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Einleitung

Im Bereich der Luftreinhaltung ist in den letzten Jahren in Europa, darunter auch in Deutsch-
land, die Holzverbrennung als potentiell signifikante Quelle stetig in den Fokus der Diskussi-
onen um die Einhaltung der Feinstaubgrenzwerte gertickt. Obwohl Holzverbrennung als
Quelle zur Feinstaubbelastung prinzipiell bekannt war, wurde sie in den letzten zwei Jahr-
zehnten in Deutschland wenig diskutiert und ist bei der Grenzwerteinhaltung kaum bertick-
sichtigt worden. Dies ist in erster Linie darauf zuriickzufiihren, dass die Verwendung von
Holz als Heizmaterial in den letzten Jahrzehnten stark zuriickgegangen war. Angesichts ei-
ner Zunahme an Kaminofen in den letzten 10 Jahren in Deutschland, wie von Pfeffer und
Breuer (2013) aufgeflihrt, ist die Diskussion um das Thema Holzverbrennung allerdings wie-
der aufgenommen worden.

So stieg in den letzten Jahren die Anzahl der Untersuchungen und Publikationen zum The-
ma Holzverbrennung (Creutznacher, 2011; Pfeffer et al., 2013; Poulain et al., 2011; Wagener
et al., 2012). Zudem ist auch den Bundeslandern die Relevanz dieser Feinstaubquelle stér-
ker ins Bewusstsein gertckt. Im Oktober 2013 wurde eine Veranstaltung vom Landesamt fur
Natur, Umwelt und Verbraucherschutz Nordrhein-Westfalen (LANUV) organisiert, bei der
Behorden, Uberwachungsamter und Forschungsinstitutionen aus Deutschland, aber auch
der Schweiz und Belgien ihre Ergebnisse zum Thema Holzverbrennung préasentierten und
auf die Bedeutung dieser Quelle hinwiesen. Hierbei fand der Immissionsschutz besondere
Berticksichtigung und wurde an Beispielen von Feinstaubmessungen in NRW, im Harz und
Berlin- Brandenburg, sowie Flandern und diversen Orten in der Schweiz aufgefiihrt. Aber
auch Emissionsmessungen sowie regulatorische und technische Belange, beispielsweise die
Anforderungen an Kleinfeuerungsanlagen wurden diskutiert.

Aufgrund einer Studie aus dem Jahr 2012, die belegte, dass Holzverbrennung als Fein-
staubquelle in Berlin nicht zu vernachlassigen ist (Wagener et al., 2012), wurde Ende des
Jahres 2012, initiiert von den Landern Berlin und Brandenburg in Zusammenarbeit mit dem
Bundesinstitut fur Risikobewertung (BfR), ein Projekt mit dem Ziel gestartet, den Beitrag der
Holzverbrennung zur Feinstaubbelastung in beiden Bundeslandern zu quantifizieren. Hierbei
konnte bestatigt werden, dass Holzverbrennung erheblich zu Feinstaub in den kélteren Jah-
reszeiten beitragen kann, wobei Spitzenkonzentrationen von 25 pg m bzw. 48% Anteil-PM

erreicht wurden. Die Konzentrationslevel an Stationen in bzw. nahe Berlin waren vergleich-



Seite 4 von 28 ——— e
|4
r N

bar, eine Station im regionalen Hintergrund Brandenburgs allerdings wies deutlich niedrigere
Konzentrationen auf. Aufgrund hoher Korrelationen der Konzentrationen der unterschiedli-
chen Stationen wurde zunachst davon ausgegangen, dass es sich bei Holzverbrennung um
eine eher regional gepragte Quelle handelt. Da allerdings kein Gebiet identifiziert werden
konnte, dass fur besonders hohe Konzentrationen durch Ferntransport verantwortlich ge-
macht werden kann und deutlich geringere Konzentration im landlichen Hintergrund gefun-
den wurden, wurde geschlossen, dass es sich weniger um eine Quelle aus dem Uberregio-
nalen Hintergrund, sondern um eine diffus verteilte Quelle handelt. Das wirde bedeuten,
dass Holzverbrennung im Gegensatz zur Quelle Verkehr, welche durch Hot Spots an be-
stimmten Orten gekennzeichnet ist, gleichmagiiger Uber ein grof3flachiges Gebiet zu hohen
Konzentrationen in der kalten Jahreszeit beitragt.

Vor allem fir die Windrichtungsanalysen als Mittel zur Quellidentifizierung der Quelle Holz-
verbrennung war die in diesem Projekt vorhandene Datengrundlage recht gering, so dass
diese Ergebnisse zunéchst mehr als Tendenz bewertet werden mussten. Daher wurde ein
Anschlussprojekt mit der Gewinnung einer breiteren Datenbasis angestrebt, um eine effizien-
tere und signifikantere Windrichtungsanalyse mdglich zu machen. Dieser Bericht prasentiert
Ergebnisse, die auf zwei unterschiedlichen Messperioden aufbaut. Zudem werden auch Ta-
ge bericksichtigt, die nicht von Inversionswetterlagen gepragt sind. Damit soll verglichen
werden, wie stark der Einfluss der meteorologischen Bedingungen auf die Konzentrationen

von Holzverbrennung in der Atmosphare sind.

Experimentalteil

Standort und Probenahme

Fir die Probenahme wurde auf dieselben Stationen zurlickgegriffen, die auch im Vorganger-
projekt untersucht wurden. Da sich im Vorgéngerprojekt zeigte, dass sich aus den Daten der
Station Berlin-Neukdlln keine zuséatzlich fir die Quellidentifizierung bedeutsamen Erkenntnis-
se ziehen lassen, wurde diese Station bei diesen Untersuchungen nicht mehr bericksichtigt,
um dafur wiederum die Anzahl der Probenahmetage erh6hen zu konnen. Abb. 1 zeigt die
verbliebenen zwei Berliner Stationen (rot markierte Punkte) aus dem sich im Routine-Betrieb
befindlichen Berliner Luftgitemessnetz (BLUME) und zwei Stationen in Brandenburg

(schwarz markierte Punkte), ebenfalls aus dem sich im Routine-Betrieb befindlichen Mess-
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netz des Landes Brandenburgs gewahlt. Die Proben wurden analog zum Vorgangerprojekt
mit einem Low Volume Sampler (2,3 m3/ h) fir 24 h (0.00 — 0.00) gesammelt. Fiur die Analy-
se wurden Proben aus dem Jahr 2013 und 2014 gewahlt. Anders als im Vorgéngerprojekt
wurde nur die kalte Jahreszeit berticksichtigt, da Holzverbrennung im Sommer als vernach-
lassigbar identifiziert wurde. Weiterhin sollte der Untersuchungszeitraum zwei unterschiedli-
che Charakteristika aufweisen: Zum einen werden insgesamt 4 Wochen (4x7 Tage) aus den
Monaten Januar — April 2013 analysiert, in denen Inversionswetterlagen vorlagen und es
auch zu Grenzwerttiberschreitungen kam. Zum anderen wurde ein Zeitraum von zwei Mona-
ten taglicher Probenahme ausgewahlt, um eine kontinuierliche Periode zu erhalten, in der
auch Tage ohne Inversionswetterlage berticksichtigt werden. Diese Untersuchungsphase
soll daftir genutzt werden, eine gezieltere Quellenanalyse durchfiihren zu kénnen. Da im
zweiten Untersuchungszeitraum allerdings keine Uberschreitungstage fiir PMy, auftraten,
dieser Vergleichsaspekt aber als wichtig erachtet wurde, wurde im Nachgang ein weiterer
13-tagiger Zeitraum im Februar / Marz 2014 ausgewahlt. Dort kam es nicht nur zu stark er-
hoéhten Feinstaubwerten, es liel? sich aulRerdem feststellen, dass es zu diesem frihen Jah-
reszeitpunkt bereits auRergewshnlich viele Uberschreitungstage gab. Dieser Zeitraum konn-
te allerdings nur fur die Berliner Station Frankfurter Allee bertcksichtigt werden, da diese
Filter fir Brandenburg und fur Berlin-Buch nicht zur Verfligung standen. Da fur die Berliner
Station Frankfurter Alle sowie fiir die Brandenburger Station Bl.-Mahlow nicht fiir jeden Tag
Proben erhéltlich waren, kommt es in diesen Datensatzen zu Datenliicken (Fehlen der Probe
jedes 3. Tages). Ein weiterer Unterschied zwischen den Probebestanden beider Bundeslan-
der liegt in der GréRenfraktion und dem Filtertyp. Wahrend flr Berlin PM, 5 auf Quartzfiltern
vorlag, musste fir Brandenburg auf PMy,, teilweise gesammelt auf Glasfaserfiltern, zurtck-
gegriffen werden. Um das Verhéltnis von Levoglucosan zwischen PMy, und PM, 5 zu be-
stimmen, wurde bereits im Vorgangerprojekt ein Verhaltnis nahe 1 der beiden Fraktionen
zueinander ermittelt, worauf auch in diesem Projekt wieder zurlickgegriffen wurde. Die ermit-
telten Konzentration fiir PM, s werden im folgenden also 1:1 als PM;o-Konzentrationen be-

trachtet.
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Abbildung 1: Probenahme-Standorte in Berlin und Brandenburg (rot = Berlin, schwarz = Brandenburg),
Karte: OpenStreetMap

Fur die Auswertung wurden weiterhin meteorologische Daten hinzugezogen, die von der
Messstelle der Freien Universitat Berlin in Dahlem, im Stdwesten Berlins stammen. Die Nie-
derschlagsdaten wurden im Grunewald, im Westen von Berlin aus dem BLUME-Messhetz
genommen. Fir die Trajektorienanalyse sowie fir die Mischungsschichth6hen wurden GDAS
1-deg Daten fir das Hysplit Model angewendet (500 m . NN), welche durch das Air Res-
sources Laboratory (ARL) (zugehoérig zum National Oceanic and Atmospheric Administration

der USA (NOAA)) bereitgestellt werden (http://ready.arl.noaa.gov/ HYSPLIT.php).
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Tabelle 1: Ausgewahlte Probenahmetage

BfR

Berlin - Berlin - Brandenburg - Brandenburg -
Frankf. Allee Buch Hasenholz Bl-Mahlow
22.01. -28.01.2013
Messzeitraum 1: Janu- 20.02. -26.02.2013  Jeden 3. Tag Téaglich Téglich Jeden 3. Tag
ar — April 2013 07.04. —13.04.2013 keine Probe keine Probe
21.04. —27.04.2013
Messzeitraum 2: Okto- 15.10. - 15.12.2013 o o Taglich; nur bis Jeden 3. Tag
ber — Taglich Taglich 10.12.2013 keine Probe; nur
Dezember 2013 T bis 05.12.2013
Messzeit”raum 3: Feb- 25 02. — 15.03.2014 Jeden 3. Tag
ruar — Marz 2014 keine Probe

Analytik

Wie im Vorgangerprojekt wurde die Quantifizierung der Holzverbrennung anhand des Tra-

cers Levoglucosan durchgefihrt. Es wurde dabei auf dieselbe Methode zuriickgegriffen. Ein
Teil der Filterproben (1,7 cm @ = 2,3 cm?) (Glasfaser (Whatman) und Quarzfaser (Pallflex®))

wurde mit einer Dichlormethan / Methanol-Mischung (80:20) im Ultraschallbad extrahiert, das

Extrakt mit Stickstoff bis zur Trockene eingeengt, daraufhin mit N,O-
Bis(trimethylsilyDtrifluoroacetamid mit 1% Trimethylchlorosilan (BSTFA + 1% TMCS) und

Pyridin derivatisiert und anschlieBend ins GC-MS injiziert. Die Identifizierung der Substanz

erfolgte Uber einen Standard (Sigma Aldrich), als interner Standard wurde Methyl-b-D-

xylanopyranosid (MXP) verwendet. Die Quantifizierung wurde selektiv im single-ion-

monitoring Modus Uber die Massen 333 (Levoglucosan), sowie 204 und 217 (MXP) durchge-

fuhrt.

Die Nachweisgrenze fur die Methode wurde tber Blindfilter bestimmt (Mittelwert +

3*Standardabweichung) und lag bei 0,4 ng. Bei einer Analyse des Filters von 2,3 cm2 und

einer Injektion von 0,2 pl entspricht dies einer Konzentration von 18,4 ng / m3.

Ergebnisse und Diskussion

Konzentrationen

Tabelle 2 gibt die Mittelwerte und Konzentrationsbereiche der einzelnen Stationen fur

Levoglucosan, und Tabelle 3 fiir PMy, an. Hierbei zeichnen sich geringere Levoglucosan-
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konzentrationen fur den regionalen Hintergrund (Hasenholz) ab, wobei die Konzentrationsun-
terschiede nicht mehr so deutlich sind wie es im Jahr 2012 beobachtet wurde. Die Levoglu-
cosankonzentrationen erreichen im Mittel bis zu 181 ng m™ an der Berliner Verkehrsstation
Frankfurter Allee. In der 1. Periode erreichen die Werte dort sogar 231 ng m3. Im Vergleich
zum Jahr 2012 fallt auf, dass die Station Bl-Mahlow deutlich geringere Werte im Jahr 2013
aufweist. Damals lag die Konzentration bei 340 ng m?3, in den kalteren Monaten (Januar /
Februar / Oktober) wurden dort sogar im Mittel 406 ng m™ erreicht. Mit 177 ng m liegen die
Konzentrationen also deutlich niedriger, weiterhin werden in der 1. Messperiode in Bl-
Mahlow sogar die niedrigsten Konzentrationen aller vier Stationen gemessen, in der 2.
Messperiode hingegen ist der Mittelwert mit 189 ng m= im Vergleich zu den anderen Statio-
nen wieder am hochsten. Die Tendenz zu niedrigeren Levoglucosankonzentrationen ist auch
bei den PMo-Konzentrationen zu beobachtet, die im Schnitt ca. 11 ug m™ niedriger sind als
im Messzeitraum 2012. Die geringeren Konzentrationen im Jahr 2013 gegeniber 2012 in
Berlin lassen sich vermutlich mit dem milden Klima im Jahr 2013 begriinden, was sich auch
auf das Heizverhalten auswirkt. Im Messzeitraum Januar / Februar 2012 lag die Temperatur
im Mittel noch bei — 7.8 °C, im Oktober 2012 bei 8.5 °C. In der Messphase Januar / Februar
2013 wurde eine mittlere Temperatur von -0.5°C gemessen, im Messzeitraum Oktober 2013
liegen die Temperaturen bei 11.7°C, wobei der gesamte Messzeitraum bis Mitte Dezember
eine mittlere Temperatur von 6.5°C erreicht.

Im Februar / Mérz 2014 wurden in Berlin zahlreiche Uberschreitungstage gemessen. Dies
spiegelt sich z.T. auch in den Levoglucosankonzentrationen wieder. Mit 291 ng m™ wird zu

diesem Zeitpunkt der hochste Mittelwert an der Frankfurter Allee gemessen.

Tabelle 2: Mittelwert (Gesamt; (1. Periode; 2. Periode)) und Konzentrations-
bereiche von Levoglucosan an den 4 Stationen in ng/m3.

N Mittelwert Min Max Standardabweichung
Frankfurter Allee 79 181 (231; 166) 19 535 110
Buch 88 146 (196; 124) <NWG 520 118
Hasenholz 85 128 (170; 108) <NWG 506 111
Bl-Mahlow 54 177 (158; 189) <NWG 607 129

Fr.Allee 2014 13 201 41 522 137
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Tabelle 3: Mittelwert (Gesamt; (1. Periode; 2. Periode)) von PMjo an den 4 Stationen in pg/ms.

N Mittelwert Min Max Standardabweichung
PMio Frankfurter Allee 90 30 (42; 25) 11 84 14
PMjo Buch 82 21 (32; 18) 6 65 12
PM;o Mahlow 70 20 (29; 17) 5 65 12
PM;o Hasenholz 85 18 (29; 13) 5 65 13
Fr. Allee 2014 13 58 33 80 14
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Abb. 3: Levoglucosan- und PMjo-Konzentrationen an den vier Stationen.

1. Messzeitraum, b) 2. Messzeitraum
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In Abbildung 3 sind die Zeitreihen fir die 2 Untersuchungszeitraume aller vier Stationen fur
Levoglucosan und PM,q aufgefiihrt. Da es sich um Zeitraume wéahrend der Heizperiode han-
delt, sind keine signifikanten temporalen Konzentrationsunterschiede bzw. saisonalen Kon-
zentrationsverlaufe erkennbar. Lediglich im April im ersten Messzeitraum ist eine abneh-
mende Levoglucosankonzentration festzustellen, wahrend die PMyo-Konzentration erhéht
bleibt.

Tabelle 4 gibt die Korrelationen von Levoglucosan zwischen den Stationen fur den gesamten
Untersuchungszeitraum an. Die Korrelationen sind Giberwiegend signifikant, was auf eine
gleichméRige Verteilung der Levoglucosankonzentrationen iber das Untersuchungsgebiet
und somit auf eine regional gepragte Quelle hindeutet. Vor allem im ersten Untersuchungs-

zeitraum sind die Korrelationen héher als in Messzeitraum in 2012.

Tabelle 4: Korrelation von Levoglucosan zwischen den Stationen;

Gesamter Zeitraum, 1. Periode / 2. Periode; nach Pearson.

Frankf. Allee Buch Hasenholz
Frankf.Allee
Buch 0,76 0,95/0.59
Hasenholz 0,51 0,92/0.32 0,65 0,95/0.64
Mahlow 0,68 0,93/0.44 0,84 0,95/0.43 0,60 0,95/0.31

Fettgedruckte Zahlen zeigen signifikante Korrelationen.

Im Vorgéngerprojekt waren die Stationen Bl-Mahlow und Hasenholz saisonweise nicht signi-
fikant korreliert mit den anderen Stationen. Im Falle von Hasenholz wurde vermutet, dass ein
noch nicht einheitliches Heizverhalten im Herbst im Vergleich zur Stadt vorhanden war, da
im Oktober die Heizsaison gerade erst startet. Es wurde diskutiert, dass durch unterschiedli-
che Witterungsbedingungen und unterschiedliches Heizverhalten zwischen Stadt und Land
Unterschiede entstehen. Die Stadt-/ stadtnahen Gebiete wiesen dagegen vermutlich auf-
grund ihrer geringen Distanz zueinander immer noch signifikante Korrelationen auf. Im Win-
ter war dann im gesamten Untersuchungsgebiet bereits mit dem Heizen gestartet worden.
Die geringen Korrelationen mit der Station BI-Mahlow im Winter waren vorerst nicht zu erkla-

ren. In den hier prasentierten Ergebnissen aus dem Jahr 2013 sind die Konzentrationen in
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der ersten Messphase, die den Winter reprasentiert, allerdings hoch signifikant mit den ande-
ren Stationen, wahrend die geringe Signifikanz fur diese Station eher im Herbst auftritt, was
gegenlaufig zu den Ergebnissen aus dem Jahr 2012 ist. Weiterhin wurde auf Grund der be-
sonders hohen Konzentrationen vermutet, dass in der naheren Umgebung eine besonders
starke Quelle vorhanden ist. Die Daten aus diesem Projekt scheinen diese Vermutung zu-
nachst nicht zu unterstitzen, da die Konzentrationen nicht signifikant héher sind. Nichts des-
to trotz gibt es im Herbst dort hohere Konzentrationen, und wiederum geringere bzw. keine
Korrelationen mit den anderen Stationen.

Die Korrelationen von Levoglucosan mit PMyq sind geringer als in 2012 (Tabelle 5). Dies ist
vermutlich damit zu erklaren, dass ein starker Jahresgang, der sowohl fir PMyq als auch fir
Levoglucosan grundsatzlich vorhanden ist, in diesem hier gewéhlten Messzeitraum nicht
auftritt. Dennoch sind die Korrelationen mit PM,, signifikant, weshalb man von einem Ein-

fluss der Holzverbrennung auf die PM3,-Konzentrationen ausgehen kann.

Meteorologie

Temperatur / Heizgradzahl

Um einen Zusammenhang zwischen der Levoglucosankonzentration und dem Heizverhalten
herzustellen, wurde die Heizgradzahl (HGZ) berechnet (20 — gemessene Temperatur fur alle
Werte mit T < 15°C, O fur alle Werte mit T > 15°C) und mit Levoglucosan korreliert. Da sich
die HGZ aus der Temperatur berechnet, und diese tberwiegend unter 15 °C lag (Abbildung
4), ist die HGZ nahe -1 zur Temperatur korreliert. Die Korrelationen von Levoglucosan mit
der HGZ spiegeln also nahezu die Korrelationen mit der Temperatur mit umgekehrten Vor-
zeichen wider. Tabelle 5 zeigt, dass schwach signifikante Korrelationen zwischen den Para-
metern HGZ und Levoglucosan fiir den gesamten Messzeitraum vorliegen. Die Korrelationen
sind jedoch hoch signifikant fir den ersten Messzeitraum, aber nicht signifikant fir den
Herbst. Das bedeutet, dass der Anstieg der Levoglucosankonzentration zwar mit einem er-
hohten Heizverhalten in den kalteren Monaten im Vergleich zur warmeren Jahreszeit zu er-
klaren ist (im April geht die Temperatur und somit auch die HGZ nach oben, siehe Abbildung
4). Wahrend der kalteren Saison allerdings spiegelt sich ein schwankendes Heizverhalten in
Abhangigkeit von taglichen Temperaturschwankungen nicht wider.
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Abbildung 4: Temperaturverlauf fir Berlin, Hasenholz und Bl-Mahlow.

Tabelle 5: Korrelationen von Levoglucosan mit PMsg

und meteorologischen Parametern.

PMi' HGZ' HGZ? Misch.! Misch.? wind (v)'  Wind (v)
Levo_FrankfAllee 041 037 0.75/0.02 -043 -0.74/-0.44 -0.41 -0.33/-0.44
Levo_Buch 0.65 0.55 0.75/0.23 -050 -0.68/-0.50 -0.44 -0.40/-0.50
Levo_BI-Mahlow 040 045 0.78/0.26 -0.40 -0.85/-0.37 -0.38 -0.42/-0.37
Levo_Hasenholz 071 045 0.70/-0.26 -0.58 -0.65/-0.52 -0,47 -0.46/-0.52
Levo_FrankfAllee ‘14 0.66 0.74 -0.60 -0.65

! Gesamter Messzeitraum: * 1. Messzeitraum / 2. Messzeitraum; ° 2.

Windgeschwindigkeit und Mischungsschicht

Messzeitraum

Weiterhin wurden die Levoglucosankonzentrationen mit der Windgeschwindigkeit und der

Mischungsschicht korreliert. Die Korrelationen geben an, ob ein Anstieg der Levoglu-

cosankonzentrationen mit austauscharmen meteorologischen Bedingungen einhergeht. Die

Korrelationen sind sowohl fur die Mischungsschicht als auch fir die Windgeschwindigkeit

negativ signifikant. Das bedeutet, dass erhdhte Konzentrationen auch mit Akkumulation auf-

grund austauscharmer Wetterlagen entstehen kénnen. Im Falle der Mischungsschicht sind

die Korrelationen fur den 1. Messzeitraum im Winter hoch signifikant, wahrend sie fur die 2.
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Messphase wie fir den gesamten Messzeitraum wieder schwécher signifikant sind. Somit
spiegelt sich ein &hnlicher Trend wie bei der HGZ beobachtet wieder und ist vermutlich auf
saisonale Witterungsbedingungen, die mit ansteigender Temperatur und ansteigenden Mi-
schungsschichten einhergehen, zuriickzufihren. Auffallig sind die Korrelationen zwischen
Mischungsschicht und PMy, in der 1. Messphase (nicht in Tabelle dargestellt), die mit 0.31 —
0.64 deutlich niedriger sind als die der Mischungsschicht mit Levoglucosan. Dies deutet da-
rauf hin, dass die Verteilung der Holzverbrennungsemissionen schwéacher von eingetragenen

Luftmassen und starker von Akkumulation gepréagt ist als die von gesamt PMyj.

Windrichtungsanalyse

Die in Abb. 5 gezeigten Windrosen geben einen Uberblick tiber die vorherrschenden Wind-
geschwindigkeiten und Windrichtungen an Tagen mit hohen Levoglucosankonzentrationen
fur den gesamten Messzeitraum. Die Windgeschwindigkeit ist fur die erste und zweite Mess-
periode dargestellt. Es zeigt sich, dass in der winterlichen ersten Messperiode keine be-
stimmte Windrichtung vorherrscht, wahrend die zweite Messperiode deutlich von westlichen
Winden gepragt ist, was im Gegensatz zu den Beobachtungen in 2012 steht. Mit Ausnahme
von einem Tag ist keine vorherrschende Windrichtung erkennbar, fiir die besonders hohe
Windgeschwindigkeiten auszumachen sind. Ahnlich sieht es fiir die Levoglucosankonzentra-
tionen in Abhangigkeit der Windrichtung aus. Es kdnnen keine signifikant htheren Konzent-
rationen lUber den gesamten Messzeitraum fiir eine bestimmte Windrichtung festgestellt wer-
den. Im Jahr 2012 wurden tendenziell héhere Levoglucosankonzentrationen fir die Winde
aus 0Ostlicher Richtung beobachtet, wobei an den Stationen Buch und Bl-Mahlow hohe Kon-

zentrationen auch bei Sudwinden zu beobachten waren.



Seite 14 von 28

- BFR

“'l

[Windgeschwindigkeit 1. Periode |

_\'\ﬁndgeschwindigkeil 2. Pericde

N
NNW NNE NNW —— NNE
104 ., 10 P
P NW_ - _NE 8 NW._' g NE
& . N [
WHW / Y, ENE ENE
i \ 4
2 f 2 \
0 Wt e 0 B
2 \ f 2 [
4 / 4 /
WSW / ESE ESE
6 y [
89 sw 7 sE 8 SW “sE
104 -~ 10 ] ) - o
SSW SSE ssw " ssE
s
| Windgeschwindigkeit Feb / Mar 2014 | 'Levoglucosan Frankf Allee |
N Gesamte Messperiode
NANW NNE 700 - NNW —— NNE
19 o 3 i 600 -~ s .
8 L N 500 - NW N
[ / \ 400 A
o) VW / . ENE 300~ WHW , ENE
/ \ 200
2 f b \
| 100 - \ \
0 W E 0 w 1E
5 | | 100 f
X J 200 /
4 ' S J
WSW ! ESE 300 wsw ESE
& 400
a < > 500 A .
SW -~ sE SW “ SE
10 ¥, - 600 G -
SsW SSE 700 ssw 5 " SSE
Levoglucosan Frankf. Allee 2014 Levoglucosan Buch
] Gesamte Messperiode
700 NNW NNE 700 4 NNW - NNE  © .
it W X NE o W . T NE
400 \ 400
300 WHW . ENE 300~ WHW , ENE
200 \ 200
100 1 100 - - 1
0 W E 0 w 1E
100 - | 100 — f
200 / 200
W00 waw ! ESE 00 wew ESE
400 400
SW N - SE sw o “ SE
700 ssw T—— sse 700 ssw T s
. |Levoglucosan Bl-Mahlow
Levoglucasan Hasenholz N Gesame Messperiode
700 NN NME |Gesamte Messperiode 700 NNW ——- NNE °
00 F 600
N NE N NE
500 . 500 >
300 WNW ENE 300 WNW ENE
200 200
100 1001
[/} W {E 0 W = lE
100 | 100
200 - 200
00 wew " ese WO wew =3
400 y 400
ol W "se 5001 W "se
600 o Y 600 ~ .
700 S5W SSE 700 S5W - P : SS8E

Abb. 5: Windgeschwindigkeit (in m s'l) und Levoglucosankonzentration (in ng m'3)
an den Stationen in Abhangigkeit der Windrichtung
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Des Weiteren wurden auch Windtrajektorien fiir die Zeitraume berechnet. Ahnlich wie fiir das
Jahr 2012 zeichnet sich auch hier kein ganz klares Bild ab, was darauf schlieRen liel3e, dass
erhdhte Holzverbrennung mit Ferntransport aus einem bestimmten Gebiet zu erkléaren ist.
Dennoch sind fiir zwei Zeitrdume Tendenzen zu erkennen. Im Januar 2013 traten Gber meh-
rere Tage hinweg Konzentrationen > 400 ng m™ Levoglucosan an allen Stationen auf. Zwar
werden auch an anderen Tagen wahrend der gesamten Messphase Konzentrationen > 300
ng m> erreicht, allerdings treten diese meist nicht aufeinanderfolgend sondern eher als ein-
zelne Events auf. Im Februar / Marz 2014 hingegen an der Frankfurter Allee sind die Kon-
zentrationen wieder fast durchgehend tiber 300 ng m™. Fiir die Januar-Periode ist auffallig,
dass die Luftmassen Uberwiegend aus 6stlichen Gebieten kommen (Abbildung Al), wahrend
fur die Februar/Marz-Periode in 2014 Luftmassen aus sldlicher Richtung Uberwiegen (Abbil-
dung A2). In diesen Zeiten sind vor allem die PMy,-Werte besonders hoch gewesen. Im
Herbst 2013 werden Luftmassen Uberwiegend aus westlichen (NNW — SSW) Richtungen
beobachtet, Grenzwertlberschreitungen gab es keine. An den Tagen, an denen dort die
Levoglucosankonzentration > 300 ng m™ steigt sind wiederum weder mit Winden aus éstli-
cher Richtung noch mit einer einheitlichen Windrichtung zu beschreiben. Diese Ergebnisse
zeigen, dass Holzverbrennungsemissionen aus stdlicheren Regionen oder Osteuropa
durchaus die Konzentrationen in Berlin und Brandenburg beeinflussen kdnnen. Allerdings
sind ansteigende Konzentrationen nicht ausschlief3lich dadurch zu erklaren sondern werden
auch durch andere meteorologische Bedingungen wie durch die Mischungsschicht beein-
flusst.

Wie schon fiir das Jahr 2012 beobachtet, lasst sich kein Trend erkennen, dass an Tagen mit
stark erhéhten Konzentrationen an einer Station gegentber den anderen Stationen eine be-
stimmte Windrichtung vorherrschte. Aus dem Vergleich der Ergebnisse aus der Windrosen-
und Trajektorienanalyse lasst sich schliel3en, dass erhdhte Levoglucosanwerte zwar eher mit
Emissionen aus Orten dstlich und nérdlich von Berlin einhergehen, Spitzenkonzentrationen
allerdings nicht zwingend mit dem Ferntransport aus 6stlicher Richtung zu begriinden sind.
Dass Gebiete 6stlich von Deutschland nicht maf3geblich fir die hohen Levoglucosankonzent-
rationen verantwortlich ist wurde zudem erneut durch die insgesamt geringeren Konzentrati-
onen in Hasenholz im Gegensatz zu den stadtischen / stadtnahen Stationen deutlich, was
darauf hindeutet, dass die zunehmende Bevdlkerung in Richtung Berliner Grof3raum einen
deutlichen Beitrag leistet.
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Beitrag der Holzverbrennung an PMy,

Um den Beitrag der gesamten Holzverbrennung an PM;, bestimmen zu kdnnen, ist ein Um-
rechnungsfaktor fir das Verhaltnis zwischen Levoglucosan und PMy, welches aus Holzver-
brennung entsteht (PMyqpp) NGtig. Da dieser in der Regel wahrend der Messungen nicht mit-
bestimmt wird, wird h&ufig auf Literaturwerte zurtick gegriffen (Fine et al., 2002, 2004;
Gelencser et al., 2007; Schmidl et al., 2011). Solche ermittelten Werte basieren auf der di-
rekten Messung von Holzverbrennung unter Ausschluss anderer Quellen. In der vorange-
gangenen Studie in Berlin fir das Jahr 2012 wurde ein Faktor zwischen 0.045 und 0.08 mit
einer hoheren Gewichtung zu kleineren Faktoren als Umrechnungsfaktor angewendet, der
sich an den Studien von Wagener et al. (2012), Pffer und Breuer (2013) und Schmidl et al.
(2011) orientiert und wurde zu besseren Vergleichszwecken hier erneut verwendet. Mit einer
Sensitivitdtsanalyse (Latin-Hypercube) wurde wie im Vorgangerprojekt ein Mittelwert und der
dazugehorige GrofRenbereich (10- und 90-Percentil) berechnet (Tabelle 6).

Die ermittelten Beitrage der Holzverbrennung liegen zwischen 0.2 und 12.1 pg / m3 (Abbil-
dung 6) Uber den gesamten Messzeitraum betrachtet, prozentual werden Beitrage zwischen
0.6 — 65.3 % an PMy, erreicht (Tabelle 6). Der prozentuale Beitrag ist an der Station Frank-
furter Allee wie auch schon im Vorjahr am geringsten, da dort der Verkehr als starke lokale
Quelle im Vordergrund steht. Die hochsten prozentualen Werte werden in Hasenholz er-
reicht, was aber in erster Linie auch auf z.T. sehr geringe PMo-Werte im Vergleich zu den
anderen Stationen zurtickzuftihren ist. Der Trend, dass die Holzverbrennung in Hasenholz
als landliche Hintergrundstation, wo Quellen wie Verkehr eine geringere Rolle spielen, weni-
ger zu PMyq beitragt als in Buch oder Bl-Mahlow, setzt sich in diesem Jahr im Vergleich zu
2012 nicht fort.

Tabelle 6a: PMigbp und sein prozentualer Anteil an PMjo an den Stationen fur 2. Messperiode.

Median PMiopy ~ 10%-Percetnil; 90%- % PMaigph @n Min — Max %
(ng m) Percentil PMyopo (ug m3)Y  PM;o (Median) PMiobb an PMyo?
FrankfAllee 4.3 3.7,4.8 114 2.4-20.8
Buch 3.9 33,43 15.5 4.4-252
Hasenholz 2.1 1.3;2.8 11.4 1.0-33.0

Blankenfelde-Mahlow 2.1 1.8;2.3 11.8 0.6 -22.5
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Tabelle 6b: PMiopp Und sein prozentualer Anteil an PM1g an den Stationen fiir 2. Messperiode.

Median PMignp  10%-Percetnil; 90%- % PM1obb @n Min — Max %
(ng m®) Percentil PMyopo (ug m3)Y  PM;o (Median) PMiobb an PMyo?
FrankfAllee 3.0 2.6;3.3 13.2 1.7-46.7
Buch 1.9 1.7;21 12.3 3.2-56.4
Hasenholz 1.4 1.3;1.6 12.8 1.6 -65.3
Blankenfelde-Mahlow 3.0 25,34 18.6 41-51.1
FrankfAllee 2014 5.4 4.6;6.1 9.8 24-156

" bezogen auf berechneten Median durch Angabe eines FaktorgréRenbereichs.
2 bezogen auf gesamten Konzentrationsbereich.

Abbildung 6 zeigt die PM,-Werte und die berechneten PMq,,-Gehalte. Wie vorab erwahnt,
wird der Grenzwert von 50 pg m3 in der 2. Messperiode nicht Uberschritten, in der ersten
Messperiode nur an wenigen Tagen. Es wird ersichtlich, dass an Tagen mit héheren PMq-
Konzentrationen nicht zwangslaufig auch erhéhte PMyg,,-Konzentrationen gemessen wur-
den, dennoch sind, wie auch schon an den Korrelationen gesehen, Tendenzen von erhéhten
PMio und PM;gp-Konzenrtationen zu erkennen. In der Frankfurter Allee hatte an zwei von
fiinf Tagen eine Uberschreitung durch die vollstandige Reduktion von Holzverbrennung ver-
mieden werden konnen, in Bl-Mahlow an einem von drei Tagen, in Hasenholz an zwei von
drei Tagen und in Buch alle drei Tage mit Grenzwertiberschreitung. Es sei allerdings noch-
mals darauf hingewiesen, dass die hier angewandten Verhaltnisbereiche im unteren Bereich
der Literatur liegen. Es ist demnach nicht auszuschlie3en, dass der Anteil der Holzverbren-

nung dadurch Gberschatzt wird.
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Abbildung 6a: Zusammensetzung von PMigpp und PMigrest an den vier
Stationen, 1 Messzeitraum. Die gestrichelte Linie gibt den Grenzwert von PMj an.
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Abbildung 6c: Zusammensetzung von PMigp, und PM an den vier Stationen.

Da der Winter in 2013 sehr mild war, wurden zusatzlich noch 13 Probenahmetage im Febru-
ar und Marz 2014 an der Frankfurter Allee zur Auswertung mit hinzugezogen, da es in dieser
Zeit zu zahlreichen Uberschreitungstagen kam. Abbildung 6¢ zeigt, dass an 5 von 13 Tagen
die Grenzwertlberschreitung bei vollstandigem Ausschluss der Holzverbrennung theoretisch
hatte vermieden werden kénnen. An anderen Tagen waren die Uberschreitungen so groR,
dass allein durch vollstandige Reduktion der Holzverbrennung der Grenzwert noch immer
Uberschritten gewesen ware. Im Vergleich zu der 1. und 2. Messperiode im Winter und
Herbst 2013 sind die Konzentrationen an PMq,, im Mittel teilweise fast doppelt so hoch an
der Frankfurter Allee (Tabelle 6a und 6b). Relativ zur PM,o-Konzentration hingegen stellt sich
ein anderes Bild dar. Die PM;gp,-Werte steigen nicht so stark an wie PMy,, weshalb der pro-
zentuale Anteil von PMyon, an PMyo abnimmt. Dies zeigt deutlich, dass die Holzverbrennung

nicht ausschlief3lich ausschlaggebend fiir die Grenzwerttiberschreitungen sein kann.

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Studie wurden fur Winter und Herbst 2013 und fur den Winter 2014 fir
zwei Berliner sowie zwei Brandenburger Messstationen PM, s bzw. PM;o Proben auf den

Tracer Levoglucosan analysiert, um dariiber den Beitrag der Holzverbrennung zum Fein-

staub im Untersuchungsgebiet zu quantifizieren. Es zeigte sich, wie bereits in vorangegan-
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genen Studien in Berlin, aber auch in anderen Teilen Deutschlands, dass Holzverbrennung
erheblich zu Feinstaub in den kélteren Jahreszeiten beitragen kann, wobei im Jahr 2013
Spitzenkonzentrationen von 12,1 ug m™ erreicht wurden. Der maximale prozentuale Anteil
lag bei Giber 65% Anteil an PMy,an der Hintergrundstation. Die mittleren Konzentrationen an
den vier Stationen betrugen zwischen 1.4 pg m™ an der landlichen Hintergrundstation und
4.3 pg m™ an der Verkehrsstation, was einem mittleren prozentualen Anteil von 11.4 — 18.6%
an PMyq entspricht. Die Konzentrationslevel waren tUberwiegend vergleichbar zwischen den
Stationen, die Station im regionalen Hintergrund zeigte insgesamt die niedrigsten Konzentra-
tionen, die Verkehrsstation die héchsten. Weiterhin wurde eine kurze Messperiode im Feb-
ruar und Marz 2014 fir die Verkehrsstation ausgewertet, die von zahlreichen Grenzwert-
iiberschreitungen gepragt war. Dort wurden insgesamt mit 5.4 pg m™ im Mittel die héchsten
PMsou, Konzentrationen gemessen. Durch die insgesamt hohen PM3o-Werte war der prozen-
tuale Anteil mit 9.8% jedoch der niedrigste. Der Konzentrationsverlauf zwischen den Statio-
nen war dhnlich, was zunachst darauf hindeutet, dass es sich um eine eher regional geprag-
te Quelle handelt. Insgesamt waren die Konzentrationen niedriger als noch im Vorgéngerpro-
jekt fir das Jahr 2012 ermittelt. Vor allem an der stadtnahen Brandenburger Station BI-
Mahlow konnten die damals auffallig hohen Konzentrationen aus dem Jahr 2012 nicht erneut
gemessen werden. Die insgesamt niedrigeren Konzentrationen sind in erster Linie auf milde-
re Temperaturen und niedrigere PMo-Werte zurlickzufiihren, da Grenzwertliberschreitungen
kaum bzw. im Herbst gar nicht auftraten.

Trotz erhohter Levoglucosankonzentrationen wahrend zwei Phasen bei Winden aus ostlicher
und sudlicher Richtung kann kein Gebiet eindeutig identifiziert werden, aus dem durch Fern-
transport Luftmassen mit erh6hten Holzverbrennungsemissionen heran transportiert werden.
Auch wenn erhéhte Werte fir diese kurzen Zeitraume ausgemacht werden, muss eine
gleichzeitige Erhéhung der PMyy-Konzentration berticksichtigt werden, der prozentuale Anteil
an PMygny zU PMyo im Falle der Frankfurter Allee verringert sich sogar im Vergleich 2013 zu
2014. Weiterhin sind diese Messphasen nicht nur durch sidliche und 6stliche Winde ge-
pragt, sondern auch durch geringere Mischungsschichten (Abbildung A3 im Anhang), was
zusatzlich fur die Konzentrationserhéhung verantwortlich sein kann. Ein besonderer Einfluss
v.a. aus Ostlichen Gebieten kann auch, wie schon im Vorgangerprojekt angesprochen, eher
ausgeschlossen werden, da Konzentrationen in der 6stlich gelegenen Hintergrundstation am

geringsten sind und an der zentral gelegenen Berliner Verkehrsstation am hochsten, was auf
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einen nicht zu vernachlassigenden lokalen Einfluss hindeutet. Wie schon im Vorgéangerpro-
jekt kann zu dem Schluss gelangt werden, dass Holzverbrennung im Gegensatz zur Quelle
Verkehr, welche durch Hot Spots an bestimmten Orten gekennzeichnet ist, gleichmafiger
Uber ein grof3flachiges Gebiet zu hohen Konzentrationen in der kalten Jahreszeit beitragt.
AbschlieRend l&sst sich zusammenfassen, dass auch nach einer Erh6hung der Datenbasis
fur das Jahr 2013 gegeniuber 2012 bestétigt werden kann, dass Holzverbrennung nicht in
erster Linie auf Ferntransport zurtickgefuhrt werden kann. Vielmehr stellt es auch ein lokales
Problem dar, welches an kalten Tagen unter ungiinstigen meteorologischen Bedingungen zu

hohen Belastungen fuhren kann.
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Anhang

Tabelle Al: Tage mit Levoglucosan -Konzentrationen > 300 ng m™

Frankfurter Buch BI-Mahlow Hasenholz
Allee

23.01.2013 23.01.2013 24.01.2013 23.01.2013
25.01.2013 24.01.2013 25.01.2013 24.01.2013
26.01.2013 25.01.2013 27.01.2013 25.01.2013
22.02.2013 26.01.2013 15.10.2013 26.01.2013
25.02.2013 25.10.2013 05.11.2013 10.04.2013
21.10.2013 11.11.2013 11.11.2013 25.10.2013
27.11.2013 13.12.2013 26.11.2013 16.11.2013
27.02.2014 15.12.2013 03.12.2013

28.02.2014

02.03.2014

05.03.2014

08.03.2014

09.03.2014

An Tagen mit > 300 ng m-3 kommen die Luftmassen Uberwiegend aus ndrdlicher bis dstlicher Richtung. Aus-

nahmen sind mit gelb gekennzeichnet.
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Abbildung Al: Trajektorien flr den Zeitraum 22. — 26.01.2013. In dieser Messphase kamen die Luftmassen

Uberwiegend aus 6stlicher Richtung.
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Abbildung A2: Trajektorien fiir den Zeitraum 25.02 — 09.03.2014. In dieser Messphase kamen die Luftmas-
sen Uberwiegend aus sudlicher Richtung.
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Windgeschwindigkeit und Mischungsschicht Berlin
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Abbildung A3: Windgeschwindigkeit und Mischungsschicht
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