Fernmessverfahren

Erfassung und Analyse atmospharischer Spurenstoffe
im Bereich einer urbanen Griinfliche unter Verwendung

optischer Fernmessverfahren

K. Weber, A. Ropertz, W. Kuttler

Zusammenfassung Um qualitativ und quantitativ festzustellen, in welchem
Umfang eine innerstadtische Grinflache durch die Emissionen direkt angren-
zender StraRen lufthygienisch beeintrachtigt wird, wurden im Bereich einer
140 ha groBen Griinfliche in Dusseldorf Messungen ausgewahlter Spuren-
stoffindikatoren (NO, NO,, CO, O3) uiber einen einjahrigen Zeitraum durch-
gefiihrt. Hierbei kamen sowohl optische Fernmessverfahren (OP-FTIR und
UV-DOAS), punktférmig messende Standardverfahren sowie umfangreiche
meteorologische Messungen zum Einsatz. Die Untersuchungen zeigten fol-
gendes Ergebnis: Die betrachtete Griinfliche kann aus lufthygienischer Sicht
als urbaner Gunstraum bezeichnet werden, da bis auf das O; fir die Spuren-
stoffe NO, NO, und CO deutlich reduzierte Immissionsbelastungen ermittelt
wurden, wobei erhéhte O;-Konzentrationen im Wesentlichen dann auftreten,
wenn die der anderen Spurenstoffe eher gering sind. Insgesamt ist die Reduk-
tion der Spurenstoffkonzentrationen innerhalb der Griinflache stark von den
atmosphdrischen Austauschbedingungen abhangig. Vom messtechnischen
Aspekt her zeigte sich, dass optische Fernmessverfahren bei geeigneter Quali-
tatssicherung auch tiber lange Zeitrdume valide Ergebnisse liefern kénnen und
dass sie bei der Charakterisierung diffuser Emissionen sowie dem Spurenstoff-
transport eine wirkungsvolle Erganzung der punktférmig messenden Systeme
darstellen.

Measurement and analysis of the air quality within
the region of an urban green area using optical
remote measurement techniques

Abstract In order to determine qualitatively and quantitatively, to which
extent an inner urban green area is affected air-hygienically by the emissions
of directly adjacent roads, an extended measurement campaign has been per-
formed within the region of a large urban green area with a size of 140 hec-
tares in DUsseldorf. Measurements of selected atmospheric air pollutants (NO,
NO,, O3, CO) were carried out during a one-year period using both optical
remote measurement systems (OP-FTIR and UV-DOAS) and standard point
analyzers as well as meteorological measurement systems. As a result, the
green area examined can be characterized as a favoured area in the urban
structure from an air-hygienic point of view. Clearly reduced trace gas con-
centrations were found within the green area for NO, NO, and CO, whereas
increased O; concentrations only occur, when those of the other trace gases
are rather small. The reduction of the trace gas concentrations within the
green area depends strongly on the atmospheric exchange conditions. One
important technical result of the measurement campaign was, that optical
remote sensing systems can deliver reliable results even for long measurement
periods, if appropriate quality assurance procedures are applied. Moreover,
the optical remote sensing methods can be used with remarkable success in
addition to point monitors for the characterization of fugitive emissions and
the measurement of the transport of trace gases.
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1 Einfiihrung

Die Erfassung gasformiger atmosphérischer Spurenstoffe
erfolgt in zunehmendem MafBe unter Verwendung optischer
Fernmessverfahren, wobei neben den relativ haufig einge-
setzten OP-FTIR- und UV-DOAS-Verfahren auch LIDAR- und
TDL-Systemeb zum Einsatz kommen. Dieser Trend ist natio-
nal und international zu erkennen und bezieht sich einer-
seits auf den Einsatz im Rahmen aufwindiger Sonderunter-
suchungen im Forschungsbereich, andererseits auf den
Routinebetrieb (UV-DOAS-Verfahren). Die Griinde fiir die-
sen verstirkten Einsatz sind in den kontinuierlich verbes-
serten Messsystemen und Auswertealgorithmen und der zu-
nehmenden Akzeptanz dieser Verfahren zu sehen, die nicht
zuletzt auf verstiarkte nationale und internationale Nor-
mungsaktivititen und die Durchfithrung von Eignungsprii-
fungen auf diesem Gebiet zuriickzufiihren ist [1].

Im Bereich Umweltmesstechnik an der Fachhochschule
Diisseldorf wird seit mehreren Jahren eine Reihe optischer
Fernmessverfahren im Rahmen verschiedener Forschungs-
projekte evaluiert, weiterentwickelt und bei Feldmessungen
eingesetzt. Zum Einsatz kommen hierbei OP-FTIR-Spektro-
meter, UV-DOAS-Systeme und laserspektroskopische Ver-
fahren (TDL).

Im Rahmen dieses Beitrags sollen die messtechnische
Methodik sowie Ergebnisse einer Langzeit-Feldmesskam-
pagne exemplarisch vorgestellt werden. Hierbei handelt es
sich um die Erfassung des kfz-bedingten Spurenstoffein-
trags in eine urbane Griinflache, wozu mehrere optische
Fernmessverfahren neben punktférmig messenden Stan-
dardmesssystemen und einer Vielzahl meteorologischer
Messsysteme in das Messkonzept integriert wurden.

2 Ziele der Messungen - Untersuchungsgebiet —
Methodik

Urbane Griinflichen kénnen zum innerstidtischen Luftaus-
tausch beitragen und dadurch in human-biometeorologi-
schem Sinne thermische und lufthygienische Belastungen
abbauen. Besteht dariiber hinaus eine Verbindung zu Frisch-
luftproduktionsflichen des Umlands, kann hieriiber bei ent-
sprechenden Wetterlagen, inshesondere nachts, dem Sied-
lungskorper kiihle Luft guter Qualitét zugefiihrt werden [2].
Um qualitativ und quantitativ festzustellen, in welchem Um-
fang eine innerstidtische Griinflache durch die Emissionen
direkt angrenzender Straen lufthygienisch beeintrachtigt
wird, wurden am Beispiel einer 140 ha grof3en Griinflache in

" OP-FTIR: Open-Path Fourier Transform Infrared (Spectroscopy)
UV-DOAS: Ultraviolet Differential Optical Absorption Spectroscopy
LIDAR: Light Detection and Ranging
TDL: Tunable Diode Laser (Spectroscopy)
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Diisseldorf Messungen ausgewihlter atmosphérischer Spu-
renstoffindikatoren (NO, NO,, O3, CO) durchgefiihrt. Sowohl
an einer stark befahrenen, siidlich der Griinfliche gelege-
nen Stralle (vierspurig, DTV? 50 000 Fahrzeuge) als auch
200 m nordlich entfernt davon, innerhalb der Griinfldche,
wurden sie kontinuierlich und gleichzeitig mittels Fern-
messverfahren (OP-FTIR, UV-DOAS) und punktférmig
messenden Standard-Messsystemen iiber einen einjahrigen
Zeitraum von Januar bis Dezember 2001 erfasst.

Die besondere lufthygienische Bedeutung der untersuchten
innerstiadtischen Griinflache fiir das Diisseldorfer Stadt-
gebietistin der relativen Lage zum Stadtzentrum und durch
die grofle Ausdehnung begriindet. Zum einen handelt es sich
um einen innerstdadtischen Griinzug mit besonderer bio-
klimatischer und immissionsklimatischer Bedeutung, der
eine Ausgleichs- bzw. Pufferfunktion fiir die umgebenden
Siedlungsbereiche darstellt. Zum anderen ist das Gebiet als
Luftaustauschbereich ausgewiesen, iiber den relativ un-
belastete Frischluft aus den siidlichen Hauptwindrichtun-
gen bis in die Innenstadt gelangt [3].

Das Hauptziel der Messkampagne, die kontinuierliche Er-
fassung des kfz-bedingten Spurenstoffeintrags in eine inner-
stiadtische Griinfliche, wurde durch zwei lufthygienische
Messstationen am Rand und innerhalb der Griinflache sowie
mehrere meteorologische Messstationen im Untersu-
chungsgebiet erreicht, die teilweise mit 3D-Ultraschall-
anemometern ausgestattet waren. Eine detaillierte Be-
schreibung des Untersuchungsgebiets, der Messstandorte
sowie der verwendeten Messsysteme ist in [4] dargestellt.
Einen grundsitzlichen Uberblick iiber umweltmeteorolo-
gische Untersuchungsmethoden sowie deren sinnvolle Ver-
kniipfung ist in [5] zu finden. Der Schwerpunkt des folgen-
den Methodikabschnitts liegt in der Darstellung der ein-
gesetzten optischen Fernmessverfahren OP-FTIR und UV-
DOAS.

2.1 OP-FTIR-Spektrometer

Die optischen Fernmessverfahren wurden wihrend des ein-
jahrigen Zeitraums zur Bestimmung der Spurenstoffkon-
zentrationen innerhalb der Griinflache eingesetzt.

Bild 1 zeigt den Messaufbau am Messstandort in der Griin-
flaiche mit dem OP-FTIR-Spektrometer (1) links und dem
UV-DOAS-Fernmesssystem (2) auf dem Messcontainer. Alle
eingesetzten Fernmessverfahren wurden in monostatischer
Konfiguration betrieben, so dass aus der einfachen Mess-

2 DTV: durchschnittlicher taglicher Verkehr

Bild 1. Messstandort mit OP-FTIR-Spektrometer (1) und UV-DOAS-Fernmess-
system (2).

strecke von 190 m Linge eine Absorptionsstrecke von 380 m
resultiert. Die Begrenzung der Messstrecke erfolgte durch
zwei Retroreflektoren jeweils fiir das OP-FTIR- und das UV-
DOAS-System.

Bei dem verwendeten OP-FTIR-Spekirometer handelt es
sich um ein monostatisches System mit 1 cm! spektraler
Auflosung und modulierter Strahlungsquelle. Die Verwen-
dung einer modulierten Strahlungsquelle bietet den Vorteil,
dass die zum Teil stark variierende natiirliche Hintergrund-
strahlung keinen Einfluss auf die Konzentrationsanalyse hat
[12]. Insbesondere bei Langzeitmessungen unter verschie-
denen jahreszeitlichen Witterungsbedingungen ergeben
sich hieraus Vorteile. Als Detektor kam ein MCT-Detektor
zum Einsatz, dessen Betriebstemperatur tiber eine Fliissig-
stickstoffkiihlung sichergestellt wurde. Die hierzu notwen-
digen Fliissigstickstoffbehélter sind in Bild 1 links unten zu
sehen. Die Konzentrationsanalyse erfolgte tiber einen multi-
variaten Classical-Least-Square-Fit (CLS) [7]. Eine quantita-
tive Analyse wird in der Regel fiir die Komponenten Kohlen-
monoxid CO, Methan CH,, Distickstoffmonoxid N0,
Ammoniak NH; und Wasserdampf H,O durchgefiihrt. Mess-
planung, Messdurchfiihrung, Auswertung und die Qualitéts-
sicherungsmaBnahmen orientierten sich an den Empfeh-
lungen der Richtlinie VDI 4211 zu den OP-FTIR-Verfahren
[8]. Zu diesen Qualitdtssicherungsmafinahmen gehoren im
ersten Schritt u. a. eine Uberpriifung der empfangenen Sig-
nalintensitiat im zeitlichen Verlauf, die Bestimmung von in
der Atmosphire relativ homogen verteilten und nur gering
variierenden Spurenstoffkonzentrationen, wie N,O, und
eine Bestimmung des Wassergehalts in der Atmosphére. Die
Signalintensitét zeigt zunachst an, ob ein Spektrum grund-
sétzlich ausgewertet werden kann, oder ob aufgrund von
Dejustage, Nebel, Strahlblockierung oder einer ausgefalle-
nen Detektorkiihlung etc. die Messung verworfen werden
muss. Die Auswertung von N,O ermoglicht eine einfache
Funktionskontrolle der Auswertung, da diese Komponente
mit Ausnahme eines geringen, atmosphérisch stabilitéts-
bedingten Tagesgangs ein sehr konstantes Konzentrations-
niveau aufweist. Die Bestimmung des Wasserdampfgehalts
mittels FTIR-Spektroskopie bietet dariiber hinaus die Mog-
lichkeit, den verwendeten Auswertealgorithmusunabhéngig
zu tiberpriifen, da die Ergebnisse mit einfachen, genauen
und in der Meteorologie tiblichen Messsystemen verglichen
werden konnen [9].

Weiterhin gehoren Kalibriermessungen zu den grundlegen-
den QualitiatssicherungsmaBBinahmen bei der Verwendung
optischer Fernmessverfahren. An der FH Diisseldorf wurden
fiir FTIR-Systeme verschiedener spekiraler Auflosungen
(1 cm™, 0,2 cm!) Kalibriermessungen durchgefiihrt, wobei
in allen Fillen bei hohen Absorptionsstiarken nichtlineare
Kalibrierfunktionen gefunden wurden, deren Anwendung
bzw. Korrektur in der Praxis jedoch unproblematisch ist [6;
10; 11]. Je geringer hierbei das spektrale Auflésungsver-
mogen des verwendeten Spektrometers ist, desto geringer
sind die Absorptionsstirken, bei denen schon nichtlineare
Effekte zu beobachten sind [12]. Neben diesen Kalibrier-
messungen wurde dariiber hinaus eine Reihe von Ver-
gleichsmessungen zwischen OP-FTIR-Systemen unter-
einander und im Vergleich zu Standardimmissionsmess-
systemen durchgefiihrt, die eine gute Ubereinstimmung der
Systeme, nicht zuletzt nach Anwendung von Kalibrierfunk-
tionen, gezeigt haben [13; 14]. Im Rahmen verschiedener
anwendungsbezogener Studien wurden die Systeme ins-
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besondere zur Charakterisierung diffuser Emissionsquel-
len, wie z. B. Deponien und Raffinerien, aber beispielsweise
auch zu immissionsklimatischen Untersuchungen an einem
ballungsraumnahen Freizeilsee erfolgreich eingesetzt [9; 15
bis 17]. Aus dieser Vielzahl an Untersuchungen konnte dann
eine Reihe von Qualitidtssicherungsprozeduren entwickelt
werden [18; 19], deren Ergebnisse sowohl in die nationale als
auch die internationale Standardisierung zu diesen Verfah-
ren eingebracht werden konnten [8; 20; 34|.

2.2 UV-DOAS Messsystem

Das eingesetzte UV-DOAS-Fernmessverfahren ist ein auf
dem Modell AR500 der Fa. Opsis basierendes System, das so-
wohl bistatisch als auch monostatisch eingesetzt werden
kann. Zum Einsatz kam die monostatische Konfiguration in
Verbindung mit einer Xenon-Hochdrucklampe (Emission ab
A =185 nm, ozonerzeugend) und einem Retroreflektor. Eine
quantitative Analyse erfolgte fiir die Komponenten Ozon O,
Stickstoffmonoxid NO, Stickstoffdioxid NO, und Benzol C4Hg,
wobei die Messdaten fiir Benzol hier aufgrund geringer Sig-
nalintensitdten nicht dargestellt werden.

Auch fiir die UV-DOAS-Verfahren wurden in der Vergangen-
heit Untersuchungen durchgefiihrt, die die Validitat der
Messverfahren gezeigt haben. Diese Untersuchungen bezie-
hen sich sowohl auf internationale Evaluierungsstudien,
beispielsweise des Joint Research Centre der EU in Ispra [21;
22], des britischen National Physical Laboratory [23] und des
franzosischen Institut National de 1'Environnement Indus-
triel et des Risques (INERIS) [24; 25], als auch auf eine Reihe
wissenschaftlicher Arbeiten [z. B. 26 bis 28]. Fiir das an der
FH Diisseldorf verwendete System liegen mittlerweile Eig-
nungspriifungen fiir die Komponenten SO,, O;, NO, und
Benzol vor, so dass dieses System nunmehr auch im Rahmen
offizieller Messungen eingesetzt werden kann [29 bis 31].
Fir das verwendete UV-DOAS-System wurden iiber die Kali-
brieruntersuchungen des Herstellers hinaus auch an der FH
Diisseldorf Kalibrieruntersuchungen durchgefiihrt. Hierzu
stehen zwei optische Varianten zur Verfiigung: Eine so ge-
nannte Vorsatzzelle, die in den tatsdchlichen Messweg ein-
gebracht wird (einfache optische Wegldnge 50 mm) und eine
optische Bank mit einer externen zweiten Strahlungsquelle,
die Kiivetten unterschiedlicher Absorptionsstrecken auf-
nehmen kann. Die Vorsatzzelle hat hierbei den Vorteil, dass
die optische Charakteristik der realen Messstrecke erhalten
bleibt, jedoch aufgrund schwankender Umgebungskonzen-
trationen nur relativ schwierig reproduzierbare Zustinde
realisiert werden konnen. Demgegeniiber bietet die opti-
sche Bank den Vorteil, dass unter kontrollierbaren Bedin-
gungen Absolutkonzentrationen bestimmt bzw. Kkalibriert
werden konnen. Nachteilig bei dieser Variante ist jedoch
durch die gednderte Strahlfithrung ein Ausschluss der opti-
schen Eigenschaften der Atmosphire und die zweite Strah-
lungsquelle, deren gegebenenfalls leicht abweichende spek-
trale Charakteristik bei der Auswertung durch den Aus-
wertealgorithmus korrigiert werden muss. Die Kalibrier-
messungen zeigen fiir Ozon jedoch eine gute Uberein-

stimmung beider optischer Varianten, wobei gleichzeitig bis
zu Absorptionsstirken von 100 ppm -m nur lineare Kali-
brierfunktionen gefunden wurden [9]. Neben diesen Kali-
brierexperimenten belegen auBlerdem Langzeitvergleichs-
messungen zwischen UV-DOAS-Verfahren untereinander
sowie von UV-DOAS-Verfahren zu punktférmig messenden
Systemen eine hohe Validitidt der ermittelten Spurenstoff-
konzentrationen [1; 14].

Insgesamt zeigen die Ergebnisse und Experimente, aber
auch eine Vielzahl weiterer Studien, die Leistungsfahigkeit
der optischen Fernmessverfahren OP-FTIR und UV-DOAS
sowie die Validitiat der Messdaten. Als Folge verlagern sich
die Schwerpunkte derzeitiger Projekte, bei denen Fernmess-
verfahren eingesetzt werden, von der weiteren Validierung
dieser Verfahren hin zur Integration dieser Systeme inner-
halb lufthygienischer Messstrategien in Verbindung mit an-
deren Immissionsmesssystemen.

3 Ergebnisse der lufthygienischen Messungen

Im Folgenden werden einige ausgewiéhlte Ergebnisse einer
einjahrigen Messkampagne vorgestellt, die sich insbesonde-
re auf die lufthygienische Situation innerhalb und aulerhalb
der untersuchten innerstddtischen Griinfliche unter
Beriicksichtung der beschriebenen Auswertemethoden be-
ziehen.

Die Konzentrationen der atmosphirischen Spurenstoffe NO,
NO,, CO und Oj zeigen an beiden Standorten eine deutliche
Variation in Abhéngigkeit von der Jahreszeit, vom Wochen-
tag, der Tageszeit, der Emissionssituation und der atmo-
spharischen Stabilitat. Im Jahresgang weisen beide Stand-
orte im Winter fiir die Spurenstoffe NO, NO, und CO deutlich
erhohte Konzentrationen gegeniiber dem Sommer auf, fiir
0O; wurden maximale Konzentrationen in den Sommer-
monaten gefunden. Tabelle 1 zeigt eine Gegeniiberstellung
der entsprechenden Werte.

Die Variation im Jahresgang ist fiir die primér emittierten
Spurenstoffe NO und CO neben anderen Effekten in erster
Linie auf die Hauptemissionszeitpunkte in Verbindung mit
der zu diesen Zeiten vorliegenden atmosphérischen Schich-
tung zuriickzufiihren. In den Wintermonaten erfolgen die
Emissionen des morgendlichen und abendlichen Berufsver-
kehrs im Wesentlichen vor Sonnenauf- bzw. nach Sonnen-
untergang. Diese Zeiten sind oftmals durch eine ausgeprag-
te atmosphérische Stabilitdt der bodennahen Luftschichten
gekennzeichnet, die eine schnelle Verteilung der emittierten
Spurenstoffe auf ein grofleres Luftvolumen, also eine effekti-
ve Verdiinnung, verhindert. Im Sommerhalbjahr hingegen
findet der Berufsverkehr zu einem deutlich hoheren Anteil
wihrend der Tagesstunden statt, die aufgrund hoherer
Energieumsitze an der Erdoberfliche infolge solarer Ein-
strahlung durch mehr oder weniger stark ausgeprigte
labile Schichtung gekennzeichnet sind. Neben den Monats-
mittelwerten ist die jahreszeitliche Variation der Konzentra-
tionsniveaus auch in den Tagesgéingen fiir die entsprechen-
den Datenkollektive zu erkennen. Bild 2 zeigt hierzu

Monatsmittel Monatsmittel Monatsmittel Monatsmittel Tabelle 1. Gegeniberstellung der
NO in pg/m? NO, in ug/m? CO in ug/m? O, in ug/m? itehwerte fr die mtersuchion
min. | max. | Faktor | min. | max. | Faktor | min. | max. | Faktor | min. | max. | Faktor ('j‘;:‘f;";’slt;';::;z rbze:;; )Sta"dme
StraBe 14 63 45 31 63 2,0 [049|0,88 1,8 13 52 4.0 ’
Griinfliche 6 42 7.0 19 30 16 10,32(0,79 2,5 11 64 5,8
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exemplarisch mittlere Tagesginge an Werktagen fiir NO
emissionsnah an der Strale fiir das Sommer- und Winter-
halbjahr zusammen mit dem Verkehrstagesgang.

In den Wintermonaten zeichnet sich auf insgesamt deutlich
hoherem Konzentrationsniveau neben dem priméren mor-
gendlichen Konzentrationsmaximum auch ein sekundires
Maximum in den Nachmittagsstunden ab, das in den Som-
mermonaten nicht existiert. Diese unterschiedlich starken
Immissionskonzentrationen zu den maximalen Verkehrs-
zeiten konnen nicht durch unterschiedliche Emissionen er-
klart werden, da der Verkehrstagesgang sowohl zum mor-
gendlichen als auch zum nachmittidglichen Maximum dhn-
lich hohe Verkehrszahlen bzw. nachmittags eine sogar leicht
erhohte Verkehrsbelastung aufweist. Vielmehr sind fiir die-
sen Effekt die chemische Umsetzung und turbulente Ver-
diinnung sowie die rdumliche Situation am Messstandort
verantwortlich. Die stadtauswirts gerichteten Fahrspuren
(Feierabendverkehr) befinden sich zunédchst im Mittel etwa
20 bis 25 m weiter vom verkehrsnahen Messstandort ent-
fernt als die stadteinwirts gerichteten Fahrspuren (mor-
gendlicher Berufsverkehr). Dies ist ein Grund fiir das weni-
ger stark ausgeprigte Sekunddrmaximum. Entscheidend
fiir diese Charakteristik im Tages- und Jahresgang sind je-
doch die Variationen der Austauschbedingungen der boden-

nahen Atmosphire sowie der solaren Einstrahlung als An-
trieb fotochemischer Umsetzungen. Bild 3 zeigt hierzu die-
selben Spurenstofftagesginge in Verbindung mit den mittle-
ren turbulenten sensiblen Warmestromdichten in diesen
Zeitraumen, die mit den verwendeten 3D-Ultraschall-
anemometern bestimmt wurden. Die Warmestromdichten
wurden innerhalb der Griinflache in 10 m Hohe iiber einer
Grasoberfldche bestimmt.

Die Warmestromdichte Qyin W/m? ist ein Ma@ fiir die Rich-
tung und Intensitit der Energieumsétze der bodennahen At-
mosphire und nimmt in diesem Fall positive Werte an, wenn
ein Wiarmestrom von der Erdoberfldche in die Atmosphére
gerichtet ist. Negative Werte treten insbesondere in den
Nachtstunden ohne solaren Antrieb bei gleichzeitig negati-
ver Strahlungsbilanz auf und sind in der Regel mit
einer Stabilisierung der bodennahen Luftschichten verbun-
den. In Bild 3 wird deutlich, dass das Zeitintervall, in dem
eine positive turbulente sensible Warmestromdichte Qy; die
Atmosphire labilisieren kann, wiahrend der Wintermonate
gegeniiber dem Sommer stark verkiirzt ist. Gleichzeitig sind
die absoluten Energieumsitze gegeniiber dem Sommer-
halbjahr etwa um den Faktor 4 verringert, so dass im Nah-
bereich der Emissionen keine nennenswerte turbulente
Spurenstoffreduktion erfolgt. Da die turbulenten Wirme-
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strome gleichzeitig mit der solaren Einstrahlung als deren
Antrieb korrelieren, laufen dariiber hinaus in den Sommer-
monaten aufgrund der deutlich h6heren solaren Strahlungs-
flussdichten fotochemische Umwandlungsprozesse schnel-
ler und effektiver ab als in den Wintermonaten. Trockene
Depositionsvorginge konnen dagegen im Allgemeinen auf-
grund der chemischen Eigenschaften von NO und der sehr
kurzen zeitlichen und rdumlichen Distanzen vernachlissigt
werden [32].

Eine exakte quantitative Aufteilung der Spurenstoffreduk-
tion auf die Mechanismen der fotochemischen Umsetzung
sowie die turbulente Verdiinnung ist prinzipiell schwierig,
eine qualitative Zuordnung ist jedoch aufgrund des vor-
liegenden Datenmaterials durchaus moglich. Hierzu kon-
nen fiir entsprechende Datenkollektive in Bezug auf Ein-
strahlung und Stromungseigenschaften die Tagesginge
reaktiver (z. B. NO) und eher inerter (z. B. CO) Spurenstoffe
gegeniiber gestellt werden. Bild 4 zeigt einen solchen Ver-
gleich fiir NO und CO sowie in einem ersten Schritt eine
Differenzierung zwischen Sommer- und Winterhalbjahr.
Das auf diesen begrenzten raumzeitlichen Skalen als inert
anzunehmende CO zeigt im Winterhalbjahr zwei aus-
geprédgte Konzentrationsmaxima, wobei das nachmittdg-
liche Maximum sogar hoher ausfillt als das morgendliche

und somit qualitativ dem in Bild 2 dargestellten Verkehrs-
tagesgang entspricht. Das reaktive NO weist fiir den glei-
chen Zeitraum ein schwicher ausgeprigtes Maximum in
den Nachmittagstunden auf, obgleich es den gleichen turbu-
lenten Diffusionsprozessen unterworfen ist wie CO. Diese
Differenz muss demnach auf chemische Umwandlungspro-
zesse zuriickzufiihren sein. In den Sommermonaten weicht
dagegen auch der Tagesverlauf des CO qualitativ von dem
des Verkehrstagesgangs ab, mit einem deutlich reduzierten
nachmittdglichen Maximum. Die zu diesen Zeiten (ca. 18:00
Uhr) im Sommer immer noch vorhandene vertikale Durch-
mischung der bodennahen Atmosphire ist die Ursache fiir
diese Auspriagung im zeitlichen Verlauf. Die Summe aus die-
ser turbulenten Verdiinnung und den zusétzlichen fotoche-
mischen Prozessen fiihrt beim NO im Sommer sogar zu
einem Tagesgang, in dem das nachmittégliche Sekundér-
maximum ndherungsweise vollstandig aufgelost wird.

Neben der prinzipiellen Charakterisierung dieses innerstiad-
tischen Standorts hinsichtlich seiner Luftgiite war die Erfas-
sung des kfz-bedingten Spurenstoffeintrags in die Griin-
flache bzw. seine Reduktion ein Hauptziel dieser Messkam-
pagne. Bild 5 zeigt hierzu mittlere Tagesgange fiir NO emis-
sionsnah sowie innerhalb der Griinflache fiir Windrich-
tungen, aus denen ein Spurenstoffeintrag in die Griinfliche
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resultiert (Werktage, WR: OSO-SW). Auflerdem ist wiederum
die turbulente sensible Wirmestromdichte () zu diesem
Datenkollektiv dargestellt. Die Auswahl des Datenkollektivs
mit einem Spurenstoffeintrag wurde mittels Windrichtungs-
selektion OSO-SW realisiert (n = 130 Tage). Da ein kfz-
bedingter Spurenstoffeintrag betrachtet wird, erfolgte eine
Mittelung in diesem Fall ausschlieBlich fiir Werktage.

Klar zu erkennen ist auch in diesem Datenkollektiv der Ver-
kehrstagesgang mit den zwei deutlich getrennten Maxima.
Wiéhrend der Tagstunden mit solarer Einstrahlung und da-
raus resultierenden verstirkten chemischen Umsetzungen
und erhohter Labilitdt der bodennahen Atmosphére erfolgt
eine starke Reduktion des Spurenstoffs NO auf einer Strecke
von 200 m von der Stralie in die Griinflache. Die relative Re-
duktion erreicht ein Maximum in den Nachmittagsstunden
von bis zu etwa 40 % bei maximaler atmosphérischer Labi-
litdt und leicht zeitversetzt nach dem Einstrahlungsmaxi-
mum. Diese ,labile“ Phase des Tages ist zeitlich eng ver-
kniipft mit der positiven, also von der Erdoberflache in die
Atmosphire gerichteten Warmestromdichte Q. Im Gegen-
satz dazu stellt sich wihrend der Nachtstunden mit stabilen
Schichtungsverhiltnissen ohne solare Einstrahlung und mit
stark verminderten Primdremissionen ein chemisches
Gleichgewicht ein, das zu einer Angleichung der Konzentra-
tionen an beiden Standorten fiihrt. Die Kennzeichnung der
labilen bzw. stabilen Phase in Bild 5 orientiert sich jeweils
am Vorzeichenwechsel der Warmestromdichte. Insgesamt
ist diese Markierung im Tagesgang jedoch rein qualitativ, da
es sich um eine windrichtungsselektive Betrachtung tiber
den gesamten Messzeitraum, also alle Jahreszeiten, handelt.
Eine eindeutige Kennzeichnung der Stabilititsphasen kann
jahreszeiteniibergreifend im Tagesgang nicht exakt erfol-
gen, die Darstellung dient hier lediglich der Verdeutlichung
der Zusammenhénge.

Im Rahmen einer Bilanzierung des Spurenstoffeintrags von
der Stralle in die Griinfliche ist es sinnvoll, neben einer
Gegeniiberstellung der Konzentrationswerte an den Stand-
orten auch die entsprechenden Massenstromdichten der je-
weiligen Spurenstoffe in g/(m?s) bzw. die daraus resultieren-
den Massenstromdichtedosen pro Zeitraum in g/m?® zu ver-
gleichen, um letztlich die tatsdchlichen Stoffstrome in die
Griinflache bewerten zu konnen. Hierzu wird in einem ers-
ten Schritt die Massenkonzentration des betreffenden Spu-
renstoffs mit der Windgeschwindigkeit zum gleichen Zeit-
punkt multipliziert, wobei die Hohe tiber Grund der Wind-

Dezember 2001 Massenstrom-
dichtedosis Bild 6. Massenstromdichtedosis fiir
N ber 2001
QUEMESE NO in g/m? NO in Abhingigkeit von der
Oktober 2001 Windrichtung und vom Monat fiir
M 70.0-80.0 den StraBenstandort (berechnet aus
September 2001 der Massenkonzentration fiir NO an
M 60.0-70.0 der StraBe und der Windge-
August 2001 schwindigkeit in 10 m Héhe).
[@50.0-60.0
Juli 2001
[340.0-50.0
Juni 2001
. 03 30.0-40.0
Mai 2001
April 2001 0020.0-30.0
Marz 2001 MHO0:2040
Februar 2001 H0:0:10.0

Januar 2001
4

messung aufgrund des vertikalen Windprofils einen nach-
haltigen Einfluss auf die ermittelten Massenstromdichten
hat. Zur Bestimmung der Dosis wird diese Massenstrom-
dichte dann in einem zweiten Schritt iiber die zu betrachten-
den Zeitintervalle aufsummiert. Das Ergebnis kann physika-
lisch als mittlerer Massenstrom des Spurenstoffs in Gramm
interpretiert werden, der durch 1 m? einer gedachten Refe-
renzfliche hindurchstromt, bezogen auf das betrachtete
Zeitintervall. Im vorliegenden Fall wurde die Wind-
geschwindigkeit aus 10 m Hohe verwendet, wobei dies ggf.
zu einer leichten Uberschitzung der Massenstromdichten
im Messniveau von 3,5 m fiihrt. Bild 6 zeigt hierzu exempla-
risch die auf diese Weise ermittelten Massenstromdichte-
dosen fiir NO am StraBenstandort in Abhéingigkeit von der
Jahreszeit und der Windrichtung.

Auch die Massenstrome zeigen eindeutig den Jahresgang
der Spurenstoffbelastung. Durch die im Winter im Mittel
leicht erhohten Windgeschwindigkeiten gegentiiber dem
Sommerhalbjahr wird diese Auspriagung sogar noch leicht
verstarkt. Gleichzeitig ist in dieser Darstellung aber auch
eindeutig die starke Windrichtungsabhingigkeit der Mas-
senstome zu erkennen, wobei auch die rdumlich tibergeord-
nete mittlere Windrichtungsverteilung einen starken Ein-
fluss hat. Der stark betonte ,Korridor“ zwischen OSO und
SWist in der Summe fiir den Spurenstoffeintrag in die Griin-
flache verantwortlich - exakt in diesem Windrichtungssek-
tor liegt die angrenzende Strafie mit einem DTV-Wert von et-
wa 50 000. Fiir den Messstandort innerhalb der Griinflache
ergibt sich eine entsprechende Charakteristik auf geringe-
rem Absolutniveau.

Integriert iiber den Messzeitraum ergeben sich die in
Tabelle 2 zusammengestellten Massenstromdichtedosen
fiir die Komponenten NO, NO,, CO und Ozon an der Strale
sowie innerhalb der Griinfliche. AuSerdem werden die Mas-
senstrome hinsichtlich der relevanten Windrichtungssekto-
ren OSO-SW (Siid) und WSW-0O (Nord) unterschieden, wobei
die stidlichen Windrichtungen in 56 % und die nordlichen in
44 % der Jahresstunden aufgetreten sind. Uber den siid-
lichen Windrichtungssektor (OSO-SW) erfolgt der direkte
Spurenstoffeintrag von der angrenzenden StraBle in die
Griinflache.

Neben den absoluten Massenstromdichtedosen sind hier
insbesondere die relativen Anteile sowie die Reduktion von
der StraBle in die Griinflache in Verbindung mit der Wind-
richtungsdifferenzierung von Interesse. Fiir den primér
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Tabelle 2. Massenstromdichtedosen fiir die Spurenstoffe NO, NO,, CO und Ozon, bezogen
auf den Messzeitraum von einem Jahr an der StraBe und innerhalb der Griinfliche (Januar

bis Dezember 2001). WR = Windrichtung

Bezug auf emittierte Primérschadstoffe wie NO und
CO zeigt der Standort am Rand der Griinflache eine
typische verkehrsbedingte Charakteristik, die im

Wesentlichen durch den zeitlichen Verlauf der

Emissionen sowie die lokalen, bodennahen Aus-

tauschbedingungen beeinflusst wird. Die Griinfla-

che bietet dagegen schon auf einer relativ kurzen

Distanz ohne zusitzliche Emissionen das Potenzial,

die Spurenstoffbelastung in Abhédngigkeit von den

meteorologischen Randparametern deutlich zu re-

duzieren. In der gesamten Flidche von etwa 140 ha

kann somit ein GroBteil der eingetragenen Emissio-

nen reduziert bzw. verdiinnt werden, so dass leesei-

tig der Griinflache wieder relativ unbelastete Frisch-

Iuft in das Diisseldorfer Stadtzentrum eingetragen
werden kann. Die Funktion als Luftleitbahn bzw.

Ventilationsschneise wird dariiber hinaus durch die

deutlich verringerte Oberfldchenrauigkeit der vege-

tationsbhestandenen Fliachen unterstiitzt.

Hinsichtlich des sekundédren Spurenstoffs Ozon

kann es jedoch aufgrund von Emissionen biogener

Kohlenwasserstoffe und den verringerten NO-Kon-

zentrationen innerhalb der Griinfliche zu einer

leicht erhohten Belastung kommen, wie sie auch im

Massenstromdichtedosis in g/m?
Stickstoffmonoxid | StraBe (Messwagen) | Griinfliche (UV-DOAS)
NO g/m? % g/m? %
Gesamt (alle WR) 1579 100 768 49
OSO-SW (Siid, 56 %) 1174 74 539 70
WSW-O (Nord, 44 %) 405 26 229 30
Stickstoffdioxid StraBe (Messwagen) | Grinflache (UV-DOAS)
NO, g/m? % g/m? %
Gesamt (alle WR) 2613 100 1307 50
OSO-SW (Sud, 56 %) 1628 62 789 60
WSW-O (Nord, 44 %) 985 38 518 40
Kohlenstoffmonoxid |StraBe (Messwagen) | Grinfliche (OP-FTIR)
co g/m? % g/m? %
Gesamt (alle WR) 33160 100 21708 65
OSO-SW (Sud, 56 %) [20592 62 12165 56
WSW-O (Nord, 44 %) | 12568 38 9543 44
Ozon StraBe (Messwagen) | Griinfliche (UV-DOAS)
O, g/m? % g/m? %
Gesamt (alle WR) 2087 100 2524 121
OSO-SW (Siid, 56 %) 988 47 1212 48
WSW-O (Nord, 44 %) 1099 53 1312 52

Umland bzw. leeseitig stdadtischer Ballungsrdume

emittierten Spurenstoff NO resultieren am Strallenstandort
74 % und in der Griinflache 70 % der Massenstromdichte-
dosis aus lediglich 56 % der Jahresstunden. Gleichzeitig
wird die NO-Massenstromdichtedosis auf der kurzen Dis-
tanz von 200 m in die Griinfliche schon auf 49 % des Werts
an der Strafle reduziert. Fiir das sekundar gebildete NO, er-
folgt ebenfalls eine Reduktion der Dosis um 50 %, wobei die
Anteile des stidlichen Windrichtungssektors OSO-SW mit
62 % (StraBle) bzw. 60 % (Griinfliche) erwartungsgemél
nicht ganz so hoch ausfallen. Aufgrund seiner chemischen
Eigenschaften resultiert fiir das relativ inerte CO nur eine
Reduktion um 35 % bei weiter reduziertem Einfluss der
Windrichtungsselektion. Insgesamt zeigt sich fiir CO ver-
stirkt der Einfluss der urbanen Hintergrundbelastung. Das
zusitzlich durch den Kfz-Verkehr in das Untersuchungs-
gebiet eingetragene CO hat an der Gesamtbelastung einen
relativ geringeren Anteil als NO. Im Gegensatz zu den vorge-
nannten Spurenstoffen wurde fiir Ozon innerhalb der Griin-
flaiche eine um 21 % hohere Massenstromdichtedosis als am
StraBlenstandort nachgewiesen. Diese ist in erster Linie auf
das in der Griinfliche fehlende NO sowie potenziell erhohte
Konzentrationen an biogenen Kohlenwasserstoffen inner-
halb der Griinflache zurtickzufiihren [33]. Von den im Rah-
men dieser Messungen untersuchten Spurenstoffen ist Ozon
somit die einzige Komponente, die zu einer relativen Ver-
schlechterung der Luftgiite innerhalb der Griinfliche bei-
tragt. Diese erhohten Ozonkonzentrationen treten insheson-
dere wihrend sommerlicher und autochthoner Wetterlagen
auf, wihrend derer die Konzentrationen der tibrigen Spu-
renstoffe eher gering sind.

3.1 Bewertung der Immissionssituation im
Untersuchungsgebiet

Eine Bewertung der Immissionssituation des Unter-
suchungsgebiets, inshesondere der urbanen Griinfliche,
muss in verschiedener Hinsicht differenziert werden. In

anzutreffen ist.

Zusammenfassend kann die untersuchte innerstad-
tische Griinfliche aufgrund der kombinierten Messung mit
Fernmessverfahren, konventionellen Messverfahren und
meteorologischen Messsystemen sowie der bislang durch-
gefiihrten Analysen als immissionsklimatischer Gunstraum
innerhalb des urbanen Gefiiges bezeichnet werden, der auf-
grund einer Reduktion atmosphérischer Spurenstoffe und
der verminderten Oberflichenrauigkeit eine wirksame Be-
liftungsfunktion einnimmt.

4 Abschlussbemerkungen — Ausblick

Insgesamt hat eine Vielzahl nationaler und internationaler
Studien in den letzten Jahren die Leistungsfahigkeit opti-
scher Fernmessverfahren gezeigt. Die Anwendung ver-
schiedener QualititssicherungsmalBBnahmen ist dabei fiir die
Validitéit der Messergebnisse wichtig. Viele der kommerziell
erhiltlichen Systeme konnen mittlerweile unter realen Feld-
bedingungen gut eingesetzt werden. Die Integration opti-
scher Fernmessverfahren zusammen mit punktformig mes-
senden Standardverfahren und meteorologischen Messun-
gen innerhalb praxisnaher Messkonzepte ist dabei ein Ziel,
das im Bereich Umweltmesstechnik an der FH Diisseldorf
kontinuierlich verfolgt wird. In diesem Zusammenhang
wurde eine einjihrige Messkampagne zur Erfassung und
Analyse des Spurenstoffeintrags in eine innerstiadtische
Griinflache durchgefiihrt. Die gewéhlte Methodik zeigt eine
gute Ergidnzung der punktférmig messenden Systeme und
der optischen Fernmessverfahren bei der Charakterisierung
diffuser Emissionen bzw. Verdiinnungs- und Transportvor-
gingen. Der Spurenstoffeintrag in die untersuchte Griin-
flache bzw. der Spurenstoffgradient weist eine deutliche Ab-
hingigkeit vom Tages- und Wochengang der Emissions-
quellstirke, von der atmosphirischen Stabilitit und der
Transportrichtung sowie vom jahreszeitlich variierenden
Strahlungshaushalt auf. Diese Abhédngigkeiten belegen
aullerdem die Notwendigkeit, im Rahmen lufthygienischer
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Studien moglichst detaillierte Parameter zur Charakteristik
der bodennahen Atmosphire bereitzustellen, um auftreten-
de Belastungsschwerpunkte raum-zeitlich zuordnen und in-
terpretieren zu konnen.

Die untersuchte Griinfliche zeigt in Bezug auf den Eintrag
primérer Spurenstoffe schon im Bereich bis 200 m Entfer-
nung zu den Emissionen ein deutliches Reduktionspoten-
zial, dessen Ausprdgung von den atmosphérischen Randbe-
dingungen abhéngig ist. Fiir den sekundéiren Spurenstoff
Ozon wurden innerhalb der Griinflache leicht erhohte Wer-
te nachgewiesen. In Verbindung mit der giinstigen Lage im
Stadtgebiet — bezogen auf die Windrichtungsverteilung und
die deutlich verringerte Oberflichenrauigkeit — nimmt das
Untersuchungsgebiet dennoch eine wichtige Funktion fiir
die Beliiftung der Diisseldorfer Innenstadt ein. Die groften-
teils positiven Effekte auf die Verteilung und Reduktion
atmosphérischer Spurenstoffe werden durch die thermische
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Wirksamkeit ergénzt, die im Einzugsbereich der Griinfliche
zu einer Verminderung der stidtischen Uberwirmung fiihrt.
Insgesamt konnte mit dieser Messkampagne eindrucksvoll
belegt werden, dass durch Kombination optischer Fern-
messverfahren mit punktférmig messenden Systemen wich-
tige Zusammenhénge hinsichtlich des urbanen Spurenstoff-
transports sowie der immissions- und bioklimatischen Be-
deutung innerstadtischer Griinflichen gewonnen werden
konnen.
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Herausgebermitteilungen

Technische Regeln zur Umweltsimulation

Seit iiber zehn Jahren befasst sich im Fachbereich Umwelt-
qualitdat (FB III) der Kommission Reinhaltung der Luft im
VDI und DIN — Normenausschuss KRdL ein Ausschuss mit
Fragestellungen auf dem Gebiet der Umweltsimulation. Die
Umweltsimulation ist keine neue Fachdisziplin. In Deutsch-
land liegen ihre Anfinge in den zwanziger Jahren des vori-
gen Jahrhunderts, als Unternehmen sich mit ihren Erzeug-
nissen aus dem fernmeldetechnischen Bereich auf dem
Weltmarkt behaupten mussten. Damals wurden in ein-
fachen Klimakammern tropische oder arktische Bedingun-
gen nachgebildet, um die Funktionsfihigkeit der Geriate am
spéteren Einsatzort zu priifen.

In den USA erschien - als Folge der Kriegserfahrungen mit
technischem Gerdt — im Jahr 1946 die Priifvorschrift
LEnvironmental Test Methods®, die im Laufe der Jahrzehnte
immer wieder ergédnzt und iiberarbeitet wurde und die sich
mittlerweile als Military Standard 810 (Mil Std 810) zu einem
Standardwerk fiir Fragen der Umweltsimulation auch im
zivilen Bereich entwickelt hat.

Generell gewann die Umweltsimulation an Bedeutung, als
die Anforderungen an Zuverlassigkeit und LLebensdauer von
technischen Erzeugnissen stiegen. Zusammen mit dem Test
Tailoring, d. h. dem MaBschneidern der Versuchsbhedingun-
gen, um Wirkungsobjekte nicht irrealen Belastungen aus-
zuselzen, besitzt man nun ein Instrumentarium, mit dem
sich sowohl das Produkt selbst als auch der Konstruktions-
und damit auch der finanzielle Aufwand optimieren lassen.
Aber nichtnur im technischen Umfeld ist die Umweltsimula-
tion heute unverzichtbar: Auch Begasungsversuche an
Pflanzen, z. B. zur Ermittlung der Wirkungsschwelle eines

Aus der Arbeit der KRdL

Schadgases, oder Untersuchungen von Nutztieren in Klima-
stiallen zur Ermittlung ihrer Leistungsfihigkeit unter ande-
ren klimatischen Bedingungen sind nichts anderes als Un-
tersuchungen mit Methoden der Umweltsimulation.

Die beiden Disziplinen Umweltsimulation und Umwelt-
schutz sind also eng im Sinne eines Regelkreises verkniipft:
Mit den Methoden des Umweltschutzes verbessert man die
Belastungssituation der Umwelt, mit den Konsequenzen aus
der Umweltsimulation die Eigenschaften eines Objekts. Das
bedeutet jedoch, z. B. durch Ressourcenschonung aufgrund
verbesserter Haltbarkeit eines Erzeugnisses, eine Entlas-
tung der Umwelt. Um die Qualitét der erzielten Wirkungs-
information weiter zu verbessern und eine Vergleichbarkeit
der Information zu gewihrleisten, muss die Methodik opti-
miert und standardisiert werden.

Dies ist die Aufgabe des Ausschusses Umweltsimulation in
der KRdL. AuBler einer grundlegenden Richtlinie zur Metho-
dik der Umweltsimulation (VDI 3958 Blatt 1) konnten bereits
zwei spezifische Richtlinien (VDI 3958 Blatt 10 ,,Schadbega-
sung von Werkstoffen“; VDI 3958 Blatt 12 ,Wirkung saurer
Niederschlage auf Werkstoffe — Priifverfahren®) erarbeitet
werden.

Ein wichtiges Forum, um neueste Entwicklungen auf dem
Gebiet der Umweltsimulation zu diskutieren und um Anre-
gungen fiir neue Richtlinienprojekte zu erhalten, bietet die
Jahrestagung der Gesellschaft fiir Umweltsimulation (GUS
e. V.), auf der sich iiber 200 Fachleute vom 17. bis 19. Mirz
2004 im Fraunhofer-Institut fiir Chemische Technologie

279

64 (2004) Nr. 6 - Juni

Gefahrstoffe - Reinhaltung der Luft



