Diese Partikel kdnnen
sehr zahlreich sein (in der GréBenordnung von
100.000 Partikeln pro cm? Luft), tragen wegen
ihrer geringen GroRe aber nur unwesentlich zur
Partikelmasse bei.

= Bei der Kondensation wachsen die gasformigen
Vorlaufersubstanzen auf bereits existierende
(primare oder sekundére) Partikel auf, wodurch
deren GroRe und Masse zunehmen.

Sekundére Prozesse flihren deshalb nicht zwangslau-
fig zur Bildung neuer Partikel — bei beiden Bil-
dungswegen nimmt aber die messbare Partikelmasse
zu. Da sich die Immissionsgrenzwerte fiir Partikel
PMyo und PM, s auf die Partikelmasse beziehen, sind
diese Prozesse auch aus Sicht der Luftreinhaltung
relevant. So ist z. B. der Uberwiegende Teil der Par-
tikel im GroRenbereich zwischen 0,1 und 2,5 um
sekundaren Ursprungs.

12 | Sekundére Bildung von PM;o und NO;

Die wichtigsten Vorldaufersubstanzen fiir sekundére
Partikelbestandteile sind Schwefeloxide (SO,, SOs),
Ammoniak (NHsj), Stickstoffoxide (NO, NO,) und
fluchtige  Nichtmethan-Kohlenwasserstoffe (NM-
VOC, von engl. non-methane volatile organic hyd-
rocarbons). Die aus den anorganischen Komponen-
ten (Schwefeloxide, Stickstoffoxide und Ammoniak)
gebildeten Partikel werden auch als SIA (fur engl.
secondary inorganic aerosol, sekundéres anorgani-
sches Aerosol) bezeichnet, die aus den organischen
Nichtmethan-Kohlenwasserstoffen gebildeten Parti-
kel als SOA (flr engl. secondary organic aerosol,
sekundares organisches Aerosol).

Die wichtigsten Reaktionspfade, die zur Bildung
sekundarer Substanzen fuhren, sind in Abbildung 2-1
(Seite 14) gezeigt:

m  Schwefeldioxid (SO,) ist ein Gas, das im We-
sentlichen aus industriellen Quellen stammt. In
der Atmosphére wird SO, entweder in der Gas-
phase oder in der atmosphérischen Flissigphase
(z. B. Wolkentrépfchen® oder der fliissigen Phase
von Partikeln) zu Schwefelsdure (H,SO,) oxi-
diert. Hierbei handelt es sich um eine starke S&u-
re’, d. h. sie liegt in wéssriger Losung als Sulfat
(SO4%) vor. Wenn die wassrige Phase verdunstet,
verbleiben Partikel, die sekundar gebildetes Sul-
fat enthalten. Es gibt nahezu keine priméren
Quellen fir Sulfat.

= Ammoniak (NHs) ist ein Gas, das hauptséachlich
aus der Landwirtschaft (Nutztierhaltung, Stick-
stoffdiinger) stammt. NHs ist gut wasserléslich
und reagiert in der atmosphérischen Fliissigphase
als Base, d. h. es nimmt H*-lonen auf und wird
dabei zum Ammoniumion (NH,"). Wenn die
waéssrige Phase verdunstet, verbleiben Partikel,
die sekundar gebildetes Ammonium enthalten.

3 Wolkentropfchen bilden sich, indem Feinstaubpartikel in
feuchter Luft Wasser aufnehmen und dabei anwachsen (sie
wirken als sog. ,,Kondensationskeim®). Gelangt ein Wolken-
tropfchen in trockene Luft, verdunstet das Wasser wieder und
lasst einen oder mehrere Feinstaubpartikel zuriick. Partikel ma-
chen im Laufe ihres Lebens im Schnitt mehrere dieser Konden-
sations-Verdunstungs-Zyklen durch.

4 Sauren zeichnen sich definitionsgemdl dadurch aus, dass sie
H*-lonen (Protonen) abgeben.
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Es gibt nahezu keine priméren Quellen fir Am-
monium.

Stickstoffmonoxid (NO) und Stickstoffdioxid
(NO,) sind Gase, die hauptsachlich aus industri-
ellen Quellen und dem Kfz-Verkehr stammen.
NO reagiert in der Atmosphare zu NO, (vgl. den
zweiten Berichtsteil). Dieses wird auf verschie-
denen Wegen zu Salpetersaure (HNO3) oxidiert.
Hierbei handelt es sich um eine starke Saure,

d. h. sie liegt in wassriger Losung als Nitrat
(NOg3") vor. Wenn die wassrige Phase verdunstet,
verbleiben Partikel, die sekundar gebildetes Ni-
trat enthalten. Es gibt nahezu keine priméren
Quellen fir Nitrat.

Flichtige Nichtmethan-Kohlenwasserstoffe
(NMVOC) umfassen eine Vielzahl organischer
(d. h. kohlenstoffhaltiger) Substanzen. Wichtige
Vertreter sind insbesondere Isopren (CsHs), wel-
ches hauptséchlich von Laubbdumen emittiert
wird, sowie die aus mehreren Isopreneinheiten
aufgebauten Terpene, welche hauptséchlich von
Nadelb&dumen emittiert werden. Anthropogene
Emissionen von NMVOC stammen aus dem
Verkehr (NMVOC aus Tankatmung und als Zu-
satz zum Scheibenwaschwasser), dem Einsatz
I6semittelhaltiger Produkte in Industrie, Gewer-
be und Haushalten sowie der chemischen Indust-
rie und Petrochemie. Die bio- oder anthropogen
emittierten NMVOC werden durch die in der
Atmosphare vorhandenen Oxidantien (Ozon
(03), Hydroxylradikal (HO-)) in einem mehrstu-
figen Prozess zu organischen Sauren (Carbon-
séuren), z. B. der Oxalsdure (C,H,0,), oxidiert.
Diese organischen Sauren machen einen Grof3teil
der sekundéren organischen Partikelmasse
(SOA) aus. Weitere sekundére organische Stoffe
sind Aldehyde, Ketone sowie hochmolekulare,
humindhnliche Verbindungen (HULIS, engl.
humic-like substances), deren Bildungsmecha-
nismus aber noch nicht verstanden ist.

Wasser (H,0): Gasformiges Wasser ist in der
Atmosphdre allgegenwaértig, im Gegensatz zu
kondensierten Wassertropfchen (z. B. in Nebel
oder Wolken) aber unsichtbar. Da Aerosolparti-
kel zahlreiche hygroskopische (d. h. feuchtig-
keitsbindende) Substanzen wie Ammoniumnitrat
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und -sulfat enthalten, enthalten Partikel in der
Atmosphdre auch signifikante Mengen Wasser.
Diese Wassermengen tragen auch zur Partikel-
masse bei. Viele der zuvor genannten Reaktio-
nen finden in der flussigen Partikelphase statt.

Zu beachten ist, dass die zahlreichen Partikelinhalts-
stoffe unterschiedliche chemische und physikalische
Eigenschaften haben und sich deshalb unter ver-
schiedenen Umgebungsbedingungen auch unter-
schiedlich verhalten. So ist beispielsweise Ammoni-
umnitrat (NH;NOs; ein Salz, das sich aus Ammoni-
um und Nitrat bildet) flichtig und geht bei Tempera-
turen ab ca. 20 °C merklich aus der Partikelphase in
die Gasphase Uber, leistet dann also keinen Beitrag
mehr zur PMy-Masse. Demgegeniber ist Ammoni-
umsulfat ((NH,4).SOy; ein Salz, gebildet aus Ammo-
nium und Sulfat) nicht flichtig und verbleibt in der
Partikelphase. Auch einige organische Komponenten
verdampfen bei hoheren Temperaturen, wahrend der
Wassergehalt nicht nur von der Temperatur, sondern
auch von der Luftfeuchtigkeit beeinflusst wird. Dar-
uber hinaus finden insbesondere in der wéssrigen
Partikelphase andauernd chemische Reaktionen statt,
z. B. werden bei Lichteinfluss organische Bestandtei-
le zu (gasférmigem) CO, abbaut, wodurch die Parti-
kelmasse abnimmt. Gleichzeitig wird, wie in Abbil-
dung 2-1 schematisch dargestellt, Gber die Oxidation
gasformiger Vorlaufersubstanzen permanent neue
organische Masse gebildet. Die Zusammensetzung,
Masse, GroRe und Anzahl von Partikeln ist damit
einer stdndigen Verdnderung unterworfen und die zu
einem gegebenen Zeitpunkt an einem gegebenen Ort
gemessene Partikelmasse bzw. -zusammensetzung
das Ergebnis einer Vielzahl unterschiedlicher (und
unterschiedlich schneller) Reaktionen und Umwand-
lungen®.

® Die sekundare Bildung der anorganischen Partikelbestandteile
(Sulfat, Ammonium und Nitrat; SIA) sind hierbei weitgehend
verstanden und kdénnen durch entsprechende Modelle adéaquat
beschrieben werden. Im Fall der deutlich komplexer aufgebauten
organischen Komponenten (SOA) ist der Kenntnisstand weniger
gut, so dass auch moderne Modelle hier noch grofRe Unsicherhei-
ten aufweisen.

Einen Uberblick iiber wesentliche EinflussgroRen auf die Parti-
kel PMyo-Konzentrationen gibt [LUBW 2007a].
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Abbildung 2-1: Schematische Darstellung der Bildungswege von sekundéren Partikelbestandteilen (vgl. Glossar)
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Tabelle 2-2: Liste der PMjo-Inhaltsstoffe, deren Konzentrationen
messtechnisch im Labor bestimmt wurden

Symbol Name
Elemente (nach Auf-

Symbol Name
Kohlenstoffhaltige Sub-

schluss) stanzen

Al Aluminium ocC Organischer Koh-
As Arsen lenstoff

Ba Barium EC Elementarer Koh-
Ca Calcium lenstoff

Cd Cadmium B[a]JP  Benzo[a]pyren
Co Cobalt - Levoglucosan

Cr Chrom lonen (nach wassriger Ex-
Cu Kupfer traktion)

Fe Eisen Ccr Chlorid

K Kalium NO3 Nitrat

Mg Magnesium S0,/ Sulfat

Mn Mangan NH,"  Ammonium

Na Natrium Na" Natrium

Ni Nickel K* Kalium

Pb Blei ca®*  cCalcium

Sb Antimon Mg®  Magnesium

Sn Zinn

\% Vanadium

Zn Zink

2.2 Quantifizierung

2.21 LABORANALYSEN

Die Bestimmung der Partikelmasse erfolgt an den
Messstationen in Baden-Wirttemberg grundsétzlich
mithilfe des in der 39. BImSchV [39. BImSchV]
festgelegten gravimetrischen Referenzverfahrens.
Die Partikel werden hierbei fir 24 Stunden auf ei-
nem Filter gesammelt, dessen Gewichtszunahme
anschlielend im Labor fiir Luftmessungen und stoff-
lichen Verbraucherschutz der LUBW bestimmt wird.
Nach der Wagung stehen die Filter auch fiir weitere
Analysen zur Verfiigung. So wurden an den zur Be-
stimmung der Partikelmasse beprobten Filtern der
Stationen

= Stuttgart Am Neckartor,

m  Stuttgart Arnulf-Klett-Platz,

m Stuttgart-Bad Cannstatt und

= Gértringen®

® Aufgrund von Messausfallen wurden die Anforderungen der
39. BImSchV, mit den Messungen von Blei, Arsen, Cadmium
und Nickel 90 % aller Tage eines Jahres messtechnisch abzude-
cken, in Gartringen im Jahr 2016 nicht eingehalten (die Daten-
verfuigbarkeit betrug nur 85 %). Es wurden deshalb keine Kenn-
groRen fur diese Komponenten verdffentlicht. Fir die vorliegen-
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in den Jahren 2015 und 2016 tdgliche Inhaltsstoffa-
nalysen der gesammelten PMy,-Proben durchgefiihrt.
Hierbei wurden die Konzentrationen der in Tabelle
2-2 dargestellten Substanzen bestimmt. Vergleichba-
re Untersuchungen wurden bereits in den Jahren
2006 und 2007 durchgefiihrt [LUBW 2009].

222  MASSENSCHLIERUNG
Mit den im Labor durchgefiihrten Analysen konnten
rund 70 % der Partikelmasse chemisch identifiziert
werden. Damit war bereits ein Grof3teil der Inhalts-
stoffe von Partikeln PMy, im Raum Stuttgart be-
kannt. Allerdings sind nicht alle Bestandteile von
Partikeln einer chemischen Analytik zugénglich. Um
den Massenbeitrag dieser Bestandteile dennoch be-
riicksichtigen zu konnen, wurde eine sogenannte
»MassenschlieBung® durchgefiihrt. Diese wird nach-
folgend beschrieben.

Behandlung von organischem Material (OM)

Organisches Material (OM) in Partikeln besteht aus

einer Vielzahl unterschiedlicher Verbindungen, z. B.

m  Zucker und Anhydrozucker wie Levoglucosan,

= langkettigen aliphatischen Kohlenwasserstoffen,

m aromatischen Kohlenwasserstoffen wie Benzo-
[a]pyren,

= organischen Sauren und ihren Anionen wie
Oxalséure bzw. Oxalat,

= Aldehyden,

= Ketonen,

= hochmolekularen, humindhnlichen Verbindun-
gen (HULIS) usw.

Diese Molekiile enthalten neben Kohlenstoff, dessen
Masse in Form des Parameters OC (organischer
Kohlenstoff) gemessen werden kann, noch weitere
Elemente wie Wasserstoff, Sauerstoff, Stickstoff
usw., die zur Masse des organischen Materials (OM)
beitragen. Die Massenbeitrédge dieser Elemente wer-
den in der Regel mithilfe von empirischen Faktoren
aus der OC-Masse abgeschétzt. Zu beachten ist, dass
der Gehalt dieser Elemente (insbesondere der Sauer-
stoffgehalt) bei der sukzessiven Oxidation der orga-

de Auswertung wurde die Datenverfligbarkeit aber als ausrei-
chend eingeschétzt.
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nischen Molekdile in der Atmosphare zunimmt. Um

dieser Alterung Rechnung zu tragen, werden je nach

Stationstyp unterschiedliche Faktoren verwendet.

Entsprechend der allgemein akzeptierten Empfeh-

lungen von [Turpin und Lim 2001], die die in der

Literatur verdffentlichten Faktoren verglichen und

bewertet haben, wurden in der vorliegenden Unter-

suchung folgende Konversionsfaktoren verwendet:

= flr Stationen im landlichen Hintergrund: 2,2
(d.h.OM=2,2-0C)

m flr Stationen im stadtischen Hintergrund: 1,8

= flr Stationen in Verkehrsnahe: 1,4 (analog dem
Vorgehen in [LUBW 2009])

Behandlung von mineralischem Material

Auch mineralisches Material besteht neben den im

Labor gemessenen Elementen (vgl. Tabelle 2-2) aus

weiteren Bestandteilen, die messtechnisch nicht di-

rekt zugéanglich sind, aber zur Partikelmasse beitra-

gen. Der Massenbeitrag dieser weiteren minerali-

schen Bestandteile wurde, entsprechend dem Vorge-

hen in [LUBW 2015a], aus den gemessenen Masse-

beitrdgen von Aluminium, Calcium und Magnesium

abgeschatzt. Der Abschétzung liegen folgende An-

nahmen zugrunde:

= mineralisches Aluminium liegt als Aluminium-
oxid (Al,Os) vor,

= mineralisches Calcium liegt als Calciumcarbonat
(CaCOy) vor,

= mineralisches Magnesium liegt als Magnesium-
carbonat (MgCOs) vor,

= mineralisches Silicium liegt in Form von Alumo-
silikaten vor,

® in Alumosilikaten betragt das Massenverhéltnis
von Al,O3 zu SiO, (Siliciumdioxid) ca. 1:3.

Anhand der unterschiedlichen Atomgewichte erge-

ben sich daraus folgende Umrechnungsfaktoren:

= Massenbeitrag von mineralischen Aluminium-
verbindungen = 1,89 - Masse Aluminium

= Massenbeitrag von mineralischen Calcium-
verbindungen = 2,50 - Masse Calcium

= Massenbeitrag von mineralischen Magnesium-
verbindungen = 3,47 - Masse Magnesium

= Massenbeitrag von mineralischen Silicium-
verbindungen = 5,67 - Masse Aluminium.
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Behandlung von sonstigen Elementen

Fur die weiteren Elemente (As, Ba, Cd, Co, Cr, Cu,
K, Mn, Ni, Pb, Sh, Sn, V, Zn) wurden aufgrund ihrer
geringen Bedeutung keine weiteren Massenbeitrage
angenommen, die Massen der Elemente selbst wur-
den aber berlicksichtigt. Lediglich bei Eisen wurde,
aufgrund seines haufigeren Vorkommens, ange-
nommen, dass es als Eisenoxid (Fe,O3) vorliegt.
Unter Bericksichtigung der Atomgewichte von Ei-
sen und Sauerstoff ergibt sich damit folgender Um-
rechnungsfaktor: Massenbeitrag von Fe,O; = 1,43 -
Masse Eisen.

Behandlung von Streusalz

Der Massenbeitrag von Streusalz (Natriumchlorid,
NaCl) wurde, entsprechend dem Vorgehen in
[LUBW 2016a] und [LUBW 2017a], aus dem Mas-
sebeitrag von Chlorid abgeschétzt.

Behandlung von Wasser

Wie bereits in Kap. 2.1 erwahnt, enthalten Partikel

signifikante Mengen Wasser, dessen Massenbeitrag

mithilfe thermodynamischer Modelle abgeschatzt

werden kann. Fur die vorliegende Auswertung wurde

das Modell E-AIM 111 [Clegg et al. 1998] verwendet.

Eingangsparameter fiir das Modell waren:

= die Konzentrationen” an NH,", Na*, SO,*, NO;
und CI" sowie

= die relative Luftfeuchte zum Zeitpunkt der Wé-

gung.

Da die Bestimmung der Partikelmasse unter Labor-
bedingungen erfolgte, wurden fir die Bestimmung
des Massenbeitrags von Wasser mithilfe von E-AIM
111 die bei der Wdgung im Labor herrschende Luft-
feuchte von konstant 47,5 % verwendet.

Ergebnis der MassenschlieBung

Durch die Berticksichtigung der genannten Beitrége
liegt die Abweichung zwischen der bei der Wégung
ermittelten Partikelmasse einerseits und der Summe
der Massenbeitrage der Einzelkomponenten anderer-
seits im Jahresmittel deutlich unter 1 pg/m? (siehe

" Hygroskopische organische Bestandteile konnten nicht bertick-
sichtigt werden.
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Beitrag zur PM-Konzentration in pg/m?

Rest

W Wasser

Streusalz
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.—- Org. Material
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2015 2016 2015 ‘ 2016 2015 ‘ 2016
Am Neckartor Bad Cannstatt Gartringen

Abbildung 2-2: Ergebnis der Massenschliel3ung

Abbildung 2-2). Es kann somit davon ausgegangen
werden, dass in der vorliegenden Untersuchung alle
relevanten Partikelbestandteile vollstandig und kor-
rekt erfasst wurden. Im Folgenden wird der eigentli-
che Untersuchungsgegenstand, die sekundaren Parti-
kelbestandteile, ndher untersucht.

BESTIMMUNG DES ANTEILS AN SEKUNDAR GE-
BILDETER PARTIKELMASSE

Wie in Kap. 2.1 dargestellt, bestehen sekundare Par-
tikel im Wesentlichen aus Sulfat, Ammonium und
Nitrat, deren Konzentrationen direkt analytisch zu-
ganglich waren und fiir die Auswertung unverandert
verwendet werden konnten. Da die genannten Kom-
ponenten aufgrund ihrer Hygroskopizitat auch fur
den Grofteil des in den Partikeln vorkommenden
Wassers verantwortlich sind, wurde auch die Masse
des Wassers den sekundéren Partikelbestandteilen
zugeschlagen.

223

Fir das organische Material, das sowohl aus pri-
méren Quellen als auch aus sekundéren Prozessen
stammen kann, mussten demgegenuber Annahmen
bezuglich der Herkunft (primdr vs. sekundar) ge-
macht werden. Hierzu wurde auf Untersuchungen
von Partikelinhaltsstoffen in [Scheinhardt et al.
2013a], [Scheinhardt et al. 2013b], [Scheinhardt
2013c] und [Scheinhardt et al. 2014] zuriickgegrif-
fen. In den genannten Untersuchungen wurden neben
den Konzentrationen an organischem Material an

© LUBW

neun Standorten® in Deutschland auch die Konzent-
rationen von 34 organischen Sauren® untersucht. Die
genannten Analysen decken alle organischen Sauren,
die einen relevanten Massenbeitrag zur Partikelkon-
zentration leisten, ab.

Die Messungen zeigen, dass die genannten Sduren in

Verkehrsndhe und im stédtischen Hintergrund etwa

20 % und im landlichen Hintergrund rund 15 % der

Masse an organischem Material ausmachen. Unter

der vereinfachenden Annahme, dass

= sich die genannten 34 organischen Sauren aus-
schliellich sekundar gebildet haben und

m  es neben diesen Sduren keine weiteren sekunda-
ren organischen Bestandteile gibt™°,

8 HohenpeiBenberg, Melpitz, Oberbédrenburg, Schauinsland,
Stdoldenburg (jeweils landlicher Hintergrund), Augsburg, Dres-
den Winckelmannstrale, Leipzig Institut fiir Tropospharenfor-
schung (jeweils stadtischer Hintergrund), Leipzig Eisenbahn-
stralle (verkehrsnah)

® Adipin-, Apfel-, Ameisen-, Bernstein-, Brenztrauben-, Butter-,
Citracon-, Citramal-, Citronen-, Croton-, 3,3-Dimethylglutar-,
Dimethylmalon-, Essig-, Fumar-, Glutar-, Glycol-, Glyoxal-, 3-
Hexen-, 3-Hydroxy-3-Methylglutar-, Malein-, Malon-, Mesa-
con-, Methylbernstein-, Methylmalon-, Milch-, Oxal-, 3-Penten-,
2-Penten-, Propion-, Tartron-, Valerian-, meso-Wein-, (D, L)-
Wein- und Isovalerianséure.

10 Der Beitrag weiterer sekundarer organischer Bestandteile wird
hierbei vernachlassigt, so dass die genannten Prozentsatze als

untere Grenze zu verstehen sind.
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kann der gefundene Anteil von 20 % bzw. 15 % als
Anteil des sekundéren organischen Materials an der
Masse von organischem Material interpretiert wer-
den. In der vorliegenden Untersuchung wurde die
Masse des sekundaren organischen Materials deshalb
auf diese Weise abgeschétzt. Der verbleibende Rest
(d. h. in Verkehrsndhe und im stadtischen Hinter-
grund 80 %, im l&ndlichen Hintergrund 85 %) des
organischen Materials wurde als primdares organi-
sches Material interpretiert.

2.3 Ergebnisse und Ursachenanalyse

231  VORBEMERKUNGEN

In den folgenden Unterkapiteln werden die Zusam-
mensetzung von Partikeln PMy, und die Bedeutung
der sekundéren Partikelbestandteile im Jahresmittel
(Kap. 2.3.2) und an PM,,-Uberschreitungstagen
(Kap. 0) diskutiert. Im Anhang O (ab Seite 83) finden
sich ferner Auswertungen fir das Sommer- und das
Winterhalbjahr. Der Aufbau der vier Unterkapitel ist
jeweils weitgehend identisch. Um die Orientierung
zu erleichtern und Vergleiche zwischen den einzel-
nen Auswertungen zu vereinfachen, findet sich in

Tabelle 2-3 eine Aufstellung der sich jeweils ent-
sprechenden Abbildungen bzw. Tabellen.

232  JAHRESMITTEL
2.3.21 PARTIKEL PM;

An der Messstelle Stuttgart Am Neckartor bestanden
Partikel PMy, im Jahresmittel Uberwiegend aus pri-
méren Bestandteilen wie Mineralstaub und sonstigen
Metallen (Abbildung 2-3 und Tabelle 2-4). Sekunda-
re Partikelbestandteile machten Am Neckartor mit
Beitrdgen von 11 pg/m3 der PMjo-Konzentration
knapp ein Drittel der Partikelmasse aus, im landli-
chen und sté&dtischen Hintergrund fast die Hélfte.

Vergleich mit bisherigen Messungen

Im vergangenen Jahrzehnt sind die Jahresmittelwerte
der PMy,-Konzentrationen an der Messstelle Am
Neckartor um rund 30 % zuriickgegangen (PMgq-
Jahresmittel 2006: 55 pg/ms3, PMye-Jahresmittel
2016: 38 pg/md). Ein Vergleich mit Untersuchungen
aus dem Jahr 2006 [LUBW 2009] zeigt, dass in die-
sem Zeitraum auch die Konzentrationen nahezu aller
PMo-Inhaltsstoffe abgenommen haben. Besonders
deutlich ist der Rickgang bei der gesundheitlich

Tabelle 2-3: Ubersicht iber die sich jeweils entsprechenden Abbildungen und Tabellen; Entsprechungen stehen jeweils in der gleichen

Zeile
Kap. 2.3.2 Kap. 2.3.3 Kap. 4.3.1 (Anhang) | Kap. 4.3.2 (Anhang)
(Jahresmittel) (Uberschreitungs- (Sommerhalbjahr) (Winterhalbjahr)
tage)
Objekt Seite) Objekt Seite| Objekt Seite| Objekt Seite
Kap. X.X.X.1 (Partikel PMg)

Abbildung 2-3 19 | Abbildung 2-13 29
Tabelle 2-4 19 | Tabelle 2-9 29
- Abbildung 2-14 31
Abbildung 2-15 32
Abbildung 2-5 21 | Abbildung 2-16 32

Abbildung 4-1 83
Tabelle 4-1 83
Abbildung 4-2 84

Abbildung 4-3 84

Abbildung 4-7 88
Tabelle 4-5 87
Abbildung 4-8 88

Abbildung 4-9 89

Kap. X.X.X.2 (sekundére Partikelbestandteile)

Abbildung 2-6 22 | Abbildung 2-17 33
Tabelle 2-5 22 | Tabelle 2-11 33
Abbildung 2-7 23 | Abbildung 2-18 34

Abbildung 4-4 85
Tabelle 4-2 85
Abbildung 4-5 86

Abbildung 4-10 89
Tabelle 4-6 90
Abbildung 4-11 90

Kap. X.X.X.3 (Ursachenanalyse)

Tabelle 2-6 23 | Tabelle 2-12 34
Tabelle 2-8 26 | Tabelle 2-13 35
Abbildung 2-8 25 | Abbildung 2-19 34

Tabelle 4-3 86
Tabelle 4-4 87
Abbildung 4-6 86

Tabelle 4-7 90
Tabelle 4-8 91
Abbildung 4-12 91
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Beitrag zur PM,,-Konzentration in pug/m?
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Abbildung 2-3: Zusammensetzung der Partikel PM;, und Anteil sekundarer Partikelbestandteile im Jahresmittel

Tabelle 2-4: Zusammensetzung von Partikeln PM;o im Jahresmittel

Zusammensetzung in pg/m? Zusammensetzung in %

Am Neckartor Bad Cannstatt = Gartringen Am Neckartor Bad Cannstatt  Gartringen

2015 2016 2015 2016 2015 2016 | 2015 2016 2015 2016 2015 2016
Primére Bestandteile
Rest 0,7 -059 016 -0,14 018 045| 0% -2% 1% -1% 1% 3%
Streusalz 0,98 102 0,13 0,19 0,06 0,05| 3% 3% 1% 1% 0 % 0%
Sonst. Metalle 6,92 6,8 169 170 050 048 | 19% 18% 9% 10% 4% 4%
Minerale 8,13 953 244 19 1,74 1,14|22% 25% 13% 11% 13% 9%
RuR 488 462 210 189 150 144 | 183% 12% 11% 11% 11% 11%
prim. org. Material | 5,06 524 393 396 353 401 | 14% 14% 21% 23% 26% 30%
Sekundéare Bestandteile
Wasser 386 406 200 193 113 132| 10% 11% 11% 11% 8% 10%
sek. org. Material 1,27 1,31 098 099 062 0,71| 3% 3% 5% 6 % 5% 5%
Sulfat 1,82 193 169 155 142 121 | 5% 5% 9 % 9% 11% 9%
Nitrat 322 291 268 241 206 185| 9% 8% 14% 14% 15% 14%
Ammonium 0,78 068 092 085 080 073 2% 2% 5% 5% 6 % 5%
Summen
Summe sekundar | 10,94 10,89 8,28 7,73 6,04 583 | 30% 29% 44% 45% 45% 44%
Summe gesamt 37,08 3756 18,74 17,30 13,54 13,40|100% 100 % 100 % 100% 100 % 100 %

bedenklichen Komponente Ruf3, dessen Jahresmit-
telwerte um rund 65 % abgenommen haben (RuB-
Jahresmittel 2006: 13,3 pg/ms, RuB-Jahresmittel
2016: 4,6 pg/ms). Damit ist auch der relative Mas-
senbeitrag von Rul} zuriickgegangen: im Jahr 2006
waren 26 % der PMjp-Masse auf Rufy zurlickzufiih-
ren, im Jahr 2016 nur noch 12 %. Die Minderung der
RulRkonzentrationen ist ein Ergebnis emissionsmin-
dernder MaRnahmen, insbesondere der Einflihrung
von DieselruBpartikelfiltern.

© LUBW

Der Beitrag sekundarer Partikelbestandteile (Ammo-
nium, Nitrat, Sulfat sowie der sekundare Teil des
organischen Materials; Wasser wurde in [LUBW
2009] nicht betrachtet) ist an der Messstelle Stuttgart
Am Neckartor im vergangenen Jahrzehnt wvon
12,4 pg/mé (23 % der PMy,-Masse) auf 6,8 pg/msd
(18 % der PMyo-Masse) zuriickgegangen. Die Kon-
zentrationen sekundéarer PM;o-Bestandteile haben
sich im genannten Zeitraum also fast halbiert. Auch
hier kann ein Zusammenhang mit MaRnahmen zur
Minderung der Emissionen von Partikel-Vorldaufer-
substanzen gesehen werden. Diese Minderungen

Sekundére Bildung von PMjo und NO, | 19



waren aber weniger deutlich als bei Ruf, so dass der
relative Beitrag sekunddrer Bestandteile zur PM,-
Masse sich Am Neckartor nur um 5 Prozentpunkte
verringert hat.

Insgesamt ist die Bedeutung sekundérer Partikelbe-
standteile trotz ricklaufiger PMy-Immissionen in
den vergangenen Jahren nicht grof3er geworden.

Herkunftsanalyse

Um die geographische Herkunft der einzelnen Parti-

kelbestandteile beleuchten zu kénnen, wurde das in

Abbildung 2-4 schematisch dargestellte VVorgehen in

Anlehnung an [Lenschow et al. 2001] gewahlt. Hier-

bei wurde durch Differenzbildung der Beitrag ein-

zelner Quellregionen festgestellt:

m die Differenz zwischen der Konzentration in
Verkehrsnéhe und der Konzentration im stédti-
schen Hintergrund entspricht dabei dem Beitrag
lokaler Emissionen,

= die Differenz zwischen der Konzentration im
stadtischen Hintergrund und der Konzentration
im l&ndlichen Hintergrund entspricht dabei dem
Beitrag stadtischer Emissionen und

20 Partikel PM,4-Jahresmittelwert 2015 in pg/m?

= die Konzentration im landlichen Hintergrund
entspricht dabei dem Beitrag groraumiger
Emissionen.

In Abbildung 2-5 ist die entsprechende Auswertung
sowohl fur die priméren als auch fiir die sekundéren
Partikel PM;o-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stutt-
gart Am Neckartor gezeigt. Man erkennt, dass in den
Jahren 2015 und 2016 jeweils ein Grofteil des Ge-
samt-PMy, aus lokalen Quellen stammt. Dies gilt
insbesondere fir die (primaren) Beitrdge von Streu-
salz, den sonstigen Metallen, Mineralstaub und RuB.
Primdres organisches Material stammt demgegen-
Uber groBtenteils aus dem landlichen Hintergrund,
ebenso wie ein grofRer Teil der als sekundér identifi-
zierten Substanzen. Auf diese wird im folgenden
Unterkapitel genauer eingegangen.

2.3.2.2 SEKUNDARE PARTIKELBESTANDTEILE

In den Jahren 2015 und 2016 stammte der grofte
Beitrag zur sekundar gebildeten Partikelmasse Am
Neckartor jeweils von Wasser (Abbildung 2-6 und
Tabelle 2-5). Fast die Halfte der Wassermasse
stammt aus der unmittelbaren Umgebung des Mess-
orts, der Rest verteilt sich nahezu gleichméRig auf
stadtische und grofRrdumige Beitrége. Der zweitgroR-

35

30

25

- lokaler Beitrag L

20

15

L. stadtischer Beitrag 4

10

14 L groRraumiger Beitrag 4 | 14

0 - T T

Am Neckartor Bad Cannstatt Gartringen

Am Neckartor

Abbildung 2-4: Schematische Darstellung des Vorgehens zur Herkunftsanalyse von Partikeln PMyo und ihren Inhaltsstoffen am Beispiel

des Jahres 2015™

11 Zu beachten ist, dass zur Ermittlung des groRraumigen und des stadtischen Hintergrundes in der Ursachenanalyse aus [LUBW

2016b] etwas anders vorgegangen wurde als in der vorliegenden Auswertung, weshalb sich die Zahlenwerte leicht unterscheiden.

20 | Sekundére Bildung von PMjo und NO,
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Beitrag zur PM,y-Konzentration Am Neckartor in ug/m?
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Abbildung 2-5: Zusammensetzung von Partikeln PMy, (jeweils linke Saule) und geographische Herkunft der einzelnen Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor in den Jahren 2015 und 2016; die Linien dienen der Orientierung

te Beitrag zur sekunddren Partikelmasse kam von
Nitrat, das zu nahezu zwei Dritteln aus dem grof3-
raumigen Hintergrund stammt. Sulfat bildete den
drittgroRten Beitrag zur sekundaren Partikelmasse
und stammt zu mehr als zwei Dritteln ebenfalls aus
dem groRraumigen Hintergrund. Sekundéres organi-
sches Material trug gut 10 % zur sekundéren Parti-
kelmasse bei und stammte zu etwa der Halfte aus
dem groBraumigen Hintergrund. Der kleinste Beitrag
zur sekundéren Partikelmasse stammt von Ammoni-
um. Hier zeigte sich, dass der lokale Beitrag in bei-
den Jahren formal negativ war, d. h. in Verkehrsnahe
wurde — trotz beachtlicher lokaler Ammoniakemissi-
onen aus dem Verkehr — weniger Ammonium gefun-
den als im stadtischen Hintergrund. Offenbar ist die
Bildung von Ammoniumsalzen nicht schnell genug,
so dass sich die lokalen Ammoniakemissionen nicht
in einem lokalen Zusatzbeitrag der Ammoniumkon-
zentration niederschlagen. Dass lokal sogar weniger
Ammonium gefunden wurde als im stédtischen Hin-
tergrund, konnte auf einen thermischen Effekt zu-
rickzufihren sein, da
m sich das Gleichgewicht zwischen partikuldrem
Ammoniumnitrat und den gasférmigen Vorl4u-
fersubstanzen (Ammoniak und Salpetersaure)
bei steigenden Temperaturen (ab ca. 20 °C) zu-
nehmend auf der Seite der Vorldufersubstanzen
verschiebt und

© LUBW

m die Temperatur Am Neckartor im Jahresmittel
2016 um 0,60 °C iiber derjenigen in Stuttgart-
Bad Cannstatt lag™® und

= das aufgrund der htheren Temperatur Am
Neckartor verstirkte ,Verdampfen‘ von Ammo-
nium, wie beschrieben, nicht durch lokale Quel-
len kompensiert werden kann (im Gegensatz zu
seinem Gegenion Nitrat, dessen Verdampfung
offensichtlich durch eine lokale Neubildung
uberkompensiert wird).

Insgesamt war die Am Neckartor gefundene Masse
an Ammonium im Jahr 2015 um 16 % und im Jahr
2016 um 20 % niedriger als die im stadtischen Hin-
tergrund an der Station Bad Cannstatt gefundene
Masse. Das im stédtischen Hintergrund gefundene
Ammonium stammte mit Beitragen von 88 % (2015)
bzw. 86 % (2016) wiederum hauptséachlich aus dem
groBraumigen Hintergrund.

Insgesamt zeigt sich, dass in den Jahren 2015 und
2016 mehr als die Halfte der sekundéren Partikel-
masse am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor aus
dem landlichen Hintergrund stammte (Abbildung
2-7).

12 |m Jahr 2015 fanden Am Neckartor keine ganzjahrigen Mes-
sungen der Temperatur statt.

¥ Der Grund fiir den beobachteten Temperaturunterschied ist
vermutlich auf den stadtischen Wérmeinseleffekt zurtickzufiih-
ren, der in Stuttgart aufgrund der Kessellage noch verstérkt wird.
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Beitrag zur PM,,-Konzentration Am Neckartor in pg/m?
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Abbildung 2-6: Zusammensetzung von sekundarem PMy, (jeweils linke Saule) und geographische Herkunft der sekundaren Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor in den Jahren 2015 und 2016; die Linien dienen der Orientierung

Tabelle 2-5: Geographische Herkunft der sekundaren PMj,-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor in den Jahren 2015

und 2016

2015 2016
Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft| Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft
inpyg/m*  in% inpgim* in% |inpg/im® in% inpgm®*  in%

Wasser

Gesamt 3,86 35 % 4,06 37 %

Grof3r. 1,13 29 % 1,32 33%

Stadt. 0,88 23 % 0,60 15 %

Lokal 1,86 48 % 2,14 53 %
Sek. OM

Gesamt 1,27 12 % 1,31 12 %

Grof3r. 0,62 49 % 0,71 54 %

Stadt. 0,36 28 % 0,28 21 %

Lokal 0,28 22% 0,32 24 %
Sulfat

Gesamt 1,82 17 % 1,93 18 %

Grof3r. 1,42 78 % 1,21 63 %

Stadt. 0,26 14 % 0,33 17 %

Lokal 0,13 7% 0,38 20 %
Nitrat

Gesamt 3,22 29 % 2,91 27 %

Grof3r. 2,06 64 % 1,85 64 %

Stadt. 0,62 19 % 0,56 19 %

Lokal 0,53 17 % 0,50 17 %
Ammonium

Gesamt 0,78 7 % 0,68 6 %

Grof3r. 0,80 - 0,73 -

Stadt. 0,11 - 0,12 -

Lokal -0,14 - -0,17 -
Summe 10,94 100 % 10,94 10,89 100 % 10,89
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Beitrag zum sek. PM,, Am Neckartor in pg/m?
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Abbildung 2-7: Zusammenfassung der geographischen Herkunft der sekundéaren PM;q-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am

Neckartor in den Jahren 2015 und 2016

URSACHENANALYSE SEKUNDARER PARTIKEL-

BESTANDTEILE

Um die Quellen fir die sekundaren Partikelbestand-

teile nicht nur geographisch, sondern auch beziglich

der Verursacher identifizieren zu konnen, wurden die

im vorangegangenen Unterkapitel beschriebenen

Einzelbeitrédge der Immissionen (auf der Basis der in

Kapitel 2.1 dargestellten grundlegenden Prozesse)

plausiblen Emissionen aus dem Emissionskataster

2014 [LUBW 2017b] zugeordnet. Dem liegen fol-

gende Annahmen zugrunde:

m  Sekundares organisches Material bildet sich aus
den Emissionen von Nichtmethan-Kohlen-
wasserstoffen (NMVOC),

= Sulfat bildet sich aus den Emissionen von
Schwefeldioxid (SO,),

= Nitrat bildet sich aus den Emissionen von Stick-
stoffoxiden (NO,),

= Ammonium bildet sich aus den Emissionen von
Ammoniak (NH,).

23.23

Fur Wasser, das ja einen beachtlichen Beitrag zur
PMyo-Masse liefert, gestaltet sich die Quellzuord-
nung schwieriger, da das Modell E-AIM 111 die sich
in den Partikeln einstellende Masse Wasser als Ge-
samtmasse berechnet. Es erfolgt keine Aufschlisse-
lung danach, welcher hygroskopische Inhaltsstoff fir
welchen Teil-Massenbeitrag von Wasser verantwort-
lich ist. Da fur eine detaillierte Verursacheranalyse
aber genau diese Information wichtig ist, wurden am
Beispiel des Messpunktes Stuttgart Am Neckartor in
den Jahren 2015 und 2016 weitere Modelllaufe zur

© LUBW

Ermittlung der Wassermasse durchgefiihrt. In jedem
Modelllauf wurden die Konzentrationen aller In-
haltsstoffe bis auf einen auf Null gesetzt und auf
diese Weise die Beitrdge von Ammonium, Nitrat und
Sulfat zur Wasser-Gesamtmasse berechnet. Streusalz
war nur flr geringe Mengen Wasser verantwortlich
und wurde deshalb nicht weiter beruicksichtigt.

Die Summe der so ermittelten Einzelbeitrage korre-
liert zwar weitgehend mit der berechneten Gesamt-
masse an Wasser (R2=0,6 - 0,7), liegt im Mittel aber
60 % - 80 % Uber dieser. Der Grund ist, dass bei
dieser sukzessiven Ermittlung der einzelnen Mas-
senbeitrdge die Wechselwirkungen der einzelnen
Inhaltstoffe miteinander unterschlagen werden. Den-
noch erlaubt das Verfahren zumindest eine uber-
schlagige Zuordnung von Wasser zu einzelnen Sub-
stanzen und deren Quellen. So ist im Jahresmittel
beispielsweise gut die Halfte des Wassers auf Nitrat
zuriickzufiihren (Tabelle 2-6). Wasser wurde den
einzelnen Inhaltsstoffen deshalb entsprechend den in
Tabelle 2-6 gezeigten Verhaltnissen zugeordnet.

Tabelle 2-6: Abgeschétzte Anteile unterschiedlicher Verursacher
am Wassergehalt von Partikeln PM;o Am Neckartor im Jahresmit-
tel

Beitrag von Beitrag von Beitrag von

Ammonium Nitrat Sulfat
2015 10 % 56 % 34 %
2016 9% 53 % 38 %
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Beziiglich der geographischen Verteilung der Quel-

len wurden folgende Annahmen getroffen:

= Der Immissionsbeitrag des landlichen Hinter-
grundes resultiert aus den Emissionen im ganzen
Landesgebiet™ (entsprechend den Angaben im
Emissionskataster Baden-Wurttemberg 2014,
[LUBW 2017b]).

= Der Immissionsbeitrag des stadtischen Hinter-
grundes in Stuttgart resultiert aus den Emissio-
nen im Stadtgebiet Stuttgart (entsprechend den
Angaben im Emissionskataster Baden-Wirttem-
berg 2014, [LUBW 2017b]).

m  Der lokale Emissionsbeitrag resultiert aus den
lokalen Emissionen. Diese kénnen dem Emis-
sionskataster Baden-Wirttemberg 2014 nicht
ohne weiteres entnommen werden. Flr die Emis-
sionen von NMVOCs, SO, und NH; wurde des-
halb auf Daten aus dem Emissionskataster 2012
[LUBW 2015b] zurlickgegriffen, die fur Stutt-
gart in einer Rasterung von 500x500 m? vorlie-
gen. Flr NO, liegen bereits Emissionsdaten aus
dem Emissionskataster Baden-Wirttemberg
2014 in einer Auflésung von 300 x 300 m?2 vor,
so dass diese verwendet wurden. Das bei der
Ermittlung der lokalen NO,-Emissionen heran-
gezogene Gebiet um den Messpunkt Am

% Da Partikel Lebenszeiten im Bereich einer Woche haben und
damit auch unter normalen Windbedingungen (ber Tausende
Kilometer transportiert werden kdénnen, ist die Annahme, die im
landlichen Hintergrund Baden-Wirttembergs aufgefundenen
Partikel seien (ausschlieBlich) auf Emissionen in Baden-Wirt-
temberg zurlickzufuhren, eine starke Vereinfachung. Fir eine
detailliertere Herkunftsanalyse missten auch Emissionen jenseits
der Landesgrenze Baden-Wirttembergs Berucksichtigung fin-
den. In diesem Fall mussten dann aber auch die chemischen und
physikalischen Prozesse, denen die Emissionen auf ihrem rdum-
lich und zeitlich langen Weg nach Baden-Wiirttemberg unter-
worfen sind, berucksichtigt werden. Chemie-Transport-Modelle
wie REM-CALGRID, CHIMERE oder LOTOS-EUROS sind in
der Lage, derartige Berechnungen durchzufiihren, in der vorlie-
genden Auswertung wurde aber auf eine Anwendung derartiger
Modelle verzichtet.

15 Diese Annahme entspricht dem Vorgehen in der Ursachenana-
lyse [LUBW 2016b]. Fir eine belastbarere Aussage uber die
Verursacher des groBraumigen, des stadtischen und des lokalen
Immissionsbeitrages sind, wie erwédhnt, Modellierungen mit
Chemie-Transport-Modellen erforderlich, um die Kinetik der
chemischen Reaktionen angemessen zu bericksichtigen.

24| Sekundére Bildung von PMj, und NO,

Neckartor entspricht demjenigen, das in [LUBW
2016b] verwendet wurde.

Das Vorgehen ist in Tabelle 2-7 verdeutlicht. Bei-
spielsweise wurde der fur das Jahr 2015 ermittelte
Immissionsbeitrag des grofRraumigen Hintergrundes
zu den Immissionen an Sulfat (und zugeordnetem
Wasser) in Hohe von 1,81 pg/mé den SO,-Emis-
sionen in Baden-Wirttemberg zugeordnet. VVon die-
sen Emissionen sind 94 % auf die Quellengruppe
,Industrie und Gewerbe* zuriickzufiihren. Daraus
kann vereinfachend abgeschatzt werden, dass diese
Quellengruppe auch fir 94 % des Immissionsbeitra-
ges, d.h. 1,70 ug/ms3, verantwortlich ist'®. Die auf
diese Weise ermittelten Beitrdge der einzelnen Quel-
lengruppen finden sich in Tabelle 2-8.

Eine Zusammenfassung der Ergebnisse aus Tabelle
2-8 ist in Abbildung 2-8 (links) gezeigt. Man er-
kennt, dass sowohl die groRrdumigen als auch die
stadtischen und lokalen Beitrage jeweils auf mehrere
Quellengruppen zuriickzufihren sind und Kkeine
Quellengruppe dominiert. Biogene Quellen sind,
wenig Uberraschend, nahezu ausschlieBlich im land-
lichen Hintergrund relevant. Fur den lokalen Immis-
sionsbeitrag sind nahezu ausschlief3lich die Quellen-
gruppen ,,Verkehr und ,kleine und mittlere Feue-

rungsanalagen® verantwortlich.

Werden die Beitrage der einzelnen Quellengruppen
ohne Berlcksichtigung ihrer geographischen Her-
kunft addiert (Abbildung 2-8 rechts), zeigt sich, dass
der groRte Beitrag zu den Immissionen sekundarer
Partikelbestandteile von der Quellengruppe ,,Ver-
kehr stammt. Diese ist Am Neckartor fiir 35 % der
Immissionen an sekundarem Aerosol verantwortlich,
gefolgt von der Quellengruppe ,,Industrie und Ge-
werbe” mit einem Beitrag von fast 30 %. Die
néchstwichtige Quellengruppe sind biogene Systeme
und die kleinen und mittleren Feuerungsanlagen.

16 Auch dies ist eine Vereinfachung, die die geographische Ver-
teilung der Quellen innerhalb Baden-Wirttembergs nicht be-
riicksichtigt.
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Tabelle 2-7: Zuordnung der ermittelten Immissionsbeitrdge Am Neckartor (linke Spalten) zu den Emissionen laut Emissionskataster

2014
Immissions- Zuordnung zu Emissionen in t/a Relativer Emissionsanteil
beitrag in | Emissionen von
ug/m?
Sub- | biog. STE, Ver- | biog. STE, Ver-
2015 2016 in (Ort) KMF luG KMF IuG
stanz Syst. Offr.  kehr | Syst. Offr. kehr

Sekundares organisches Material

Grof3r.| 0,62 0,71 |NMVOC BW |83.778 3.522 30.149 29.091 16.234|51% 2% 19% 18% 10%

Stadt. | 0,36 0,28 | NMVOC Stuttgart| 265 129 1.079 1594 816 | 7% 3% 28% 41% 21%

Lokal | 0,28 0,32 |[NMVOC lokal 0 0,8569 0,0022 50618 6,101 | 0% 7% 0% 42% 51%
Sulfat (und zugeordnetes Wasser)

Grof3r.| 1,81 1,72| SO BW 0 628 13.596 42 178 | 0% 4% 94% 0% 1%

Stadt. | 0,56 0,56| SO, Stuttgart 0 21 172 0 4 0% 11% 87% 0% 2%

Lokal | 0,77 1,19| SO; lokal 0 0,1139 0 0,0003 0,0255| 0% 82% 0% 0% 18%
Nitrat (und zugeordnetes Wasser)

Grof3r.| 2,69 2,55| NOx BW | 10.931 10.964 23.974 15.423 52.494| 10% 10% 21% 14% 46 %

Stadt. | 1,11 0,88| NOy Stuttgart] 18 431 410 370 1504 | 1% 16% 15% 14% 55%

Lokal | 1,57 1,62| NOy lokal 0 0,387 0 0,117 6,098| 0% 6% 0% 2% 92%
Ammonium (und zugeordnetes Wasser

Grof3r.| 0,92 0,86| NHs BW | 54.831 0 371 4 2205|(96% 0% 1% 0% 4%

Stadt. | 0,20 0,18 | NHs; Stuttgart| 205 0 1 0 80 |72% 0% 0% 0% 28%

Lokal | 0,05 0,03| NH3 lokal | 0,2654 0 0 0,0001 0,6577/29% 0% 0% 0% 71%

Summe 10,94 10,89

NMVOC = Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe

SO, = Schwefeldioxid
NOy = Stickstoffoxide
NHz; = Ammoniak

BW = Baden-Wirttemberg

Beitrag zum sek. PM,, in ug/m?
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biog. Syst. = biogene Systeme
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luG = Industrie und Gewerbe

STE = sonstige technische Einrichtungen
Offr. = Offroad
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Abbildung 2-8: Zusammenfassung der Ergebnisse aus Tabelle 2-8: Uberblick tiber geographische Herkunft und Quellgruppe (links),
Uberblick tiber die Quellgruppen (rechts)
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Tabelle 2-8: Ermittelte Beitrdge der Quellengruppen zu den Immissionen von sekundarer Partikelmasse am Messpunkt Stuttgart Am

Neckartor in den Jahren 2015 und 2016

Immissionsbeitrdage 2015 in pg/m? Immissionsbeitrdage 2016 in pg/m?
ge- | biog. STE, Ver- ge- | biog. STE, Ver-
KMF luG KMF luG
samt | Syst. Offr. kehr | samt | Syst. Offr.  kehr
Sekundares organisches Material
Grofr.| 0,62 0,32 0,01 0,12 0,11 0,06 0,71 0,36 0,02 0,13 0,13 0,07
Stadt. | 0,36 0,02 0,01 0,10 0,15 0,08 0,28 0,02 0,01 0,08 0,12 0,06
Lokal 0,28 0,00 0,02 0,00 0,12 0,14 0,32 0,00 0,02 0,00 0,14 0,16
Sulfat (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r.| 1,81 0,00 0,08 1,70 0,01 0,02 1,72 0,00 0,07 1,61 0,00 0,02
Stadt. | 0,56 0,00 0,06 0,49 0,00 0,01 0,56 0,00 0,06 0,49 0,00 0,01
Lokal 0,77 0,00 0,62 0,00 0,00 0,14 1,19 0,00 0,97 0,00 0,00 0,22
Nitrat (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r.| 2,69 0,26 0,26 0,57 0,36 1,24 2,55 0,24 0,25 0,54 0,35 1,18
Stadt. | 1,11 0,01 0,18 0,17 0,15 0,61 0,88 0,01 0,14 0,13 0,12 0,48
Lokal 1,57 0,00 0,09 0,00 0,03 1,45 1,62 0,00 0,10 0,00 0,03 1,50
Ammonium (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r.| 0,92 0,88 0,00 0,01 0,00 0,04 0,86 0,82 0,00 0,01 0,00 0,03
Stadt. | 0,20 0,15 0,00 0,00 0,00 0,06 0,18 0,13 0,00 0,00 0,00 0,05
Lokal 0,05 0,01 0,00 0,00 0,00 0,03 0,03 0,01 0,00 0,00 0,00 0,02
Summe 10,94 1,65 1,33 3,15 0,93 3,88 10,89 1,59 1,63 2,99 0,88 3,80
biog. Syst. = biogene Systeme KMF = kleine und mittlere Feuerungsanlagen
luG = Industrie und Gewerbe STE = sonstige technische Einrichtungen Offr. = Offroad

URSACHENANALYSE PM, INCL. SEKUNDARER
PARTIKELBESTANDTEILE

Wird an einem Messpunkt ein Immissionsgrenzwert
der 39. BImSchV [39. BImSchV] uberschritten, so
ist fiir den betroffenen Schadstoff eine Ursachenana-
lyse durchzufuhren. Am Messpunkt Stuttgart Am

23.24

StraRenverkehr Auf/Ab
32%, 11,9 ug/m?

StraRenverkehr Abgas
5%, 1,9 pug/m*

)
-

Sonst., Offr., Biogene
1%, 0,3 ug/m®

Y
.

o
\

kl./mittl. Feuerungsanl.
5%, 1,8 pg/m?

]
Industrie, Gewerbe
0%, 0,1 pg/m®

Neckartor wird deshalb jahrlich eine Ursachenanaly-
se fur Partikel PM;q durchgefiihrt, z. B. in [LUBW
2016b] (Abbildung 2-9). Hierbei wurden bisher aus-
schlieflich primdre Emissionen berlicksichtigt, da
diese fur den Grofiteil der PMy,-Immissionen ver-
antwortlich sind.

grofRr. Hintergr.
30%, 11,0 ug/m?

Industrie, Gewerbe
1%, 0,3 pg/m*

kl./mittl. Feuerungsanl.
11%, 4,1 ug/m?

Sonst., Offr., Biogene
1%, 0,6 pg/m?

StraRenverkehr Abgas
2%, 0,7 pg/m®

StraRenverkehr Auf/Ab

12%, 4,3 ug/m*

Abbildung 2-9: Ursachenanalyse fiir Partikel PM;o am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015 [LUBW 2016b]
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Wenn bei der Ursachenanalyse die in den vorigen lokal, vgl. Abbildung 2-7; Abweichungen sind run-
Unterkapiteln ermittelten Massenbeitrdge von se- dungsbedingt), beriicksichtigt, so reduzieren sich die
kundéren Partikelbestandteilen (insgesamt 11 pg/ms, anteiligen Beitrdge der primaren Quellen entspre-
davon 6,0 pg/m3 im groBraumigen Hintergrund, chend (Abbildung 2-10).

2,2 pg/ms3 im stadtischen Hintergrund und 2,7 pg/m?d

grol3r. Hintergr.
13%, 5,0 ug/m?

sekundar
7%, 2,7 ug/m?

sekundar
16%, 6,0 pg/m?*
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27%, 9,9 ug/m?*
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kl./mittl. Feuerungsanl.

StraRenverkehr Abgas
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4%, 1,6 ug/m?
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StraRenverkehr Abgas
1%, 0,5 pg/m?

StralRenverkehr Auf/Ab
9%, 3,3 ug/m®

Sonst., Offr.,, Biogene
1%, 0,3 pg/m*

kl./mittl. Feuerungsanl.
4%, 1,5 pg/m?

IndListrie,Gewe:be sekundar
0%, 0,1 pg/m 6%, 2,2 ug/m*

Abbildung 2-10: Ursachenanalyse fur Partikel PM;, am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015 mit Berlcksichtigung der Mas-
senbeitrage von sekundéren Partikelbestandteilen

prim. Industr., Gewerbe prim. kl./mtl. Feuerung

2%, 0,8 ug/m* 3%, 1,0 ug/m*

prim. sonstige, Offroad
1%, 0,5 ug/m?

sek. Verkehr
5%, 1,8 pg/m®

sek. sonst., Offroad
0%, 0,1 ug/m?

sek. kl./mtl. Feuerung
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prim. biogen
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6%, 2,4 pg/m?®
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1%, 0,4 ug/m®

2277227 sek. biogene Systeme

%// / 4%, 1,5 pg/m?

////////,' sek. sonstig:gOr:froad
1%, 0,5 pg/m?*

sek. Verkehr
4%, 1,4 o
sek. Verkehr E ue/m
2%, 0,8 ug/m?®
sek. sonstige, Offroad
1%, 0,3 pg/m?
sek. biogene Systeme
0%, 0,2 ug/m® sek. kl./mtl. Feuerung 2%, 0,8 ug/m*®
1%, 0,2 ug/m?

sek. Industrie, Gewerbe

Abbildung 2-11: Ursachenanalyse fur Partikel PM;, am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015 mit Berlicksichtigung der Quel-
len von sekundaren Partikelbestandteilen; die Zahlenwerte der priméren Quellen haben sich gegeniber der Abbildung 2-10 nicht geén-

dert
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Abbildung 2-12: Zusammengefasste Ursachenanalyse fir Partikel PM1o am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015 mit Be-

rucksichtigung der Quellen von sekundéaren Partikelbestandteilen

In Abbildung 2-11 ist eine um die Quellen von se-
kundédren Partikelbestandteilen (vgl. Kap. 2.3.2.3,
insbesondere Abbildung 2-8 links) erganzte Ursa-
chenanalyse dargestellt. Der Vollstdndigkeit halber
wurde auch fur den primaren Beitrag des groRraumi-
gen Hintergrundes eine Quellzuordnung durchge-
flihrt. Hierbei wurden die Immissionen entsprechend
der landesweiten PMyo-Emissionen einzelnen Quel-
lengruppen des Emissionskatasters zugeschrieben
(vgl. dazu FuBnote 14).

In Abbildung 2-12 ist eine zusammengefasste Ursa-
chenanalyse gezeigt, bei der primére und sekundare
Quellen zusammengefasst wurden. Im Vergleich zur
bisherigen Ursachenanalyse (Abbildung 2-9) fallt
auf, dass nun auch Quellen im grofRraumigen Hinter-
grund identifiziert wurden. Im stadtischen Beitrag
nimmt die Bedeutung der Quellengruppen ,,Industrie
und Gewerbe®, ,,sonstige technische Einrichtungen,
Offroad, biogene Systeme* und ,,StraBBenverkehr
Abgas“ zu. Dennoch bleiben die Quellengruppen
,kleine und mittlere Feuerungsanlagen* und ,,Stra-
Benverkehr Aufwirbelung/Abrieb” die wichtigsten
Quellen im stadtischen Bereich. Auch lokal nimmt
der Beitrag der Quellengruppe ,,StraBenverkehr
Aufwirbelung/Abrieb® ab, bleibt aber wichtigste
lokale Quelle. Der lokale Beitrag der Quellengrup-
pen ,kleine und mittlere Feuerungsanlagen® und
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»sonstige technische Einrichtungen, Offroad, bioge-
ne Systeme* nimmt leicht zu.

233  PM;-UBERSCHREITUNGSTAGE
2.3.31 PARTIKEL PM;,
Als ,,Uberschreitungstag® werden im Folgenden alle
Tage bezeichnet, an denen der Immissionsgrenzwert
fir den Tagesmittelwert der Partikel PMo-Konzen-
tration in Hoéhe von 50 pg/m3 an der Messstelle
Stuttgart Am Neckartor Uberschritten wurde. Im Jahr
2015 waren das 72 Tage, im darauffolgenden Jahr
63. Ein Teil dieser Tage wurde aus den in Tabelle
2-10 genannten Griinden nicht berticksichtigt, so
dass 63 bzw. 55 Tage ausgewertet werden konnten.
Die iiberwiegende Mehrheit der Uberschreitungstage
fiel auf das Winterhalbjahr.

Die Zusammensetzung der Partikel an den berlick-
sichtigten Uberschreitungstagen der Jahre 2015 und
2016 ist in Abbildung 2-13 und Tabelle 2-9 ge-
zeigt'’. Der Anteil der sekundaren Partikelbestand-
teile an der PM,o-Masse lag Am Neckartor an Uber-
schreitungstagen bei 35 % und damit héher als im
Jahresmittel (30 % bzw. 29 %) und in vergleichbarer

1 Zu beachten ist, dass die PM;o-Masse an Uberschreitungstagen
durch die MassenschlieBung leicht Giberschétzt wird, woraus ein
formal negativer Rest resultiert. Da die Abweichungen aber
gering sind, werden die Daten trotzdem verwendet.
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Hohe wie im Winterhalbjahr (34 %, vgl. Anhang
4.3.2). Auch an den Stationen im stadtischen und
landlichen Hintergrund wurden an Uberschreitungs-
tagen erhohte Anteile sekundarer Partikelbestandteile
festgestellt. Grunde hierfiir sind der an den (meist
winterlichen)  Uberschreitungstagen  verminderte

Beitrag zur PM,,-Konzentration in pg/m?

Ubergang von Ammoniumnitrat in die Gasphase
sowie die an Uberschreitungstagen groRraumig er-
schwerten Austauschbedingungen. Dennoch werden
die Immissionen aber auch an Uberschreitungstagen
durch primare Partikelinhaltsstoffe dominiert.

rimar:
70 Rest
60 1 Streusalz
Sonst. Metalle
50 1 B Minerale
40 A EmRuR

prim. org. Aerosol

30 1
23 (35%) 25 (35%)

(56%)

'

10 + r———

20 - -7(53%Q° )| —
hﬁ(%%) 12 (47%)

sekundar:
Il Wasser

sek. org. Aerosol

] I
0 4 || e | ] nn | | mmSulfat
Nitrat
-10 Ammonium
2015 2016 2015 2016 2015 2016 N
—Summe sekundar
Am Neckartor Bad Cannstatt Gartringen

Abbildung 2-13: Zusammensetzung von Partikel PM, und Anteil sekundérer Partikelbestandteile an Tagen, an denen der Immissions-
grenzwert fiir den Tagesmittelwert in Hohe von 50 ug/m? an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor tiberschritten wurde (PMso-Uber-

schreitungstag)

Tabelle 2-9: Zusammensetzung von Partikeln PM;o an Uberschreitungstagen

Zusammensetzung in pg/m? Zusammensetzung in %

Am Neckartor Bad Cannstatt = Gartringen Am Neckartor Bad Cannstatt  Gartringen

2015 2016 2015 2016 2015 2016 | 2015 2016 2015 2016 2015 2016
Primére Bestandteile
Rest -1,73 -39 -1,13 -395 -054 158 | 3% 6% 4% -11% -2% 6%
Streusalz 2,13 439 005 09 003 0,13| 3% 6 % 0% 3% 0% 0%
Sonst. Metalle 10,69 1186 2,70 383 085 119|16% 17% 8% 11% 4% 4%
Minerale 16,70 18,07 3,75 348 238 147 | 25% 25% 12% 10% 10% 6%
RuR 701 6,83 327 322 227 228|11% 10% 10% 9% 10% 9%
prim. org. Material | 824 961 6,37 833 525 755]| 13% 13% 20% 23% 23% 28%
Sek. Bestandteile
Wasser 8,83 10,79 4,17 6,39 245 273 | 13% 15% 13% 18% 11% 10%
sek. org. Material 206 240 159 208 093 133| 3% 3% 5% 6 % 4% 5%
Sulfat 259 358 236 307 192 192| 4% 5% 7% 9 % 8% 7%
Nitrat 775 6,77 7,04 6,44 553 485| 12% 9% 22% 18% 24% 18%
Ammonium 155 139 209 192 182 160| 2% 2% 6 % 5% 8% 6 %
Summen
Summe sekundar | 22,77 24,94 17,25 1990 12,64 1243| 35% 35% 53% 56% 55% 47%
Summe gesamt 65,82 71,73 32,25 3570 22,88 26,63|100% 100 % 100 % 100 % 100 % 100 %
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Tabelle 2-10: Ubersicht {iber beriicksichtigte und nicht beriicksichtigte Uberschreitungstage
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Anderung der Zusammensetzung an Uberschreitungstagen in pg/m?
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Anderung der rel. Zusammensetzung an Uberschreitungstagen in %-Punkten
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Abbildung 2-14: Anderung der absoluten (links) und relativen (rechts) Zusammensetzung von Partikeln PM3, an Uberschreitungstagen
im Vergleich zum Jahresmittel; mit Zahlenwert ausgewiesen sind alle Anderungen tiber 2 pg/ms bzw. tiber 2 Prozentpunkten

Um die Zusammensetzung der Partikel an Uber-
schreitungstagen besser mit derjenigen im Jahresmit-
tel vergleichen zu kénnen, wurde sowohl fiir die
absoluten Konzentrationen als auch fir die relativen
Zusammensetzungen jeweils die Differenz zwischen
den Werten an Uberschreitungstagen und im Jahres-
mittel berechnet. Das Ergebnis dieser Differenzbil-
dungen ist in Abbildung 2-14 gezeigt. Man erkennt,
dass die absoluten Konzentrationen aller PM;gy-In-
haltsstoffe an Uberschreitungstagen deutlich hoher
sind als im Jahresmittel (Abbildung 2-14 links). Dies
gilt fiir alle untersuchten Messstellen. Der in Abbil-
dung 2-14 rechts gezeigte Vergleich verdeutlicht,
dass an Uberschreitungstagen insbesondere der rela-
tive Anteil von Nitrat und Wasser erhoht ist, wah-
rend die relative Bedeutung von Ruf} und dem se-
kunddr gebildeten Sulfat zuriickgeht. Die absoluten
Konzentrationen dieser beiden Komponenten sind
aber an Uberschreitungstagen hoher als im Jahres-
mittel, so dass der Bedeutungsverlust tatsachlich nur
ein relativer und kein absoluter ist. Dieser Effekt tritt
nicht nur Am Neckartor, sondern groRflachig, d. h.
auch im stadtischen und landlichen Hintergrund, auf.

Um zu untersuchen, ob dieser Effekt ein Charakteris-
tikum der Uberschreitungstage ist oder ob er darauf
zuriickzufiihren ist, dass die Mehrzahl der Uber-
schreitungstage im Winterhalbjahr auftritt, ist in
Abbildung 2-15 ein Vergleich zwischen Uberschrei-
tungstagen und dem Winterhalbjahr gezeigt. Man
erkennt, dass die Konzentrationen aller Komponen-
ten an den Uberschreitungstagen nochmals deutlich
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hoher sind als im Winterhalbjahr. Relativ gesehen
nehmen Am Neckartor insbesondere die Beitrdge
von Mineralstaub und Wasser zu*®. Eine detaillierte-
re Darstellung der Verhéltnisse im Winterhalbjahr
findet sich im Anhang 4.3.2 (Seite 87).

Die Herkunftsanalyse nach [Lenschow et al. 2001]
ist in Abbildung 2-16 gezeigt. Ahnlich wie im Jah-
resmittel stammt auch an Uberschreitungstagen ein
GroRteil der Partikelmasse Am Neckartor aus loka-
len Quellen.

18 Im Jahr 2016 zeigten sich dartiber hinaus auch erhthte absolu-
te und relative Beitrdge von Streusalz, weshalb an dieser Stelle
nochmals darauf hingewiesen sei, dass Uberschreitungstage, die
auf den Einsatz von Streusalz zurlckzufiihren sind, von der
vorliegenden Auswertung ausgenommen wurden. An den ver-
bleibenden Uberschreitungstagen war Streusalz im Mittel zwar
in relevanten Mengen vorhanden, aber nicht urséchlich fiir die
Grenzwertliberschreitung.
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Anderung der Zusammensetzung an Uberschreitungstagen in pg/m?

Anderung der rel. Zusammensetzung an Uberschreitungstagen in %-Punkten
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Abbildung 2-15: Anderung der absoluten (links) und relativen (rechts) Zusammensetzung von Partikeln PMyo an Uberschreitungstagen
im Vergleich zum Winterhalbjahr; mit Zahlenwert ausgewiesen sind alle Anderungen tiber 2 pg/ms bzw. tiber 0 Prozentpunkten

Beitrag zur PM,-Konzentration Am Neckartor in pg/m?
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Abbildung 2-16: Zusammensetzung von Partikeln PMy, (jeweils links Saule) und geographische Herkunft der einzelnen Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor an PM;o-Uberschreitungstagen; die Linien dienen der Orientierung

2.3.3.2 SEKUNDARE PARTIKELBESTANDTEILE

Bei der geographischen Herkunft der sekundaren
Partikelbestandteile (Abbildung 2-17 und Tabelle
2-11) fallt auf, dass Nitrat an Uberschreitungstagen
zu Uber 70% aus dem la&ndlichen Hintergrund
stammt, wéhrend dieser Anteil im Jahresmittel bei
nur 64 % lag (im Sommerhalbjahr: 42 %, vgl. An-
hang 4.3.1). Das deutet darauf hin, dass der Uber-
gang von Nitraten in die Gasphase an den (meist
winterlichen) Uberschreitungstagen im Vergleich
zum Jahresmittel erschwert ist, so dass sich diese
Substanzen bei erschwerten Austauschbedingungen
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grofRraumig in der Atmosphdre anreichern. Ansons-
ten sind die Unterschiede zwischen Uberschreitungs-
tagen und dem Jahresmittel gering, woraus geschlos-
sen werden kann, dass die Uberschreitungstage nicht
auf eine einzige Substanz bzw. eine einzige Quelle
zuriickzuflhren sind.

Abbildung 2-18 zeigt, dass die sekundéren Partikel-
bestandteile an den Uberschreitungstagen tberwie-
gend aus dem grofRraumigen Hintergrund stammen.
Die Unterschiede zum Jahresmittel sind aber, wie
bereits beschrieben, marginal.
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Beitrag zur PM,-Konzentration Am Neckartor in pg/m?

Farbe:
25 W Wasser
sek. org. Material
20
M Sulfat
1571 Nitrat
Ammonium
10 4
Schraffur:
5 7 groBraumiger Beitrag
7 stadtischer Beitrag
0
M lokaler Beitrag
-5
Uberschreitungstage 2015 | Uberschreitungstage 2016

Abbildung 2-17: Zusammensetzung von sekundarem PMj, (jeweils links Saule) und geographische Herkunft der sekundaren Inhaltsstof-
fe (jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor an PM;o-Uberschreitungstagen; die Linien dienen der Orientierung

Tabelle 2-11: Geographische Herkunft der sekundéren PMyo-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor an PMo-Uber-
schreitungstagen

2015 2016
Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft| Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft
inpg/m*  in% inpg/m®> in% |inpg/m* in% inpg/m®  in%

Wasser

Gesamt 8,83 39 % 10,79 43 %

Landl. 2,45 28 % 2,73 25 %

Stadt. 1,73 20 % 3,66 34 %

Lokal 4,65 53 % 4,40 41 %
Sek. OM

Gesamt 2,06 9 % 2,40 10 %

Landl. 0,93 45 % 1,33 55 %

Stadt. 0,67 32 % 0,75 31%

Lokal 0,47 23 % 0,32 13 %
Sulfat

Gesamt 2,59 11 % 3,58 14 %

Landl. 1,92 74 % 1,92 54 %

Stadt. 0,44 17 % 1,15 32%

Lokal 0,24 9% 0,51 14 %
Nitrat

Gesamt 7,75 34 % 6,77 27 %

Landl. 5,53 71 % 4,85 72 %

Stadt. 1,51 19 % 1,58 23 %

Lokal 0,71 9 % 0,34 5%
Ammonium

Gesamt 1,55 7% 1,39 6 %

Landl. 1,82 - 1,60 -

Stéadt. 0,27 - 0,32 -

Lokal -0,54 - -0,53 -
Summe 22,77 100 % 22,77 24,94 100 % 24,94
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Beitrag zum sek. PM;; Am Neckartor in ug/m?

25

20
12,4 (50%)

12,6 {55%)
15

Uberschreitungstage 2016

Uberschreitungstage 2015

groRraumig

# stadtisch

M |okal

Abbildung 2-18: Zusammenfassung der geographischen Herkunft der sekundaren PM;o-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am
Neckartor an PM;-Uberschreitungstagen; Abweichungen sind rundungsbedingt

URSACHENANALYSE SEKUNDARER PARTIKEL-
BESTANDTEILE

Analog dem Vorgehen bei den Partikel PM14-Jahres-
mittelwerten wurde auch fiir die Uberschreitungstage
eine Quellzuordnung auf Basis des Emissionskatas-
ters vorgenommen. Hierbei wurde implizit davon
ausgegangen, dass die Emissionen keinerlei saisona-
len Schwankungen unterliegen, was eine weitere
grobe Vereinfachung darstellt. Fir Wasser wurden
die in Tabelle 2-12 dargestellte Verteilung ange-
nommen. Sie wurden, wie in Kap. 2.3.2.3 (Seite 23)
dargestellt, mithilfe des Modells E-AIM Il abge-
schétzt.

2333

Bei den Ergebnissen der Ursachenanalyse in Abbil-
dung 2-19 und Tabelle 2-13 zeigt sich, dass die Ver-

Beitrag zum sek. PM,, in pg/m?

Tabelle 2-12: Abgeschétzte Anteile unterschiedlicher Verursacher
am Wassergehalt von Partikeln PM;, Am Neckartor an Uber-
schreitungstagen

Beitrag von Beitrag von Beitrag von

Ammonium Nitrat Sulfat
2015 10 % 66 % 24 %
2016 9 % 58 % 33 %

teilung der Quellen an Uberschreitungstagen nahezu
identisch zur Verteilung im Jahresmittel ist. An
Uberschreitungstagen finden somit keine grundsitz-
lich anderen Prozesse statt als an Gblichen (Win-
ter-)Tagen, die meteorologischen Bedingungen fiih-
ren aber zu einer schwécheren Verdlnnung der Par-
tikel.

Beitrag zum sek. PM,, in pg/m?

30 30
7 groRr. Verkehr
z grofr. STE + Offr. W Verkehr (Abgas)

) grofr. luG 25 |
» 7 groRr. KMF
% grofir. biogen BSTE + Offr.

20 20 (sonstige technische
i stadt. Verkehr Einrichtungen, Offroad)
stadt, STE + Offr,

stadt. luG 15 luG
15 stadt. KMF (Industrie und
stadt, biogen Gewerbe)
28%
a = lokal Verkehr 107 24% :(kl\lfl_!\:ne und mittlere
" ::t:: |5J(§ +offr. Feuerungsanlagen)
5 4 lokal KMF 5 12% 14% biogene Systeme
lokal biogen
15% 14%
0 T 0 T
2015 2016 2015 2016

Abbildung 2-19: Zusammenfassung der Ergebnisse aus Tabelle 2-13: Uberblick iiber geographische Herkunft und Quellgruppe (links),

Uberblick tiber die Quellgruppen (rechts)
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Tabelle 2-13: Ermittelte Beitrage der Quellengruppen zu den Immissionen von sekundérer Partikelmasse am Messpunkt Stuttgart Am

Neckartor an PM;q-Uberschreitungstagen

Immissionsbeitrdage 2015 in pg/m? Immissionsbeitrdage 2016 in pg/m?
ge- | biog. STE, Ver- ge- | biog. STE, Ver-
KMF luG KMF luG
samt | Syst. Offr. kehr | samt | Syst. Offr.  kehr
Sekundares organisches Material
Grof3r.| 0,93 0,48 0,02 0,17 0,17 0,09 1,33 0,69 0,03 0,25 0,24 0,13
Stadt. | 0,67 0,05 0,02 0,19 0,27 0,14 0,75 0,05 0,02 0,21 0,31 0,16
Lokal 0,47 0,00 0,03 0,00 0,20 0,24 0,32 0,00 0,02 0,00 0,14 0,16
Sulfat (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r.| 2,51 0,00 0,11 2,36 0,01 0,03 2,83 0,00 0,12 2,66 0,01 0,03
Stadt. | 0,85 0,00 0,09 0,74 0,00 0,02 2,37 0,00 0,25 2,07 0,00 0,05
Lokal 1,35 0,00 1,10 0,00 0,00 0,25 1,98 0,00 1,61 0,00 0,00 0,36
Nitrat (und zugeordnetes Wasser)
Gro3r.| 7,14 0,69 0,69 1,50 0,97 3,29 6,43 0,62 0,62 1,35 0,87 2,96
Stadt. | 2,65 0,02 0,42 0,40 0,36 1,46 3,70 0,02 0,58 0,55 0,50 2,03
Lokal 3,78 0,00 0,22 0,00 0,07 3,49 2,88 0,00 0,17 0,00 0,05 2,66
Ammonium (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r.| 2,06 1,97 0,00 0,01 0,00 0,08 1,84 1,76 0,00 0,01 0,00 0,07
Stadt. | 0,44 0,32 0,00 0,00 0,00 0,12 0,65 0,47 0,00 0,00 0,00 0,18
Lokal | -0,08 | -0,02 0,00 0,00 000 -0,05| -0,13| -0,04 0,00 0,00 0,00 -0,09
Summe 22,77 3,49 2,71 5,38 2,04 9,16 24,94 357 3,43 7,11 2,12 8,71
biog. Syst. = biogene Systeme KMF = kleine und mittlere Feuerungsanlagen
luG = Industrie und Gewerbe STE = sonstige technische Einrichtungen Offr. = Offroad

24 MaRnahmen

In Abbildung 2-20 bis Abbildung 2-25 sind die An-
teile der einzelnen Quellengruppen an den Freiset-
zungen ausgewahlter Luftschadstoffe in Baden-
Wirttemberg im Bezugsjahr 2014 gezeigt [LUBW
2017b]. Die direkten Emissionen von Stauben, ins-
besondere PMj, (Abbildung 2-20) und PM;s
(Abbildung 2-21), werden in Baden-Wirttemberg
von vielen Quellen, vor allem anthropogen durch den
StralRenverkehr und durch Kleine und Mittlere Feue-
rungsanlagen verursacht. Fir die Feinstaube sind die
Emissionen aus dem Einsatz von Festbrennstoffen
im Bereich der Kleinen und Mittleren Feuerungsan-
lagen verantwortlich. Die Emissionen bei den Stick-
stoffoxiden (NO,) sind in Baden-Wiirttemberg durch
den Stralenverkehr gepragt, daneben spielen auch
die Industriebranchen  Warmeerzeugung/Energie
sowie Bau/Steine/Erden eine wichtige Rolle
(Abbildung 2-22).

Ammoniak (NH;) wird in Baden-Wirttemberg
hauptsachlich durch die Landwirtschaft und hier
insbesondere durch die Tierhaltung und den Wirt-
schaftsdingeraustrag (Gulle, Festmist) freigesetzt
(Abbildung 2-23). Bei den fliichtigen organischen
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Verbindungen ohne Methan (NMVOC) sind im
Sommer die naturlichen Emissionen von Terpenen
und Isopren aus Waldern bedeutsam. Daneben sind
ganzjahrig die Anteile aus dem Stralenverkehr, den
Geréten, Maschinen und Fahrzeugen (Sonstige
Technische Einrichtungen) sowie dem Einsatz von
Produkten mit organischen Lésemitteln in den Haus-
halten und im Gewerbe malRgeblich an der NMVOC-
Freisetzung beteiligt (Abbildung 2-24). Schwefeldi-
oxid (SO,) wird vornehmlich aus der Anlagengruppe
1 des Anhangs zur 4. BImSchV im Bereich Wérme-
erzeugung und Energie aus dem Schwefelgehalt der
Brennstoffe freigesetzt. Andere Quellengruppen
spielen seit Einflihrung schwefelarmer- bzw. schwe-
felfreier Kraftstoffe keine Rolle mehr (Abbildung
2-25).
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Kleine und Mittlere
Feuerungsanlagen 20 %

Sonstige Technische
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34 %
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Industrie und
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Abbildung 2-20: Verteilung der PM;g-Emissionen auf Quellen-
gruppen in Baden-Wiurttemberg 2014 [LUBW 2017b]

Kleine und Mittlere

Sonstige Technische Feuerungsanlagen 38 %
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Abbildung 2-21: Verteilung der PM, s-Emissionen auf Quellen-
gruppen in Baden-Wurttemberg 2014 [LUBW 2017b]

Kleine und Mittlere
Feuerungsanlagen 10 %
e 7

Verkehr 46 %
Biogene

Systeme 10 %

Sonstige Technische
Einrichtungen 13 %

davon
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Industrie und StraBenverkehr

Gewerbe 21 %~

Abbildung 2-22: Verteilung der NO4-Emissionen auf Quellengrup-

pen in Baden-Wirttemberg 2014 [LUBW 2017b]
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Verkehr 4 %

Industrie und
Gewerbe <1 %

Sonstige Technische
Einrichtungen <1 %
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Systeme
96 %

davon
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Nutztierhaltung

Abbildung 2-23: Verteilung der NHz-Emissionen auf Quellengrup-

pen in Baden-Wirttemberg 2014 [LUBW 2017b]
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Abbildung 2-24: Verteilung der NMVOC-Emissionen auf Quellen-

gruppen in Baden-Wirttemberg 2014 [LUBW 2017b]
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Abbildung 2-25: Verteilung der SO,-Emissionen auf Quellengrup-

pen in Baden-Wirttemberg 2014 [LUBW 2017b]
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Im Vergleich zu den Verhaltnissen in Baden-Wiirt-
temberg zeigen sich bei den Primdremissionen in der
Stadt Stuttgart teils deutliche Verschiebungen bei
den Anteilen der einzelnen Quellengruppen an den
Schadstofffreisetzungen. Abbildung 2-26 zeigt die
PMio-Emissionen im Stadtkreis Stuttgart im Jahr
2014 [LUBW 2017b]. Der Verkehr hat mit einem
Anteil von 55 % an den PMy,-Emissionen den domi-
nierenden Part, wéhrend diese Quellengruppe lan-
desweit auf etwa 34 % kommt (Abbildung 2-20).
Industrie und Gewerbe haben mit 6 % in Stuttgart
einen deutlich geringeren Anteil als im Land mit
15 %.

Ein &hnliches Bild zeigen die NO,-Emissionen in
Abbildung 2-27. Auch hier ist der Anteil des Ver-
kehrs im Stadtkreis Stuttgart mit 55 % deutlich hoher
als im Land (Abbildung 2-22), wéhrend die Quellen-
gruppe Industrie und Gewerbe in Stuttgart einen
deutlich geringeren Anteil am Priméraussto an NOy
hat.

Abbildung 2-28 zeigt die Anteile der relevanten
Quellengruppen an den Ammoniak-Emissionen im
Stadtkreis Stuttgart. Die Quellengruppe Verkehr hat
in Stuttgart mit etwa 28 % Anteil an den NH;-Emis-
sionen einen signifikant hoheren Anteil als im Land
(Abbildung 2-23), eine Folge der geringeren land-
wirtschaftlichen (Biogenen) Ammoniakfreisetzungen
im Stadtkreis. In Abbildung 2-29 sind die Anteile der
Quellengruppen in Stuttgart an den Priméremissio-
nen an Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffen NMVOC
dargestellt. Erwartungsgemal sind die Anteile der
Biogenen Systeme im Stadtkreis Stuttgart deutlich
niedriger als im gesamten Land Baden-Wurttemberg
(7 % gegenlber 52 %). Demgegeniber sind die An-
teile der Sonstigen Technischen Einrichtungen im
Stadtkreis mit 41 % deutlich erhoht gegentiber den
Anteilen dieser Quellengruppe in Baden-Wirttem-
berg mit 18 %. Bei den Schwefeldioxid-Emissionen
zeigen die Quellengruppen im Stadtkreis Stuttgart
und im Land eine &hnli che Verteilung, wobei die
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Abbildung 2-26: PM;o-Emissionen im Stadtkreis Stuttgart 2014
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davon
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Abbildung 2-27: NO,-Emissionen im Stadtkreis Stuttgart 2014

Kleinfeuerungsanlagen in Stuttgart einen hdheren
Anteil haben als in Baden-Wirttemberg (11 % in
Stuttgart gegeniiber 4 % in Baden-Wiirttemberg).

Zum Vergleich sind im Anhang 4.3.3 (Seite 92) die
Anteile der einzelnen Quellengruppen an ausgewahl-
ten Schadstofffreisetzungen fur die Gemeinde Gart-
ringen im Jahr 2014 dargestellt [LUBW 2017b].
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Abbildung 2-28: NHz-Emissionen im Stadtkreis Stuttgart 2014
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Abbildung 2-29: Emission der Nicht-Methan-Kohlenwasserstoffe
NMVOC im Stadtkreis Stuttgart 2014

241  MINDERUNG DES AUSSTORES DER PRIMARPAR-
TIKEL (PM1o, PM,5)

Der Aussto von Primérpartikeln ist fir rund 70 %
der Feinstaubimmissionen Am Neckartor verant-
wortlich (siehe Kapitel 0 ab Seite 17). Er kann insbe-
sondere durch konsequentes Ausschopfen der Poten-
ziale aus den besten verfuigbaren Technologien fur
die immissionsschutzrechtlich relevanten Industrie-
und Gewerbebetriebe, aber auch durch Fortschritte
bei der Emissionsreduzierung von Verkehrstragern
gemindert werden. Inshesondere bedeutet dies, die
Vorgaben des Gesetzgebers umzusetzen (BIm-
SchG/BImSchV, TA-Luft, EU-Verordnungen
(LCPD, IED, Fahrzeug-EURO-Normen u. a.)) und
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zu Uberwachen. So fihrt z. B. der Einsatz von RuB3-
filtern bei Dieselmotoren zu einer deutlichen Ab-
nahme der Partikel-Direktemissionen (Abgasemissi-
onen) dieser Fahrzeuge. In den Luftreinhaltepléanen
sind diese Malinahmen beschrieben und werden im
Rahmen der Umsetzung entsprechend berlcksichtigt
[LRP BW].

Weitergehende Minderungsmalnahmen fir primare

Staubemissionen, die teilweise noch in der Erpro-

bung sind bzw. deren Wirkung noch untersucht wird,

waren z. B.:

= Reinigung (Kehren) des Stral3enbelags in kurzen
Intervallen zur Minderung der Wiederaufwirbe-
lung des StraBRenstaubs

= Nutzung von abriebfesten Materialien (Wolfram-
carbid- oder generell Keramik-Bremsscheiben)
zur Minderung des Feinstaubs aus Abriebvor-
géangen [VDI 2017]

= Einsatz von abriebarmen Reifen (unter Beriick-
sichtigung von Sicherheits-, La&rm- und Kraft-
stoffverbrauchsaspekten)

= Einsatz abriebfester StraRenbeldge (unter Be-
ricksichtigung von Larmaspekten, z. B. ,,Fliis-
terasphalt®)

= Aufbringen von Bindemitteln auf die Fahrbahn
zur Immobilisierung von Stauben auf der Ober-
flache und damit zur Reduzierung der Wieder-
aufwirbelung (,,Feinstaubkleber* z. B. Calcium-
Aluminium-Acetat)

= Einbau von Filtersystemen in bestehende Holz-
feuerungsanlagen [LV KFA]

= Einsatz von Filtersystemen bei Baumaschinen
[LV Bau]

= Umstieg von Zweitaktmotoren auf moderne
Viertaktmotoren oder Elektroantriebe im Bereich
Sonstige Technische Einrichtungen (Hobby,
Garten, Industriemaschinen, z. B. Gabelstapler)

= In Erprobung befinden sich seit 2017 an Standor-
ten in Stuttgart und Reutlingen sogenannte

,»Mooswinde zur Feinstaubminderung.

Als nicht-technische Minderungsmalinahmen kom-

men dariiber hinaus in Frage:

= Information der Betreiber von Holzfeuerungen
(Einzelraumfeuerungsanlagen und Kesselanla-
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gen) zur schadstoffarmen Verbrennung uber
Schornsteinfeger oder durch Broschiren/Flyer
[LUBW Holz] oder durch Umsetzung der Lan-
desverordnung Kleinfeuerungen [LV KFA]
(Verbrennungsverbote)

= Informationen zur Minderung der priméaren
Staubemissionen aus Bodenbearbeitung, Ernte,
Diingung etc. im landwirtschaftlichen Umfeld
(sog. ,,pfluglose* Bodenbearbeitung) [[TADA
2017]

Sogenannter Grobstaub (Partikel groer als PMyy)
kann auch durch physikalisch-mechanische Vorgan-
ge zu Feinstaub zerkleinert werden, z. B. durch
Fahrzeugbewegungen oder Frost-Tau-Zyklen. Insge-
samt ist dieser Prozesspfad jedoch wenig relevant.

2.42  MINDERUNG DER VORLAUFERSUBSTANZEN, DIE
ZUR BILDUNG SEKUNDAREN FEINSTAUBS FUHREN

In Abbildung 2-11 (S. 27) sind u. A. die Quellen von
sekundaren PMy,-Bestandteilen fur den Messpunkt
Stuttgart Am Neckartor fir das Bezugsjahr 2015 fiir
den grofRRraumigen Hintergrund, fir den stadtischen
Beitrag und fur den lokalen Beitrag dargestellt.
ZweckmaRigerweise werden in diesem Kapitel még-
liche Malnahmen, die uber die sekundére Partikel-
masse die Belastungen am Messpunkt reduzieren
konnen, in regional wirkende MalRnahmen, in MaR-
nahmen, die das gesamte Stadtgebiet (bzw. fur Stutt-
gart die Kessellage) umfassen und in MalRnahmen,
die ihre Wirkung im Umfeld der Messstelle, also
lokal in unmittelbarer Umgebung des Messpunkts
wirken, unterschieden. Dabei sind die Abgrenzungen
durchgéngig. MalRnahmen, die groRraumig wirken,
haben auch Auswirklungen auf die stadtischen Emit-
tenten sowie auf die lokalen Gegebenheiten, soweit
die Quellengruppen in diesen raumlichen Bereichen
ebenfalls vorhanden bzw. relevant sind. Beispiel
waéren hier der Verkehr oder die Kleinen und Mittle-
ren Feuerungsanlagen, die auf allen Skalenebenen
durch entsprechend grofRrdumig umgesetzte MaR-
nahmen erreicht werden, wahrend die Landwirtschaft
auf der lokalen Skala bzw. in der Stuttgarter Stadt-
mitte kaum eine Rolle spielt.
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GroRraumige Verhaltnisse

Abbildung 2-30 zeigt die Anteile der einzelnen Quel-
lengruppen an der sekundéren Partikelmasse fir den
grolRrdumigen Hintergrund am Messpunkt Stuttgart
Am Neckartor 2015, wie sie sich aus Tabelle 2-8
(Seite 26) ergeben. Der groRraumige Hintergrund hat
an den PMy,-Belastungen am Messort Stuttgart Am

Primar 45 %

STE
1.0 %

luG Bio

29% KMF

luG

KMF
24%

Verkehr
1,3%

Bio

~_24%

STE

33%

Primar 45 % / % Bio 8,0 %

LJ NMVOC | |SO*  NO; | Primar

I NH;

Abbildung 2-30: Zusammensetzung bzw. Herkunft des grof3rau-
migen Hintergrundes der PMyo-Konzentration an der Messstelle
Stuttgart Am Neckartor 2015; Anteile kleiner 0,5 % sind nicht
dargestellt
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Neckartor im Jahr 2015 einen Anteil von 30 %. Im
oberen Teil der Abbildung sind die Anteile der Quel-
lengruppen dargestellt, aufgeschliisselt nach den
einzelnen Komponenten. Der untere Teil der Abbil-
dung zeigt die Anteile der einzelnen Komponenten
und innerhalb dieser dann die Quellengruppe.

Die Quellengruppe Industrie und Gewerbe (luG) hat
mit einem Anteil von etwa 22 % an der sekundaren
Partikelmasse den gréRten Anteil an den PMy-Be-
lastungen des grofRraumigen Hintergrunds, gefolgt
von den Biogenen Quellen (Bio) und dem Verkehr.
Die PMyg-Priméremissionen haben einen Anteil von
zusammen 459% am groBrdumigen Hintergrund.
Innerhalb der Quellengruppe Industrie und Gewerbe
sind die Schwefeldioxid-Freisetzungen und die dar-
aus entstehenden Sulfataerosole zu 15,5 % an den
groraumigen PMj-Belastungen am Messpunkt
verantwortlich. Die sekundére Partikelmasse aus den
Biogenen Quellen hat einen Anteil von 13,3 % an
den groRraumigen PMj,-Belastungen an diesem
Messpunkt. Insbesondere die Ammoniakemissionen,
aus denen sich dann Ammonium (NH,") bildet, wei-
sen mit einem Anteil von 8,0 % einen groReren Bei-
trag an den PMgy,-Gesamtbelastungen auf. Haup-
temittent ist hier die Landwirtschaft und insbesonde-
re die Tierhaltung mit dem dort anfallenden Ammo-
niak aus Fest- und Flussigmist sowie die NHs-Ver-
luste aus der Mineraldlingerausbringung. Die
NMVOC-Freisetzungen aus den Biogenen Quellen
mit einem Anteil von 2,9 % kommen hauptséchlich
aus der Vegetation (natlrlich oder aus dem Pflan-
zenbau) und entziehen sich geeigneten Malsnahmen.
Desgleichen sind die Stickstoffoxidemissionen aus
Biogenen Quellen, die in Form von NO erfolgen, mit
2,4 % von untergeordneter Bedeutung.

Der Verkehr ist mit einem Anteil von 12,4 % die
drittstarkste Quelle fir sekundare Partikelmasse bei
den groRraumigen PMyo-Belastungen und hier sind
insbesondere die Stickstoffoxidemissionen mit einem
Anteil von 11,3 % zu nennen, die in der Atmosphére
dann zu Nitrat weiterreagieren.

Die Kleinen und Mittleren Feuerungsanlagen (KMF)
und die Quellengruppe Sonstige Technische Einrich-
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tungen (STE) weisen jeweils nur eine untergeordnete
Bedeutung auf.

Stadtischer Beitrag

Abbildung 2-31 zeigt die Anteile der einzelnen Quel-
lengruppen an der sekundédren Partikelmasse des
stadtischen Beitrags am Messpunkt Stuttgart Am
Neckartor 2015, wie sie sich aus Tabelle 2-8 (S. 26)

NMVOC NO, NH; NMVOC 2
3 0 0 0 0 5
ggz/ 185 08%  61% 06% 1,0 % 49%:1,;,?/3 -
e " 15%
7 NMVOC
15%
NO;
L5 %
\
N
\>\
N
Primér 78 %
STE KMF  IuG KMF  verkehr
15% 06% 49% 18% 61 %17“0‘/3 STE
UG B

156%
_—" Verkehr
Bio
1,56 %

1.0% -

Verkehr
0,8 %

Primar 78 %

] | NMVOC || SO} MINO, [l NH; Primér

Abbildung 2-31: Zusammensetzung bzw. Herkunft des stadtischen
Beitrages zur PM;o-Konzentration an der Messstelle Stuttgart Am
Neckartor 2015; Anteile kleiner 0,5 % sind nicht dargestellt
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ergeben. Der stadtische Beitrag hat an den PM,-Be-
lastungen am Messort Stuttgart Am Neckartor im
Jahr 2015 einen Anteil von 27 %. Im oberen Teil der
Abbildung sind wieder die Anteile der Quellengrup-
pen dargestellt, aufgeschlisselt nach den einzelnen
Komponenten. Der untere Teil der Abbildung zeigt
die Anteile der einzelnen Komponenten und inner-
halb dieser dann die Quellengruppe.

Der Beitrag der sekundéaren Partikelmasse zu den
PMo-Belastungen des stadtischen Hintergrunds be-
tragt etwa 22 %. Die Primédremissionen weisen mit
78 % einen deutlich grofReren Beitrag im stédtischen
im Vergleich zum grofRrdumigen Hintergrund auf.
MaRnahmen gegen die Bildung sekundarer Partikel-
masse als PMjo-Vorlaufersubstanzen im stédtischen
Raum zeigen damit ein geringeres Reduzierungspo-
tenzial. Im stadtischen Hintergrund hat die Quellen-
gruppe Industrie und Gewerbe sowie die Quellen-
gruppe Verkehr mit jeweils 7,6 % Anteil den hdchs-
ten Wert, gefolgt von Sonstigen Technischen Ein-
richtungen (3,0 %) und den Kleinen und Mittleren
Feuerungen (2,5 %). Ahnlich wie beim groRraumi-
gen Hintergrund sind es vor allem die industriellen
Schwefeldioxidemissionen und die daraus entstehen-
den Sulfataerosole als PMyg-Vorlaufer (4,9 %), die
relevant sind, sowie beim Verkehr die Stickstoff-
oxidemissionen mit einem Anteil von 6,1 %, die in
der Atmosphére dann zu Nitrat (NO3") weiterreagie-
ren. Die anderen Quellengruppen haben nur einen
untergeordneten Anteil an der sekundéren Partikel-
masse auf dieser rdumlichen Skala.

Lokaler Beitrag

Abbildung 2-32 zeigt die Anteile der einzelnen Quel-
lengruppen an der sekundéren Partikelmasse fir den
lokalen Beitrag am Messpunkt Stuttgart Am Neckar-
tor im Jahr 2015, wie sie sich aus Tabelle 2-8 erge-
ben. Der lokale Beitrag hat an den PMyo-Belastungen
am Messort Stuttgart Am Neckartor im Jahr 2015
einen Anteil von 43 %. Im oberen Teil der Abbil-
dung sind die Anteile der Quellengruppen darge-
stellt, aufgeschliisselt nach den einzelnen Kompo-
nenten, der untere Teil zeigt die Anteile der einzel-
nen Komponenten und innerhalb dieser dann die
Quellengruppe.
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Der Beitrag der sekundaren Partikelmasse an den
lokalen PMjp-Belastungen betrdgt nur etwa 17 %.
Die lokalen Priméremissionen weisen mit 83 % ei-
nen noch gréReren Beitrag als beim stadtischen Bei-
trag auf. Auf der lokalen Ebene weist lediglich die
Quellengruppe Verkehr mit einem Anteil von 11,0 %
einen groReren Anteil an der sekundéaren Partikel-
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Primar 83 %
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9,1%
Verkehr
0,2 %

MF
06 %

Primar 83 %

‘ | NMVOC SO”  MNO, [ NH Primar

4

Abbildung 2-32: Zusammensetzung bzw. Herkunft des lokalen
Beitrages zur PMjp-Konzentration an der Messstelle Stuttgart Am
Neckartor 2015; Anteile kleiner 0,5 % sind nicht dargestellt
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masse fir PMy, auf. Die Quellengruppe Kleine und
Mittlere Feuerungsanlagen (KMF) als zweitwichtigs-
te Quelle hat Uber die sekundare Partikelmasse ledig-
lich einen Anteil von 4,6 % an den lokalen PM,-Be-
lastungen. Beim Beitrag des Verkehrs (iberwiegen
mit 9,1 % die Stickstoffoxidemissionen, die sich
dann zum Nitrat (NO3") und damit zu einer PMy,-
Komponente umwandeln. Bei den Kleinen und Mitt-
leren Feuerungsanlagen sind es vorwiegend die
Schwefeldioxidemissionen (3,9 %) und die daraus
resultierenden Sulfataerosole.

Mafnahmendiskussion

Zunachst wére die konsequente Minderung durch

Ausschopfen der Potenziale bei den Primaremissio-

nen eine zielfihrende MaRnahme. Infrage kommt

zusatzlich:

= Minderung der Vorlaufersubstanzen bei Einsatz-
stoffen: Nutzung schwefelarmer Kraft- und
Brennstoffe, Einsatz 6semittelarmer (NMVOC)
Farben und Lacke (31. BImSchV), Vermeidung
der Nutzung von leichtflichtigen Kohlenwasser-
stoffen in sonstigen Produkten (Reinigungsmit-
tel, Waschmittel, Duftstoffe z. B. in Kosmetika
etc.), Minderung des Einsatzes l6semittelhaltiger
Enteisungsmittel und von NMVOC-haltigen
Scheibenreinigern. Minderung der Freisetzung
von NMVOC bei der Kraftstoffverteilung (Be-
tankung) und von Methan/NMVOC bei der Gas-
verteilung.

= Minderung der Ammoniakfreisetzung aus der
landwirtschaftlichen Diingung. Aus landwirt-
schaftlichen Quellen wie z. B. den Tierhaltungs-
anlagen wird emittiertes Ammoniak Uberwie-
gend quellennah im Umkreis weniger Kilometer
deponiert. Dabei wird der gréRte Teil als trocke-
ne Deposition (bis zu 44 %) in die umliegenden
Okosysteme eingetragen, ein geringer Teil tiber
die Niederschldge (ca. 6 %). Dadurch ergibt sich
ein zeitlich und rdumlich stark differierender
Ammoniakeintrag. Die verbleibende Hélfte des
emittierten Ammoniaks reagiert in der Atmo-
sphdre zu Ammonium [LUBW 2008] und wirkt
damit als VVorlaufer sekundar gebildeter Parti-
kelmasse. Eine Minderung kann z. B. durch an-
gepasste Ausbringung von Wirtschaftsdiingern
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(Schleppschlduche) oder auch angemessene
Tierzahlen pro Hektar landwirtschaftlicher Nutz-
flache erreicht werden.

= Minderung der Vorldaufer bei den Sonstigen
Technischen Einrichtungen (Umstieg von Zwei-
taktmotoren auf moderne Viertaktmotoren oder
Elektroantriebe z. B. bei Rasenméhern, Motor-
ségen etc.).

= Minderung der Vorlauferkomponenten durch
gezielte und zeitlich begrenzte Verbote der Nut-
zung von Kleinfeuerungsanlagen mit Holzbrenn-
stoffen (NMVOC- und CO-Minderung) z. B.
Luftqualitatsverordnung Kleinfeuerungen Stutt-
gart etc. [LV KFA]

= MinderungsmalRnahmen in Industrie und Gewer-
be (BImSchV, TA-Luft) durch Grenzwertset-
zung und -iberwachung.

= Minderung der NO,-Emissionen als Vorlaufer
von Nitrat (Kapitel 3.4, Seite 74).

Die Emissionen fliichtiger organischer Verbindungen
ohne Methan (NMVOC) aus anthropogenen Quellen
entstehen durch unvollstdndig ablaufende Verbren-
nungsvorgange, insbesondere in Industrie und Ge-
werbe, bei den Sonstigen Technischen Einrichtungen
und in Kraftfahrzeugen oder auch untergeordnet im
Hausbrand (Abbildung 2-24). Aus dem Verkehr
stammen neben den Abgasemissionen noch weitere
Emissionen durch Verdunstung am Fahrzeug auf-
grund der Tankbellftung und von Undichtigkeiten
(Einspritzanlage, Vergaser) sowie der Verteilung des
leichtfliichtigen Ottokraftstoffes (Lagerung, Um-
schlag und Betankung).

Die biogenen NMVOC-Emissionen umfassen eine
Vielzahl von Stoffen: Koniferen (Nadelbdume) emit-
tieren z. B. vor allem Terpene (typischer Nadelwald-
geruch an warmen Sommertagen, ganzjahrig), Iso-
pren entsteht vornehmlich bei der Assimilation von
Laubb&dumen (Sommermonate). Diese biogen emit-
tierten relativ kurzkettigen NMVOC-Komponenten
zeigen unter tropospharischen Bedingungen eine
Uberdurchschnittliche Reaktivitat und haben daher
einen wesentlich gréeren Einfluss auf die Ozonbil-
dung als es ihrem Beitrag zu den gesamten
NMVOC-Emissionen entspricht. Die Gesamtmenge
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der Emissionen ist daher trotzdem bedeutsam im
Hinblick auf die Rolle der fliichtigen organischen
Verbindungen als Vorlaufer sekundérer Luftverun-
reinigungen.

Der Anteil der NMVOC-Emissionen aus der Ver-
wendung von Losemitteln oder losemittelhaltigen
Produkten (Lacke, Reinigungs- und Entfettungsmit-
tel, Klebstoffe, Druckfarben etc.) ist ebenfalls ein
wichtiger Eintragspfad. Ldsemittel finden sich in
vielen Produkten, die in Industrie, Gewerbe und
Haushalten Verwendung finden, wie in Farben und
Lacken, Klebstoffen, Abbeizern, Druckfarben, Rei-
nigungsmitteln usw. Im industriellen Bereich werden
Losemittel in vielen verschiedenen Branchen einge-
setzt. Von Bedeutung fiir die Entstehung von
NMVOC-Emissionen sind insbesondere Lackier-,
Druck- und Kaschieranlagen sowie industrielle Rei-
nigungsprozesse. Beim Stralenverkehr kommen
Kohlenwasserstoffe (NMVOC) durch die Verdamp-
fung von Kraftstoffen aus dem Tank und dem Kraft-
stoffsystem sowie in geringem Umfang auch aus
dem Auspuff vor allem bei Ottomotoren sowie durch
den Einsatz von Enteisungsmitteln oder Additiven
zum Scheibenwischwasser. Auch aus Tankstellen
werden bei den Betankungsvorgangen leichtfliichtige
Benzinddampfe an die Atmosphére abgegeben, ob-
wohl in diesem Bereich durch die Einfihrung von
Ruckfihrungssystemen und Gaspendelungsanlagen
fiir die Kraftstoffdampfe in den letzten Jahren bereits
erhebliche Einsparpotentiale realisiert wurden.

Daneben sind die NMVOC-Emissionen von motori-
sierten Zweirddern und mobilen Geréten (Rasenmé-
her, Kettensagen, Tatigkeiten im Heimwerker- und
Hobbybereich) der Quellengruppe Sonstige Techni-
sche Einrichtungen von Bedeutung. Bei den Koh-
lenwasserstoffemissionen dieser Quellen handelt es
sich um eine Vielzahl von Stoffen und Stoffgruppen,
die jeweils im Einzelnen zwar nur relativ geringen
Mengen aufweisen, als Summe jedoch einen relevan-
ten Anteil an den NMVOC-Gesamtemissionen inne-
haben.
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25 Fazit

Sekundére Partikel werden in der Atmosphdre aus
gasformigen Vorldaufersubstanzen gebildet. Die be-
zuglich der Masse wichtigsten Vorlaufersubstanzen
sind Wasser, Nitrat (bildet sich aus Stickstoffoxiden,
die hauptsachlich auf den Verkehr zurlickzufiihren
sind), Sulfat (bildet sich aus Schwefeldioxid, wel-
ches wiederum hauptséchlich aus industriellen Quel-
len stammt), sekundares organisches Material (bildet
sich aus fluchtigen organischen Substanzen, die so-
wohl von biogenen als auch von anthropogenen
Quellen stammen kdénnen) und Ammonium (bildet
sich aus Ammoniak, was vor allem aus der Land-
wirtschaft stammt).

Im Jahresmittel sind sekundére Prozesse fir rund
30 % der PMyp-Konzentration am Messpunkt Stutt-
gart Am Neckartor verantwortlich. Dieser Anteil ist
im Sommerhalbjahr etwas geringer, im Winter und
an Uberschreitungstagen etwas héher. Alle sekundé-
ren Partikelbestandteile stammen zu rund der Hélfte
aus dem groBRraumigen Hintergrund. An Uberschrei-
tungstagen finden keine grundsatzlich anderen Pro-
zesse statt, aufgrund der meteorologischen Bedin-
gungen (schlechter Luftaustausch) werden aber er-
hohte Konzentrationen aller Partikelbestandteile
gefunden.

Beziiglich der Quellen dominieren die Quellengrup-
pen ,Verkehr und ,Industrie und Gewerbe®, die
zusammen fir rund zwei Drittel der sekundar gebil-
deten Partikelmasse verantwortlich sind.

MaRnahmen, um die Belastung durch sekundére
Partikelbestandteile zu mindern, setzen bei der Re-
duzierung des Ausstofles der Vorldufersubstanzen
an. Insbesondere Stickstoffoxide (NO, NO,) als Nit-
rat-Vorlaufer und Schwefeldioxid (SO,) als Sulfat-
Vorléufer sind wichtige Komponenten, die aus Ver-
kehr und Industrie und Gewerbe freigesetzt werden.
Ammoniakemissionen aus der Landwirtschaft sind
auch ein Ansatzpunkt zur Minderung der Vorldu-
fersubstanzen. Sie spielen jedoch eine untergeordne-
te Rolle. Die Quellen liegen in der Regel in groRerer
Entfernung zu den innerstadtischen Belastungszen-
tren. Auch die Beschréankung des Einsatzes von
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leichtfliichtigen Kohlenwasserstoffen in Produkten
(Farben, Lacke, Reinigungs- und Duftstoffe etc.)
gerade in den Innenstadten wére eine weitere ziel-
fuhrende Malnahme zur Minderung der Bildung
sekundarer Partikelmasse. Eine konsequente Minde-
rung der Vorldufersubstanzen bei Einsatzstoffen
z.B. durch Nutzung von schwefelarmen/-freien
Kraft- und Brennstoffen ware ein wichtiger Ansatz-
punkt zur Verminderung der Bildung von sekundarer
Partikelmasse. Vorlaufersubstanzen entstehen auch
durch unvollstandige Verbrennung in Zweitaktmoto-

44 | Sekundére Bildung von PM;, und NO,

ren oder auch beim Hausbrand. Die rein biogene
Freisetzung von Vorlaufersubstanzen zum Beispiel
von Kohlenwasserstoffen aus Nadel- und Laubbdu-
men entzieht sich gezielten Minderungsmalinahmen.
Diese relativ kurzkettigen Verbindungen verfligen
tber ein verhéltnismaRig groBRes Ozonbildungspoten-
tial. Die Reduktion der Freisetzung von Stickstoff-
oxiden als Vorlaufer von Nitraten oder die Minde-
rung der Schwefelfreisetzung als Vorlaufer von Sul-
faten sind jedoch die wichtigsten Stellschrauben um
die Bildung sekundérer Partikelmasse zu reduzieren.
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3 Sekundare Bildung von Stickstoffdioxid

In diesem Kapitel soll untersucht werden, inwieweit
atmospharenchemische Prozesse, insbesondere die
Oxidation von Stickstoffmonoxid durch Ozon zu
Stickstoffdioxid, fur hohe Stickstoffdioxidkonzentra-
tionen an verkehrsnahen Standorten verantwortlich
sind.

3.1 Grundlegende Prozesse

Bei den Stickstoffoxiden werden im Wesentlichen
die Verbindungen Stickstoffmonoxid (NO) und
Stickstoffdioxid (NO.) unterschieden®. Sie werden
zusammengefasst als Stickstoffoxide (NO,) sub-
summiert. Die Darstellung der NO,-Konzentrationen
erfolgt in der Regel als NO,, wobei den unterschied-
lichen Molmassen von NO und NO, Rechnung ge-
tragen wird.

311  QUELLEN VON NO UND NO,

Stickstoffoxide (oft auch als ,,Stickoxide* abgekiirzt)
bilden sich bei fast allen Verbrennungsprozessen als
unerwiinschte Nebenprodukte. Man unterscheidet
dabei drei Bildungswege: Die Bildung von Stick-
stoffoxiden bei der Verbrennung aus Stickstoffver-
bindungen im Brennstoff (Brennstoff-NO,), die Bil-
dung aus dem Stickstoff der Verbrennungsluft (ther-
misches NO,) und sogenanntes promptes Stickstoff-
oxid (promptes NO,), welches sich durch Reaktion
von Brennstoffradikalen mit dem in der Verbren-
nungsluft enthaltenen Stickstoff?° bildet.

1% Auch Distickstoffmonoxid (N,O, Lachgas) ist ein Stickstoff-
oxid. N,O ist aufgrund seiner langen Verweilzeit in der Atmo-
sphédre und seines Absorptionsspektrums ein klimarelevantes
Spurengas mit hohem Treibhausgaspotential. Es wird sowohl
durch (natirliche) mikrobakterielle Prozesse in Bdden als auch
aus anthropogenen Quellen (z. B. durch katalytische Reduktion
von Stickstoffoxiden) gebildet. Aufgrund seiner chemischen
Stabilitat ist es jedoch von der Luftchemie der anderen Stick-
stoffoxide weitgehend entkoppelt und besitzt in Bodennédhe nur
geringe luftchemische Bedeutung.

20 |_uft besteht im Mittel aus rund 78 Vol.-% Stickstoff (N,) und
21 Vol.-% Sauerstoff (O,).
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Brennstoff-NO, entsteht aus dem im fliissigen
oder festen Brennstoff (z. B. Heizdl, Kohle etc.)
gebundenen Anteil an (i. d. R. organischem)
Stickstoff. Die Oxidation von Brennstoffstick-
stoff erfolgt im Vergleich zur thermischen NO,-
Bildung bereits bei niedrigeren Temperaturen
(ab etwa 800 °C), dabei wird nur ein Teil des im
Brennstoff gebundenen Stickstoffes oxidiert. Je
mehr gebundener Stickstoff im Brennstoff vor-
handen ist, umso hoher ist die tatséchliche NOy-
Emission. Der Stickstoffgehalt in Heizél EL be-
wirkt einen Anteil von 5-25 % an der Gesamt-
NO,-Emission eines Olbrenners und darf somit
nicht vernachlassigt werden. Die Entstehung von
Brennstoff-NO,, z. B. bei Heiz6lanlagen, kann
nur durch die Verwendung von stickstoffarmen
Heizolqualitaten reduziert werden. Der Stick-
stoffgehalt ist noch kein genormter Bestandteil
von Heiz6l EL und stellt somit eine unbekannte
Grolie mit erheblichem Einfluss auf die Gesamt-
NO,-Emission von Olfeuerungsanlagen dar
[BDH 2016]. Bei Brennstoffen ohne molekular
gebundenen Stickstoff (z. B. Erdgas) entsteht
kein Brennstoff-NO,.

Thermisches NO, entsteht aus dem molekularen
Stickstoff (N,) der Verbrennungsluft in der
Flamme durch Oxidation bei Temperaturen tber
> 1.000 °C, wobei als weitere Reaktionspartner
die Radikale HO- oder HO,- anzusehen sind.
Hohere Temperaturen in der Flamme erhohen
dabei die Bildung des thermischen NO. So wird
in modernen hochverdichteten Dieselmotoren
durch die héheren Verbrennungstemperaturen
deutlich mehr Stickstoffmonoxid gebildet als in
vergleichbaren Benzinmotoren, welche ein ge-
ringeres Temperaturniveau im Zylinder aufwei-
sen. Gleiches gilt auch flr Erdgasfeuerungen, die
hohere spezifische NO-Emissionen aufweisen
als z. B. Holzfeueerungen mit niedrigeren Ver-
brennungstemperaturen.

Wesentlicher Einflussfaktor flr die Bildung von
promptem NO, sind die entstehenden Kohlen-
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Abbildung 3-1: Quellen von NO, in Baden-Wurttemberg im Jahr 2014 [LUBW 2017b]; Mit ,Industrie (11. BImSchV)* sind Anlagen ge-
meint, die geman der 11. BImSchV eine Emissionserklarung abgeben miissen

wasserstoff-Radikale, die als Zwischenprodukte
der Verbrennung kohlenstoffhaltiger fossiler
Brennstoffe vorliegen. Deren Bildungsmecha-
nismen sind komplex und bisher noch nicht voll-
stédndig verstanden. Statt der Umsetzung zu N,
fuhrt die Reaktion der Brennstoffradikale (CH,")
mit N, wieder zur Bildung von NO, (,,Fenimore-
Mechanismus®). Promptes NO, entsteht in sehr
schnellen Bildungsreaktionen in vergleichbar ge-
ringen Mengen. Seine Bildung ist im Vergleich
zum thermischen NO, kaum temperaturabhén-
gig, wenngleich der Anteil mit steigender Tem-
peratur zunimmt.

Die mit dem Abgas emittierte Menge an Stickstoff-
oxiden hangt somit nicht nur von der im Brennstoff
vorhandenen Menge an stickstoffhaltigen Kompo-
nenten ab, sondern vor allem von den Verbren-
nungsbedingungen selbst. Letztere entscheiden, wie
viel des mit der Luft zugefiihrten Stickstoffes zusatz-
lich oxidiert wird. Auch die Zusammensetzung der
Stickstoffoxide (d. h. das Verhdltnis von NO zu
NO,) kann sich in Abhéngigkeit der Verbrennungs-
bedingungen deutlich unterscheiden. Bei Ottomoto-
ren (,,Benzinern®) bestehen die NO,-Emissionen
beispielsweise hauptséchlich aus NO, wéhrend bei
Dieselmotoren oft auch signifikante Mengen NO,
emittiert werden. Wie im folgenden Kap. 3.1 darge-
stellt, finden sowohl im warmen als auch im kalten
Abgas diverse Reaktionen statt, bei denen sich NO
und NO, ineinander umwandeln.
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Die Abbildung 3-1 zeigt die Anteile der einzelnen
Quellengruppen an den Stickstoffoxidemissionen
(NO, und NO, gerechnet als NO,) in Baden-Wirt-
temberg fiir das Bezugsjahr 2014. Der Verkehr sowie
industrielle und gewerbliche Quellen sind fir etwa
zwei Drittel der NO,-Emissionen verantwortlich.
Biogene NO-Emissionen stammen tberwiegend aus
Uberdungten Bdden (durch N-Mineral- und durch
Wirtschaftsdiinger) aus der Landwirtschaft (Nitrifi-
kation). Diese sind jedoch in der Gesamtschau von
eher untergeordneter Bedeutung.

3.1.2 REAKTIONEN VON NO*'

Stickstoffoxide aus Verbrennungsvorgangen werden
tiberwiegend als Stickstoffmonoxid (NO) emittiert.
Dieses besteht aus einem Stickstoff- (N) und einem
Sauerstoffatom (O). Zur Bildung chemischer Bin-
dungen tragt das Stickstoffatom grundsatzlich fiinf,
das Sauerstoffatom grundsatzlich sechs Elektronen
bei. Die resultierende Verbindung NO enthalt somit
insgesamt elf (potentielle) Bindungselektronen, d. h.
eine ungerade Anzahl. Somit liegen nicht alle Elekt-
ronen in der energieginstigen (d. h. stabilen) Form
eines ,,Elektronenpaares™ vor, sondern es verbleibt
ein einzelnes, ungepaartes Elektron. Verbindungen
mit ungepaarten Elektronen werden ,,Radikale ge-
nannt und zeichnen sich durch eine hohe Reaktions-
bereitschaft aus. Auch NO ist bestrebt, chemische
Reaktionen einzugehen, um das ungepaarte Elektron
in ein Elektronenpaar zu Uberfiihren.

2 Quelle: [Seinfeld und Pandis 2016]
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Neben NO finden sich in der Erdatmosphéare noch

weitere reaktive Substanzen, beispielsweise die

nachfolgend aufgefiihrten oxidierenden Spezies, die

sich unter dem Einfluss von Sonnenlicht (hv) bilden:

m das Hydroxylradikal (HO-),

= das Hydroperoxylradikal (HO,-),

= diverse Alkylperoxylradikale (RO, mit R =
organischer, d. h. kohlenstoffhaltiger, Rest),

= Ozon (0O,).

Diese reaktiven Molekiile kdnnen mit dem ebenfalls
wenig stabilen NO chemische Reaktionen eingehen,
um stabilere Endprodukte zu bilden. Bezogen auf
NO sind die wichtigsten dieser Reaktionen®:

= NO + HO,; — NO, + HO R1

= NO + RO, — NO; + RO- R2
(R bezeichnet hier einen beliebigen Mo-
lekdilrest)

= NO+0O;—NO,+0, R3

Bei den Reaktionen R1 bis R3 wird NO zu NO, oxi-
diert. Da fur NO, verbindliche Immissionsgrenzwer-
te existieren, sind diese Reaktionen auch aus Sicht
der Luftreinhaltung relevant. In den folgenden Ab-
schnitten wird betrachtet, woher die mit NO reagie-
renden Stoffe stammen.

Bildung von HO, und RO,

Die mit NO reagierenden Peroxylradikale HO,- und
RO, werden gebildet, da sich in der Atmosphére
immer, vor allem bei Sonnenschein, geringe Spuren
an HO-Radikalen finden”®. Die HO--Radikale rea-
gieren mit flichtigen organischen Substanzen (engl.
volatile organic compounds, VOC). Quellen fir
VOCs sind vor allem pflanzliche und tierische bio-
gene Systeme, dazu gehdrt auch die Landwirtschaft.
Die héufigste dieser Substanzen ist Methan (CH,):

= CH;+HO- — Hs;C- + H,0 R4

22 Dje Oxidation von NO durch Luftsauerstoff oder Sauerstoff-
atome zu NO, ist bei atmosphdrischen Konzentrationen vernach-
lassigbar.

2 Diese bilden sich unter Lichteinfluss: in landlichen Gebieten
aus Ozon, in stadtischen Gebieten aus salpetriger Sdure (HONO
bzw. HNO,).
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Das entstehende Methylradikal (H3C-) reagiert sofort
mit dem Luftsauerstoff zu einem Methylperoxylradi-
kal:

B H;3;C + 0, - H3;COy R5
Hierbei handelt es sich um einen Spezialfall der Al-
kylperoxylradikale, die gemaR R2 mit NO zu NO,
reagieren. Das Vorhandensein eines Methanmolekiils
hat damit also zur Bildung eines zusatzlichen NO,-
Molekiils gefuhrt. Die Reaktionskaskade ist an dieser
Stelle aber noch nicht zu Ende, da in R2 neben NO,
auch das instabile H;CO- (als Spezialfall von RO-)
entstanden ist. Dieses reagiert folgendermalen wei-
ter:

m  H;CO-+ 0, — H,CO + HO, R6
(H,CO = Formaldehyd)
m= H,CO+hyv— HCO +H-: R7
(hv = Sonnenlicht)
= H-+0,— HO, R8
m HCO-+0,— HO, +CO R9
= Gesamt: H;CO-+3 O, + hv
— CO +3 HOy R10

Durch die Reaktionen R6 bis R9 wurden also drei
HO,--Radikale gebildet, die gemal R1 wiederum zur
Oxidation von drei NO-Molekiilen zu NO, fihren.
Insgesamt hat das Vorhandensein eines Methanmo-
lekiils damit also — Uber die beschriebenen Zwi-
schenstufen — die Bildung von vier NO,-Molekiilen
nach sich gezogen®.

2 In Reaktion R9 bzw. R10 ist auRerdem ein CO-Molekiil (Koh-
lenmonoxid) entstanden. CO kann daneben auch als Nebenpro-
dukt von Verbrennungsprozessen entstehen. Je nach Randbedin-
gungen kann die Oxidation von CO unterschiedliche Folgen
haben; in stadtischer (NO-reicher, Os-armer) Umgebung entsteht
Uber CO +2 O, + hv— CO, + O3 ein Ozonmolekdl, was gemal
R3 ein weiteres NO, produziert. In l&ndlicher (NO-armer und
Os-reicher) Umgebung wird hingegen ein Ozonmolekil abge-
baut: CO + O3 — CO, + O,. Dieser Abbau von Ozon fiihrt dazu,
dass weniger NO zu NO, oxidiert wird. Ob durch ein Methan-
molekil nun drei, vier oder fiinf NO,-Molekiile gebildet werden,
ist im Rahmen einer qualitativen Bewertung vorerst unwesent-
lich, wichtig ist, dass es ein Vielfaches der Methan- bzw. VOC-
Konzentration ist.
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Bildung von Ozon
Ein weiterer wichtiger Reaktionspartner fur die Oxi-
dation von NO zu NO, ist Ozon. Im Gegensatz zu
NO und NO, wird Ozon nicht direkt aus natiirlichen
oder anthropogenen (d. h. menschlichen) Quellen
emittiert, sondern bildet sich erst in der Atmosphare.
Ursprung der Reaktion sind NO,-Molekiile, die unter
Sonnenlicht® aufgespalten werden:
m NO,+hv—NO+0O R11
Das dabei freigesetzte Sauerstoffatom (O) stabilisiert
sich rasch mit den in der Atmosphdare in grofer
Menge vorhandenen Sauerstoffmolekilen (O,).
Hierbei wird Ozon (O3) gebildet:
B O+0,+M—->0;+M
(M bezeichnet hier einen StoRpartner,
der an der Reaktion zwar chemisch
nicht beteiligt, fur ihr Zustandekommen
aber erforderlich ist.)

R12

Ozon bildet sich also immer dann, wenn energierei-
che Strahlung auf NO,-reiche Luft trifft. Die NO,-
Konzentration héngt, wie im vorigen Unterkapitel
dargestellt, wiederum von der VOC-Konzentration
ab. Aufgrund der groBen Anzahl von in der Atmo-
sphére vorhandenen Substanzen und deren vielfalti-
gen Reaktionsmdglichkeiten ist es oft nicht ohne
weiteres maéglich, die sich unter bestimmten Bedin-
gungen einstellenden Konzentrationen einzuschat-
zen. Es wurden deshalb Modelle entwickelt, um die
sich bei unterschiedlichen NO,- und VOC-Konzen-
trationen einstellende Ozonkonzentration zu berech-
nen (Abbildung 3-3) %°.

% Genauer: bei Wellenlangen < 410 nm (d. h. blau-violettes
Licht und UV-Licht)

% Gezeigt ist ein Beispiel aus Atlanta (USA) aus dem Jahr 1990.
Je nachdem, welche spezifischen Einzelsubstanzen an einem
bestimmten Ort vorhanden sind, kann sich der Zusammenhang
etwas anders darstellen, die grundlegenden Mechanismen sind
aber jeweils die gleichen. Derartige Modellrechnungen kdnnen
auch Aufschlisse Uber zu ergreifende MalRnahmen geben, insbe-
sondere dariiber, ob eher die NO,-Konzentrationen oder die
VOC-Konzentrationen gemindert werden sollten. Sollen bei-
spielswiese die Ozonkonzentrationen an der Station Schwébi-
sche Alb gemindert werden, ware eine Minderung der NO,-Kon-
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Ubersicht der
reaktionen

Die vorangegangenen Abschnitte haben gezeigt, dass
in der Atmosphdre standig eine Vielzahl sich gegen-
seitig beeinflussender Reaktionen mit zahlreichen,
zum Teil sehr kurzlebigen, Zwischenprodukten ab-
laufen. Fur die nachfolgenden Auswertungen we-
sentlich ist, dass die ozonbildenden, NO,-abbauen-
den Reaktionen R11 und R12 die freiwillig ablau-
fenden, NO,-aufbauenden Reaktionen R1, R2 und
R3 rlickgdngig machen, d. h. durch den Einfluss von
Licht werden die energiereichen Ausgangsprodukte
wiederhergestellt. Der sich dadurch einstellende
Zyklus ist in Abbildung 3-2 grafisch dargestellt.

und Vergleich NO,-Bildungs-

Fur die Bewertung, welche der Reaktionen R1, R2
und R3 fiir die Oxidation von NO am wichtigsten ist,
missen zwei Aspekte betrachtet werden: einerseits
die Reaktivitat des Reaktionspartners und anderer-
seits dessen Haufigkeit (Konzentration) in der Atmo-
sphére. So sind die Reaktionen R1 und R2 zwar
deutlich schneller als Reaktion R3, haben aufgrund
der sehr geringen Konzentrationen von RO, und

R3

+ RO, bzw. HO,-
R1 bzw. R2

>[vo

+hv

— freiwillig
—— nur bei Sonnenlicht

Abbildung 3-2: Vereinfachte Darstellung der wesentlichen Reakti-
onen von NO und NO,

zentrationen wirkungsvoller als eine Minderung der VOC-Kon-
zentrationen. An der Messstelle Stuttgart Am Neckartor hinge-
gen konnte eine Minderung der NO,-Konzentrationen unter
bestimmten Umsténden auch zu einem Anstieg der Ozonkon-
zentration fiihren — hier wére die Minderung der VOC-Konzen-
trationen die zielfuhrendere MaRnahme.
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Abbildung 3-3: Darstellung der sich einstellenden Ozonkonzentration bei gegebener NOy- und VOC-Konzentration; erstellt nach [Jeffries
und Crouse 1990]; zur lllustration sind die NOy-Jahresmittelwerte ausgewahlter Stationen in Baden-Wurttemberg im Jahr 2016 einge-

zeichnet (Messwerte fiir VOC liegen nicht vor)

HO,- aber nur wenig Bedeutung. Im Allgemeinen ist
die Reaktion von NO mit Ozon (R3) der wichtigste
Abbaupfad von NO?'. Diese Reaktion ist aus lufthy-
gienischer Sicht gleich in zweierlei Hinsicht rele-
vant:
= Die Reaktion fiihrt zum lokalen Abbau von
Ozon. Dies ist der Grund daftir, dass in unmittel-
barer VVerkehrsnéhe nur sehr geringe Ozonkon-
zentrationen gemessen werden®,
Die Reaktion fihrt zu einer schnelleren Bildung von
NO.,. Dies fiihrt wiederum dazu, dass an verkehrsna-
hen Standorten bei hohen Ozonkonzentrationen ten-
denziell héhere NO,-Konzentrationen (und geringere

2 Bej einer Ozonkonzentration von 100 pg/m? betragt die Le-
bensdauer eines NO-Molekiils etwa 42 Sekunden.

2 NO wirkt demnach zwar lokal ozonabbauend, wird bei der
Reaktion aber zu NO, oxidiert. Dieses ist, wie oben gezeigt
wurde, wiederum ozonaufbauend. Insgesamt (d. h. weitrdumig)
fuhren die NO-Emissionen somit ebenfalls zur Bildung von
Ozon.
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NO-Konzentrationen) gemessen werden als bei nied-
rigeren Ozonkonzentrationen.

Insgesamt sind zur Beschreibung der sekundéren
Bildung von NO, damit die Reaktionen R3, R11 und
R12 relevant. Dies entspricht auch dem in der VDI-
Richtlinie 3783 Blatt 19 (,,Reaktionsmechanismus
zur Bestimmung der Stickstoffdioxid-Konzentrati-
on®, April 2017) beschriebenen ,einfachen Ansatz
(der ,,erweiterte Mechanismus umfasst weitere 29
Reaktionen).

Zu beachten ist, dass sich die NO,-Konzentration bei
der sekunddren Bildung von NO, nicht &ndert, es
erhoht sich lediglich der Anteil an NO,. Ein Indika-
tor fur sekundéare Prozesse ist deshalb das NO,/NO,-
Verhaltnis (vgl. Beispiel in Abbildung 3-4).
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3.2 Quantifizierung
Wie die uberblickshafte Darstellung der Reaktionen
im vorigen Unterkapitel zeigt, sind zahlreiche atmo-
sphérenchemische Substanzen und Prozesse in die
NO,- und Ozonchemie verwickelt. Eine detaillierte
Untersuchung des Einflusses sekundérer Reaktionen
auf die Konzentration von NO, wiirde die Anwen-
dung eines Modells erfordern, das sowohl die chemi-
schen Reaktionen als auch die auftretenden Trans-
portprozesse (NO, aus den Stadten in landliche Ge-
biete, Oz aus den landlichen Gebieten zurick in die
Stadt) addquat beschreibt. EingangsgroRen eines
solchen Modells wéren neben meteorologischen
Daten auch Informationen zu den VOC-Konzentrati-
onen. Aufgrund der Tatsache, dass solche Daten fur
Baden-Wiirttemberg nicht vorliegen und angesichts
des Aufwandes einer solchen Modellierung wird im
Folgenden auf eine einfachere Schatzmethode zu-
riickgegriffen.
321  UBERBLICK (ALLE STUNDEN)
Um vor der eigentlichen Auswertung und Ursa-
chenanalyse einen Uberblick tber die in diesem Zu-
sammenhang relevanten Daten und die daraus ableit-
baren Informationen zu bekommen, werden zundchst
= die Verlaufe der Konzentrationen von NO,, NO,,
NO und Ozon sowie,
= als Indikator fiir sekundare Prozesse, der Verlauf
des NO,/NOy-Verhaltnisses
an den Messstellen
= Stuttgart Am Neckartor (verkehrsnah),
= Stuttgart Arnulf-Klett-Platz (verkehrsnah),
= Stuttgart-Bad Cannstatt (stadtischer Hintergrund)
und
= Gértringen (landlicher Hintergrund)
systematisch betrachtet. Auf der Basis dieser Kon-
zentrationsverlaufe sowie berechneter Konzentrati-
onsverhaltnisse” erfolgt eine stichpunktartige Zu-
sammenfassung der wesentlichen Erkenntnisse. Wie
bereits in der Auswertung zu sekundaren Partikeln
wird auch im Folgenden zwischen Sommerhalbjahr

% Dje Angabe der Konzentrationsverhaltnisse erfolgt gerundet
auf zwei signifikante Stellen.
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NO,-Mittelwert* 2015-2016 in pug/m? (*gerechnet als NO,)
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b 2 - o he/E 0,
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Abbildung 3-4: a) Zusammenhang zwischen NO, NO, und NO, am
Beispiel von Messwerten Am Neckartor; b) Berechnung des
NO2/NO,-Verhéltnisses

(d. h. 01.04. — 30.09. eines Kalenderjahres) und Win-
terhalbjahr (d. h. 01.01. — 31.03. und 01.10. — 31.12.
eines Kalenderjahres) unterschieden.

Im Anhang 4.4 (ab Seite 93) finden sich darlber
hinaus noch Langzeitreihen der NO,-, NO,-, NO-
und Ozon-Konzentration sowie des NO,/NO,-Ver-
héltnisses seit 1990 im Raum Stuttgart.
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Abbildung 3-5: Wochenmittelwerte der NOx-Konzentrationen im Raum Stuttgart
Tabelle 3-1: Mittelwerte der NO,-Konzentrationen in pg/m?
Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016
Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 277 222 333 285 228 342 270 215 324
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 165 126 205 169 126 212 161 125 197
Stuttgart-Bad Cannstatt 58 36 80 58 36 78 59 35 83
Gartringen 22 12 33 21 11 32 23 12 34
Tabelle 3-2: Verhaltnisse der NO,-Konzentrationen (Vergleich Tabelle 3-3: Verhaltnisse der NO,-Konzentrationen (Stations-

Winter-Sommer) (Mittel 2015-2016)

vergleich) (Mittel 2015-2016)

NOy Winter / Mittel Sommer Winter
NO, Sommer Verhdltnis ... zu Bad Cannstatt
Stuttgart Am Neckartor 1,5 Stuttgart Am Neckartor 4,7 6,2 4,1
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,6 Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 2,8 3,5 2,5
Stuttgart-Bad Cannstatt 2,2 Verhiltnis ... zu Gartringen
Gartringen 2,8 Stuttgart Am Neckartor 12 19 10

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 7,4 11 6,2

Fazit (aus Abbildung 3-5, Tabelle 3-1, Tabelle 3-2 sondere die Meteorologie (z. B. groRere Mi-

und Tabelle 3-3):

schungsvolumina) in Frage.

= Die NO,-Konzentrationen sind im Winter hbher = Der Jahresgang ist an den Hintergrundstationen

(Tabelle 3-2). ausgeprdgter als in unmittelbarer Verkehrsnéhe
= Die NO,-Konzentrationen sind in Verkehrsnéhe (Tabelle 3-2).
hoher (Tabelle 3-3). = Ein Einfluss der Ozonchemie kann beim Sum-
= Im Sommer ist die rdumliche Verteilung inho- menparameter NO, naturgemaf nicht festgestellt
mogener (Tabelle 3-3), als Grund kommt insbe- werden.
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Stickstoffdioxid (NO,)
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Abbildung 3-6: Wochenmittelwerte der NO,-Konzentrationen im Raum Stuttgart

Tabelle 3-4: Mittelwerte der NO,-Konzentrationen in pg/m3

Jahre 2015-2016

Mittel Sommer Winter

Jahr 2015

Mittel Sommer Winter

Jahr 2016

Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor 84 87 82 87 90 85 82 84 80
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 60 58 62 62 59 64 58 56 59
Stuttgart-Bad Cannstatt 32 27 37 32 27 38 31 26 37
Gartringen 15 9 21 15 9 21 15 9 21

Tabelle 3-5: Verhaltnisse der NO,-Konzentrationen (Vergleich
Winter-Sommer) (Mittel 2015-2016)

Tabelle 3-6: Verhaltnisse der NO,-Konzentrationen (Stations-
vergleich) (Mittel 2015-2016)

NO, Winter / Mittel Sommer Winter
NO, Sommer Verhiltnis ... zu Bad Cannstatt
Stuttgart Am Neckartor 0,95 Stuttgart Am Neckartor 2,6 3,3 2,2
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,1 Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,9 2,2 1,7
Stuttgart-Bad Cannstatt 1,4 Verhdltnis ... zu Gartringen
Gartringen 2,3 Stuttgart Am Neckartor 57 9,6 4,0
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 4,0 6,4 3,0

Fazit (aus Abbildung 3-6, Tabelle 3-4, Tabelle 3-5

und Tabelle 3-6):

= Die Befunde dhneln denen bei NO,. Auffallig ist
aber, dass die NO,-Konzentrationen sowohl zeit-
lich (Tabelle 3-5) als auch rdumlich (Tabelle

3-6) deutlich weniger variabel sind als die NOy-
Konzentrationen. Damit ist zu erwarten, dass die
NO-Konzentration eine sehr starke Variabilitat
aufweist, die sich dann im Summenparameter
»NOy“ niederschlégt.
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Abbildung 3-7: Wochenmittelwerte der NO-Konzentrationen im Raum Stuttgart
Tabelle 3-7: Mittelwerte der NO-Konzentrationen in pg/m?
Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016
Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 126 88 164 129 90 168 123 86 160
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 69 44 93 70 44 96 68 45 90
Stuttgart-Bad Cannstatt 17 5 28 16 5 26 18 6 30
Gartringen 5 2 8 4 7 5 2 9

Tabelle 3-8: Verhaltnisse der NO-Konzentrationen (Vergleich
Winter-Sommer) (Mittel 2015-2016)

Tabelle 3-9: Verhaltnisse der NO-Konzentrationen (Stations-
vergleich) (Mittel 2015-2016)

NO Winter / Mittel Sommer Winter
NO Sommer Verhaltnis ... zu Bad Cannstatt
Stuttgart Am Neckartor 1,9 Stuttgart Am Neckartor 7,6 16 5,9
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 2,1 Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 4,1 8,2 3,3
Stuttgart-Bad Cannstatt 5,2 Verhdltnis ... zu Gartringen
Gartringen 4,6 Stuttgart Am Neckartor 27 53 21
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 15 27 12

Fazit (aus Abbildung 3-7, Tabelle 3-7, Tabelle 3-8

und Tabelle 3-9):

An den Hintergrundstationen zeigt sich ein aus-

geprégter Jahresgang, bei dem im Sommer nahe-
zu kein NO vorhanden ist (Tabelle 3-8). Hier ist
maoglicherweise erstmals ein Einfluss sekundérer
Prozesse sichtbar.
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Die NO-Konzentrationen sind in Verkehrsnéhe
deutlich hoher als an den Hintergrundstationen.
Vor allem im Sommer kommt NO nahezu aus-
schlieflich in unmittelbarer Quellnahe vor
(Tabelle 3-9).

Die NO-Konzentration ist somit rdumlich und
zeitlich deutlich variabler als diejenige von NO,.
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Abbildung 3-8: Wochenmittelwerte des NO./NOy-Verhéltnisses im Raum Stuttgart

Tabelle 3-10: Mittelwerte des NO,/NOy-Verhaltnisses

Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016
Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor 40% 46% 33%| 40%
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz | 45% 53 % 37 % | 46 %
Stuttgart-Bad Cannstatt 73% 82% 64%| 73%
Gartringen 78% 80% 76% | 80%

47% 33%| 39% 46% 33 %
5% 37%| 45% 52% 38%
83% 63%| 73% 81% 64%
82% T77%| 716% 78% 75%

Fazit (aus Abbildung 3-8 und Tabelle 3-10):

= Das NO,/NO,-Verhaltnis ist an den Hintergrund-
stationen hoher als in Verkehrsnahe (Tabelle
3-10). Das ist ein Indiz dafiir, dass dort Luftmas-
sen mit in der Atmosphére gealtertem Abgas
vorherrschen. In unmittelbarer Quellnéhe ist das
Verhaltnis noch kleiner.

Das NO,/NO,-Verhaltnis ist im Sommer héher
(Tabelle 3-10). Das ist ein Indiz dafir, dass im
Sommer ein erhdhtes Angebot an Oxidantien
(d. h. Ozon) herrscht, die zu einer schnelleren
Alterung des Abgases fuhren.
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Abbildung 3-9: Wochenmittelwerte der Ozon-Konzentrationen im Raum Stuttgart
Tabelle 3-11: Mittelwerte der Ozon-Konzentrationen in pg/m3
Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016

Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor - - - -

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 28 43 14 29

45 14 27 40 15

Stuttgart-Bad Cannstatt 41 57 24 42 60 24 39 54 24
Gartringen 51 69 34 54 73 34 49 64 33
- = keine Daten

Tabelle 3-12: Verhéltnisse der Ozon-Konzentrationen (Ver-
gleich Winter-Sommer) (Mittel 2015-2016)

Ozon Winter /

Ozon Sommer
Stuttgart Am Neckartor -

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,33
Stuttgart-Bad Cannstatt 0,42
Gartringen 0,49
- = keine Daten

Fazit (aus Abbildung 3-9, Tabelle 3-11, Tabelle 3-12

und Tabelle 3-13):
= Die Ozon-Konzentrationen sind im Sommer
hoher als im Winter (Tabelle 3-12).

= In unmittelbarer Verkehrsnahe werden niedrige-

re Ozon-Konzentrationen gefunden als an den
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Tabelle 3-13: Verhéltnisse der Ozon-Konzentrationen (Stati-
onsvergleich) (Mittel 2015-2016)

Mittel Sommer Winter
Verhaltnis ... zu Bad Cannstatt
Stuttgart Am Neckartor - - -
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,70 0,75 0,59
Verhdltnis ... zu Gartringen
Stuttgart Am Neckartor - - -
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,56 0,62 0,42
- = keine Daten

Hintergrundstationen. Das ist ein Beleg dafir,
dass das Ozon durch die lokalen NO-Emissionen
abgebaut wird. Diese Differenz wird in Kapitel
3.3 genauer untersucht.
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Zusammenfassung

Eine erste Erklarung fur die beobachteten Konzentra-

tionsverlaufe kénnte in etwa folgendermafen lauten:

= NO wird in Verkehrsnéhe iber das Jahr hinweg

annahernd konstant emittiert. Im Sommer ist die

Konzentration an verkehrsnahen Standorten auf-

grund von zwei Effekten niedriger als im Winter:

o der Meteorologie (bessere Durchmischung
aufgrund groRerer Mischungsschichthhe)
und

o dem Abbau von NO durch das im Sommer in
grolerer Menge zur Verfligung stehende
Ozon. Dieser Abbau fuhrt dazu, dass das NO
auf dem Weg vom Auspuff zur Station schon
teilweise zu NO, oxidiert wurde.

m  NO, wird in Verkehrsnéahe ebenfalls annéhernd
konstant emittiert. Im Sommer gleichen sich die
beiden oben genannten Effekte aber weitgehend
aus: Die Meteorologie fuihrt zu niedrigeren, der
zusétzliche Beitrag durch die Ozonchemie hin-
gegen zu héheren Konzentrationen, so dass die
NO,-Konzentration tber das Jahr nur eine relativ
geringe Variabilitét zeigt.

= Das in Verkehrsnahe emittierte Abgas wird auch
in den stédtischen Hintergrund transportiert. Da-
bei erfolgt sowohl eine Verdiinnung als auch ei-
ne weitere Alterung (d. h. Oxidation von NO zu
NO,). NO zeigt im stadtischen Hintergrund des-
halb einen Jahresgang, der (auf niedrigerem Ni-
veau) noch ausgepréagter als in unmittelbarer
Verkehrsnéhe ist.

Bezliglich NO, gleichen sich die genannten Ef-
fekte weitgehend aus, so dass die saisonalen Un-
terschiede der NO,-Konzentrationen im stédti-
schen Hintergrund relativ gering sind (durch den
groleren Einfluss der Meteorologie aber groRer
als in unmittelbarer Verkehrsnahe).

Beziglich NO hingegen verstarken sich die ge-
nannten Effekte, weswegen die saisonalen Un-
terschiede der NO-Konzentrationen im stadti-
schen Hintergrund deutlich groRer sind als in
Verkehrsnéhe.
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3.22  UBERBLICK (NO,-UBERSCHREITUNGSSTUNDEN)
Vorbemerkungen

An der Messstelle Stuttgart Am Neckartor lag der
Stundenmittelwert der NO,-Konzentration im Jahr
2015 an 61 Stunden Gber 200 pg/m3, im Jahr 2016 an
35 Stunden. Nach der 39. BImSchV sind pro Kalen-
derjahr maximal 18 dieser ,,Uberschreitungsstunden®
zuldssig. Um zu untersuchen, ob sekundare Bil-
dungsprozesse zu den Uberschreitungsstunden beige-
tragen haben, werden diese im Folgenden analog
dem vorangegangenen Unterkapitel dargestelit.

Auftreten von Uberschreitungsstunden

Stunden, in denen der Mittelwert der NO,-Konzen-
tration Am Neckartor Uber 200 pg/mé lag, traten
vorzugsweise im (Spat-)Sommer (Juli, August, Sep-
tember) auf (Abbildung 3-10a). Auch im Winter
(Dezember, Januar) gab es einige Uberschreitungs-
stunden. In den Ubergangsjahreszeiten (April, Mai,
Oktober) gab es keine Uberschreitungsstunden. Das
deutet darauf hin, dass Uberschreitungsstunden nur
bei aulRergewohnlichen meteorologischen Bedingun-
gen zustandekommen.

Uberschreitungsstunden traten ferner vor allem an
Wochentagen (vorzugsweise am Donnerstag) auf
(Abbildung 3-10b). Nur sechs der 96 Uberschrei-
tungsstunden fielen auf ein Wochenende. Das deutet
darauf hin, dass Uberschreitungsstunden nur bei
einer hohen Verkehrsbelastung zustande kommen.

Die 96 Uberschreitungsstunden traten an insgesamt
37 Tagen auf. An zwolf dieser Tage trat nur eine
Uberschreitungsstunde auf, Tage mit mehr Uber-
schreitungsstunden werden zunehmend seltener
(Abbildung 3-10c). Maximal wurden acht Uber-
schreitungsstunden pro Tag festgestellt. An Tagen,
an denen eine Uberschreitungsstunde auftrat, wurden
im Durchschnitt 2,6 Uberschreitungsstunden regis-
triert (Median: 2,0). Es handelt sich an diesen Tagen
also im Schnitt nicht um einmalige Ereignisse, son-
dern um mehrstiindige Episoden, wobei die Wahr-
scheinlichkeit sehr langer Episoden gering ist.
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Anzahl NO,-Uberschreitungsstunden Am Neckartor (2015-2016)
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Abbildung 3-10: Auftreten der NO,-Uberschreitungsstunden a) nach Monat und b) nach Wochentag, ¢) Anzahl der Uberschreitungs-

stunden pro Tag, d) Uberschreitungsstunden nach Uhrzeit.

Uberschreitungsstunden traten iiberwiegend am spa-
ten Nachmittag (17:00 Uhr — 18:00 Uhr MEZ) auf
(Abbildung 3-10d). Nur vier der 96 Uberschreitungs-
stunden traten vormittags auf, nachts (nach 22:00
Uhr MEZ) wurden keine Uberschreitungsstunden
mehr festgestellt.

Meteorologische Charakterisierung
Uberschreitungsstunden unterscheiden sich beziig-
lich der meteorologischen Parameter (gemessen an
der Station Stuttgart-Bad Cannstatt) deutlich von den
tibrigen Stunden eines Jahres (Tabelle 3-14).

Uberschreitungsstunden im Sommerhalbjahr zeich-
nen sich durch auBergewdthnlich hohe Temperaturen
aus. Die Lufttemperatur lag an sommerlichen Uber-
schreitungsstunden bei 32 °C und damit um 14 °C
hoher als die mittlere Temperatur im Sommerhalb-
jahr. Auch Uberschreitungsstunden im Winter treten
tendenziell bei Temperaturen auf, die hoéher als b-
lich liegen, der Unterschied ist jedoch weniger aus-
geprégt als im Sommerhalbjahr (Tabelle 3-14).
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Ferner sind die an der Station Stuttgart-Bad Cann-
statt erhobenen Windgeschwindigkeiten wahrend der
Uberschreitungsstunden deutlich geringer als im
Mittel. An Uberschreitungsstunden im Sommerhalb-
jahr sind die Windgeschwindigkeiten 16 % niedriger
als in dieser Jahreszeit Ublich, im Winterhalbjahr
betragt die Abnahme sogar 36 %. In beiden Jahres-
zeiten treten Uberschreitungsstunden demnach vor
allem bei windarmen Wetterlagen auf.

Der Luftdruck an Uberschreitungsstunden ist dem-
gegeniiber nahezu der gleiche wie an den (brigen
Stunden, so dass diese MessgroRe keinen relevanten
Einfluss auf die NO,-Konzentrationen hat.

Tabelle 3-14. Uberblick Uiber meteorologische Parameter an der
Station Stuttgart-Bad Cannstatt (Mittel 2015-2016)

Sommer Winter
Uber- Uber-
Mittel  schreitungs-| Mittel  schreitungs-
stunden stunden
Lufttemperatur | 18 °C 32 °C 6 °C 9°C
Windgeschwin-iy o6 /s 074 mis 11,00 mis 0,70 mis
digkeit
Luftdruck 989 hPa 988 hPa |991 hPa 993 hPa
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Stickstoffoxide (NO,)

Tabelle 3-15: Mittelwerte der NO,-Konzentrationen in ug/m? an Uberschreitungsstunden Am Neckartor

Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016
Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 646 435 1271 | 604 406 1197 | 720 486 1396

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz | 235 106 603
Stuttgart-Bad Cannstatt 82 21 250

222 120 511
67 22 185
22 8 62

Gartringen 24 8 67

257 81 768
108 19 365
26 9 75

Tabelle 3-16: Verhaltnisse der NO,-Konzentrationen an Uber-
schreitungsstunden Am Neckartor zur mittleren NOy-Konzen-
tra-ti-on (Mittel 2015-2016)

Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor 2,3 2,0 3,8
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,4 0,84 29
Stuttgart-Bad Cannstatt 1.4 0,58 3,1
Gartringen 1,1 0,72 2,0

Fazit (aus Tabelle 3-15, Tabelle 3-16 und Tabelle
3-17):

Im Winter sind die NO,-Konzentrationen an
Uberschreitungsstunden deutlich hoher als an
den Gbrigen Stunden (Tabelle 3-16). Das gilt
sowohl in Verkehrsnéhe (wo der Effekt zu er-
warten war) als auch im Hintergrund, was ein
Hinweis auf eine horizontale, groRraumige Ver-
teilung der Schadstoffbelastung ist.

An der Messstelle Stuttgart Am Neckartor sind
die NO,-Konzentrationen, wie erwartet, auch an
sommerlichen Uberschreitungsstunden héher als
tiblich (Tabelle 3-16). An allen anderen Mess-
stellen liegen die NO,-Konzentrationen an som-
merlichen Uberschreitungsstunden hingegen
niedriger als an den Ubrigen Stunden. Dieses un-
terschiedliche Verhalten ist ein Hinweis darauf,
dass die Atmosphire bei sommerlichen Uber-
schreitungsstunden besonders schlecht horizontal
durchmischt ist. Die schlechte horizontale
Durchmischung ist angesichts der bereits disku-
tierten besonders niedrigen Windgeschwindig-
keiten wahrend sommerlicher Uberschreitungs-
stunden plausibel. Im Gegensatz zum Winter-
halbjahr treten windarme, stagnierende Bedin-
gungen im Sommerhalbjahr aber nicht im Zu-

58 | Sekundére Bildung von PMj, und NO,

Tabelle 3-17: Verhaltnisse der NO4-Konzentrationen (Stations-
vergleich) an Uberschreitungsstunden Am Neckartor (Mittel
2015-2016)

Mittel Sommer Winter

Verhiltnis ... zu Bad Cannstatt

Stuttgart Am Neckartor 7,9 21 51
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 29 51 2,4

Verhaltnis ... zu Gartringen

Stuttgart Am Neckartor 27 52 19
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 10 13 9,1

sammenhang mit Inversionswetterlagen auf — der
vertikale Austausch der Luftmassen ist deshalb
wahrend der sommerlichen Uberschreitungsstun-
den weiterhin mdglich, so dass es wahrend
sommerlicher Uberschreitungsstunden im Ge-
gensatz zum Winter nicht zu einer groRrdumigen
Anreicherung der Schadstoffbelastung kommt.
Bemerkenswert ist, dass sich die Station Arnulf-
Klett-Platz wahrend der sommerlichen Uber-
schreitungsstunden eher wie eine Hintergrund-
station (d. h. mit niedrigeren NO4-Konzentratio
nen als Ublich) verhélt.

An Uberschreitungsstunden im Sommer ist au-
Rerdem das Konzentrationsverhéltnis zwischen
den verkehrsnahen Stationen und den Hinter-
grundstationen (Tabelle 3-17) gréRer als an den
ubrigen Stunden (Tabelle 3-3). Das bedeutet,
dass die NO,-Konzentrationen an sommerlichen
Uberschreitungsstunden vergleichsweise hetero-
gen verteilt sind. Dies kann darauf zurtickgefihrt
werden, dass die Atmosphére an sommerlichen
Uberschreitungsstunden, wie bereits beim vori-
gen Punkt festgestellt, schlecht horizontal und
gut vertikal durchmischt ist. NO,-Konzentrati-
onsspitzen treten deshalb nur lokal, d. h. in
Quellnahe, auf.
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Stickstoffdioxid (NO,)

Tabelle 3-18: Mittelwerte der NO,-Konzentrationen in pg/m3 an Uberschreitungsstunden Am Neckartor

Jahre 2015-2016 Jahr 2015 Jahr 2016
Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 224 223 224 223 222 225 225 226 222
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 91 77 130 95 85 125 83 63 138
Stuttgart-Bad Cannstatt 36 20 80 35 21 75 36 18 89
Gartringen 17 7 43 17 46 15 7 37

Tabelle 3-19: Verhéltnisse der NO,-Konzentrationen an Uber-
schreitungsstunden Am Neckartor zur mittleren NO,-Konzen-

tration (Mittel 2015-2016)

Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 2,6 2,6 2,7
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,5 1,3 2,1
Stuttgart-Bad Cannstatt 1,1 0,75 2,2
Gartringen 1,1 0,80 2,1

Fazit (aus Tabelle 3-18, Tabelle 3-19 und Tabelle =
3-20):

An Uberschreitungsstunden Am Neckartor sind
die NO,-Konzentrationen auch am Arnulf-Klett-
Platz erhéht (Tabelle 3-19). Dies gilt sowohl fur
Uberschreitungsstunden im Sommer als auch fiir
solche im Winter und ist ein Hinweis darauf,
dass das Auftreten von NO,-Konzentrations-
spitzen Am Neckartor kein kleinrdumiges Pha-
nomen ist, sondern — wenn auch weniger ausge-
pragt — auch am Arnulf-Klett-Platz beobachtet
werden kann. Auffallig ist aber, dass am Arnulf-
Klett-Platz der Anstieg der NO,-Konzentration
wahrend der Uberschreitungsstunden deutlich
weniger stark ist (1,3) als Am Neckartor (2,6).
Auch hier macht sich damit die bereits bei NOy
diskutierte raumliche Heterogenisierung der
Schadstoffbelastung wahrend sommerlicher
Uberschreitungsstunden bemerkbar.
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Tabelle 3-20: Verhéltnisse der NO,-Konzentrationen (Stations-
vergleich) an Uberschreitungsstunden Am Neckartor (Mittel
2015-2016)

Mittel Sommer Winter

Verhiltnis ... zu Bad Cannstatt

Stuttgart Am Neckartor 6,3 11 2,8
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 2,5 3,8 1,6
Verhdltnis ... zu Gartringen

Stuttgart Am Neckartor 13 31 5.2
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 5,5 11 3,0

Auch an den Hintergrundstationen ist die NO,-
Konzentration an Uberschreitungsstunden im
Winter hoher als im Jahresmittel (Tabelle 3-19).
Im Sommer hingegen sind die NO,-Konzentrati-
onen an den Hintergrundstationen an Uberschrei-
tungsstunden 20 % bis 25 % geringer als Ublich.
Das bestétigt nochmals die bereits diskutierten
Erklarungsansatze.

Auch bei NO, zeigt sich, dass hohe Konzentrati-
onen im Sommer kleinrdumiger sind als im Win-
ter (d. h. das Konzentrationsverhaltnis zwischen
verkehrsnaher Station und Hintergrundstation ist
grol3; Tabelle 3-20). Der Konzentrationsgradient
zwischen quellnahen Standorten und Hinter-
grundstationen ist an Uberschreitungsstunden
aullerdem groRer als an normalen Stunden
(Tabelle 3-20, verglichen mit Tabelle 3-6).
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Stickstoffmonoxid (NO)

Tabelle 3-21: Mittelwerte der NO-Konzentrationen in pg/m3 an Uberschreitungsstunden Am Neckartor

Jahre 2015-2016

Mittel Sommer Winter

Jahr 2015

Mittel Sommer Winter | Mittel Sommer Winter

Jahr 2016

Stuttgart Am Neckartor 276 138 682 248 120 633 323 170 766
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 94 19 309 83 23 251 114 11 411
Stuttgart-Bad Cannstatt 29 1 111 19 72 47 1 180
Gartringen 5 1 15 3 10 7 1 25

Tabelle 3-22: Verhéltnisse der NO-Konzentrationen an Uber-
schreitungsstunden Am Neckartor zur mittleren NO-Konzentra-
ti-on (Mittel 2015-2016)

Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor 2,2 1,6 4,2
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 1,4 0,42 3,3
Stuttgart-Bad Cannstatt 1,8 0,13 4.0
Gartringen 1,0 0,42 2,0

Fazit (aus Tabelle 3-21, Tabelle 3-22 und Tabelle
3-23):

An allen Stationen findet sich an Uberschrei-
tungsstunden im Winter mehr NO als (iblich
(Tabelle 3-22) — diese Uberschreitungsstunden
sind somit hochstwahrscheinlich auf erschwerte
Austauschbedingungen, insbesondere eine nied-
rige Mischungsschichthéhe und niedrige Wind-
geschwindigkeiten, die zu groRraumigen Kon-
zentrationsanstiegen fuhren, zurtickzufiihren.
An Uberschreitungsstunden im Sommer hinge-
gen verhalten sich die Stationen, wie bereits bei
NOy beobachtet, unterschiedlich: wahrend Am
Neckartor 1,6-mal mehr NO vorhanden ist, sind
die NO-Konzentrationen an den anderen Statio-
nen niedriger als im Sommer blich (Tabelle
3-22). Ferner ist die Abnahme der NO-Konzen-
tration stérker als diejenige der NO,-Konzentra-
tion (vgl. Tabelle 3-16). Das deutet darauf hin,
dass NO unter diesen Bedingungen anderweitig
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Tabelle 3-23: Verhéltnisse der NO-Konzentrationen (Stations-
vergleich) an Uberschreitungsstunden Am Neckartor (Mittel
2015-2016)

Mittel Sommer Winter
Verhaltnis ... zu Bad Cannstatt
Stuttgart Am Neckartor 9,4 200 6,2
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz | 3,2 27,7 2,8
Verhdltnis ... zu Gartringen
Stuttgart Am Neckartor 61 200 44
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz | 21 27 20

abgebaut wird. Eine Erklarung ist insbesondere
die Oxidation durch Ozon zu NO.,.

Am Neckartor hingegen sind die NO-Konzentra-
tionen an sommerlichen Uberschreitungsstunden
erhéht (wenn auch weniger stark als die NO,-
Konzentration). Die an Uberschreitungsstunden
festgestellten hohen NO,-Konzentrationen kon-
nen demnach nicht durch einen verstarkten Ab-
bau von NO verursacht werden — der Grund fur
die hohen NO,-Konzentrationen ist also die nied-
rige Windgeschwindigkeit in Kombination mit
starken lokalen Stickstoffoxidemissionen. Hier-
bei ist zu beachten, dass die niedrigen Windge-
schwindigkeiten nicht nur den (horizontalen)
Abtransport der lokalen Schadstoffbelastung
verhindern, sondern gleichzeitig auch den Nach-
schub an Ozon verringern, so dass das an Uber-
schreitungsstunden im Umfeld der Messstelle
Am Neckartor reichlich vorhandene NO nicht in
groBerem Ausmald zu NO, oxidiert wird.
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NO,/NO,-Verhaltnis

Tabelle 3-24: Mittelwerte des NO/NO,-Verhaltnisses an Uberschreitungsstunden Am Neckartor

Jahre 2015-2016

Jahr 2015

Jahr 2016

Mittel Sommer Winter

Mittel Sommer Winter

Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor 44% 53% 18% | 47 %
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz | 63% 76% 26 % | 62 %
Stuttgart-Bad Cannstatt 81% 94% 45% | 85%
Gartringen 82% 84% 75%| 84 %

56 %
73 %
96 %
86 %

20 %
30 %
55 %
80 %

39 %
64 %
75 %
77 %

47 %
80 %
92 %
81 %

16 %
19%
26 %
67 %

Tabelle 3-25: Differenz zwischen dem NO,/NOy-Verhaltnis an

Uberschreitungsstunden Am Neckartor und dem mittleren

NO,/NOy-Verhaltnis (Mittel 2015-2016) in Prozentpunkten

Mittel Sommer Winter
Stuttgart Am Neckartor +4 +6 -15
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz +18 +23 -11
Stuttgart-Bad Cannstatt +8 +12 -19
Gartringen +4 +4 -1

Fazit (aus Tabelle 3-24 und Tabelle 3-25):

= An Uberschreitungsstunden im Winter ist das
NO,/NO,-Verhaltnis an allen Stationen niedriger
als an tblichen Stunden (Tabelle 3-25).

= An Uberschreitungsstunden im Sommer sind

hohere NO,/NO,-Verhaltnisse zu finden als an
ublichen Stunden (Tabelle 3-25). Dies ist ein
Hinweis auf eine unter diesen Bedingungen
schneller stattfindende Oxidation von NO zu
NO,. Der Einfluss dieser sekundaren Bildung
von NO, ist am Arnulf-Klett-Platz (plus 23 Pro-
zentpunkte) starker ausgeprégt als an den Ubri-
gen Stationen — am Arnulf-Klett-Platz stehen of-
fenbar beide Reaktionspartner (NO und Ozon)
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stdndig in ausreichender Menge zur Verfligung
und haben geniigend Zeit fur die Reaktion zu
NO,. Am Neckartor ist der Beitrag der Ozon-
chemie geringer, méglicherweise, weil Ozon
(angesichts der geringen Windgeschwindigkei-
ten) nicht in der erforderlichen Geschwindigkeit
herantransportiert wird, um den Oxidationsgrad
der hohen lokalen Stickstoffoxidemissionen in
groerem AusmaR beeinflussen zu kdnnen. An
den Hintergrundstationen, an denen bereits an
normalen Stunden ein Grofiteil des NO, als NO,
vorliegt, ist der Einfluss sekundérer NO,-Bil-
dungsprozesse ebenfalls vergleichsweise gering.
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Ozon

Tabelle 3-26: Mittelwerte der Ozon-Konzentrationen in ug/ms an Uberschreitungsstunden Am Neckartor

Jahre 2015-2016

Mittel Sommer Winter

Jahr 2016
Mittel Sommer Winter

Jahr 2015

Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 83 110 4 85 114 5 78 104 3
Stuttgart-Bad Cannstatt 107 141 8 114 150 11 94 126 2
Gartringen 118 152 21 124 161 21 108 137 22
- = keine Daten

Tabelle 3-27: Verhéltnisse der Ozon-Konzentrationen an
Uberschreitungsstunden Am Neckartor zur mittleren Ozon-

Konzentration (Mittel 2015-2016)

Tabelle 3-28: Verhéltnisse der Ozon-Konzentrationen (Stati-
onsvergleich) an Uberschreitungsstunden Am Neckartor (Mittel
2015-2016)

Mittel Sommer Winter

Mittel Sommer Winter

Stuttgart Am Neckartor

0,28

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 2,9 2,6
Stuttgart-Bad Cannstatt 2,6 2,5 0,32
Gartringen 2,3 2,2 0,63
- = keine Daten

Fazit (aus Tabelle 3-26, Tabelle 3-27 und Tabelle

3-28):

Verhaltnis ... zu Bad Cannstatt

Wihrend Uberschreitungsstunden im Sommer
gibt es mehr Ozon als tiblich, wahrend Uber-

Stuttgart Am Neckartor -

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,77

Verhdltnis ... zu Gartringen

Stuttgart Am Neckartor -

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,70 0,72 0,18

- = keine Daten

3-27).

3-28).
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schreitungsstunden im Winter weniger (Tabelle

Die Ozonkonzentrationen sind in VVerkehrsnahe
geringer als im stadtischen Hintergrund (Tabelle
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Zusammenfassung

Eine erste Erklarung fur die beobachteten Konzentra-

tionen wihrend der NO,-Uberschreitungsstunden

konnte in etwa folgendermalen lauten:

= Uberschreitungsstunden im Winter treten vor
allem bei Inversionswetterlagen auf. Hierbei ist
der vertikale Luftaustausch eingeschrankt, so
dass sich Luftschadstoffe vorzugsweise horizon-
tal ausbreiten. Demzufolge sind die NO,-, NO-
und NO,-Konzentrationen sowohl in Verkehrs-
nahe als auch im stadtischen und landlichen Hin-
tergrund hoher als im Mittel. Unter diesen Be-
dingungen sind die Ozonkonzentrationen ver-
nachléssigbar gering und das NO,/NO,-Ver-
héltnis geringer als im Mittel. An den Hinter-
grundstationen ist der Anteil von NO, an NO,
erwartungsgeman héher als in unmittelbarer

Verkehrsnéhe.

= Uberschreitungsstunden im Sommer zeichnen
sich durch hohe Ozonkonzentrationen, hohe

Temperaturen und niedrige Windgeschwindig-

keiten aus:

o Am hochbelasteten Messpunkt Stuttgart Am
Neckartor sind die Konzentrationen von NO,,
NO und NO, wéhrend sommerlicher Uber-
schreitungsstunden erhoht. Der Grund fur die
genannten Beobachtungen ist in einem auf-
grund der geringen Windgeschwindigkeiten
verringerten horizontalen Abtransport der
Luftschadstoffe zu sehen. Das NO,/NO,-Ver-
héltnis liegt nur geringfugig hoher als im
Sommer (blich. Damit scheint die sekundére
Bildung von NO, Am Neckartor zwar vor-
handen, aber nur von geringer Bedeutung zu
sein.

o Am weniger stark belasteten, aber ebenfalls
verkehrsnahen Messpunkt Arnulf-Klett-Platz
sind die NO,- und die NO-Konzentration
wahrend sommerlicher Uberschreitungsstun-
den geringer als Gblich. Demnach ist der ho-
rizontale Transport von Luftschadstoffen zu
diesem Messpunkt an Uberschreitungsstun-
den offenbar eingeschrankt. Die NO,-Kon-
zentration ist hingegen, ebenso wie das
NO,/NO,-Verhaltnis, erhéht. Demnach wer-
den am Arnulf-Klett-Platz wahrend sommer-
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licher Uberschreitungsstunden also deutlich
gealterte Abgase gefunden, d. h. das Abgas
altert auf dem Weg vom Auspuff zur Station
schneller als tblich. Dies kann zum einen auf
die héheren Ozonkonzentrationen und zum
anderen auf die wegen des langsamen hori-
zontalen Transports verlangerten Reaktions-
zeiten zurtickzufuihren sein. Der Beitrag se-
kundérer NO,-Bildungsprozesse ist am
Arnulf-Klett-Platz offenbar héher als Am
Neckartor.
o Im stédtischen und im landlichen Hintergrund
sind die Konzentrationen von NO,, NO und
NO, wahrend sommerlicher Uberschreitungs-
stunden geringer als tblich, woraus geschlos-
sen werden kann, dass — angesichts einer gu-
ten vertikalen Durchmischung der Atmospha-
re — der horizontale Transport von Luftschad-
stoffen von den Quellen in den Hintergrund
unter diesen Bedingungen eingeschrankt ist.
Das NO,/NO,-Verhaltnis ist an Uberschrei-
tungsstunden héher als tblich, was auf eine
erhohte Bedeutung der sekundaren Bildung
von NO, wahrend dieser Stunden hinweist.
Insgesamt ergeben die gemessenen Konzentrations-
verlaufe somit ein plausibles Bild, belegen jedoch
auch die Unterschiede zwischen den beiden ver-
kehrsnahen Stationen Am Neckartor und Arnulf-
Klett-Platz. Im Folgenden wird beschrieben, wie der
Beitrag der sekundédren Bildung von NO, durch
Ozon quantifiziert werden kann.
3.23  EINGANGSDATEN
Eingangsdaten der Abschatzung sind die Stunden-
mittelwerte der NO,- und Ozonkonzentrationen an
den Luftmessstationen Gartringen (landlicher Hin-
tergrund), Stuttgart-Bad Cannstatt (stadtischer Hin-
tergrund) und Stuttgart Arnulf-Klett-Platz (verkehrs-
nah). Fir die Spotmessstelle Stuttgart Am Neckartor
konnte keine Auswertung vorgenommen werden, da
hier keine Messungen der Ozonkonzentration durch-
gefiihrt werden, so dass diese fiir die Abschdtzung
zwingend benétigte EingangsgroRe nicht vorlag.

Um einen konsistenten Datensatz zu haben, wurden
nur Stunden ausgewertet, fur die alle benétigten Da-
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ten vollstandig vorlagen®®. Dadurch ergeben sich
z. T. Abweichungen zu den in den vorigen Unterka-
piteln bzw. in anderen Berichten ver6ffentlichten
Kenngrolien.
3.24  BESTIMMUNG DES ANTEILS DER SEKUNDAREN
BILDUNG
Der Beitrag der sekunddren Bildung von NO, auf-
grund der Oxidation von NO durch Ozon kann abge-
schatzt werden, indem zundchst die geographische
Herkunft des in Verkehrsndhe gemessenen NO, er-
mittelt wird. Hierzu wurde in Anlehnung an [Len-
schow et al. 2001] und in Analogie zum Vorgehen
bei den sekundaren Partikeln (Kap. 2.3) durch Diffe-
renzbildung der Beitrag unterschiedlicher Quellregi-
onen festgestellt (vgl. Abbildung 3-11a)*:

m die Differenz zwischen der Konzentration in
Verkehrsnéhe und der Konzentration im stédti-
schen Hintergrund entspricht dabei dem Beitrag
lokaler Emissionen,

= die Differenz zwischen der Konzentration im
stadtischen Hintergrund und der Konzentration
im l&ndlichen Hintergrund entspricht dabei dem
Beitrag stadtischer Emissionen und

m die Konzentration im landlichen Hintergrund
entspricht dabei dem Beitrag grofRraumiger
Emissionen.

Die auf diese Weise ermittelten lokalen und stadti-

schen Zusatzbeitrage zur NO,-Konzentration haben

zwei Ursachen:

= lokale bzw. stadtische NO,-Emissionen, insbe-
sondere aufgrund der NO,-Direktemissionen von
Kraftfahrzeugen und

= die lokale bzw. stadtische sekundére Bildung
von NO, (aus NO-Emissionen, wenn das emit-
tierte NO durch die Anwesenheit von Ozon zu
NO, oxidiert wird).

% Messausfalle sind z. B. auf Wartungen oder Geratefehler
zurtickzufihren.

3 Dieser Ansatz ist eine Naherung, die den Hintergrund als
konstant ansieht. Dadurch wird die Wirkung lokaler Emissionen
auf den Hintergrund vernachlassigt.
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Der Beitrag der letztgenannten, sekundéren Bildung
von NO, kann einfach (berschldgig quantifiziert
werden, da fur jedes auf diese Weise entstandene
NO,-Molekil ein Ozonmolekiil abgebaut worden ist
(vgl. R3 auf Seite 47)*. Die Anzahl der lokal bzw.
im stadtischen Hintergrund verschwundenen Ozon-
Molekile wiederum ergibt sich aus der Differenz der
Ozon-Konzentrationen zwischen dem verkehrsnahen
Standort, dem stédtischen Hintergrund und dem
landlichen Hintergrund (Abbildung 3-11b). Unter
Beriicksichtigung der unterschiedlichen Molekiil-
massen von Ozon (48 g/mol) und NO, (46 g/mol)
kann hieraus der sekundare lokale NO,-Beitrag so-
wie der sekundare stadtische Beitrag berechnet wer-
den (Abbildung 3-11c). Die verbleibenden lokalen
und stédtischen Zusatzbeitrage zur NO,-Konzentrati-
on entsprechen dann den lokalen bzw. st&dtischen
NO,-Direktemissionen (Abbildung 3-11d).

Das hier vorgestellte VVorgehen entspricht grundsatz-
lich dem Vorgehen in [LUBW 2007b] und [LfU
2015] und ist damit ein erprobtes Verfahren. Zu be-
achten ist aber, dass die Abschétzung in den genann-
ten Vorgangerstudien ausschlieBlich fur die lokalen
Beitrége durchgefihrt wurde, wahrend der Ansatz in
der vorliegenden Auswertung auch auf den stadti-
schen Hintergrund angewandt wurde. Hierbei zeigte
sich, dass der Ansatz im stadtischen Hintergrund
insbesondere im Sommerhalbjahr phasenweise an
seine Grenzen stoBRt und physikalisch nicht mehr
erklarbare negative Beitrdge liefert. Als Griinde hier-
flr sind zum einen die im Sommer komplexere Re-
aktionsdynamik in Kombination mit den im stadti-
schen Hintergrund (wegen des grofReren Abstandes
zu den Quellen) naturgemaR ldngeren Reaktionszei-
ten anzunehmen, die durch den gewéhlten Ansatz
nicht mehr beschrieben werden kdnnen. Zum ande-
ren ist der stadtische Beitrag zu den NO,-Immis-
sionen gerade wihrend sommerlicher Uberschrei-
tungsstunden sehr gering (vgl. Kapitel 3.2.2 ab S.
56), so dass sich kleine Messungenauigkeiten hier
deutlicher niederschlagen. Wohl wissend um diese

32 Zur Vereinfachung werden die Reaktionen R1 (Bildung von
NO, aus NO und RO,") und R2 (Bildung von NO, aus NO und
HO,") hier nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 3-11: Vorgehen bei der Ermittlung der Beitrags der sekundéren Bildung von NO, durch Ozon (Os): a) Ermittlung des lokalen,
des stadtischen und des groRraumigen Beitrages zu den NO,-Konzentrationen; b) Ermittlung des lokalen und des stadtischen Abbaus
von Ozon; c) Berechnung der sekundar gebildeten Menge NO, aus der abgebauten Ozonmenge; d) Ermittlung der lokalen NO,-
Direktemissionen unter Zuhilfenahme der Informationen aus a) und c)

schrankung wird die sekundére Bildung von NO, im
stadtischen Hintergrund im Folgenden, soweit die
Ergebnisse plausibel erscheinen und interpretierbar
sind, dennoch dargestellt, um den Beitrag sekundarer
Bildungsprozesse im stédtischen Hintergrund we-
nigstens naherungsweise quantifizieren zu konnen.
Es sei aber auf die erhdhte Unsicherheit dieser Ab-
schatzung hingewiesen. Unabhédngig davon ist die
Qualitat der Abschdtzung der lokalen sekundéren
Bildung als gut einzuschéatzen. Die Ergebnisse der
Quantifizierung finden sich im folgenden Kapitel.

3.3 Ergebnisse

331  ERGEBNISSE AN DER STATION STUTTGART
ARNULF-KLETT-PLATZ

Alle Stunden

Die Ergebnisse der Auswertung sind in Abbildung
3-12 als Tagesgang und in Abbildung 3-13 als Jah-
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resgang (auf Basis von Kalenderwochen) gezeigt®.
Qualitativ zeigt sich, dass die sekundare Bildung von
NO, im Winter zwar weniger bedeutend ist als im
Sommer, grundsatzlich aber auch in der kalten Jah-
reszeit relevant ist. Bei den Tagesgangen in Abbil-
dung 3-12 ist zu erkennen, dass die lokale sekundére
Bildung von NO, mit dem Sonnenaufgang eintritt,
ein Maximum am Nachmittag zeigt und in der Nacht
wieder zurtickgeht. Die lokalen priméren Emissionen
zeigen hingegen einen Tagesgang, in dem die
Hauptverkehrszeiten gut erkennbar sind. Im stéadti-
schen Hintergrund ist der Beitrag der sekundéren
Bildung von NO, uiber den Tag weitgehend konstant.

% In Abbildung 3-12 fallt auf, dass sich bei der Berechnung der
Beitrége im stadtischen Hintergrund im Sommerhalbjahr z. T.
formal negative primdre Emissionen ergeben; vgl. dazu die
Ausflihrungen im vorigen Kapitel.
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Beitrage zu den NO,-Konzentration in ug/m? (Stuttgart Arnulf-Klett-Platz)
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Abbildung 3-12: Tagesgange der Beitrage zu den NO,-Konzentrationen an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz
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Abbildung 3-14: Aggregierte Beitrdge zu den NO,-Konzentrationen an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz (links absolut, rechts rela-

tiv)

Die aggregierten KenngroRen in Abbildung 3-14
belegen, dass in den Sommermonaten im Schnitt
25 % der gemessenen NO,-Konzentration (15 pg/m3)
auf lokale sekundére Bildungsprozesse zuriickzufiih-
ren sind. Sekundare Bildungsprozesse im stadtischen
Hintergrund tragen zu weiteren 19 % zur gemesse-
nen NO,-Konzentration bei, so dass sekundére Bil-
dungsprozesse insgesamt einen Anteil von 44 % an
den am Arnulf-Klett-Platz gemessenen NO,-Immis-
sionen haben. Im Winterhalbjahr ist der Beitrag se-
kundérer Prozesse sowohl lokal als auch im stédti-
schen Hintergrund geringer, hier sind insgesamt nur
noch 30 % der NO,-Immissionen auf sekundére Pro-
zesse zuriickzufihren. Im Mittel tragen sekundare
Bildungsprozesse am Arnulf-Klett-Platz zu 37 % der
NO,-Konzentrationen bei, das entspricht rund
22 pg/m3. Die NO,-Direktemissionen zeigen demge-
genuber nur sehr geringe jahreszeitliche Schwan-
kungen, was angesichts der weitgehend konstanten
Verkehrsmengen plausibel ist. Sie tragen im Mittel
zu etwa 27 % der NO,-Immissionen bei.

NOZ-Uberschreitungsstunden

In Abbildung 3-15 sind die Beitrége zu den NO,-Im-
missionen am Arnulf-Klett-Platz wahrend der Uber-
schreitungsstunden Am Neckartor dargestellt. Der
stédtische Beitrag konnte hier nicht weiter nach pri-
madren oder sekunddren Beitrédgen differenziert wer-
den (vgl. Ausfihrungen in Kapitel 3.2.4). In der Ab-
bildung ist zu erkennen, dass der groRraumige und
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der stédtische Beitrag wéhrend der sommerlichen
Uberschreitungsstunden nur geringe Beitrage leisten.
Die Immissionsbelastung am Arnulf-Klett-Platz ist
tiberwiegend auf lokale Direktemissionen und lokale
sekundére Prozesse zuriickzufuhren.

Aggregierte KenngrofRen sind in Abbildung 3-16
gezeigt. Wahrend der NO,-Uberschreitungsstunden
Am Neckartor ist an der Station Arnulf-Klett-Platz
ein hoherer absoluter und relativer Beitrag von NO,-
Direktemissionen als tiblich zu beobachten. Auffallig
ist die aulerst geringe Schwankungsbreite des relati-
ven Beitrags der NO,-Direktemissionen (Abbildung
3-16 rechts) — diese Quelle fir NO, ist immer vor-
handen und weitgehend unabhéngig von Randbedin-
gungen wie Meteorologie und Jahreszeit.

Der Beitrag sekundarer NO,-Bildungsprozesse hangt
demgegeniiber sehr stark von der Jahreszeit ab —
wahrend der Uberschreitungsstunden im Winter
spielen sie praktisch keine Rolle, hier stammt das
gemessene NO, fast ausschlieflich aus den NO,-Di-
rektemissionen sowie dem stadtischen und landli-
chen Beitrag. Die NO,-Konzentrationen sind unter
diesen Bedingungen, wie bereits festgestellt, auch im
stadtischen Hintergrund stark erhoht.

An Uberschreitungsstunden im Sommer hingegen
spielt der stadtische Hintergrund nur eine unterge-
ordnete Rolle. Mit Beitrdgen von 39% bzw.
30 pg/m3 dominieren hier lokale sekundare Bil-
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Beitrage zu den NO,-Konzentration in pg/m?* (Stuttgart Arnulf-Klett-Platz, Jahr 2015 )
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Beitrage zu den NO,-Konzentration in pg/m?* (Stuttgart Arnulf-Klett-Platz, Jahr 2016 )
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Abbildung 3-15: Beitrage zu den NO,-Konzentrationen an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz wahrend NO,-Uberschreitungsstunden

Am Neckartor (oben im Jahr 2015, unten im Jahr 2016)

dungsprozesse (Abbildung 3-16). Sekundére Prozes-
se sind wahrend der Uberschreitungsstunden somit
noch wichtiger als die lokalen NO,-Direktemissio-
nen. Vergleichbare Ergebnisse wurden auch in Bay-
ern gefunden [LfU 2017]. Zu beachten ist, dass die-
ser lokale sekundare Anteil der NO,-Immissionen
wiederum zwei Ursachen hat: den lokalen, verkehrs-
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bedingten NO-Emissionen (ohne die keine Oxidation
zu NO; stattfinden koénnte) und dem Vorhandensein
von Ozon, welches, wie in Kap. 3.1 gezeigt, wiede-
rum durch gealterte Emissionen des Verkehrs gebil-
det wird. Auch fir diesen Anteil der NO,-Immis-
sionen ist demnach der Verkehr der wichtigste Ver-
ursacher.
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Abbildung 3-16: Aggregierte Beitrage zu den NO,-Konzentrationen an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz wahrend NO,-Uberschrei-

tungsstunden Am Neckartor (links absolut, rechts relativ)

Tabelle 3-29: Ubersicht tiber die drei Messpunkte Stuttgart Am Neckartor, Stuttgart Arnulf-Klett-Platz und Minchen Landshuter Allee

Stuttgart Stuttgart Miinchen
Am Neckartor Arnulf-Klett-Platz Landshuter Allee
Distanz zum Messpunkt Neckartor (Luftlinie) 0,9 km 190 km
(offizieller) NO2-Jahresmittelwert 2015 in pg/ms3 62 83*
DTV (Kfz/Tag) 66.000 54.600 129.800**
Anteil sNfz 2,8 % 4,1 % 6,8 %**

*Wert von 2014 ** [RvO 2015]

DTV = durchschnittliche tagliche Verkehrsstarke sNfz = schwere Nutzfahrzeuge

332  UBERTRAG AUF DEN MESSPUNKT STUTTGART
AM NECKARTOR

Jahreswerte

Da an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor keine
Messungen der Ozonkonzentration durchgefiihrt
werden, kann der Anteil sekundérer Bildungsprozes-
se an den gemessenen NO,-Immissionen mit dem
beschriebenen Verfahren hier nicht abgeschatzt wer-
den. Fir eine entsprechende Abschatzung muss
stattdessen auf Untersuchungen an Standorten zu-
riickgegriffen werden, fur die der Beitrag der sekun-
daren Bildung von NO, bereits ermittelt wurde. Dies
ist zum einen fiir die benachbarte, aber weniger be-
lastete Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz der Fall,
zum anderen flr die weiter entfernte, aber ahnlich
hoch belastete Station Minchen Landshuter Allee
[LfU 2015]. In Tabelle 3-29 finden sich detailliertere
Informationen zu allen drei Messpunkten.

Der abgeschatzte Beitrag der sekundédren NO,-Bil-
dung an den beiden Vergleichsstationen ist in Abbil-

dung 3-17 gezeigt. Es zeigt sich, dass der Anteil des
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priméren lokalen Beitrages (d.h. der verkehrsbe-
dingten NO,-Direktemissionen) in der Landshuter
Allee im Jahresmittel fast die Haélfte (45 %,
37 ug/m3) der NO,-Belastung verursacht [LfU 2015].
Am Stuttgarter Arnulf-Klett-Platz war dieser Anteil
mit 27 % bzw. 17 pg/m3 deutlich geringer. Auch der
Beitrag der sekundaren lokalen NO,-Bildung ist in
der Landshuter Allee groéRer als am Arnulf-Klett-
Platz. Die Hintergrundbelastung ist hingegen in
Miinchen deutlich geringer als in Stuttgart®.

Auffallig ist, dass der lokale NO,-Beitrag sowohl am
Arnulf-Klett-Platz als auch in der Landshuter Allee
zu jeweils fast genau 60 % auf NO,-Direkt-
emissionen und zu rund 40 % auf sekundare Prozes-
se zurickzufihren ist (Arnulf-Klett-Platz: 59 %
41 %, Landshut er Allee: 61 % : 39 %). Dies ist um-

% Der Ozonabbau im stadtischen Hintergrund sowie der grof-
rdumige Beitrag wurden in Miinchen nicht untersucht.
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Abbildung 3-17: Vergleich der Ergebnisse aus Stuttgart und Miinchen (links absolut, rechts relativ)

so bemerkenswerter, als sich die Stationen, wie in
Tabelle 3-29 gezeigt, hinsichtlich der Verkehrsbelas-
tung und der geographischen Lage deutlich vonei-
nander unterscheiden. Wenn man davon ausgeht,
dass sich der lokale NO,-Beitrag auch am Messpunkt
Am Neckartor nach diesem 60:40-Verhaltnis auf-
teilt®™® und ferner davon ausgeht, dass der stadtische
und der grofRraumige Beitrag Am Neckartor ebenso
groB sind wie am Arnulf-Klett-Platz, ergibt sich die
in Abbildung 3-18 gezeigte Verteilung®. Demnach
sind im Mittel 38 % bzw. 33 pug/m3 der NO,-Immis-
sionsbelastung Am Neckartor auf lokale NO,-Direkt-
emissionen zurlickzufiihren, wéhrend die lokale se-
kundére NO,-Bildung 25 % bzw. 22 pg/m? der Im-
missionen beitragt. Wie groR der Beitrag sekundarer
NO,-Bildungsprozesse Am Neckartor im Jahresver-
lauf (Sommer-/Winterhalbjahr) ist, kann aufgrund
der Datenlage nicht abgeschatzt werden.

NO,-Uberschreitungsstunden

Uberschreitungsstunden wurden an der Station Miin-
chen Landshuter Allee bisher nur episodenweise
untersucht [LfU 2017]. Dabei wurde festgestellt,
dass der Beitrag der sekundaren lokalen Bildung von

% Es kann keine Aussage dariiber getroffen werden, wie realis-
tisch diese Annahme ist.

% Abweichungen zu den in anderen Berichten verdffentlichten
offiziellen JahreskenngroRen ergeben sich aus den in Kapitel
3.2.3 genannten Griinden.
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NO, wahrend sommerlicher, ozonreicher Uber-
schreitungsstunden phasenweise uber 100 pg/m?3
NO, bzw. Uber 50 % der NO,-Immissionen liegen
kann. Der Beitrag sekundarer Bildungsprozesse ist
dann groRer als der Beitrag lokaler Direktemissio-
nen. Dies deckt sich mit den am Arnulf-Klett-Platz
gemachten Erkenntnissen, wonach wahrend der
Uberschreitungsstunden 53 % des lokalen Immissi-
onsbeitrages auf sekunddre Bildungsprozesse zu-
rickzufiihren sind.

Die Auswertungen in Kapitel 3.2.1 (S. 50) und 3.2.2
(S. 56) haben ergeben, dass das NO,/NO,-Verhéltnis
wahrend sommerlicher Uberschreitungsstunden am
Arnulf-Klett-Platz deutlich erhoht ist, Am Neckartor
hingegen nahezu unverandert. Sekundare Prozesse
wirden zu einem Anstieg dieses Verhéltnisses fiih-
ren, so dass gefolgert werden kann, dass diese Pro-
zesse Am Neckartor weniger wichtig sind als am
Arnulf-Klett-Platz. Der Grund ist, dass an der Mess-
stelle. Am Neckartor zwar ein groRes Reservoir an
NO als Ausgangsstoff fur sekundédre Bildungspro-
zesse zur Verfiigung steht, die Oxidation aber offen-
bar durch die nur begrenzt zur Verfigung stehende
Menge Ozon limitiert wird. Wenn man im Sinne
einer Maximalabschatzung davon ausgeht, dass der
lokale NO,-Beitrag am Messpunkt Am Neckartor
wiahrend sommerlicher Uberschreitungsstunden zu
maximal der Halfte auf sekundére Bildungsprozesse
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Abbildung 3-19: Maximalabschétzung des Beitrags sekundarer NO,-Bildungsprozesse am Messpunkt Stuttgart Am Neckartor wéhrend

sommerlicher Uberschreitungsstunden (links absolut, rechts relativ)

zuriickzufiihren ist, ergibt sich die in Abbildung 3-19
gezeigte Verteilung. Demnach sind wéahrend som-
merlicher Uberschreitungsstunden hdchstens 46 %
bzw. 102 pg/m? der NO,-Immissionsbelastung Am
Neckartor auf lokale sekundare Bildungsprozesse
zurtickzufiinren. Uber die tatséchliche Hohe der Bei-
trage kann keine Aussage gemacht werden.

3.3.3  URSACHENANALYSE NO, INCL. SEKUNDAREN
PROZESSEN UND NO,-DIREKTEMISSIONEN

Die LUBW erstellt jahrlich Ursachenanalysen fir
Messpunkte, an denen Luftqualitdtsgrenzwerte uber-
schritten werden (siehe z. B. [LUBW 2016b]). Bei
den Ursachenanalysen fiir den Luftschadstoff NO,
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werden, ahnlich wie in der vorliegenden Auswer-
tung, lokale, stadtische und groRrdaumige Einfliisse
mithilfe des Lenschow-Ansatzes unterschieden
(Abbildung 3-20)*". Fir jeden dieser Beitrage wer-
den dann die relevanten Verursacher bzw. Verursa-
chergruppen auf Basis der im Emissionskataster
Baden-Wiirttemberg 2014 [LUBW 2017b] hinterleg-
ten NO,-Emissionen bestimmt. Hierin sind sowohl
NO,- als auch NO-Emissionen enthalten.

37 Zu beachten ist, dass zur Ermittlung des groRraumigen und des
stadtischen Hintergrundes in der Ursachenanalyse (Abbildung
3-20) etwas anders vorgegangen wurde als in der vorliegenden
Auswertung, weshalb sich die Zahlenwerte leicht unterscheiden.
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StraRenverkehr
32%, 20,1 ug/m?

Offroad, Sonstige
1%, 0,7 ug/m? /

kl./mittl. Feuerungsanl.
7%, 4,2 ug/m?

grof3r. Hintergrund
10%, 6,0 pg/m*

kl./mittl. Feuerungsanl.
15%, 9,0 ug/m?

Industrie, Offr., Sonstige
3%, 2,4 ug/m?

StraBRenverkehr
32%, 19,6 ug/m3

Abbildung 3-20: Ursachenanalyse fur NO, an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Jahr 2015 [LUBW 2016b]

Durch die Beriicksichtigung der NO-Emissionen
wird in der bisherigen Ursachenanalyse [LUBW
2016b] implizit angenommen, dass die emittierten
NO-Molekiile wahrend des Transports von der Quel-
le zur Messstation vollstdndig zu NO, oxidiert wer-
den. Dies ist im groBraumigen und im stadtischen
Hintergrund in erster Naherung richtig, wie die ho-
hen NO,/NOy-Verhéltnisse an diesen Stationen be-
statigen (vgl. Seite 54). An verkehrsnahen Standor-
ten ist aufgrund des geringen Abstandes zwischen
Quelle und Messstation jedoch noch nicht jedes NO-
Molekdl tatséchlich zu NO, oxidiert worden (vgl.

sekundar(aus NO-Em.).
17%, 10,5 pug/m?

primdr (aus NO,-Em.)
23%, 14,5 pug/m®

Seite 54), d. h. in Verkehrsnéhe lberschatzt das bis-
herige Vorgehen systematisch den Einfluss sekundé-
rer Prozesse. Fur eine Weiterentwicklung der Ursa-
chenanalyse ist deshalb insbesondere der lokale Bei-
trag zur NO,-Immission neu zu bewerten.

Im ersten Schritt wurde dabei zunachst ermittelt,
welcher Anteil des lokalen Immissionsbeitrages auf
primdre NO,-Direktemissionen und welcher Anteil
auf sekundare Prozesse  zurlickzufthren st
(Abbildung 3-21). Hierzu wurde auf die zuvor ge-
zeigten Untersuchungen zuriickgegriffen, die zeigen,

kl./mittl. Feuerungsanl.
1%, 0,6 ug/m?

Industrie

2%, 1,3 pug/m?

Offroad, Sonstige

1%, 0,8 pg/m®

StraBenverkehr

4%, 2,8 pg/m*
biogen

1%, 0,6 pg/m?

Abbildung 3-21: Ursachenanalyse fiir NO, an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Jahr 2015 mit Unterscheidung primérer lokaler
Emissionen und sekundérer lokaler Prozesse; die Zahlenwerte im stadtischen Beitrag haben sich gegeniiber der vorigen Abbildung

nicht geandert
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dass an der Messstation Arnulf-Klett-Platz im Jahr
2015 rund 42 % des lokalen Immissionsbeitrages auf
sekundare Prozesse zuriickzufiihnren waren. Der
Vollstandigkeit halber wurde auch fir den priméren
Beitrag des groRraumigen Hintergrundes eine Quell-
zuordnung entsprechend der landesweiten NO,-
Emissionen durchgefihrt.

Im néchsten Schritt wurde der lokale primére Immis-
sionsbeitrag den lokalen NO,-Emissionen zugeord-
net, wéhrend der lokale sekunddre Immissionsbeitrag

sek. StralRenverkehr
14%, 8,7 ug/m®

sek. . Offroad, Sonstige
0%, 0,3 pug/m?

sek. kl./mittl. Feuer.
3%, 1,6 pug/m?

prim. StraBenverkehr
18%, 10,9 pg/m?®

prim. Offroad, Sonstige
1%, 0,5 pg/m?*

prim. kl./mittl. Feuer.
5%, 3,1 ug/m*

den lokalen NO-Emissionen zugeordnet wurde. Be-
zuglich der Emissionen des StralRenverkehrs konnten
die lokalen NO,- und NO-Emissionen aus einer Son-
derauswertung des Emissionskatasters Baden-W(rt-
temberg 2014 [LUBW 2017b] ermittelt werden. Be-
zliglich der Emissionen der anderen Quellengruppen
wurde pauschal davon ausgegangen, dass 30 % ihrer
NO,-Emissionen als NO, und die restlichen 70 % als
NO erfolgen. Das Ergebnis der Aufteilung ist in
Abbildung 3-22 gezeigt.

Abbildung 3-22: Ursachenanalyse fiir NO, an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Jahr 2015 mit Zuordnung der priméaren und
sekundéren Beitrage zu den entsprechenden Quellengruppen; die Zahlenwerte im stadtischen und im groRrdumigen Beitrag haben sich

gegeniiber der vorigen Abbildung nicht geandert
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kl./mittl. Feuerungsanl.
15%, 9,0 pg/m?*

Industrie, Offr., Sonstige
3%, 2,4 ug/m?

Strafsenverkehr
32%, 19,6 ug/m®

Abbildung 3-23: Zusammengefasste Ursachenanalyse fir NO, am Messpunkt Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Jahr 2015 mit Berucksichti-

gung der Quellen von sekundaren Partikelbestandteilen
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In Abbildung 3-23 ist eine zusammengefasste Ursa-
chenanalyse gezeigt, bei der primére und sekundare
lokale Quellen zusammengefasst wurden. Die Unter-
schiede zur bisherigen Ursachenanalyse (Abbildung
3-20) sind vernachl&ssigbar gering.

Zukunftige Entwicklung

Der lokale Beitrag zu den NO,-Immissionen wird
durch die Emissionen aus dem Strallenverkehr, ins-
besondere den Diesel-Pkw, dominiert. Das Emissi-
onsverhalten von Diesel-Pkw hat sich in der Vergan-
genheit sowohl in Bezug auf die NO,- als auch in
Bezug auf die NO,-Emissionen deutlich geéndert
(Abbildung 3-24). Diesel-Pkw der Normstufen Euro
6dTEMP und Euro 6d zeigen sowohl niedrigere NO-
als auch niedrigere NO,-Emissionen als &ltere Die-
sel-Pkw. Angesichts der absehbaren Zunahme des
Anteils dieser Fahrzeuge an der Kfz-Flotte ist damit
zu rechnen, dass zukinftig sowohl der Beitrag loka-
ler NO,-Emissionen als auch der Beitrag der lokalen
sekundaren Bildung von NO, zurlickgehen wird (vgl.
Abbildung 3-22).

1000

34 MaRnahmen

3.41  MINDERUNG VON PRIMAR GEBILDETEN STICK-
STOFFOXIDEN

Stickstoffoxide (NO,) entstehen nahezu ausschliel3-
lich bei Verbrennungsvorgangen in stationdaren An-
lagen (z. B. Kraftwerke) und mobilen Motoren durch
Oxidation des im Brennstoff und der Verbrennungs-
luft enthaltenen Stickstoffes. Sie werden (berwie-
gend als Stickstoffmonoxid (NO) emittiert und an-
schlieBend in der Atmosphére zu Stickstoffdioxid
(NO,) oxidiert. Im StraBenverkehrsbereich (im direk-
ten Nahbereich der Quelle) nahm der direkt gebildete
Anteil an NO, im Abgas durch bei den Dieselfahr-
zeugen eingesetzte Oxidations-Katalysatoren (OXi-
Kat) ab etwa dem Jahr 2000 deutlich zu, geht inzwi-
schen aber wieder zuriick (vgl. Anhang 4.4 ab Seite
93 sowie [LUBW 2015c] und [LUBW 2017c]). Ak-
tuelle Motorgenerationen zeigen hingegen wieder
eine Abnahme der NO,-Direktemissionen
(Abbildung 3-24). Ein relativ geringer prozessbe-
dingter Anteil an den NO,-Freisetzungen ist vor-
nehmlich dem Bereich Chemie (Salpetersdureherstel-
lung und -verwendung, Dungemittelherstellung etc.)
zuzuordnen.

durchschnittl. innerdriliche NO,- und NO-Emissionen von Diesel-Pkw nach 50.000 km Fahrleistung in mg/km
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Abbildung 3-24: Entwicklung der innerortlichen Stickstoffoxidemissionen von Diesel-Pkw nach 50.000 km Fahrleistung, unterschieden
nach NO und NO, [HBEFA 3.3]; Flotte Deutschland, Durchschnittsverkehr, Durchschnittssteigung; der Anteil der NO,-Emissionen an
den gesamten NOy-Emissionen ist jeweils als Prozentwert angegeben; Grafik entnommen aus [LUBW 2017c]
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Entscheidend fir das Ausmall der Bildung von
Stickstoffoxiden sind die thermodynamischen Ver-
brennungsbedingungen, insbesondere Druck, Tem-
peratur, Verweilzeit und Luftuberschuss. Diese vari-
ieren in den einzelnen Verursachersektoren stark.
Primarseitige EmissionsminderungsmalRnahmen
zielen dabei auf eine Optimierung der Verbren-
nungsbedingungen zur NO,-Minderung (low-NO,-
Brenner, Flammenkihlung, Abgasrezirkulationssys-
teme etc.). Diese Maflinahmen konnen jedoch im
Gegenzug die Konzentration weiterer Abgaskompo-
nenten (Kohlenmonoxid, unverbrannte Kohlenwas-
serstoffe etc.) oder auch den energetischen Wir-
kungsgrad der Verbrennung negativ beeinflussen.

Bei Verbrennungsprozessen (Kraftwerke, Heizwer-

ke/Heizanlagen) gibt es verschiedene Mdglichkeiten

der NO,-Minderung:

= PrimérmaRnahmen betreffen den Feuerungspro-
zess und verhindern die Entstehung von NOy.
Dazu gehoren Luftstufung, Brennstoffstufung,
interne Abgasrickfuhrung, externe Abgasrick-
flhrung, Primdradditivierung sowie Quenchen
(Eindlsung von Wasser zur Temperaturminde-
rung).

= Sekunddrmafnahmen mindern das NO, im Ab-
gas (End-of-Pipe-Verfahren) z. B. durch kataly-
tische (SCR-) oder nicht-katalytische (SNCR-)
Verfahren durch Reduktion der Stickstoffoxide
zu elementarem Stickstoff.

Die entstehenden Stickstoffoxide im Kraftwerks-
bzw. GrolRfeuerungsbereich lassen sich sekundarsei-
tig durch eine Nachbehandlung der Abgase (soge-
nannte DENOX-Anlagen) vermindern.

Auch fir die Abgase von Kraftfahrzeugen kommt
die katalytische Abgasreinigung zum Einsatz.
Hauptprodukte der dargestellten Reduktionsmal3-
nahmen sind elementarer Stickstoff, wie er zu ca.
78 VVol.-% in der Luft vorkommt, sowie Wasser. Als
Nebenreaktionen kénnen geringe Mengen an Lach-
gas (N,O) entstehen. AuBerdem koénnen sowohl bei
den katalytischen als auch bei den nichtkatalytischen
SekundarmalRnahmen geringe Mengen an Ammoniak
entweichen (NHs-Schlupf). Dieses kann in der At-
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mosphére langsam zu NO, umgesetzt werden oder
zur sekundéaren Partikelmasse beitragen.

3.42  MINDERUNG VON SEKUNDAR GEBILDETEN
STICKSTOFFOXIDEN

Eine MaBnahme zur Minderung der Belastung durch
sekundares Stickstoffdioxid ware die Minderung der
Stickstoffmonoxid-Emissionen selbst sowie die
Minderung oxidativ wirkender Komponenten in der
Atmosphare, die das Stickstoffmonoxid erst in Stick-
stoffdioxid umwandeln. Als wichtigstes bodennahes
Photooxidans ware dies das Ozon, welches sich
selbst aus Vorlaufersubstanzen erst bildet (vgl. Kapi-
tel 3.1).

Ozon und andere Photooxidantien entstehen als Se-
kundarverbindungen aus Stickstoffoxiden (NOy),
fllichtigen organischen Verbindungen (NMVOC und
Methan (CH,)), ggf. Kohlenmonoxid (CO) und unter
dem Einfluss von Sonnenlicht (UV-Strahlung). Diese
Ozonvorlaufer stammen sowohl aus natirlichen (bio-
genen, z. B. Terpene und Isopren aus der Vegetation)
als auch aus anthropogenen Quellen. In Baden-W(rt-
temberg liegen die natiirlichen gegeniiber den anth-
ropogenen NMVOC-Emissionen im Jahresmittel
zwar auf dhnlichem Niveau, wahrend sommerlicher
Ozonepisoden konnen natlrliche Quellen aber in
erheblichem Male zu den NMVOC-Gesamtemissio-
nen beitragen. Die NMVOC-Emissionen der Nadel-
waélder als einem der wichtigsten biogenen Eintrags-
pfade folgen der bodennahen Lufttemperatur nach
einem Exponentialgesetz, d. h. die Emissionen stei-
gen Uberproportional zum Anstieg der Lufttempera-
tur. Abbildung 2-22 (Seite 36) und Abbildung 2-27
(Seite 37) in Kapitel 2 zeigen die Verteilung der
NO,-Emissionen in Baden-Wurttemberg und im
Stadtkreis Stuttgart, Abbildung 2-24 (Seite 36) und
Abbildung 2-29 (S. 38) die NMVOC-Emissionen in
den jeweiligen rdumlichen Auflésungen.

Abbildung 3-25 zeigt die Methanemissionen flr
Baden-Wiirttemberg 2014, Abbildung 3-26 die Me-
than-Emissionen flr den Stadtkreis Stuttgart im glei-
chen Jahr [LUBW 2017b].
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Abbildung 3-25: Methan-Emissionen in Baden-Wirttemberg im
Jahr 2014
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Abbildung 3-26: Methan-Emissionen im Stadtkreis Stuttgart im
Jahr 2014

Neben dem aus lokalen und regionalen NO,- und
NMVOC-Quellen photochemisch gebildeten Ozon
tragt auch das nordhemisphdrische Hintergrund-
Ozon zu den bodennahen Ozon-Konzentrationen bei.
Der nordhemisphérische Hintergrund besteht neben
einem stratosphérischen Anteil (eingemischt Uber
Tropopausenbriiche) vor allem aus dem photoche-
misch innerhalb der Troposphére aus den Emissio-
nen der Ozonvorlauferstoffe in Nordamerika, Asien
und Europa gebildeten Ozon. Auch dieses Ozon
kann in bodennahe Luftschichten eingemischt wer-
den bzw. wird direkt in Bodennéhe gebildet. Die
Ozonbeitrége aus diesen Regionen sowie die globale
Entwicklung der Emissionen der Ozonvorlduferstof-
fe sind noch mit erheblichen Unsicherheiten behaf-
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tet. Als weitere Quelle fir Ozon sind Blitze zu nen-
nen, deren Beitrag zur Ozonkonzentration in der
Atmosphare jedoch nicht bekannt ist.

Abbau in der Atmosphére

Die Lebensdauer von Stickstoffoxiden betragt in
Bodennéhe etwa einen Tag; in einigen Kilometern
Hohe dauert der Abbau bereits mehrere Wochen.

Durch den Zusatz von Titandioxid (Anatas) zu
(Sicht-)Beton, StraRenbelag oder Fassadenfarben
kénnen Stickstoffoxide katalytisch mittels UV-Licht
(Sonne) in Nitrate umgewandelt werden (Photokata-
lyse), welche dann bei Regen abgespiilt werden.
Prinzipiell ist eine NO,-Minderungswirkung durch
Photokatalyse gegeben. Auf Basis verschiedener
Studien erscheint die Mdglichkeit einer NO,-Minde-
rung von bis zu 2 % wahrscheinlich. Dem gegen(ber
stehen die zusétzlichen Baukosten sowie die nur auf
den unmittelbaren Einflussbereich der Mafnahme
begrenzte Minderung. Somit kann eine grof3flachige
NO,-Minderung mit Hilfe der Photokatalyse nicht
erzielt werden. Zudem muss beriicksichtigt werden,
dass durch den Einsatz eines Photokatalysators die
Bildung von z.B. Formaldehyd begunstigt wird
[Kleffmann 2016]. Auch durch Adsorption an mit
Metalloxiden modifizierter ~Aktivkohle kdnnen
Stickstoffoxide teilweise in Stickstoff umgewandelt
werden.

3.5 Fazit

Stickstoffdioxid wird sowohl direkt emittiert, inshe-
sondere durch den StraBenverkehr und hier vor allem
von Dieselfahrzeugen, als auch sekundér in der At-
mosphédre aus gasférmigen Vorldufersubstanzen
gebildet. Die lokalen Direktemissionen von Stick-
stoffdioxid sind an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-
Platz, weitgehend unabhéngig von der Jahreszeit, im
Mittel fur knapp 30 % der Immissionen verantwort-
lich. An Uberschreitungsstunden liegt der Beitrag
der lokalen Direktemissionen etwas hoher (nahezu
konstant 36 %, unabhé&ngig von der Jahreszeit).

Bei der sekundédren Bildung von Stickstoffdioxid
wird Stickstoffmonoxid, das meist ebenfalls durch

den StraRenverkehr emittiert wird, durch Ozon zu
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Stickstoffdioxid oxidiert. Dieser Prozess ist lokal an
der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz im Winter fur
rund 15 % und im Sommer fur rund 25 % der Stick-
stoffdioxidimmissionen verantwortlich. An Uber-
schreitungsstunden im Winter haben lokale sekundé-
re Prozesse nahezu keinen Beitrag (3 %), die Uber-
schreitungen sind hauptsachlich auf schlechte Aus-
tauschbedingungen mit der Folge grolirdumig erhoh-
ter NO,-Konzentrationen zurickzufihren. Wéahrend
der Uberschreitungsstunden im Sommer stammt der
grolte Beitrag zur Stickstoffdioxidkonzentration
(39 %) hingegen aus der lokalen sekundéren Bildung
von Stickstoffdioxid.

Auf der Basis eines Vergleichs mit einer Auswertung
fir die hochbelastete Station Miinchen Landshuter
Allee wurde abgeschatzt, dass lokale NO,-Direkt-
emissionen an der Messstelle Am Neckartor fur
38 % der NO,-Immissionen verantwortlich sind.

© LUBW

Lokale sekundare Prozesse tragen zu 25 % der Im-
missionen bei.

Die bisherige Ursachenanalyse [LUBW 2016b] wird
auf Basis der Stickstoffoxidemissionen (Stickstoff-
monoxid und Stickstoffdioxid) erstellt. Hierdurch
wird der Einfluss sekundarer Prozesse in Verkehrs-
nahe geringfigig lberschatzt.

MaRnahmen, um die Belastung durch sekunddres
Stickstoffdioxid zu mindern, sind die Minderung der
Vorlaufersubstanzen, also des NO, sowie die Minde-
rung des oxidativen Potentials der Atmosphére. Letz-
teres kann durch Minderung z. B. der Ozonkonzent-
ration erreicht werden, wobei dafir die Ozon-Vor-
laufersubstanzen wie z. B. die Nichtmethan-Kohlen-
wasserstoffen (NMVOC) in der Atmosphéare gemin-
dert werden missen [UM 1995a, UM 1995b].
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H,O: Wasser (ein Molekil, bestehend aus zwei
Wasserstoffatomen und einem Sauerstoffatom)

hv: Licht (bzw. Photon)
NO: Stickstoffmonoxid (ein Molekul bzw. Radikal,

bestehend aus einem Stickstoff- und einem Sauer-
stoffatom)
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NO,: Stickstoffdioxid (ein Molekil bzw. Radikal,
bestehend aus einem Stickstoffatom und zwei Sauer-
stoffatomen)

O,: Sauerstoff (ein Molekil, bestehend aus zwei
Sauerstoffatomen); einer der Hauptbestandteile von
Luft

Os: Ozon (Molekul, bestehend aus drei Sauerstoff-
atomen)

SO,: Schwefeldioxid (ein Molekdl, bestehend aus
einem Schwefelatom und zwei Sauerstoffatomen)

SOs: Schwefeltrioxid (ein Molekil, bestehend aus
einem Schwefelatom und drei Sauerstoffatomen)

422  BEGRIFFE
Atom: chemisch nicht weiter teilbarer Baustein der
Materie. Ein Atom besteht aus einem Atomkern, der
von einer Hille aus Elektronen umgeben ist. Jedes
Atom gehért zu einem bestimmten chemischen Ele-
ment.

Atomkern: Der Atomkern bestimmt durch seine
Ladung die Struktur der ihn umgebenden Elektro-
nenhiille und beeinflusst dadurch deren chemische
Eigenschaften. Siehe auch Element.

Elektron: Baustein eines Atoms. Elektronen sind fiir
nahezu alle chemischen Reaktionen und Eigenschaf-
ten verantwortlich. Elektronen kdénnen von einem
Atom auf ein anderes lbertragen werden.

Element: Alle Atomkerne eines chemischen Ele-
ments haben die gleiche Ladung und damit auch
einen vergleichbaren Aufbau der Elektronenhiille,
d. h. sie verhalten sich chemisch gleich. Alle bekann-
ten Elemente sind im Periodensystem der Elemente
dargestellt.

luG: Industrie und Gewerbe
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KMF: Kleine und Mittlere Feuerungsanlagen (Feue-
rungsanlagen, die der 1. BImSchV [1. BImSchV]
unterliegen)

MEZ: Mitteleuropéische Zeit
Molekiil: Zusammenschluss mehrerer Atome

NMVOCs: flichtige organische Nichtmethankoh-
lenwasserstoffe (engl. non-methane volatile organic
compounds)

OC: Organischer Kohlenstoff
OM: Organisches Material

Organische Saure: im Kontext dieses Berichts: Mo-
lekil, das eine COOH-Gruppe tragt (d.h. eine
Atomgruppe bestehend aus einem Kohlenstoff-, zwei
Sauerstoff- und einem Wasserstoffatom)

PMyo: Partikel, die einen grofRenselektierenden Luf-
teinlass passieren, der fur einen aerodynamischen
Durchmesser von 10 Mikrometern einen Abscheide-
grad von 50 % aufweist.

PM,s: Partikel, die einen groRenselektierenden Luf-
teinlass passieren, der fur einen aerodynamischen
Durchmesser von 2,5 Mikrometern einen Abschei-

degrad von 50 % aufweist.

Radikal: Atom oder Molekull mit einem oder mehre-
ren ungepaarten Elektronen

SIA: sekundéres anorganisches Aerosol (engl. sec-
ondary inorganic aerosol)

SOA: sekundéres organisches Aerosol (engl. sec-
ondary organic aerosol)

STE: Sonstige Technische Einrichtungen

VOCs: flichtige organische Kohlenwasserstoffe
(engl. volatile organic compounds)
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4.3

Weitere Auswertungen zu sekundaren Partikeln

Als Erganzung zum Hauptteil des Berichts werden im Folgenden zusétzliche Auswertungen flr das Sommer-

und das Winterhalbjahr vorgestellt.

431  SOMMERHALBJAHR
4311 PARTIKEL PM;,

Die Zusammensetzung von Partikeln PMy, im Som-
merhalbjahr (d. h. 01.04. - 30.09. eines Kalenderjah-
res) ist in Abbildung 4-1 und Tabelle 4-1 gezeigt.

Beitrag zur PM,,-Konzentration in pg/m?3

Grundsatzlich dhnelt die Partikelzusammensetzung
im Sommer derjenigen im Jahresmittel, der Anteil
von sekunddren Partikeln war aber sowohl absolut
als auch relativ niedriger als im Jahresmittel.

rimar:
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25 | Sonst. Metalle
B Minerale
20 EERul}
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Abbildung 4-1: Zusammensetzung von Partikel PM;o und Anteil sekundarer Partikelbestandteile im Sommerhalbjahr

Tabelle 4-1: Zusammensetzung von Partikeln PM;o im Sommerhalbjahr

Zusammensetzung in pg/m? Zusammensetzung in %

Am Neckartor Bad Cannstatt = Gartringen Am Neckartor Bad Cannstatt  Gartringen

2015 2016 2015 2016 2015 2016 | 2015 2016 2015 2016 2015 2016
Primére Bestandteile
Rest 1,75 059 127 117 084 066 | 6% 2% 8 % 8 % 8% 6 %
Streusalz 0,03 001 002 001 001 001| 0% 0% 0% 0% 0% 0%
Sonst. Metalle 593 6,11 140 141 041 032| 20% 19% 9% 10% 4% 3%
Minerale 6,22 880 255 207 198 130|21% 28% 17% 15% 18% 12%
RuR 456 464 180 1,73 127 130| 16% 15% 12% 13% 11% 12%
prim. org. Material | 428 452 334 323 309 316 | 15% 14% 22% 23% 28% 30%
Sek. Bestandteile
Wasser 1,87 234 087 064 045 104 | 6% 7% 6 % 5% 4% 10%
sek. org. Material 1,0 1,23 083 081 055 056 | 4% 4% 6 % 6 % 5% 5%
Sulfat 1,64 188 152 140 138 1,19| 6% 6% 10% 10% 12% 11%
Nitrat 1,49 149 097 08 062 063| 5% 5% 6 % 6 % 6 % 6 %
Ammonium 049 046 053 052 048 046| 2% 1% 3% 4% 4% 4%
Summen
Summe sekundar | 6,56 7,29 4,72 422 348 387 22% 23% 31% 30% 31% 36%
Summe gesamt 29,35 31,96 15,09 13,84 11,08 10,62]|100% 100 % 100 % 100 % 100 % 100 %
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Um die Zusammensetzung der Partikel im Sommer-
halbjahr besser mit derjenigen im Jahresmittel ver-
gleichen zu kénnen, wurde sowohl fir die absoluten
Konzentrationen als auch fir die relativen Zusam-
mensetzungen jeweils die Differenz zwischen dem
Sommerhalbjahr und dem Jahresmittel berechnet.
Das Ergebnis dieser Differenzbildungen ist in Abbil-
dung 4-2 gezeigt. Man erkennt, dass die absoluten
Konzentrationen aller PMj-Inhaltsstoffe im Som-
merhalbjahr geringer sind als im Jahresmittel. Be-
zuglich der relativen Zusammensetzung féllt auf,
dass an allen Messstellen insbesondere die relativen

Anderung der Zusammensetzung im Sommer in ug/m?

Beitrdge von Nitrat und Wasser niedriger sind. Der
Grund hierfiir dirfte die bereits erwéhnte erhohte
Fluchtigkeit von Ammoniumnitrat bei steigenden
Temperaturen sein. Demgegendber ist im Sommer-
halbjahr vor allem an den Hintergrundstationen der
relative Beitrag von mineralischen Partikeln hoher
als im Jahresmittel, was auf eine im Sommer erhohte
Trockenheit zurickzufiihren sein kann, die die Bil-
dung von Mineralstaub beglnstigt. Beide Effekte
fuhren dazu, dass der Anteil der sekundéren Inhalts-
stoffe an der PM,-Masse im Sommer geringer ist als
im Jahresmittel.

Anderung der rel. Zusammensetzung im Sommer in %-Punkten

20% S
rimér:
2 4 15% Rest
+9 +6 Streusalz
+2 +1 +1 +8
0 Al ! 10% e 43 +3 Sonst. Metalle
+5 .
2 -1 2 -2 =il =il 506 1 L o - M. Minerale
2| = 5= . = n CH 2 -rog
- - — 0% =l prim. org. Aerosol
-4 ) -1 = 4 -3
1 -5% - - 8 -8 - -8 sekundar:
6 =l -3 B \Wasser
-2 -1 -10% | |3
sek. org. Aerosol
8 4+ -1 15% - mmSulfat
-1 Nitrat
1o -20% Ammonium
2015 2016 2015 | 2016 2015 2016 2015 | 2016 2015 ‘ 2016 2015 ‘ 2016
Am Neckartor Bad Cannstatt Gartringen Am Neckartor Bad Cannstatt Gartringen

Abbildung 4-2: Anderung der absoluten (links) und relativen (rechts) Zusammensetzung von Partikeln PM;o im Sommerhalbjahr im
Vergleich zum Jahresmittel; mit Zahlenwert ausgewiesen sind alle Anderungen tiber 1 ug/m3 bzw. (iber 1 Prozentpunkt

Beitrag zu PM,,-Konzentration Am Neckartor in pug/m?3

35

74
[

]

i

Farbe:

Rest

Streusalz

Sonst. Metalle
B Minerale
B RuR

prim. org. Material
B Wasser

sek. org. Material
B Sulfat

Nitrat

Ammonium
Schraffur:
groflsraumiger Beitrag
stadtischer Beitrag
M lokaler Beitrag

-5

Sommer 2015 Sommer 2016

Abbildung 4-3: Zusammensetzung von Partikeln PMy, (jeweils links S&éule) und geographische Herkunft der einzelnen Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Séaule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Sommerhalbjahr; die Linien dienen der Orientierung
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Die Herkunftsanalyse nach [Lenschow et al 2001] ist
in Abbildung 4-3 gezeigt. Ahnlich wie im Jahresmit-
tel stammt auch im Sommerhalbjahr ein Grofteil der
Partikelmasse Am Neckartor aus lokalen Quellen.
Die sekundéren Partikelbestandteile werden im fol-
genden Unterkapitel betrachtet.

Beitrag zur PM,g-Konzentration Am Neckartor in pg/m?

7 /

Farbe:

W Wasser

SEKUNDARE PARTIKELBESTANDTEILE

Die Zusammensetzung und die geographische Her-
kunft der sekundéren Partikelbestandteile waren im
Sommerhalbjahr nicht wesentlich anders als im Jah-
resmittel, siehe Abbildung 4-4 und Tabelle 4-2. Auf-
fallig ist aber, wie bereits erwahnt, die geringere
Bedeutung von Nitrat im Sommer.

4.3.1.2

sek. org. Material

W Sulfat
5 Nitrat
4 / Ammonium
3 / % Schraffur:
2

7 groRraumiger Beitrag

1 7 stadtischer Beitrag

0 —

Sommer 2015 Sommer 2016

M lokaler Beitrag

Abbildung 4-4: Zusammensetzung von sekundarem PMy, (jeweils links Saule) und geographische Herkunft der sekundéren Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Sommerhalbjahr; die Linien dienen der Orientierung

Tabelle 4-2: Geographische Herkunft der sekundéaren PM;o-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Sommerhalbjahr

2015 2016
Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft| Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft
inpgim*  in% inpyg/m®* in% |inpg/m* in% inpyg/m®* in%

Wasser

Gesamt 1,87 29 % 2,34 32%

Landl. 0,45 24 % 1,04 44 %

Stadt. 0,42 22 % -0,39 -17 %

Lokal 1,00 54 % 1,69 73 %
Sek. OM

Gesamt 1,07 16 % 1,13 15 %

Landl. 0,55 51 % 0,56 49 %

Stadt. 0,29 27 % 0,25 22 %

Lokal 0,24 22% 0,32 29 %
Sulfat

Gesamt 1,64 25 % 1,88 26 %

Landl. 1,38 84 % 1,19 63 %

Stadt. 0,14 8 % 0,21 11%

Lokal 0,12 7% 0,48 26 %
Nitrat

Gesamt 1,49 23 % 1,49 20 %

Landl. 0,62 42 % 0,63 42 %

Stadt. 0,35 23 % 0,22 15%

Lokal 0,51 35 % 0,64 43 %
Ammonium

Gesamt 0,49 8 % 0,46 6 %

Landl. 0,48 - 0,46 -

Stadt. 0,05 - 0,06 -

Lokal -0,03 - -0,06 -
Summe 6,56 100 % 6,56 7,29 100 % 7,29
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Die absoluten Immissionsbeitrdge aller Regionen
gehen im Sommer zurtick (Tabelle 4-2). Auf einer
relativen Skala ist vor allem der Einfluss von Emis-
sionen aus dem stadtischen Hintergrund im Sommer
etwas geringer als im Jahresmittel (Abbildung 4-5).
Dementsprechend nimmt der Anteil der lokalen
Emissionen zu.

4.3.1.3 URSACHENANALYSE SEKUNDARER PARTIKEL-
BESTANDTEILE

Fir die Ursachenanalyse wurden die Immissionen
von Wasser den in Tabelle 4-3 dargestellten Sub-
stanzen zugeordnet. Das Ergebnis der Ursachenana-
lyse ist in Tabelle 4-4 und Abbildung 4-6 gezeigt.
Auftillig ist, dass die Quellengruppe ,,Industrie und

Beitrag zum sek. PM,, Am Neckartor in pg/m?

3,9 153%)
35 (53%)

Sommer 2015

Sommer 2016

Gewerbe™ im Sommerhalbjahr einen etwas groferen
relativen Anteil an den Immissionen hat als im Jah-
resmittel, wihrend der Quellengruppe ,,Verkehr* im
Sommerhalbjahr weniger Bedeutung zukommt. Die
relative Bedeutung der anderen Quellengruppen ist
im Sommerhalbjahr nahezu gleich groR wie im Jah-
resmittel.

Tabelle 4-3: Abgeschatzte Anteile unterschiedlicher Verursacher
am Wassergehalt von Partikeln PM;o Am Neckartor im Sommer-
halbjahr

Beitrag von Beitrag von Beitrag von
Ammonium Nitrat Sulfat
2015 10 % 41 % 49 %
2016 9% 38 % 53 %
groRraumig
7 stadtisch
B |okal

Abbildung 4-5: Zusammenfassung der geographischen Herkunft der sekundaren PMyo-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am

Neckartor im Sommerhalbjahr

Beitrag zum sek. PM,, in ug/m?

Beitrag zum sek. PM,, in pg/m?

7 groRr. Verkehr
. # groRr. STE + Offr. M Verkehr (Abgas)
] 7 1
7 ///% groRr. luG 7
i roRr. biogen |
6 8 ¢ 6 M STE + Offr.
5 | # stadt. Verkehr 5 | és.on.strlfe tech ng:fhe d)
# stadt. STE + Offr. inrichtungen, Offroa
stadt. IuG luG
4 1 stadt. KMF 4 (Industrie und
stadt. biogen 28% Gewerbe)
3 3 1 34%
M lokal Verkehr KMF
M lokal STE + Offr. (kleine und mittlere
2 lokal luG 2 20% Feuerungsanlagen)
lokal KMF 13% i
1 lokal biogen 1] biogene Systeme
15% 13%
0 T 0 T
Sommer 2015 Sommer 2016 Sommer 2015 Sommer 2016

Abbildung 4-6: Zusammenfassung der Ergebnisse aus Tabelle 4-4:
Uberblick tiber die Quellgruppen (rechts)
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Tabelle 4-4: Ermittelte Beitrage der Quellengruppen zu den Immissionen von sekundéarer Partikelmasse am Messpunkt Stuttgart Am
Neckartor im Sommerhalbjahr

Immissionsbeitrage 2015 in pg/m? Immissionsbeitrage 2016 in pg/m?
ge- | biog. STE, Ver- ge- | biog. STE, Ver-
KMF  IuG KMF  luG
samt | Syst. Offr. kehr | samt | Syst. Offr.  kehr

Sekundares organisches Material
Grofr.| 055 | 0,28 001 0,0 010 005 | 056 | 029 001 0,10 0,10 0,06
Stadt. | 0,29 | 0,02 001 008 012 006 | 025 | 002 001 0,07 0,10 0,05
Lokal 024 | 000 002 000 010 04212 | 032 | 000 002 000 014 0,16

Sulfat (und zugeordnetes Wasser)
Grofr.| 1,60 | 000 007 151 00O 002 | 1,73 | 000 0,08 163 0,01 0,02
Stadt. | 0,34 | 0,00 004 030 000 001 001]| 000 000 001 0,00 0,00
Lokal 061 | 000 050 o000 00O 021 | 137 | 000 112 0,00 0,00 0,25

Nitrat (und zugeordnetes Wasser)
Grofér.| 0,81 | 0,08 008 017 011 037 | 103 | 010 0,20 022 0,14 047
Stadt. | 052 | 0,00 0,08 008 007 029 | 007 | 000 001 001 0,01 0,04
Lokal 092 | 000 005 000 002 085 | 129 | 000 0,08 0,00 0,02 1,19

Ammonium (und zugeordnetes Wasser)
Grofr.| 052 | 0,50 000 000 000 002 | 055| 053 000 000 000 0,02
Stadt. | 0,09 | 0,07 000 000 000 003 002 002 000 000 000 0,01
Lokal 007 | 002 000 000 000 00O5)| 009 | 003 000 000 000 0,06

Summe 6,56 0,97 0,86 2,24 0,52 1,98 7,29 0,98 1,43 2,04 0,52 2,34
biog. Syst. = biogene Systeme KMF = kleine und mittlere Feuerungsanlagen
luG = Industrie und Gewerbe STE = sonstige technische Einrichtungen Offr. = Offroad

432  WINTERHALBJAHR

4321 PARTIKEL PM;, belle 4-5 gezeigt. Der Anteil von sekundaren Parti-
Die Zusammensetzung von Partikeln PM, im Win-  kelbestandteilen ist sowohl absolut als auch relativ
terhalbjahr (d. h. 01.01. - 31.03. und 01.10. - 31.12. hoher als im Jahresmittel.

eines Kalenderjahres) ist in Abbildung 4-7 und Ta-

Tabelle 4-5: Zusammensetzung von Partikeln PM,o im Winterhalbjahr

Zusammensetzung in pg/m? Zusammensetzung in %
Am Neckartor Bad Cannstatt  Gartringen Am Neckartor Bad Cannstatt = Gartringen

2015 2016 2015 2016 2015 2016 2015 2016 2015 2016 2015 2016
Primére Bestandteile

Rest -1,37 -176 -100 -146 -054 024| 3% -4% 4% -7T% 3% 2%
Streusalz 19 202 024 038 011 010 4% 5% 1% 2% 1% 1%
Sonst. Metalle 786 7,58 200 199 059 063| 18% 18% 9% 10% 4% 4%
Minerale 997 1026 233 186 149 099 | 22% 24% 10% 9% 9% 6%
Ruf3 519 461 241 205 174 157|12% 11% 11% 10% 11% 10%

prim. org. Material | 582 595 456 469 400 485]| 13% 14% 20% 23% 25% 30%
Sek. Bestandteile

Wasser 5,799 578 320 322 186 161 | 13% 13% 14% 16% 11% 10%
sek. org. Material 145 149 114 1,17 0,71 086 | 3% 3% 5% 6 % 4% 5%
Sulfat 1,99 197 187 1,70 1,47 124 | 4% 5% 8% 8% 9% 8 %
Nitrat 490 432 449 400 361 307 11% 10% 20% 19% 22% 19%
Ammonium 105 090 133 119 116 101| 2% 2% 6 % 6 % 7% 6 %
Summen

Summe sekundér | 15,18 14,47 12,02 11,28 880 7,78 | 34% 34% 53% 54% 54% 48%
Summe gesamt 44,55 43,13 22,56 20,79 16,19 16,16]100% 100 % 100 % 100 % 100 % 100 %
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Zusammensetzung in pug/m?
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Abbildung 4-7: Zusammensetzung von Partikel PM;o und Anteil sekundarer Partikelbestandteile im Winterhalbjahr

Anderung der Zusammensetzung im Winter in pg/m?

Anderung der rel. Zusammensetzung im Winter in %-Punkten
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Abbildung 4-8: Anderung der absoluten (links) und relativen (rechts) Zusammensetzung von Partikeln PM;o im Winterhalbjahr im Ver-
gleich zum Jahresmittel; mit Zahlenwert ausgewiesen sind alle Anderungen liber 1 pg/m3 bzw. iiber 1 Prozentpunkt

Die Konzentrationen von PM;o und allen PMg-In-
haltsstoffen sind im Winterhalbjahr an allen unter-
suchten Messstellen hoher als im  Jahresmittel
(Abbildung 4-8 links)®. Wie bereits bei der Diskus-
sion der Uberschreitungstage zeigt sich auch im
Winterhalbjahre, dass auf einer relativen Skala ins-
besondere die Beitrdge von Nitrat und Wasser zu-
nehmen (Abbildung 4-8 rechts), wodurch die relati-
ven Beitrdge von Mineralstaub, Ruf und Sulfat trotz
steigender absoluter Konzentrationen abnehmen.

*® Die einzige Ausnahme ist Mineralstaub im stadtischen und
landlichen Hintergrund, vgl. Kap. 2.3.3.1. Zu beachten ist ferner,
dass die PMy,-Masse im Winterhalbjahr durch die Massen-
schlieBung leicht Gberschétzt wird, woraus ein formal negativer
Rest resultiert. Da die Abweichungen aber gering sind, werden
die Daten trotzdem verwendet.
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Wie bereits bei den anderen Mittelungszeitraumen
festgestellt, stammt auch im Winterhalbjahr der
Groliteil der lokalen PMj-Belastung von lokalen
Verursachern (Abbildung 4-9).
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Beitrag zur PM,-Konzentration Am Neckartor in pg/m?3
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Abbildung 4-9: Zusammensetzung von Partikeln PMy, (jeweils links Séaule) und geographische Herkunft der einzelnen Inhaltsstoffe
(jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Winterhalbjahr; die Linien dienen der Orientierung

SEKUNDARE PARTIKELBESTANDTEILE

Bei der geographischen Herkunft der sekundaren
Partikelbestandteile fallt auf, dass Nitrat im Winter-
halbjahr zu ber 70 % aus dem landlichen Hinter-
grund stammt, wéhrend dieser Anteil im Sommer-
halbjahr bei nur 42 % lag. Durch den im Winter er-
schwerten Ubergang von Nitratsalzen in die Gaspha-
se reichert sich dieses im Winter also groRrdumig an,
so dass im Winter auch entfernte Emittenten zu lokal
erhdhten PM,o-Konzentrationen beitragen kdnnen. In
der Folge nimmt im Winter auch die Bedeutung des
landlichen Hintergrundes leicht zu (58 % bzw. 54 %

4.3.2.2

. Beitrag zur PM,o-Konzentration Am Neckartor in pug/m?

im Winter, verglichen mit 53 % bzw. 53 % im Som-
mer; Abbildung 4-11).

Die Unterschiede zwischen dem Winterhalbjahr und
Uberschreitungstagen sind gering, auffallig sind
allenfalls die an Uberschreitungstagen nochmals
erhéhten Konzentrationen. An Uberschreitungstagen
scheinen somit — abgesehen von einem durch die
meteorologische Situation verursachten Konzentrati-
onseffekt — keine grundsatzlich anderen Prozesse
stattzufinden als an tblichen Wintertagen.

Farbe:
16
W Wasser
14 X
sek. org. Material
12 4
M Sulfat
20 Nitrat
8 Ammonium
g e Schraffur:
4 1 7 groRraumiger Beitrag
2 7 stadtischer Beitrag
0 M lokaler Beitrag
2
Winter 2015 Winter 2016

Abbildung 4-10: Zusammensetzung von sekundarem PMyq (jeweils links S&aule) und geographische Herkunft der sekundaren Inhaltsstof-
fe (jeweils rechte Saule) an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Winterhalbjahr; die Linien dienen der Orientierung
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Tabelle 4-6: Geographische Herkunft der sekundaren PMjo-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am Neckartor im Winterhalbjahr

2015 2016
Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft| Beitrag Beitrag Herkunft Herkunft
inpyg/m*  in% inpgim* in% |inpg/im® in% inpg/m®*  in%
Wasser
Gesamt 5,79 38 % 5,78 40 %
Landl. 1,86 32% 1,61 28 %
Stadt. 1,34 23 % 1,61 28 %
Lokal 2,59 45 % 2,56 44 %
Sek. OM
Gesamt 1,45 10 % 1,49 10 %
Landl. 0,71 49 % 0,86 58 %
Stadt. 0,43 30 % 0,32 21 %
Lokal 0,31 22% 0,31 21 %
Sulfat
Gesamt 1,99 13 % 1,97 14 %
Landl. 1,47 74 % 1,24 63 %
Stadt. 0,40 20 % 0,46 23 %
Lokal 0,12 6 % 0,27 14 %
Nitrat
Gesamt 4,90 32 % 4,32 30 %
Landl. 3,61 74 % 3,07 71 %
Stadt. 0,88 18 % 0,93 21 %
Lokal 0,41 8 % 0,33 8 %
Ammonium
Gesamt 1,05 7 % 0,90 6 %
Landl. 1,16 - 1,01 -
Stadt. 0,18 - 0,18 -
Lokal -0,28 - -0,29 -
Summe 15,18 100 % 15,18 14,47 100 % 14,47
: Beitrag zum sek. PM,, Am Neckartor in pg/m?
14
12 groBraumig
8,8 (58%) 7,8 (58%)
10
8 - 7 stadtisch
W lokal

Winter 2015

Winter 2016

Abbildung 4-11: Zusammenfassung der geographischen Herkunft der sekundéren PM;o-Inhaltsstoffe an der Messstelle Stuttgart Am
Neckartor im Winterhalbjahr

4.3.23

BESTANDTEILE

Fir die Ursachenanalyse wurden die Immissionen
von Wasser den in Tabelle 4-7 dargestellten Sub-

stanzen zug

eordnet.

URSACHENANALYSE SEKUNDARER PARTIKEL-

Tabelle 4-7: Abgeschétzte Anteile unterschiedlicher Verursacher
am Wassergehalt von Partikeln PM;o Am Neckartor im Winter-

halbjahr

Beitrag von Beitrag von Beitrag von

Ammonium Nitrat Sulfat
2015 10 % 62 % 28 %
2016 10 % 60 % 30 %
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Bei den Ergebnissen der Ursachenanalyse in Abbil- gesehen wichtiger ist als im Sommer. Ferner ist die
dung 4-12 und Tabelle 4-8 zeigt sich, entsprechend Bedeutung der Quellengruppe ,,Industriec und Ge-
den im Sommerhalbjahr gemachten Beobachtungen, werbe®im Winterhalbjahr etwas geringer.

dass die Quellengruppe ,,Verkehr” im Winter relativ

Beitrag zum sek. PM,, in ug/m? Beitrag zum sek. PM,, in pug/m?

16 16
7 groRr. Verkehr

7 #groRr. STE + Offr.
14 1 % 7 groRr. UG 14
groRr. KMF

W Verkehr (Abgas)

12 A groBr. biogen 12

W STE + Offr.
— (sonstige technische
10 ASt?dt' Verkehr 10 4 Einrichtungen, Offroad)
7 stadt. STE + Offr.
stadt. luG luG
8 1 stadt. KMF 8 1 (Industrie und
stadt. biogen Gewerbe)
6 6 A 27% 27%
W lokal Verkehr KMF
W lokal STE + Offr (kleine und mittlere
4 ) 4 1 Feuerungsanlagen)
lota: luG 12% 13%
oka KMF biogene Systeme
2 lokal biogen 2 4
16% 15%
0 0 T
Winter 2015 Winter 2016 Winter 2015 Winter 2016

Abbildung 4-12: Zusammenfassung der Ergebnisse aus Tabelle 4-8: Uberblick tiber geographische Herkunft und Quellgruppe (links),
Uberblick tiber die Quellgruppen (rechts)

Tabelle 4-8: Ermittelte Beitrdge der Quellengruppen zu den Immissionen von sekundarer Partikelmasse am Messpunkt Stuttgart Am
Neckartor im Winterhalbjahr

Immissionsbeitrage 2015 in pg/m? Immissionsbeitrdage 2016 in pg/m?
biog. STE, Ver- biog. STE,
gesamt KMF luG gesamt KMF luG Verkehr
Syst. Offr. kehr Syst. Offr.

Sekundéres organisches Material
GrofRr. 0,71 0,36 0,02 0,13 0,13 0,07 0,86 0,44 0,02 0,16 0,15 0,09
Stéadt. 0,43 0,03 0,01 0,12 0,18 0,09 0,32 0,02 0,01 0,09 0,13 0,07
Lokal 0,31 0,00 0,02 0,00 0,13 0,16 0,31 0,00 0,02 0,00 0,13 0,16

Sulfat (und zugeordnetes Wasser)
GrofRr. 1,98 0,00 0,09 1,87 0,01 0,02 1,72 0,00 0,07 1,62 0,01 0,02
Stéadt. 0,77 0,00 0,08 0,67 0,00 0,02 0,94 0,00 0,10 0,82 0,00 0,02
Lokal 0,84 0,00 0,68 0,00 0,00 0,15 1,04 0,00 0,85 0,00 0,00 0,19

Nitrat (und zugeordnetes Wasser)
Grof3r. 4,76 0,46 0,46 1,00 0,65 2,20 4,04 0,39 0,39 0,85 0,55 1,86
Stadt. 1,71 0,01 0,27 0,26 0,23 0,94 1,90 0,01 0,30 0,29 0,26 1,05
Lokal 2,02 0,00 0,12 0,00 0,04 1,87 1,87 0,00 0,11 0,00 0,03 1,73

Ammonium (und zugeordnetes Wasser)
Grofr. 1,35 1,29 0,00 0,01 0,00 0,05 1,16 1,11 0,00 0,01 0,00 0,04
Stadt. 0,31 0,22 0,00 0,00 0,00 0,09 0,34 0,24 0,00 0,00 0,00 0,09
Lokal -0,02 | -0,01 0,00 0,00 0,00 -0,01 | -0,04 | -0,01 0,00 0,00 0,00 -0,03

Summe 15,18 2,37 1,75 4,06 1,36 5,65 14,47 2,20 1,87 3,83 1,26 5,29

biog. Syst. = biogene Systeme KMF = kleine und mittlere Feuerungsanlagen
luG = Industrie und Gewerbe STE = sonstige technische Einrichtungen Offr. = Offroad
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4.3.3
GEMEINDE GARTRINGEN IM JAHR 2014

Die Abbildung 4-13 bis Abbildung 4-16 zeigen die
Anteile der einzelnen Quellengruppen an ausgewahl-

Kleine und Mittlere
Feuerungsanlagen 22 %

Sonstige Technische
Einrichtungen 11 %

/

Biogene
Systeme

12%

Verkehr
R 55 %

1w
L:w

Abbildung 4-13: PMj,-Emissionen in der Gemeinde Gartringen
im Jahr 2014
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Abbildung 4-15: NHz-Emissionen in der Gemeinde Gartringen
im Jahr 2014
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ANTEILE DER EINZELNEN QUELLENGRUPPEN AN AUSGEWAHLTEN SCHADSTOFFFREISETZUNGEN FUR DIE

ten Schadstofffreisetzungen fur die Gemeinde Gart-
ringen im Jahr 2014 [LUBW 2017b].
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Abbildung 4-14: NOx-Emissionen in der Gemeinde Gartringen
im Jahr 2014
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Abbildung 4-16: NMVOC-Emissionen in der Gemeinde Gart-
ringen im Jahr 2014
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4.4 Weitere Auswertungen zu sekundarem Stickstoffdioxid

441  LANGZEITREIHEN
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Abbildung 4-17: Monatsmittelwerte der NO4-Konzentration im Raum Stuttgart in den vergangenen 15 Jahren
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Abbildung 4-18: Jahresmittelwerte der NOy-Konzentration im Raum Stuttgart seit 1990

Fazit: = Die NO,-Konzentrationen sind in Verkehrsnahe
= Die NO,-Konzentrationen zeigen einen Jahres- ricklaufig, im stadtischen und landlichen Hin-
gang (Abbildung 4-17). tergrund stagnierend (Abbildung 4-18).
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Abbildung 4-19: Monatsmittelwerte der NO,-Konzentration im Raum Stuttgart
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Abbildung 4-20: Jahresmittelwerte der NO,-Konzentration im Raum Stuttgart

Fazit: = Die NO,-Konzentrationen sind in VVerkehrsnahe
= Die NO,-Konzentrationen zeigen nur im stadti- ricklaufig, im stadtischen und landlichen Hin-
schen und l&ndlichen Hintergrund einen Jahres- tergrund stagnierend (Abbildung 4-20).

gang (Abbildung 4-19).
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Stickstoffmonoxid (NO)
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Abbildung 4-21: Monatsmittelwerte der NO-Konzentration im Raum Stuttgart
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Abbildung 4-22: Jahresmittelwerte der NO-Konzentration im Raum Stuttgart

Fazit:
= Die NO-Konzentrationen zeigen einen Jahres-

gang (Abbildung 4-21).
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Die NO-Konzentrationen sind in VVerkehrsnahe
ricklaufig, im stadtischen und landlichen Hin-
tergrund stagnierend (Abbildung 4-22).
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NO,/NO,-Verhaltnis
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Abbildung 4-23: Monatsmittelwerte des NO,/NOy-Verhaltnisses im Raum Stuttgart
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Abbildung 4-24: Jahresmittelwerte des NO,/NO-Verhéltnisses im Raum Stuttgart

Fazit:

= Das NO,/NO,-Verhaltnis zeigt einen Jahresgang
(Abbildung 4-23).

= Das NO,/NO,-Verhéltnis hat sich Am Neckartor
seit Beginn der Messungen kaum geéndert
(Abbildung 4-24). Am Arnulf-Klett-Platz ist das
NO,/NO,-Verhaltnis — nach einem Maximum in

der ersten Dekade des neuen Jahrtausends — in-
zwischen wieder ricklaufig. Im stadtischen und
landlichen Hintergrund ist kein ausgeprégter
Trend erkennbar; der in [LUBW 2010] festge-
stellte Anstieg des NO,/NO,-Verhéltnisses hat
sich aber nicht fortgesetzt.
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Ozon

Ozon-Konzentration in pg/m?
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Abbildung 4-25: Monatsmittelwerte der Ozon-Konzentration im Raum Stuttgart
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Abbildung 4-26: Jahresmittelwerte der Ozon-Konzentration im Raum Stuttgart (sowie zum Vergleich an zwei Stationen im landlichen

Hintergrund)

Fazit:

= Die Ozon-Konzentration zeigt einen ausgeprég-
ten Jahresgang (Abbildung 4-25).

= Die Ozon-Konzentration hat sich an der Station
Bad Cannstatt in den vergangenen 15 Jahren
leicht erh6ht (Abbildung 4-26). Die Messungen
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an den anderen Messstellen im Raum Stuttgart
sind zu kurz fr eine Trendaussage. Im l&ndli-
chen Hintergrund (Luftmessstationen Schwaébi-
sche Alb und Schwarzwald-Sid) sind die Kon-
zentrationen leicht ricklaufig.
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