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Quantifizierung des Holzverbrennungsbeitrages zu PM
in Berlin mit einem automatischen Messverfahren

S. Clemen, C.-L. Tang, A. Kerschbaumer, A. Rauterberg-Wulff, K. Grunow, H. Kaupp

Zusammenfassung Emissionen aus Holzfeuerungsanlagen tragen zur
Uberschreitung des PM,,-Tagesgrenzwertes bei. Die Identifizierung und
Quantifizierung von Holzverbrennungsbeitragen zu PM, erfolgte in
Berlin bisher projektbezogen tiber den Tracer Levoglucosan, im Jahr
2016 wurde zusétzlich mit automatischen Aethalometer-Messungen an
einer Verkehrsmessstelle begonnen. Die Eignung der dartiber ermittel-
ten ModellgroRe wurde durch parallel durchgefiihrte Levoglucosan-
Messungen untersucht, wobei sich flr eine Heizperiode ein guter statis-
tischer Zusammenhang (R? = 0,82) ergab. Die empirisch aus der
Kohlenstoffbilanzierung ermittelten Holzverbrennungsbeitrdge hatten
wihrend Uberschreitungstagen einen mittleren Anteil an PM,qvon

12 %. Die Ergebnisse zeigen, dass im Jahr 2017 ohne Holzverbren-
nungsimmissionen der PM,o-Tagesgrenzwert statt 27- nur 18-mal Uber-
schritten worden ware und verdeutlichen damit, dass im Rahmen der
Fortschreibung des Berliner Luftreinhalteplans die Begrenzung der Emis-
sionen aus Festbrennstoffheizungen erneut behandelt werden muss.
Obwohl an einigen Stellen noch Optimierungspotenzial besteht, kon-
nen mit dem vorgestellten Verfahren die vom Aethalometer und den
Staubmessgerdten automatisch ermittelten Werte nahezu online in ei-
nen Holzverbrennungsbeitrag umgerechnet werden.

Quantifying the contribution of wood burning
to particulate matter in Berlin using automatic
measurements

Abstract Emissions from wood burning contribute to the exceedance of
the daily limit value for PM,q. In Berlin, first investigations on these
contributions were performed using levoglucosan as a tracer. Additio-
nally, automatic Aethalometer measurements were initiated in 2016 at
a traffic site. To verify the suitability of the Aethalometer approach si-
multaneous measurements of levoglucosan were carried out, showing a
good correlation (R? = 0,82) during a heating period. The contributions
of wood burning were determined empirically using the carbonaceous
particulate matter balance. The average contribution of wood burning
during days with exceedances of the PM; limit value was found to be
12%. Without wood burning, the limit value for PM;, would have
been exceeded only during 18 instead of 27 days in 2017 at this site.
These results show clearly, that the emissions from solid fuel need to be
addressed when updating the air quality plan for Berlin. Although there
is still some need for improvement, the presented method allows the
online calculation of wood burning contributions from the automatic
measurements of the Aethalometer and the PM,, monitors.
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1 Einleitung

Wenn Immissionsgrenzwerte der 39. Bundes-Immissions-
schutzverordnung (BImSchV) iiberschritten werden oder
die Gefahr einer Uberschreitung besteht, hat die zustidndige
Behorde gemill § 47 Absatz 1 und 2 Bundes-Immissions-
schutzgesetz (BImSchG) einen Luftreinhalteplan zu erstel-
len. Ziel der Luftreinhalteplanung ist dabei die Festlegung
von konkreten Malnahmen zur Einhaltung der Grenz- oder
Zielwerte. Diese Maflnahmen miissen sich gegen die Emit-
tenten entsprechend ihres Verursacheranteils richten, was
belastbare qualitative und quantitative Erkenntnisse beziig-
lich der Quellbeitrdge voraussetzt. Da sich die Vollzugs-
mabBnahmen gegen die entsprechenden Verursachergrup-
pen richten und deshalb immer wieder vor Gericht iiber-
prift werden, kommt dem fundierten wissenschaftlichen
Nachweis ihrer VerhiltnismafBigkeit und Wirksamkeit eine
hohe Bedeutung zu.

Gemél § 4 Abs. 1 der 39. BImSchV betrégt der iiber den Tag
gemittelte Immissionsgrenzwert fiir Partikel PM,, 50 ng/m?>
bei 35 zuldssigen Uberschreitungen pro Kalenderjahr. Ta-
belle 1 zeigt, dass die maximale Anzahl an PM,,-Uber-
schreitungstagen in Berlin abnimmt, die in der Vergangen-
heit ergriffenen Mallnahmen zur Luftreinhaltung [1] also
Wirkung zeigen. Dennoch besteht vor allem bei ungiins-
tigen Wetterlagen weiterhin die Gefahr von Grenzwert-
iiberschreitungen, der mit entsprechenden Malnahmen
begegnet werden muss.

Hierbei sind insbesondere lokale anthropogene Quellen
interessant, die die zustdndigen Behorden direkt mit Maf3-
nahmen adressieren kénnen. Neben dem Stralenverkehr
(Verbrennungsprozesse, Abrieb) und Industrieanlagen
riickt seit einigen Jahren auch die Quelle Holzverbrennung
(Ofen, Kamine) zunehmend in den Fokus. Nach Angaben
des Umweltbundesamtes tibersteigen die Partikelemissio-
nen aus Holzfeuerungsanlagen in Haushalten und im Klein-
gewerbe in Deutschland bereits heute diejenigen aus Ver-
brennungsmotoren des Strallenverkehrs [2].

In einem gemeinsamen Forschungsprojekt [3] der Bundes-
linder Berlin und Brandenburg sowie des Bundesinstituts
fur Risikobewertung (BfR) wurde von 2012 bis 2014 Levo-
glucosan als Indikator fiir Holzverbrennung [4] an finf
Messstationen gemessen, darunter an der Strallenmess-
stelle Frankfurter Allee und der Messstelle Blankenfelde/
Mahlow nahe der Berliner Stadtgrenze. Die Auswertung der
Daten hat ergeben, dass im Herbst erhohte PM, ,-Werte mit
erhohten Levoglucosan-Werten einhergehen. Dies kann
damit erkldrt werden, dass in dieser Ubergangsphase ver-
mutlich zu einem groflen Teil Holzéfen benutzt werden,
weil Zentralheizungen (Heizol, Gas, Fernwidrme) noch
nicht angestellt sind. Im Winter ist der Zusammenhang von
erhohten Levoglucosan-Werten und erhohten PM,,-Werten
nicht so deutlich. Vermutlich werden Holzfeuerungsanla-
gen hier hauptsédchlich als Zusatzheizungen zu den dann
durchgehend in Betrieb befindlichen Zentralheizungen
verwendet. Generell lasst sich jedoch feststellen, dass bei
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Tabelle 1. Anzahl von Tagen mit PM,-Konzentrationen > 50 pg/m? (Angabe jeweils fiir die Messstation mit den meisten Uber-

schreitungen).

Jahr 2009 | 2010 | 2011 | 2012 | 2013 | 2014 | 2015 | 2016 | 2017
Anzahl 73 56 54 31 28 48 36 18 28
PM,, > 50 pg/m?3

niedrigen Temperaturen erhohte Beitrdge aus der Holzver-
brennung zu erhéhten PM,,-Werten fiihren.

Die hochsten Levoglucosan-Werte wurden am Stadtrand
bzw. im lindlichen Raum gefunden. In diesen von Einfami-
lienhdusern gepréigten Stadtgebieten wird also am stérks-
ten mit Holz geheizt. Fiir den innerstddtischen Strallen-
standort Frankfurter Allee waren die Levoglucosan-Werte
niedriger, aber ein Holzfeuerungsbeitrag konnte auch hier
sicher nachgewiesen werden. Dieser hatte fiir diesen
Standort aufgrund der hohen PM, -Belastung aus anderen
Quellen eine besondere Relevanz: Es liel sich zeigen, dass
wihrend einer Episode im Februar/Mirz 2014 ohne den
Feinstaubbeitrag aus der Holzverbrennung fast die Hélfte
der Grenzwertiiberschreitungen hétte vermieden werden
koénnen.

Die Analyse von Levoglucosan ermoglicht somit spezifische
Aussagen zu Holzverbrennungsimmissionen und deren
Beitrdgen zu PM, -Konzentrationen. Sie ist jedoch aufwen-
dig, da neben der Partikelprobenahme auch ein analyti-
sches Laborverfahren mit Nachweisgrenzen im ng-Bereich
notwendig ist. Zudem liegen die Daten durch die diskon-
tinuierliche Probenahme und anschlieBende Laboranalytik
erst mit deutlichem Zeitverzug vor. Um die Quantifizierung
der Quellbeitridge nahezu online und mit geringerem Auf-
wand durchfithren zu konnen, wurden Untersuchungen
mit dem Aethalometer, Typ AE33, durchgefiihrt, das nach
Literaturangaben [5; 6] eine aussagekriftige Moglichkeit
zur Quelldifferenzierung bietet. Als Basisverfahren fiir
diese Untersuchungen wurden die thermooptischen Mes-
sungen von organischem (OC) und elementarem Kohlen-
stoff (EC) verwendet. Nachfolgend werden das konzeptio-
nelle Vorgehen und erste Ergebnisse vorgestellt.

2 Material und Methoden

Die Messungen wurden an der Berliner Verkehrsmesssta-
tion Frankfurter Allee (DEBE065) durchgefiihrt, da fiir
diese eine sehr umfassende Datenbasis fiir die relevanten
Messgrofien vorliegt.

2.1 Aethalometer-Messungen

Beim Aethalometer vom Typ AE33 handelt es sich um ein
automatisches filterbandbasiertes Messgerit, das direkt an
das Probenahmesystem im Messcontainer angeschlossen
werden kann. Im Berliner Luftgiitemessnetz wird mit den
AE33-Geridten die PM, ;-Fraktion untersucht, als Vor-
abscheider wird ein Zyklon verwendet. Die Partikel werden
bei einem Volumenstrom von 5 1/min auf einem Filterband
abgeschieden und ihre optischen Eigenschaften jede
Minute erfasst. Es erfolgt eine simultane Messung bei sie-
ben Wellenldngen (370, 470, 520, 590, 660, 880 und 950 nm).
Das Messprinzip beruht auf der Transmission, wobei die
Lichtabschwichung der abgeschiedenen Partikel auf dem
Filterspot gemessen wird. Als Messgrofie wird ein wellen-
lingenspezifischer Absorptionskoeffizient b, (A) in der
Einheit m! geméaB Gl. (2) ermittelt [7]. In diesen geht neben

bestimmten Betriebsparametern (S: Spotfliche in cm?,
F,,: Volumenstrom in ml/min, At: Sammeldauer in min) und
einem Scattering-Korrekturfaktor (C) auch die eigentliche
optische Messung als Attenuation (ATN) ein. Diese wird
gemidl Gl. (1) aus der Lichtintensitit ohne Partikel
(I, = Referenzsignal des Filterbandes) und der Lichtinten-
sitidt beim Durchgang durch den Partikelspot (1) berechnet:

ATN :—100~1n[i] €))
Iy

1 S-(AMTN/100
bas (1)=5'%
m

Aus dem Absorptionskoeffizienten wird dann iiber den
Umrechnungsfaktor o, der fiir jede einzelne Wellenlidnge
standortspezifisch ermittelt werden muss, die Konzentra-
tion an ,schwarzem Kohlenstoff* (black carbon, BC) geméal
Gl. (3) ermittelt.

BO(1)=——bus (4) )

Oair

@

Diese BC-Konzentration wird im Algorithmus des Gerites
AE33 gemél Gl. (4) umgerechnet, womit Filterbeladungsef-
fekte kompensiert werden [8]:
BC(2)

BC() = (1-k-ATN) ®
Da in die Messnetzzentrale des Berliner Luftgiitemessnet-
zes mit dem Bayern-Hessen-Dateniibertragungsprotokoll
ausschliefilich die vom Aethalometer AE33 berechneten
und korrigierten BC-Werte tibermittelt werden, erfolgt mit
den im Gerit hinterlegten Umrechnungsparametern o,
eine Rickrechnung auf die Absorptionskoeffizienten
b,,s(*), die damit auch die Korrektur geméal Gl. (4) enthal-
ten. Beim Vergleich mit Datensitzen von anderen Institu-
ten, die die Absorptionskoeffizienten aus den Rohdaten
berechnen und keine oder individuelle Korrekturen vor-
nehmen, muss dies beriicksichtigt werden.

2.2 Inhaltsstoffanalysen

Neben der Bestimmung der PM,-Konzentrationen wurden
Levoglucosan- und OC/EC-Analysen durchgefiihrt. Die
Levoglucosan-Werte wurden als VergleichsgroBle heran-
gezogen, wihrend die OC/EC-Werte im Rahmen der Koh-
lenstoffbilanzierung zur Quellquantifizierung genutzt wur-
den.

2.2.1 Probenahme und gravimetrische Staubmassenbestimmung

Die Probenahme erfolgte mit Kleinfiltersammlern (Typ
SEQ47/50-19“-RACK), die mit einem automatischen Pro-
benwechsler betrieben werden. Hierbei handelt es sich um
die Innenversion, d. h. die Sammel- und Probenwechselein-
heit arbeiten in der auf ca. 20 °C klimatisierten Messstation.
Die Partikelprobenahme erfolgt sowohl fiir PM,, als auch
fiir PM, 5, wobei die Partikel auf geglithten Quarzfaserfil-
tern vom Typ MN QF-10 (50 mm Durchmesser, 11,54 cm?
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belegte Fliche) bei einem Volumenstrom von 2,35 m?/h iiber
einen Tag abgeschieden werden (entspricht 55,13 m3 Luft-
volumen).

Von allen Filterproben wird eine gravimetrische Partikel-
massenbestimmung gemél DIN EN 12341 [9] durchgefiihrt.
Die Filter werden vor dem Einsatz thermisch behandelt
(650 °C tiber mindestens 4 h) und vor der Leerwidgung
zunichst fiir ca. 48 h in wasserdampfgesittigter Atmo-
sphére und anschlieBend mindestens 48 h bei 20 + 1 °C und
47,5 = 2,56 % relativer Feuchte im Wigeraum &dquilibriert.
Nach erfolgter Bestimmung der Partikelmassenkonzentra-
tion wird der Filter aliquotiert, um Teilproben fiir Inhalts-
stoffanalysen zu erhalten. Die GroBe der Aliquote orientiert
sich dabei an den Nachweisgrenzen der analytischen Ver-
fahren fiir die einzelnen Inhaltsstoffe. Ist eine einzige Fil-
terprobe nicht fiir alle Analysen ausreichend, kann auf Pro-
ben eines identischen Parallelgerites zuriickgegriffen wer-
den. Die ermittelte Unsicherheit zwischen den Parallelge-
riten liegt hierbei fir PM, ; und PM,, unter 1 pg/m?. Im Ber-
liner Luftgiitemessnetz werden im Routinebetrieb in den
Partikelproben die Inhaltsstoffe organischer und elementa-
rer Kohlenstoff (OC/EC), An- und Kationen, polycyclische
aromatische Kohlenwasserstoffe (PAK, Wochenproben) und
Metalle (Monatsproben, externes Labor) analysiert. Im
Rahmen der hier vorgestellten Auswertungen wurden
zusitzlich Levoglucosan-Analysen von einem externen
Labor durchgefiihrt.

2.2.2 Levoglucosan

Die Levoglucosan-Analysen erfolgten mit einer Hochleis-
tungsanionenchromatographie und gepulster Amperome-
trie [10] (High Performance Anion Exchange Chromatogra-
phy, Pulsed Amperometric Detection: HPAEC-PAD). Die
Proben miissen hierbei zunéchst in die fliissige Form tiber-
fiihrt und entsprechend aufbereitet werden. AnschlieBend
wird ein spezifischer Trennvorgang anhand der Ladungen
in einem ionenchromatographischen Verfahren durch-
gefiihrt. Der qualitative Nachweis erfolgt iiber die Retenti-
onszeiten, die Quantifizierung anhand der Signalfldchen,
die im Vergleich zu den Peakflachen von Standardlosungen
mit definierter Konzentration einem spezifischen Gehalt
zugeordnet werden.

2.2.3 OC/EC

Die Messungen von OC und EC erfolgten mit dem thermo-
optischen Verfahren gemifi dem EUSAAR2-Protokoll [11]
und der optischen Korrektur per Reflexion (thermal optical
reflectance, TOR). Hierzu wurden Messgerite der Fa. Sun-
set Laboratory Inc. in der Dual-Optics-Variante eingesetzt.
Der Analysegang wird in eine Phase unter Inertgas
(Helium) und eine Phase unter oxidierender Atmosphére
(Helium/Sauerstoff) unterschieden. Wihrend der Intergas-
phase desorbieren die organischen Kohlenstoffbestandteile
durch Temperaturerhohung vom Filter, werden dann tiber
einen spezifischen Katalysator geleitet und anschliefend
detektiert. EC wird in der oxidierenden Phase in CO, umge-
wandelt und anschlieend detektiert. In der ersten Phase
kommt es zu Pyrolyseprozessen und somit einer EC-Bil-
dung aus OC. Das thermooptische Verfahren bietet, anders
als das bis 2013 im Berliner Luftgiitemessnetz angewendete
thermografische Analysenverfahren nach der Richtlinie
VDI 2465 Blatt 2 [12], die Moglichkeit zur Korrektur dieser

durch Pyrolyse entstehenden Artefakte mithilfe eines opti-
schen Lasersignals. Das Probenaliquot wird dazu kontinu-
ierlich optisch vermessen, wobei im Verlauf der Pyrolyse
von OC in EC eine zunehmende Schwirzung gemessen
wird. Im Verlauf der EC-Messung wird das Probenaliquot
heller, da EC vom Filter in die Gasphase iibergeht. Zum
Zeitpunkt an dem die gemessene Anfangsschwéarzung der
Probe wieder erreicht wird, erfolgt die Trennung zwischen
OC und EC.

3 Quelldifferenzierung

Das im Folgenden dargestellte Verfahren zur Quellzuord-
nung basiert auf der Bilanzierung des kohlenstoffhaltigen
PM-Anteils, der in Beitrdge fiir Holzverbrennung (bb: bio-
mass burning) und Verkehr (If: fossil fuel) sowie einen
quellunspezifischen Anteil, der nicht aus Holzverbrennung
oder fossilen Energietriagern stammt, aufgeteilt wird.

3.1 Bestimmung der ModellgréBen

Der implementierte Modellansatz beruht auf Publikationen
von Sandradewi et al. [153; 14] und damit auf der Hypothese,
dass sich der ermittelte Absorptionskoeffizient bei einer
spezifischen Wellenldnge aus einem holzverbrennungsspe-
zifischen Anteil b, (}),, und einem verkehrsspezifischen
Anteil b, (L), zusammensetzt (Gl. (5) und (6)). Beim Ver-
gleich der Verhiltnisse dieser Anteile bei verschiedenen
Wellenldngen ist festzustellen, dass sowohl Holzverbren-
nung als auch die Quelle Verkehr eine hohere Absorption
im UV-Bereich aufweisen, aber Holzverbrennung signifi-
kant mehr Strahlung bei geringeren Wellenldngen absor-
biert. Dieser Unterschied wird durch die typischerweise
hoheren f&ngstrémexponenten o fiir Holzverbrennung
gegeniiber Verkehr représentiert (o, > o). Diese Zusam-
menhénge spiegeln sich in den Gl. (7) und (8) wider.

Daps (570) = baps (570)bb + baps (57O)ff )
Dans (880) =baps (880)bb +Dans (880)[1" (©)
O ;
880 bans (880), , ™
( 570 )‘“ff _ bans (370) g
880 by (880),; ®)

In dem dargestellten Gleichungssystem werden die Wellen-
ldngen 370 und 880 nm zur Kombination und Quellzuord-
nung gewdhlt. In anderen Publikationen [6; 14] werden die
Wellenldngen 470 und 950 nm kombiniert. Die Auswertun-
gen fiir das Berliner Luftgiitemessnetz wurden fiir beide
Kombinationen durchgefiihrt, wobei sich fiir die holzver-
brennungsspezifische Modellgrofie b, (570),, deutlich bes-
sere Zusammenhinge zu Levoglucosan zeigten (R? = 0,82)
als b, (470),, (B2 = 0,57). Aus diesem Grund wurde die
Kombination von 370 und 880 nm gewdhlt.

Das Gleichungssystem Gl. (5) bis Gl. (8) kann dann durch
Umstellung und Kombination der Gleichungen nach den
quellspezifischen Absorptionskoeffizienten aufgelost wer-
den, wobei sich fiir den holzverbrennungsspezifischen
Absorptionskoeffizienten Gl. (9) ergibt:

217

78 (2018) Nr. 5 - Mai

Gefahrstoffe - Reinhaltung der Luft

Copyright Springer-VDI-Verlag GmbH & Co. KG, Dusseldorf




Emissionsminderung

218

Tabelle 2. Parameter fiir die lineare Regression verschiedener Komponenten mit Levoglucosan in ng/m3 an

der Verkehrsmessstation Frankfurter Allee im Zeitraum 01.09.2016 bis 31.03.2017.

Eignung von Kalium als Indikator fiir
Holzverbrennung erheblich.

b,,(370),, Benzo(a)pyren Kalium
ag=09 3.2 Aspekte zur Quantifizierung der
=19 Quellanteile
[Mm] [ng/m3] [ng/m3] Nachdem nun festgestellt wurde, dass
Datenpaare 77 77 77 der holzverbrennungsspezifische
Anstieg 0,131 0,003 0,494 Absorptionskoeffizient b, (370),, tat-
Achsenabschnitt 4,002 0,121 80,863 sdchlich ein geeigneter Indikator fiir
Korrelationskoeffizient 0,91 0,78 0,75 Holzverbrennung ist, stellt sich die

Tabelle 3. Quellindikatoren und Quantifizierung der CM-Quellanteile (quellunspezifisch bedeutet weder aus

Holzverbrennung noch aus Verkehr).

Frage, wie die Beitrdge der Holzver-
brennung zu den Partikelmassenkon-
zentrationen ermittelt werden konnen.
Hierzu wird von der Kohlenstoffbilan-

zierung gemdidl Gl. (10) ausgegangen

- und das gesamte kohlenstoffhaltige

Material (CM), das sich aus EC und OC
berechnet, in die Quellanteile aufgeteilt

(vgl. auch Tabelle 3):

Verkehr Holzverbrennung | quellunspezifisch

ModellgroBe m-’! b,.(880)« b, (370),,

Quantifizierungs- ,

faktor bg/m “ K N
CM-Quellanteil pg/m?3 CM CM,, (o

570\ "
Daps (570) - (@J “baps (880)
Daps (570)1)1) = 9

370 Ahbh —Cff
1-| ——
(880)

Fiir die Angstromexponenten sind Bereiche von 0,9 < a,
< 2,2 und 0,8 < o < 1,1 publiziert [15]. Um festzustellen,
welche spezifischen Werte fiir die betreffende Messstation
gewdhlt werden sollen, wurden Korrelationsanalysen
(b,,s(370),, zu Levoglucosan und b, (880), zu NO,) bei
variierenden Angstromexponenten durchgefiihrt. Die bes-
ten Zusammenhénge wurden bei oy, = 1,9 und a; = 0,9
gefunden, weshalb fiir die nachfolgenden Auswertungen
diese Parameter fiir die Berechnung der quellspezifischen
Absorptionskoeffizienten verwendet wurden.

Um nachfolgend festzustellen, ob b, (570),, einen geeigne-
ten Indikator fiir Holzverbrennung darstellt, wurden mittels
Regression zu Levoglucosan der funktionale Zusammen-
hang und der Korrelationskoeffizient fiir 77 Tage in einem
Zeitraum mit Heizphasen (1.9.2016 bis 31.3.2017) ermittelt.
Hierzu wurden die in miniitlicher Auflosung vorliegenden
AE33-Werte zu einem Tageswert aggregiert, da die analyti-
sche Bestimmung von Levoglucosan aus Tagesproben
erfolgte. Neben b, (370),, wurden auch die mit Verbren-
nung assoziierten und parallel bestimmten Parameter
Benzo(a)pyren (BaP) und Kalium in diesen Vergleich ein-
bezogen, um die Ergebnisse besser einordnen zu konnen.
Aus Tabelle 2 wird deutlich, dass b, (570),, von den
genannten GroBen den besten Zusammenhang zu Levoglu-
cosan aufweist. Da Levoglucosan ein geeigneter Tracer fiir
Holzverbrennung darstellt, ist die ModellgroBe b, (370),,
also zur Erkennung von Holzverbrennung geeignet. Fir
BaP lagen dagegen viele Werte noch unter der Nachweis-
grenze, obwohl bereits signifikante Levoglucosan-Konzen-
trationen auftraten, wofiir chemische Abbauprozesse fiir
BaP eine plausible Begriindung darstellen. Kalium als che-
misches Element weist neben der Biomasseverbrennung
zahlreiche weitere Quellen auf (z. B. Aufwirbelung von
Bodenstaub und biologischem Material), was die Regres-
sionsanalyse mit Levoglucosan bestétigt. Dies reduziert die

CM = EC +OM = EC +1,2-0C = ¢ - by (880) 1 + €5 - byps (370),  +¢5
(10)

Durch die OC- und EC-Messungen und den Umrechnungs-
faktor 1,2 zur Berechnung des gesamten organischen Mate-
rials (OM) aus OC kann die linke Seite der Gleichung
geschlossen werden. Der Faktor 1,2 wurde auf Grundlage
fritherer Berliner Untersuchungen [16] unter Beriicksichti-
gung des Wechsels auf das thermooptische Verfahren
gewdhlt. Die Bilanzgleichung weist drei unbekannte Para-
meter (¢, ¢,, ¢;) auf und kann somit nicht geldst werden.
Ohne weitere Informationen sind somit Annahmen notwen-
dig. Hierbei wird fiir den Faktor ¢, der Wert 260 000 ng/m?
gewdhlt, der bereits in vielen Untersuchungen verwendet
wurde [17]. Mit der zusitzlichen Annahme, dass c; eine
konstante Konzentration an nicht absorbierendem kohlen-
stoffhaltigen Material reprasentiert [15; 18] und somit die
Variation nur durch fossile und holzfeuerungsbedingte
CM-Anteile erfolgt, kann durch Umstellen der Gl. (10) in GI.
(11) die empirische Bestimmung von ¢, und c¢; durch
lineare Regression erfolgen. Hierbei ergeben sich ¢, als
Anstieg und c; als Achsenabschnitt aus dem Datenkollektiv
fiir den konkreten Standort:

EC +1,2-0C = 260000 by, (880) ;. = ¢  byps (370),, +¢5 (11)

Die Regressionen fiir PM,,und PM, ; sind in Bild 1 und 2 fiir
ein gleitendes Jahr dargestellt, wobei die OC/EC-Analysen
von jedem dritten Tag durchgefiihrt wurden und sich des-
halb 115 Datenpaare ergeben. Es wird deutlich, dass der
quellunspezifische Anteil mafigeblich in der PM-Coarse-
Fraktion (PM, 5 bis PM,;) vorhanden ist. Fiir die grenzwert-
relevanten PM,,-Werte ergeben sich fiir ¢, = 116585 pg/m?
und c; = 2,21 pg/m? bei einem Bestimmtheitsmal} von 0,72.
Die c,-Werte unterscheiden sich dabei fiir PM;, und PM, 5
nur um 5 %. In beiden Fraktionen werden also dhnliche
CM,,-Werte ermittelt. Dies entspricht dem Ergebnis von
Voruntersuchungen im Rahmen des Berliner Levogluco-
san-Projektes [3].
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Bild 1. Lineare Regression zur Bestimmung der Faktoren c, und c; gemaR
Gl. (10) fiir OC und EC in PM,; im Zeitraum 01.09.2016 bis 31.08.2017
(n = 115) an der Messstation Frankfurter Allee.

3.3 Optimierungspotenziale

Fiir die vorgestellten Auswertungen und Berechnungen
wurden Annahmen getroffen, die optimiert werden konnen
und zukiinftig optimiert werden sollen. Dies gilt insheson-
dere fiir die Berechnung der Parameter c, und c;. Dariiber
hinaus ist zu tberpriifen, ob die Festlegung von c, auf
260 000 pg/m? fiir die Berliner Verkehrsmessstation Frank-
furter Allee zutreffend ist. Bei wesentlichen methodischen
Anderungen ist jeweils die Validitit des gewiihlten Ansatzes
zu tiberpriifen.

Weiterhin spielt in der Kohlenstoffbilanzierung gemal
Gl. (10) der Umrechnungsfaktor von OC in OM eine bedeu-
tende Rolle, der mafigeblich zur Errechnung des kohlen-
stoffhaltigen Materials beitrdgt und somit einen deutlichen
Einfluss auf die Bestimmung von c¢, und c; hat. Unter
Beriicksichtigung neuerer und detaillierter Untersuchun-
gen ist davon auszugehen, dass der bisher verwendete Fak-
tor von 1,2 zu tief gewdhlt ist [19]. Im Rahmen zukiinftiger
Arbeiten soll der Faktor fiir den Ballungsraum Berlin spezi-
fisch neu ermittelt werden.

Die bisher durchgefiihrten Auswertungen beruhen auf dem
Datensatz einer einzigen Messstation. Mitte 2017 wurde an
der Messstation Nansenstrafie im stiddtischen Hintergrund
(Wohngebiet), an der schon seit vielen Jahren auch
umfangreiche OC/EC-Analysen durchgefiihrt werden, ein
zweites Aethalometer gleichen Typs in Betrieb genommen.
Nach Vorliegen eines hinreichend umfangreichen Daten-
satzes konnen die dort gewonnen Ergebnisse mit den
Erkenntnissen von der Messstation Frankfurter Allee ver-
glichen und in Beziehung gesetzt werden, was zusitzliche
Aussagen zur Plausibilitit liefern wird. Mithilfe dieser ver-
gleichenden Ergebnisse soll das Berechnungsmodell jus-
tiert und optimiert werden.

4 Auswertungen

Auf Grundlage der in Kapitel 3 durchgefiihrten Berechnun-
gen kann nun aus den in die Messnetzzentrale tibermittel-
ten BC(A)-Werten in ng/m? gemil Gl. (12) der holzverbren-
nungsspezifische Absorptionskoeffizient b, (370),, auto-
matisiert berechnet werden und mit dem Quantifizierungs-
faktor ¢, eine kontinuierliche Berechnung des Quellanteils
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Bild 2. Lineare Regression zur Bestimmung der Faktoren c, und c, gemaB
Gl. (10) fiir OC und EC in PM, ; im Zeitraum 01.09.2016 bis 31.08.2017
(n = 115) an der Messstation Frankfurter Allee.

CM,,, an PM,; erfolgen. Gl. (12) ergibt sich aus der Kom-
bination von Gl. (3) und Gl. (9), wobei fiir die Wellenldngen
570 und 880 nm die im Gerit hinterlegten Umrechnungs-
faktoren o,,(370) = 18,47 m?/g und c,,(880) = 7,77 m?/g
verwendet werden:

air

570 Y °
BC(570)~18,47~10’9—[—) -BC(880)-7,77-107°
880
baps (370),, = =70
1= ( 880)

(12)

Fir den Quellanteil der Holzverbrennung CM,, in pg/m3
gilt Gl. (13) mit ¢, = 116585 pg/m?:

CMyp, = €3 - byps (370), (13)

4.1 Verlauf des holzverbrennungsspezifischen Absorptions-
koeffizienten

Die Darstellung der holzverbrennungsspezifischen Absorp-
tionskoeffizienten von Januar bis Dezember 2017 in tagli-
cher Auflosung (Bild 3) zeigt, dass auch im Sommer Holz-
verbrennung identifiziert wird. Die Messstation Frankfurter
Allee befindet sich inmitten eines Bereichs, in dem sich
zahlreiche erlaubte Grillpldtze befinden. Es ist somit denk-
bar, dass diese zu erhohten Werten beitragen, doch erschei-
nen die ermittelten Werte fiir die Sommerepisode zu hoch.
Moglicherweise funktioniert der AE33-Ansatz im Sommer
weniger gut als in der Heizperiode. Eine denkbare Ursache
hierfiir sind Querempfindlichkeiten durch farbige und
lichtstreuende Substanzen, die nicht mit Holzverbrennung
in Verbindung gebracht werden konnen. Zudem konnten
durch die vermehrte und intensivere Sonnenstrahlung
farbverdndernde Prozesse stattfinden, die Fehlmessungen
verursachen [20].

4.2 Anteil der Holzverbrennung an PM,,-Uberschreitungs-
tagen

Im Jahr 2017 wurden an der Verkehrsmessstation Frankfur-
ter Allee mit den automatischen Staubmessgeriten
27 Uberschreitungen des zulidssigen PM,,-Tagesmittelwer-
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tes von 50 pg/m?3 festgestellt. Durch die Berechnung von
CM,,, kann der Beitrag der Quelle Holzverbrennung zu den
beobachteten PM,,-Uberschreitungen abgeschiitzt werden.
In Bild 4 sind die PM,-Konzentrationen an den Tagen mit
Uberschreitung des Grenzwertes und der jeweilige Beitrag
der Holzverbrennung dargestellt. Der prozentuale Anteil
der Holzverbrennung an PM, ,-Uberschreitungstagen lag im
Bereich von 5,2 bis 21,3 %, der mittlere prozentuale Anteil
an PM,-Uberschreitungstagen bei 12 %. Ohne Holzver-
brennung wire der Grenzwert fiir PM,, im betrachteten
Zeitraum statt an 27 nur an 18 Tagen iiberschritten worden.
Diese Beobachtung gewinnt zusétzliches Gewicht dadurch,
dass die PM,,-Konzentrationen in zahlreichen Fillen nur
knapp tiber dem Grenzwert von 50 pg/m3 lagen und somit
bereits eine geringe Reduzierung der Holzverbrennungs-
immissionen zu dessen Einhaltung gefiihrt hitte.

4.3 Vergleich der ermittelten Holzverbrennungsbeitridge
mit Levoglucosan

Die vorliegenden Levoglucosan-Konzentrationen im Zeit-
raum 1.9.2016 bis 51.5.2017 wurden genutzt, um die

Berechnung des holzverbrennungsspezifischen Absorpti-
onskoeffizienten b, (570),, zu validieren. Wihrend des
betrachteten Zeitraums zeigten die beiden Groflen eine
gute Korrelation (Tabelle 2). Um einschétzen zu kénnen, ob
mit dem Quantifizierungsfaktor c, realistische Werte ermit-
telt werden, wurde iiber eine lineare Regression von CM,
aus den AE33-Messungen und Levoglucosan der Umrech-
nungsfaktor F zur Berechnung von CM, aus Levoglucosan
ermittelt. Aus dem allgemeinen Zusammenhang in Gl. (14)
ergab sich der in Gl. (15) dargestellte Zusammenhang fiir
den konkreten Datensatz:

CMy, = ¢y - byps (370), = F - Levoglucosan (14)

116583 - by, (370),, = 16,3 Levoglucosan (15)
R?=0,82

Der ermittelte Faktor F von 16,5 zur Berechnung von CM,
aus Levoglucosan fiigt sich dabei gut in die verwendeten
Faktoren des letzten Projektes [3] zur Quanti-

1,4E-04 _ r 30 . . . .
1 babs(370)bb Temperatur fizierung der Holzverbrennung in Berlin und
] L o Brandenburg ein. In der Literatur finden sich
1,2E-04 - 25 3 n . . .
’ 1 £ Werte fiir F im Bereich von 10 bis 24 [5; 21;
] L 20 @ 22], in den sich der aus dem AE33-Ansatz
"-'E 1,08-04 ] 2 zuriickgerechnete Faktor von 16,3 schliissig
c 1 - 15 g einreiht.
=, 8,0E-05 1 =
== ] on .
o ] o 5 Regulierung von
@ 6,0E-05 4 < Holzverbrennungsemissionen in Berlin
& ] 5
=
4,0E-05 g Die vorgestellten Auswertungen lassen sich
2 gut mit den Ergebnissen der vorangegangen
2,0E-05 L 5 § Projekte vergleichen und zeigen, dass Emis-
sionen aus Holzfeuerungsanlagen einen
0,0E+00 — ; ‘ ‘ . . ; ‘ ‘ , -10 bedeutenden Beitrag zur PM,-Belastung in
JEIU I N S S N S Berlin liefern. .
. . . S . . . . S YT WY m Rahmen der zurzeit laufenden Fortschrei-
NN SN A\ N\ I\ G\

Bild 3. Verlauf des holzverbrennungsspezifischen Absorptionskoeffizienten b,

(370),, und der
Temperatur im Zeitraum 1.1.2017 bis 31.12.2017 an der Messstation Frankfurter Allee.

bung des Berliner Luftreinhalteplans muss
deshalb die Frage einer iiber die bundeswei-
ten Anforderungen hinausgehenden Begren-
zung der Emissionen aus Festbrennstoffhei-

170 - R FHEEO-Chdbh B CMbb {Haleverbrenndng) zungen erneut behandelt werden. Bereits
160 - 1984 wurde im Fliachennutzungsplan Berlin
250 7 I ein Vorranggebiet fiir die Luftreinhaltung mit

L) 140 - . .
E 130 | Vorgaben fiir den Einsatz von Brennstoffen
% 120 in Gebdudeheizungen festgelegt. Das Gebiet
c 110 1 B umfasst die Berliner Innenstadt mit ca.
T‘E‘ 188 ] 0 100 km? Flache, die eine besonders dichte,
g 80 - A meist mehrstockige Bebauung aufweist und
5 704 an vielen Stellen von hohen Luftbelastungen
< Sg i _ N iR LLdddds I betroffen ist. Fiir Neubauten wird hier in der
23 40 | Bauleitplanung vorgegeben, dass nur Hei-
o 30 A zungsanlagen installiert werden, deren
20 A Emissionen nicht hoher sind als diejenigen
18 i A L L] von Heizungen mit Heizol Extra Leicht
NS e R R E SR EE N R EEEE S (HEL). Zuléssig ist auch die Verwendung von
898388883 888888888888838333338 o Fernwidrme. Holzfeuerungsanlagen kénnen
SRRXARINSSBIBSTIIILS2XRISS B2 diese Anforderungen selbst bei Verwendung

Bild 4. Tage mit PM,,-Uberschreitungen (PM,, > 50 pg/m?) und der jeweils berechnete Holzverbren-
nungsanteil CM,, aus den AE33-Messungen im Zeitraum 1.1.2017 bis 31.12.2017 an der Mess-

station Frankfurter Allee.

von Partikelfiltern nur schwer einhalten.
Dies gilt selbst fiir Pelletheizungen. Auch
wenn der Einsatz von Holz in Kleinfeue-

Gefahrstoffe - Reinhaltung der Luft

78 (2018) Nr. 5 - Mai

Copyright Springer-VDI-Verlag GmbH & Co. KG, Dusseldorf



Emissionsminderung

rungsanlagen aus Klimaschutzgrimden teilweise sogar
gefordert wird, ist dies aus Sicht der Luftreinhaltung pro-
blematisch, weil dabei vergleichsweise hohe Partikelemis-
sionen entstehen. Schon gegeniiber einer Olheizung sind
sie bis zu zehnmal héher und mit Gasheizungen werden
Partikel praktisch vollstdndig vermieden.

Die Messungen des Holzverbrennungsanteils im Feinstaub
haben gezeigt, dass die Emissionen weniger in der Innen-
stadt als vielmehr am Stadtrand und auflerhalb Berlins ent-
stehen. Fiir die Berliner Stadtgebiete auBBerhalb des Luft-
vorranggebietes gelten dessen Emissionsanforderungen an
Heizungen bisher jedoch nicht. So kénnen und werden hier
zunehmend Holzfeuerungen installiert, die durch den
atmosphirischen Transport der Schadstoffe berlinweit zur
Feinstaubbelastung beitragen. Es wird daher gepriift, ob die
Anforderungen des Luftvorranggebiets auf das ganze Stadt-
gebiet ausgedehnt werden konnen. Bei der Festlegung
zukiinftiger Emissionskriterien sollen sowohl die Wirkung
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