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Einleitung

1 Einleitung

Die industrielle Nutzung fossiler Rohstoffe zur Energie- und Warmeerzeugung war nicht nur mit
einem rasanten wirtschaftlichen und sozialen Aufschwung und umwaélzenden technischen
Neuerungen verbunden, sondern auch mit einem sprunghaften Anstieg der Luftbelastung,
durch die Uberwiegend industrielle aber auch hausliche Nutzung der Kohle. Die Ursache der
Luftbelastung lag im Ausstol3 von gasférmigen und vor allem festen Luftverunreinigungen (Ruf3)
als unerwiinschtes Nebenprodukt der Verbrennung fossiler Brennstoffe wie Kohle. Damit einher
ging die Belastung der menschlichen Gesundheit. Erkrankungen der Atemwege wie Bronchitis
und Asthma traten unabhangig von sozialer Herkunft und Alter auf.

Die Verwendung neuer Energietrager (z.B. Erdol, Atomkraft und erneuerbare Energien), die
Einfihrung von Techniken zur industriellen Abgasnachbehandlung und
Genehmigungsverfahren fir stationare und mobile Anlagen — geregelt durch umfangreiche
Vorschriften des Immissionsschutzrechtes — haben Uber die Jahre zur Reduktion der lokalen
und Uberregionalen anthropogenen Luftbelastung in Europa gefiihrt. Dennoch ist die Belastung
der Luft mit Schadstoffen vor allem in Stadten und Ballungsrdumen auch heute noch sehr hoch.

Die Européische Union hat deshalb in den letzten Jahren eine Vielzahl von Verordnungen und
Richtlinien zur Luftreinhaltepolitik auf den Weg gebracht. Es wurden Luftqualitatsziele definiert,
um schadliche Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit und die Umwelt zu vermeiden
und somit die gegenwartige Luftqualitat zu erhalten bzw. zu verbessern. Die Richtlinie 96/62/EG
Uber die Beurteilung und die Kontrolle der Luftqualitat vom 27. September 1996 bildet den
Rahmen der Luftreinhaltepolitik in den EU-Staaten. Auf Grundlage dieser Richtlinie wurden bis
heute vier Tochterrichtlinien erlassen:

. die Richtlinie 1999/30/EG vom 22.4.1999 (ber Grenzwerte fiir Schwefeldioxid,
Stickstoffdioxid und Stickstoffoxide, Partikel und Blei in der Luft,

. die Richtlinie 2000/69/EG vom 16.11.2000 uUber Grenzwerte fir Benzol und
Kohlenmonoxid in der Luft,

. die Richtlinie 2002/3/EG vom 12. 2. 2002 Uber den Ozongehalt der Luft und

. die Richtlinie 2004/107/EG vom 15. 12. 2004 uber Grenzwerte fur Nickel, Cadmium,

Arsen und polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe.

Die Tochterrichtlinien legen fir bestimmte Luftschadstoffgruppen Grenz- und Richtwerte fest,
die eine fur die menschliche Gesundheit und die Umwelt unbedenkliche lufthygienische
Situation gewabhrleisten sollen.

Die Immissionsgrenzwerte der Tochterrichtlinien wurden durch das Siebte Gesetz zur Anderung
des Bundes-Immissionsschutzgesetztes (BImSchG) und die Neufassung der 22. Bundes-
Immissionsschutzverordnung (BImSchV) in deutsches Recht umgesetzt. Die Einhaltung der
Grenzwerte ist somit auch in Deutschland ab dem im Gesetz bestimmten Zeitpunkt fir einen
definierten Mittelungszeitraum (z.B. 1h-Mittel und Jahresmittelwert) bindend.

Fur den Luftschadstoff Stickstoffdioxid (NO,) legt die 22. Bundes-Immissionsschutzverordnung
(BImSchV) in 8 3 Immissionsgrenzwerte, Toleranzmargen und Alarmschwellen fest. Mit dem
Inkrafttreten der Verordnung gelten zum Schutz der menschlichen Gesundheit ab dem 1.
Januar 2010 ein 1h-Grenzwert von 200 pg/m3 bei zulassigen 18 Uberschreitungen und ein
Jahresmittelgrenzwert von 40 ug/ms3. Bis zum 1. Januar 2010 wird auf den Immissionsgrenzwert
die so genannte Toleranzmarge aufgeschlagen, die sich am Anfang jedes Jahres um einen
bestimmten Prozentsatz reduziert (vgl. Tabelle 1). Immissionsgrenzwert plus Toleranzmarge
sind mit dem Inkrafttreten der 22. BImSchV einzuhalten. Der giltige NO,-Jahresmittelgrenzwert
flr das Jahr 2006 liegt bei 48 ug/m?3 2004 betrug der Jahresmittelgrenzwert 52 pg/ms.



Einleitung

Tab.1

Stickstoffdioxidgrenzwerte nach der RL 1999/30/EG
Mittelungs- Grenzwert Toleranzmarge Zeitpunkt bis
zeitraum zu dem der
Grenzwert zu
erreichen ist
1-Stunden- 1 Stunde 200 pg/m3 NO, |50 % (100 pg/m3) bei|1.1.2010
Grenzwert fur dirfen nicht | Inkrafttreten dieser
den Schutz der ofter als 18mal | Richtlinie, jahrliche
menschlichen im Kalenderjahr | Reduzierung am 1.
Gesundheit Uberschritten Januar eines Jahres um
werden 10 % (10 pg/m3) bis auf
0 % am 1. Januar 2010
Jahresgrenzwert | Kalenderjahr |40 pg/m3 NO, bei Inkrafttreten 50% |1.1.2010
fir den Schutz (20 pg/m3), jahrliche
der Reduzierung am 1.
menschlichen Januar eines Jahres um
Gesundheit 2 pg/m3 bis auf 0 % am
1. Januar 2010
Jahresgrenzwert | Kalenderjahr |30 pg/m3 NOy keine 19.7.2010

far den Schutz
der Vegetation




Hintergrund und Ziel der Arbeit

2 Hintergrund und Ziel der Arbeit

An der Uberwiegenden Mehrheit der stadtischen Messstationen und im landlichen Raum wird
der ab 2010 gultige NO,-Jahresmittelgrenzwert von 40 ug/m3 bereits heute unterschritten.
Problematisch erscheint die Einhaltung der Luftqualitatsziele in stadtischen Ballungsraumen.
Dort wird der aktuell giltige NO,-Jahresmittelgrenzwert zuzlglich Toleranzmarge deutlich
Uberschritten.

Die Uberschreitung eines Immissionsgrenzwertes fihrt nach § 47 BImSchG zur Aufstellung
eines Luftreinhalteplans durch die zustdndige Behorde. Der Luftreinhalteplan beinhaltet
Maflnahmen, die erforderlich sind, um die anspruchsvollen Grenzwerte sicherzustellen. Es
handelt sich um kurzfristig und langfristig wirkende MalRnahmen, die zur dauerhaften
Verminderung von Luftverunreinigungen geeignet sein missen [8 47 BImSchG]. Eine sinnvolle
Maflinahmenplanung setzt voraus, dass alle Quellen und Wirkungsgeflige des Luftschadstoffes
bekannt sind. In vielen Stadten und Kommunen konnte der StralBenverkehr als
Hauptverursacher der Luftbelastung mit NO, identifiziert werden.

Der Verkehrssektor ist in den letzten Jahrzehnten durch steigende Mobilitat, Wachstum und
Verlagerung des Gitertransports von der Schiene auf die Strae zum Hauptverursacher der
lokalen und regionalen Belastung mit Stickoxiden, Kohlenmonoxid und Feinstaub geworden.
Daflr sprechen auch die Immissionskonzentrationen an verkehrsnahen Messstellen, die ein
Vielfaches Uber den Immissionskonzentrationen des Stadtgebietes liegen. Betrachtet man die
baden-wirttembergischen  Messstellen, die 2004 den NO,-Jahresmittelwert zzgl.
Toleranzmarge Uberschritten haben, féallt auf, dass es sich ausschlie3lich um verkehrsnahe
Luftgitemessstellen handelt.

Im Zusammenhang mit der Aufstellung der Luftreinhalteplane und der MaRnahmenplanung ist
die zeitliche Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an stralRennahen Messstationen von
gro3er Relevanz. Diese verlauft an den baden-wurttembergischen Verkehrsmessstationen nicht
einheitlich, neben sinkenden Trends gibt es auch konstante oder steigende NO,-
Immissionstrends (vgl. Abbildung 23/Kapitel 5). Dabei stehen die steigenden NO,-
Immissionskonzentrationen im scheinbaren Widerspruch zu den Erfolgen bei der Minderung
verkehrsbedingter NO,-Emissionen. Durch technische Lésungen der Abgasnachbehandlung
konnten — beispielsweise durch den Einsatz des 3-Wege-Katalysators in Ottomotoren — die
NO,-Emissionen von 1990 bis 2002 um die Halfte gesenkt werden [Daten des UBA]. Auch vor
dem Hintergrund steigender Fahrleistungen fiihrte die Halbierung der NO,-Emissionen des
Stralenverkehrs zu einer signifikanten Abnahme der NO,-Immissionskonzentration an den
straliennahen Messstellen (vgl. Abbildung 21/Kapitel 5).

Vor dem Hintergrund der sinkenden NO,-Emissionen und -Immissionen diskutieren nationale
und internationale Wissenschaftler und mit der Luftreinhaltung beauftragte Personen die
moglichen Ursachen fur die steigende NO,-Immissionskonzentration an
Verkehrsmessstationen. Im  Mittelpunkt  der Diskussion stehen zwei  mogliche
Erklarungsansatze. Zum einen wird der Einfluss steigender Ozonkonzentrationen im
stadtischen Hintergrund auf die chemische NO,-Bildung im Stral3enraum diskutiert (siehe dazu
Rabl 2005). Der zweite Erklarungsansatz geht von einem erhdhten NO,-Anteil an den NO,-
Emissionen der Kraftfahrzeuge aus. Verschiedene Studien haben anhand von
Emissionsmessungen und Modellierungen diesen Sachverhalt nachgewiesen (Verweis auf die
Studien von Carslaw, California Air Resources Board (CARB) und Aviso).

Diese Diplomarbeit méchte an die aktuelle Diskussion zu mdglichen Ursachen der Erhéhung
der NO,-Immissionskonzentration anknipfen und den aktuellen Wissenstand aufbereiten.
Dahingehend wird untersucht wie sich die Situation an den baden-wirttembergischen
Verkehrsmessstationen bezuglich des Verlaufs der NO,-Immissionskonzentration darstellt.

Im Einflhrungsteil werden die Komplexitat und Interdiszipinaritat dieses Themas umrissen.
Dazu werden einleitend die Quellen und die Entwicklung der Stickoxidemissionen,
insbesondere des Verkehrssektors, dargestellt. AnschlieRend werden die
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Ausbreitungsbedingungen in der Troposphare und deren Modifikationen durch stadtische
Bebauung beschrieben. Ferner wird auf das Verhalten der Stickoxide in der unteren
Troposphéare eingegangen indem die wichtigsten Umwandlungsprozesse der Stickoxide
beschrieben werden.

Im Hauptteil wird mit Blick auf bereits bestehende Forschungsergebnisse der Einfluss
verschiedener  meteorologischer und Iluftchemischer Parameter auf die NO,-
Immissionskonzentration an  ausgewahlten  baden-wlrttembergischen  Messstationen
untersucht.

Ziel dieser Arbeit ist es, meteorologische und luftchemische Parameter mit Einfluss auf die NO,-
Immissionskonzentration zu qualifizieren. Fur die Untersuchung wurden baden-
wurttembergische Luftglitemessstellen ausgewahlt, die den ab 2010 giltigen NO,-Grenzwert
(Jahresmittelwert) 2004 Uberschritten haben und die Uber einen Zeitraum von 10 Jahren
luftchemische und teilweise meteorologische Parameter kontinuierlich gemessen haben. Es
werden ausgehend von der gegebenen Datengrundlage Immissionszeitreihen einzelner
Luftschadstoffe an den verkehrsnahen Messstellen dargestellt und mit Immissionszeitreihen
des stadtischen Hintergrundes verglichen. Bei der Untersuchung zu mdglichen luftchemischen
Einflussfaktoren steht die Wirkung einer erhéhten Ozonkonzentration im Mittelpunkt. Anhand
von Tages-, Wochen- und Jahresgéngen soll der Einfluss der Ozonkonzentration auf die NO,-
Immissionskonzentration untersucht werden. Hinsichtlich des Einflusses der Meteorologie
werden Zusammenhange zwischen verschiedenen Ausbreitungsbedingungen und der NO,- und
NO.-Immissionskonzentration am Beispiel der Stadt Stuttgart untersucht.

Im Schlussteil wird die Relevanz der Ergebnisse fur die zukinftige Luftreinhalteplanung
diskutiert und auf weiterfilhrende Ergebnisse anderer Studien, insbesondere zur NOy- und NO,-
Emissionsentwicklung und Modellierung hingewiesen.
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3.1 Aufbau und Zusammensetzung der Atmosphéare

Die Atmosphare der Erde kann vertikal unter Beriicksichtigung des Temperaturverlaufes in so
genannte Stockwerke gegliedert werden. Die Troposphére als das unterste Stockwerk reicht bis
in 12 km Hohe, wobei die Hohe in Polndhe mit nur 8 km am geringsten ist und in den Tropen
mit bis zu 15km am hochsten ist. In der Troposphare spielen sich alle wichtigen
Wetterphdnomene ab, wie Wolkenbildung und Niederschlag. Physikalisch ist die Troposphéare
durch eine stetige mittlere Temperaturabnahme von 0,65 K/100 m (nach ICAO Standard
Atmosphéare) und einen vertikalen und turbulenten Luftmassentransport gekennzeichnet. 80 %
der Masse der Atmosphare verteilen sich auf die Troposphare. 4 Vol % Wasser und eine
Vielzahl organischer und anorganischer Komponenten bestimmen die mogliche
Zusammensetzung und damit die chemischen Reaktionen. In der bodennahen Schicht der 1 bis
2 km machtigen atmosphdarischen Grenzschicht bewirkt der Einfluss der Erdoberflache eine
starke Anderung der meteorologischen Parameter Wind, Temperatur und Feuchtigkeit. Die
Troposphare wird nach oben hin von der Tropopause begrenzt.

An die Tropopause schlief3t sich eine Schicht an, die fir die Entwicklung des Lebens auf der
Erde von besonderer Bedeutung ist die Stratosphare. Die Stratosphare erstreckt sich von 15 bis
50 km Hohe und ist charakterisiert durch die Ozonschicht. Diese Schicht befindet sich in ca.
30 km HoOhe und bewirkt eine Absorption der lebensgefahrlichen kurzwelligen solaren
Strahlung. Mit dieser Absorption ist eine Temperaturerhéhung verbunden, die sich im
Temperaturprofil der Stratosphére widerspiegelt. Die Temperatur nimmt mit steigender Hohe bis
in ca. 30 km Hohe zu, wo dann das stratosphéarische Temperaturmaximum von ca. 0°C erreicht
ist. Die inverse Temperaturschichtung ermdglicht nur noch sehr langsame vertikale
Durchmischungsprozesse mit Uberwiegend laminarer Luftstrdomung. Der Wasserdampfgehalt
der Stratosphéare ist sehr gering, da die Tropopause als ,kalte* Barriere den Transport von
Wasserdampf von der Troposphére in die Stratosphare unterbindet. Organische Spezies wie
Methan und halogenierte Kohlenwasserstoffe konnen auf Grund ihrer langen Lebensdauer in
hohen Konzentrationen vorliegen. Die Stratosphare wird nach oben hin von der Stratopause
begrenzt

An die Stratopause schlief3t sich in H6hen zwischen 50 und 85 km die Mesosphéare an. In dieser
Schicht nimmt die Temperatur wieder stetig mit der Hohe ab und erreicht in 80 km H6he mit ca.
-100°C ein messbares Minimum. Die folgende Thermosphére und die Exosphéare haben eine so
geringe Teilchendichte und damit so einen geringen Druck, dass bereits von einem
allméhlichen Ubergang in den planetaren Raum gesprochen werden kann. Die Abbildung 1
verdeutlicht noch einmal den besprochenen vertikalen Aufbau der Erdatmosphére, der auf der
Differenzierung nach Temperaturgradienten beruht.

Es gibt weitere vertikale Gliederungsmoglichkeiten der Atmosphare, wie den Grad der
lonisierung oder die Zusammensetzung der Atmosphare. Die vertikale Gliederung der
Atmosphare nach dem Kriterium der Zusammensetzung sdhe wie folgt aus: Die unterste
Schicht der Atmosphéare wird als Homosphére bezeichnet, da hier die Atmosphare gut
durchmischt ist. In der Homosphare befindet sich die Uberwiegende Masse der Atmosphare. Ab
etwa 80 bis 100 km Hohe schlief3t sich die Heterosphare mit einer Unterteilung nach dem
Molekulargewicht an; Stoffe mit hohem Molekulargewicht befinden sich somit in den unteren
Schichten der Heterosphare.
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Abb.1 Vertikalaufbau der Erdatmosphére [Quelle: DWD]

Die Zusammensetzung der Atmosphare ist fur den Ablauf chemischer Reaktionen
entscheidend. Die Erdatmosphéare setzt sich zu 99,9 Vol % aus den Gasen Stickstoff (Ny),
Sauerstoff (O,), und dem Edelgas Argon (Ar) zusammen. Wasser in allen Aggregatzustanden
ist mit seinen variablen Anteilen von 0 bis 4 Vol % vor allem in der Troposphéare von groRRer
Bedeutung. Heutige und zukunftige Probleme der Luftreinhaltung hé&ngen jedoch mit der
Anderung der Spurengaskonzentration zusammen. Spurengase haben an der Atmosphéare nur
einen Anteil von 0,01 Vol %, d.h. atmospharische Spurengase kommen nur in geringsten
Konzentrationen (parts per billion by volume ppbv und parts per trillion by volume pptv) vor. Der
massive Eingriff des Menschen in den Naturhaushalt fuhrt zu einer Anreicherung von
atmospharischen Spurenstoffen Uber das natirliche MaR hinaus. So ist die Anzahl an
bekannten und noch unbekannten Spurenstoffen gestiegen und die Spurenstoffkonzentrationen
vieler Gase haben sich in den letzten hundert Jahren nachweislich erhéht. Spurengase sind
meist anthropogener Herkunft und verandern die natiirliche Zusammensetzung der Atmosphéare
nachhaltig, deshalb werden sie auch als Luftschadstoffe bezeichnet.

Atmosphérische Strémungen transportieren die emittierten Luftverunreinigungen uber grofie
Entfernungen von ihren Ursprungsgebieten weg. Dabei unterliegen die priméar emittierten
Luftschadstoffe vielfaltigen chemischen Umwandlungen und der irreversiblen Deposition aus
der Atmosphéare. Generell ist die Belastung der Atmosphéare mit priméren Luftverunreinigungen
im Umfeld ihrer Quellen am hoéchsten. Die raumliche und zeitliche Verteilung der
Luftschadstoffe ist somit das Ergebnis zeitabhangiger regionaler und lokaler Emissionsquellen
sowie meteorologischer und chemischer Ablaufe [Sentuc 2004]. Die Unterschiede in der
Spurengaskonzentration in unbelasteter Luft und durchschnittlich belasteter Luft in Stadt- und
Ballungsgebieten zeigt Tabelle 2.
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Tab.2

der Atmosphére [Jacobsen 2002]

Volumenkonzentrationen der standigen und variablen Gase in den unteren 100 km

Volumenkonzentrationen der ,standigen* Gase in den unteren 100 km der Atmosphare

Gas Chemische Formel Volumenkonzentration
Prozent ppmv

molekularer Stickstoff | N, 78,08 780.000
molekularer Sauerstoff | O, 20,95 209.500
Argon Ar 0,93 9.300
Neon Ne 0,0015 15
Helium He 0,0005 5
Krypton Kr 0,0001 1
Xenon Xe 0,000005 0,05

Volumenkonzentrationen der ,variablen“ Gase in zwei unterschiedlich verschmutzten
atmosphérischen Regionen der unteren 100 km der Atmosphéare

Gas

Chemische Formel

Volumenkonzentration ppbv

saubere Luft

verschmutze Luft

Anorganisch

Wasserdampf H,O 3,0-4,0x 10’ 5,0 x 10°- 4,0 x 10’
Kohlendioxid CO, 365.000 365.000
Kohlenmonoxid Cco 40 - 200 2.000 - 10.000
Ozon Os 10 - 100 10 - 350
Schwefeldioxid SO, 0,02-1 1-30
Stickstoffmonoxid NO 0,005-0,1 0,05 - 300
Stickstoffdioxid NO, 0,01-0,3 0,2 — 200
Organisch

Methan CH, 1,8 1.800 — 2.500
Ethan C,Hs 0-25 1-50

Ethen C,H, 0-1 1-30
Formaldehyd HCHO 0,1-1 1-200

Toluol CeHsCHj4 1-30

Xylol CeH,4 (CH3), 1-30
Methylchlorid CH5CL 0,61 0,61
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3.2 Emissionen der Stickoxide mit besonderem Blick auf den Verkehrssektor

Die Emissionen der Stickoxide sind — bezogen auf die globale Emissionsbelastung — zu 88 %
auf natlrliche Prozesse zuriickzufiihren. In den europaischen Industrienationen und
Deutschland tberwiegt jedoch der anthropogene Anteil an den NO,-Emissionen. Anthropogene
Emissionen sind direkt oder indirekt auf menschliche Aktivititen zurickzufuhren
(Produktionsprozesse, Nutzung fossiler Brennstoffe zur Energiegewinnung, Landwirtschaft
etc.), wahrend natirliche Emissionen auf Vorgdngen in der Umwelt beruhen, die auch ohne
menschliches Zutun ablaufen (Waldbrande, Vulkaneruptionen etc.). Das
Bundesimmissionsschutzgesetz (BImSchG) definiert die Emissionen als die von einer Anlage
ausgehenden Luftverunreinigungen, Gerdusche, Strahlen etc. Somit unterscheiden sich die
Emissionen grundsatzlich von den Immissionen, die als einwirkende Luftverunreinigungen,
Gerausche etc. verstanden werden kénnen [§ 3 BImSchG].

In Deutschland entstehen Stickoxide hauptsachlich bei der Verbrennung fossiler Energietrager
im Verkehrs- und Energiesektor (vgl. Abbildung 2).

NOx-Emissionen Deutschland 2002
Relative Verteilung nach Emittentengruppen

6%
6% 1% 17%
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8%

O Energiesektor B produzierendes Gewerbe OKleinverbraucher
B Haushalte O dbriger Verkehr B StralBenverkehr
O Brennstoffgewinnung und-verteilung B Industrieprozesse @ Landwirtschaft

Abb.2 NOx-Emissionen nach Emittentengruppen in Deutschland 2002 [Quelle: UBA]

Mit ca. 52 % hat der Verkehrssektor in Deutschland den groften Anteil an den Stickoxid-
Emissionen davon entfallen ca. 44 % auf den Stral3enverkehr. Der Energiesektor (17 %) und
das produzierende Gewerbe (10 %) tragen in hohem MaRe zur Luftbelastung mit Stickoxiden
bei. Die NO4-Emissionen der Haushalte, der Brennstoffgewinnung und -verteilung sowie der
Landwirtschaft liegen mit je 6 % deutlich niedriger. Die NOy-Emissionen der Kleinverbraucher
und Industrieprozesse sind mit < 3 % vernachlassigbar.

In Deutschland sind die NO,-Emissionen auf Grund einer restriktiven Gesetzgebung seit den
1990er Jahren rucklaufig. Teilweise wurde dieser Rickgang durch den Zusammenbruch der
ostdeutschen Industrie nach der Wiedervereinigung beschleunigt [Sentuc 2004].
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Entwicklung der Stickstoffoxidemissionen im Vergleich zu 1990 nach Quelltypen
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Abb.3 Entwicklung der NOx-Emissionen in Deutschland nach Emittentengruppen [Quelle: UBA]

Erfreulicherweise ist die Entwicklung der Stickoxidemissionen in allen Sektoren rucklaufig (vgl.
Abbildung 3). Auf Grund der Ubersichtlichkeit wurde auf die Sektoren mit dem geringsten Anteil
an den jahrlichen NO4-Emissionen — Landwirtschaft, Kleinverbraucher und Industrieprozesse —
verzichtet. Bezogen auf das Referenzjahr 1990 konnten die NO,-Emissionen je nach Sektor um
20 bis 70 % gesenkt werden. Im produzierenden Gewerbe und Energiesektor wurden mit einer
Einsparung von 60 % der NO,-Emissionen des Referenzjahres die grofiten Minderungen
erreicht. Grund sind die vielfaltigen Vorschriften im Bereich des Immissionsschutzes fur
genehmigungsbediirftige und nicht genehmigungsbedurftige Anlagen. Die NO,-Emissionen des
Stralenverkehrs konnten um etwa die Halfte gesenkt werden, der Gbrige Verkehr (Bahn-, Flug-
und Schiffsverkehr) konnte seinen Schadstoffaussto3 in Bezug zum Referenzjahr um 20 %
minimieren. Die Einsparungspotentiale im Verkehrssektor haben hinsichtlich ihres
Verursacheranteils eine Uberdurchschnittlich hohe Wirkung auf die NO,-
Immissionskonzentration.

Auf Grund der Bedeutung des Verkehrssektors fir die Luftbelastung mit Stickoxiden wird der
Verkehrssektor, insbesondere der Stralenverkehr, gesondert betrachtet. Grundsatzlich emittiert
der Stral’enverkehr alle wichtigen in der 22. BImSchV festgeschriebenen Luftschadstoffe. Die
Emissionen des Luftschadstoffes Schwefeldioxid (SO,) konnten durch die Entschwefelung des
Kraftstoffes soweit gesenkt werden, dass sie heute die Grenze der Nachweisbarkeit erreicht
haben [Sentuc 2004]. Bei anderen Luftverunreinigungen konnten keine so deutlichen
Reduktionen erzielt werden (vgl. Abbildung 4). Der sekundar gebildete Luftschadstoff Ozon und
dessen Vorlaufersubstanzen (NO, und NMVOC) fuhren nach wie vor in den Sommermonaten
zur Bildung von photochemischem Smog, der die menschliche Gesundheit und die Umwelt
mafgeblich belastet. Ein vordergrindiges Problem ist in diesem Zusammenhang der
Individualverkehr — vor allem der werktagliche Pendlerverkehr —, der zur Ubermafigen
Belastung der Luft in Stadtgebieten beitragt.

Die Emissionen des StralBenverkehrs beruhen auf der Verbrennung kohlenstoffhaltiger
Erdolprodukte [Sentuc 2004]. Auch alternative Kraftstoffe wie Erdgas und Wasserstoff werden
bereits von einigen Automobilherstellern erprobt und angeboten: dennoch konnten sich diese
Kraftstoffe auf Grund vielfaltiger Hemmnisse noch nicht flachendeckend durchsetzen.
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Bei der Verbrennung von Kraftstoff entstehen in Abhangigkeit von der Zusammensetzung der
Brennstoffe und dem Brennprozess neben der gewonnen Energie auch unerwiinschte
Nebenprodukte wie gasformige Luftschadstoffe und feste Ruf3partikel [Sentuc 2004]. Die
gasférmigen und festen Luftschadstoffe werden mit dem Abgasstrom in die Atmosphare
abgegeben.

Bei der vollstdndigen Verbrennung (stéchiometrische Verbrennung) werden alle Bestandteile
des Kraftstoffs oxidiert. Als Reaktionsprodukte entstehen Kohlendioxid und Wasserdampf. Der
bei der Verbrennung entstehende Wasserdampf ist in globaler Sicht relativ unbedeutend, da die
natirlichen Feuchtefliisse weitaus grof3er als die anthropogen verursachten Eintrage sind
[Sentuc 2004]. Problematisch ist der Ausstol3 von Kohlendioxid, das auf Grund seiner
Absorptionseigenschaften zum anthropogenen Treibhauseffekt beitragt. Als Luftschadstoff ist
Kohlendioxid unbedeutend, da es keine unmittelbare toxische Wirkung auf Lebewesen besitzt
[Sentuc 2004].

Bei der vollstandigen Verbrennung handelt es sich um einen Idealfall, der bei hohen
Temperaturen und mangelnder Sauerstoffzufuhr nicht gegeben ist. Der Kohlenstoff wird nur zu
Kohlenmonoxid (CO) oxidiert, das auf Grund seiner im Gegensatz zu Sauerstoff erhdhten
Affinitdt zum Hamoglobin stark toxisch ist. Weitere Bestandteile des Abgases der
unvollstéandigen Verbrennung sind Ruf3 (engl. black carbon), Stickoxide, Alkohole, Aldehyde,
organische Sauren und Aromaten [Sentuc 2004]. Diese Reaktionsprodukte sind fir die lokale
Schadstoffbelastung von grof3er Bedeutung.

Die Entstehung der Stickoxide bei der Verbrennung ist nach Sentuc ,Weder auf den
verwendeten Kraftstoff noch auf den technischen Prozess zurlickzuftihren, sondern liegt
vielmehr in der Zusammensetzung der Luft begriindet, die dem Kraftstoff als Oxidationsmittel
zugefuhrt wird“. Mit 78 Vol % ist molekularer Stickstoff (N,) der Hauptbestandteil der Luft, er
wird bei jeder Verbrennung in die Reaktionskette mit einbezogen. So entsteht bei allen
Verbrennungsprozessen, an denen Luft beteiligt ist, aus der Reaktion von Sauerstoff mit
Stickstoff Stickstoffmonoxid.

Das emittierte Stickstoffmonoxid wird bereits unmittelbar im Abgasstrom zu NO, aufoxidiert, so
dass ganz allgemein von Stickoxidemissionen (NOy-Emissionen) gesprochen wird. Die NO-
Emissionen und NO,-Immissionen werden in dieser Arbeit als Summe aus NO und NO,
angegeben, wobei sich die Massenangabe auf das Molekulargewicht von NO, bezieht. Derzeit
wird von einem mittleren NO,/NO,-Emissionsverhaltnis im Abgas fir Diesel- und Ottomotoren
von 5 % ausgegangen [vgl. IVU 2005 und Carslaw 2004].

Die bisher erreichten Emissionsminderungen konnten durch technische MalRhahmen -
Optimierung des Verbrennungsprozesses, Einbau und Nachristung von Katalysatoren — und
die Entschwefelung des Kraftstoffes erreicht werden. Die Abbildung 4 zeigt die erzielte
Emissionsminderung einiger verkehrsbedingter fester und gasférmiger Luftschadstoffe im Jahr
2002 gegeniber dem Referenzjahr 1990.
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Reduktion der Emissionen des Stralenverkehrs 2002 gegentiber 1990
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Abb.4 Minderung der Schadstoffemissionen im Stral3enverkehr [Quelle: UBA]

Zukunftige Prognosen gehen von einem starken Wachstum des Verkehrssektors in
Deutschland aus. Neue technische Loésungen zur Minderung der Staub- und
Stickoxidemissionen gewinnen vor diesem Hintergrund zunehmend an Bedeutung. Trotz
steuerlicher Anreize ist bislang in einem Grof3teil der Fahrzeugflotte noch nicht der Stand der
Technik zur Abgasminderung umgesetzt. Viel versprechende technische Ldsungen zur
Emissionsminderung von Ruf, Feinstaub und Stickoxiden wie neue Filtersysteme und
Katalysatoren sollten in Zukunft durch weitere steuerliche Anreize gefordert werden. Neue viel
versprechende Emissionsminderungen er6ffnen sich bei Fahrzeugen mit neuen
Antriebstechniken wie dem Toyota Prius (Hybridantrieb). Diese Fahrzeuge unterschreiten
bereits heute den Abgasstandard der im Oktober 2005 eingefiihrten Euro-4 Norm fir Benzin-
Pkw.

11
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3.3 Chemische Reaktionen der Stickoxide

Vor der Darstellung der einzelnen Reaktionen der der Stickoxide in der Troposphare, wird kurz
eine Einleitung zu den wichtigsten atmospharischen Reaktionen gegeben.

In der Atmospharenchemie unterscheidet man zwischen homogenen und heterogenen
Reaktionen. Homogene Reaktionen beschreiben Reaktionen zwischen Stoffen einer Phase,
z.B. homogene Gasphasenreaktionen. Heterogene Reaktionen umfassen Reaktionen von
Stoffen unterschiedlicher Aggregatzustande.

Chemische Gasphasenreaktionen werden herkdmmlich in photolytische und chemisch
kinetische Reaktionen eingeteilt.

Photolyse oder Photodissoziation ist definiert als die Absorption von solarer Strahlung
(Photonen, Lichtquanten) durch Molekile, wodurch ein oder mehrere Radikale oder andere
reaktive Teilchen abgespalten werden. Das Photon ist Initiator dieser uni-molekularen Reaktion
(Reaktion mit Beteiligung nur eines Reaktionspartners).

A + hv — Produkte
Bsp.: NO, + hv — NO + O(’P)

Die Energie eines Photons der Frequenz v ist nach dem Plankschen Gesetz hv [Seinfeld 1998].
Die photochemisch aktive Strahlung der Erdoberflache liegt zwischen Wellenlangen von 290 bis
700 nm, wobei die kurzwellige Strahlung die energiereichere Strahlung ist.

Damit photochemische Prozesse stattfinden, missen zwei Voraussetzungen erflllt sein: Das
Molekil muss in der Lage sein, die verfigbare Strahlung zu absorbieren. Des weiteren muss
die absorbierte Energie ausreichen, um eine chemische Bindung zu spalten, was durch die sog.

Quantenausbeute (EA(/l)) angegeben wird [Guderian 2000]

Die Photonenenergie kann mit der Bindungsenergie der Molekile verglichen werden.
Chemische Reaktionen werden dann hervorgerufen, wenn die Energie die
Elektronenubergénge in Molekilen anregt, mit der Photonenergie Ubereinstimmt [Seinfeld
1998]. Absorption von Strahlung kann unter diesem Aspekt nur stattfinden, wenn ein héheres
Energieniveau im Molekul existiert, das von einem niedrigeren Niveau getrennt ist und die
gleiche Energie wie das einfallende Photon besitzt.

Die Geschwindigkeit der Photolyse hangt von der Intensitat und der Wellenldnge des Lichtes,
der Konzentration des absorbierenden Stoffes und den Absorptionsquerschnitten ab [Guderian

2000]. Der Absorptionsquerschnitt (EA(/i)) beschreibt das quantitative MalR der
Wahrscheinlichkeit einer Photonenabsorption in Abhéangigkeit von der Wellenlange.

Photophysikalisch unterscheiden sich diese Prozesse dahin gehend, ob es nach der Absorption
des Photons zu einer Lichtabstrahlung kommt oder ob die Photolyse ohne Abstrahlung von
Licht vonstatten geht. Zu den Reaktionen mit Strahlungsiibergédngen zahlen Fluoreszenz und
Phosphoreszenz; zu den Reaktionen ohne Strahlungsiibergang gehdren der Energie-Transfer
und inter system crossing.

Das von der Sonne emittierte Spektrum entspricht anndhernd dem eines schwarzen Strahlers
von 6000 K. Die Gesamtbestrahlungsstarke auf3erhalb der Erdatmosphare betragt 1360 W/m?
(Solarkonstante) Die spektrale Verteilung auf3erhalb der Atmosphére unterscheidet sich deutlich
von der spektralen Verteilung an der Erdoberflaiche (vgl. Abbildung 5). Der Grund liegt in der
Schwachung der Strahlung — durch Absorption, Reflexion und Streuung an gasférmigen und
festen Teilchen — beim Durchgang durch die Atmosphére.
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Abschwachung des elektromagnetischen Spektrums des Sonnenlichtes beim Durchgang

durch die Erdatmosphére [Seinfeld 1998]

Fur die Schwachung der solaren Strahlung ist eine Vielzahl von Gasen verantwortlich: die
bedeutendsten sind Kohlendioxid, Ozon und Wasserdampf. Kohlendioxid und Wasserdampf
absorbieren die solare Strahlung im sichtbaren und infraroten Wellenlangenbereich. Die
Absorption im UV-Bereich wird durch das stratosphéarische Ozon hervorgerufen, das in ca.
30 km H6he sein Konzentrationsmaximum besitzt. Im ultravioletten Teil des Spektrums tritt in
der Atmosphére eine vollstadndige Absorption der Strahlung mit Wellenléangen A kleiner 290 nm
auf [Liljequist 1979]. Das solare Spektrum und die photochemisch aktive Strahlung sind somit
héhenabhangig (vgl. Abbildung 6).
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In der Troposphare gibt es nur eine Hand voll Photolysereaktionen mit Bedeutung fir den
Abbau der Spurengase. Der Grund liegt in den Absorptionsspektren der Gase, die nur
vereinzelt mit dem Wellenlangenbereich des troposphérischen Spektrums tbereinstimmen. Die
Photolyse von Stickstoffdioxid ist eine der bedeutendsten Reaktionen der Troposphare, weil sie
zur Bildung von tropospharischem Ozon fuhrt. Weitere fur die Troposphare bedeutsame
Photolysereaktionen gehen z.B. Ozon, Aldehyde und salpetrige S&ure (HONO) ein.
Verbindungen mit Absorptionsspektren im infraroten Wellenlangenbereich sind von
untergeordneter Bedeutung, da die absorbierte Energie zu gering ist, um nennenswerte
Radikalreaktionen zu starten [Guderian 2000].

Bei der zweiten Gruppe der chemisch kinetischen Reaktionen handelt es sich immer um bi-
molekulare Reaktionen, d.h. es sind mindestens zwei Reaktionspartner beteiligt. Kinetische
Reaktionen beinhalten folgende Typen:

- thermische Zersetzung
- Isomerisation
- und gewohnliche Kollisionsreaktionen

Von thermischer Zersetzung und Isomerisation spricht man, wenn die kinetische Energie der
Kollision den energetischen Zustand eines Reaktionspartners erhdht, so dass er sich thermisch
zersetzt oder isomerisiert. Bei der thermischen Zersetzung dissoziiert der angeregte
Reaktionspartner in zwei oder mehr Produkte. Thermische Reaktionen bendétigen zu ihrem
Ablauf Licht [Guderian 2000]. Die Isomerisation bedingt eine Veranderung der chemischen
Struktur des Reaktionsmolekiils ohne eine Anderung in der Zusammensetzung und dem
Molekulargewicht. Es entsteht ein Reaktionsprodukt, das eine andere Form als der
Ausgangsstoff besitzt [Guderian 2000].

Beispiel fiir eine thermische Zersetzung:
A+M—-B+C+M
Bsp.: N2Os (g) + M — NO, (g) + NOs (g) +M

M ist der StoBpartner, der die Kollisionsenergie liefert. Meist handelt es sich um N, und O,-
Molekiile, die in der Atmosphare in hohen Konzentrationen vorliegen. Reaktionen mit so
genannten Stof3partnern sind druckabhéngig, da die Konzentration von M proportional zum
Luftdruck ist. Thermische Zersetzungen sind temperaturabhéangig. Bei hohen Temperaturen
laufen sie in der Regel schneller ab als bei niedrigen Temperaturen [Guderian 2000].

Die bi-molekulare Kaollisionsreaktion ist der haufigste Reaktionstyp in der Gruppe der
kinetischen Reaktionen und findet zwischen zwei miteinander kollidierenden aktiven
Reaktionspartnern statt.

A+B—-C+D
Bsp.: CH4 (g) + OH — CH3 (g) + H20 (9)

In einigen Fallen resultieren bi-molekulare Reaktionen aus Kollisionskomplexen die schlie3lich
zu Produkten auseinander brechen.

A+B—->AB*—->C+D

AB* besitzt eine schwache Bindung und ist somit relativ instabil. Eine Doppelbindung indiziert,
dass die Reaktion irreversibel ist. Ter-molekulare Kollisionsreaktionen — Reaktionen zwischen
drei Reaktionspartnern — sind sehr selten, da die Mdglichkeit einer simultanen Kollision von drei
Spurengasen sehr gering ist [Guderian 2000].

3.3.1 Homogene Gasphasenreaktionen der Stickoxide

Die Oxide des Stickstoffes NO und NO2 gehéren zu den wichtigsten atmosphérischen
Spurenstoffen, da sie an einer Vielzahl von chemischen Reaktionen beteiligt sind. Sie
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kontrollieren die OH-Radikalkonzentration und beeinflussen damit die Selbstreinigungs-fahigkeit
der Atmosphare [Crutzen 1998]. Zusatzlich besitzen sie eine katalytische Funktion bei der
troposphérischen Ozonproduktion und sind somit indirekt als auch direkt Bestandteil des
photochemischen Smog.

Die Atmosphare der Erde ist eine oxidierende Atmosphare. Schon in relativ kurzen Zeitrdumen
werden die meisten Spurengase mit niedriger Oxidationszahl — darunter NO, CO, CH, etc —
aufoxidiert. Verschiedene Oxidationsmittel steuern die Oxidationsprozesse in der Troposphare.
Das wohl wichtigste Oxidationsmittel in der Troposphéare ist das Hydroxylradikal OH, da es mit
einer Vielzahl organischer und anorganischer Spurengase in Wechselwirkung treten kann
[Crutzen 1998]. Das Hydroxylradikal wird durch Photolyse von Ozon bei Wellenlangen kleiner
als 320 nm und anschlieRender Reaktion mit Wasser gebildet [Folkers 2001].

O; + hv (A < 315 nm) — O, + O(*D) (R1)

O('D)(g) + H.0 (g) — 2 OH" (g) (R2)

Die Konzentration der Hydroxylradikale in der Troposphére héngt somit malR3geblich von der
Ozonkonzentration und dem Wassergehalt ab. Der Abbau der verschiedenen Spurengase wird
durch die Reaktion mit Radikalen eingeleitet. In Anwesenheit einer mit Stickoxiden hoch
belasteten Atmosphare wird durch die Reaktion des HO,-Radikals (Hydroperoxyradikals) mit
Stickstoffmonoxid Stickstoffdioxid gebildet.

HO,* + NO — NO,+HO"* (R3)

Auf diese Weise wird ein OH-Radikal wieder regeneriert und kann in einer Folgereaktion fir den
weiteren Abbau von atmospharischen Luftverunreinigungen, z.B. Methan, zur Verfligung
stehen. Dazu bedarf es aber eines hohen NO-Mischungsverhéltnisses, dass das OH/HO,-
Gleichgewicht auf die Seite des OH verschiebt [Folkers 2001].

Ein weiteres wichtiges Oxidationsmittel, dessen Produktion und Abbau hauptsachlich durch die
Stickoxide gesteuert wird, ist Ozon (Oj). Die bedeutendste Quelle fir die chemische
Ozonproduktion in der Troposphére ist die Photolyse von NO, bei Wellenlangen kleiner als
420 nm und anschliel3ender Reaktion mit Sauerstoff.

NO, (g) + hv — NO (g) + OCP) (g) A =<420 nm (R4)
0, + OCP) — 04 (R5)
NO (g) + Oz (9) — NO2 (g) + 02 (9) (R6)

Durch die Reaktion des gebildeten Ozons mit NO wird ein NO, Molekil regeneriert. Die
Photolyse von Stickstoffdioxid stellt somit nur eine temporare Senke fir NO, dar. Umgekehrt
gibt es auch keinen richtigen Verlust von Ozon, da dieses nach Reaktion 4 und 5 sofort wieder
gebildet wird. Es stellt sich ein photostationares Gleichgewicht (engl. photostationary state) ein,
das erstmalig von Leighton beschrieben wurde.

J,x[NO,]

[03]55 = k6 N [NO]

(G1)

Die Einstelldauer des PSS ist im Wesentlichen durch die Photolyserate von NO, bestimmt und
betragt an sonnigen Tagen zur Mittagszeit etwa 100 Sekunden [Konrad 2000]. Da die Photolyse
des Stickstoffdioxides nur bei Licht stattfinden kann, wird sich das PSS nur tagsiber einstellen.
Das photostationare Gleichgewicht ist charakterisiert durch eine zeitliche Konstanz der
Spurenstoffkonzentrationen.

d[X] _
il (G2)
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Diese Gleichgewichtsbeziehung gilt jedoch nur fiir eine momentan eingestellte Situation, da das
PSS durch &ul3ere Einflussfaktoren (z.B. Schadstoffemissionen oder Transport) permanent
gezwungen wird sich neu einzustellen [IVU 2005].

Das photostationare Gleichgewicht wird beispielsweise durch die Anwesenheit von
Kohlenwasserstoffen in der Atmosphéare gestért. Beim Abbau der Kohlenwasserstoffe entstehen
Hydroxyl- und Hydroperoxyradikale die mit Stickstoffmonoxid reagieren und dabei
Stickstoffdioxid bilden [Folkers 2001].

In einem ersten Schritt reagiert in Anwesenheit von Kohlenwasserstoffen ein OH-Radikal mit
einem fluchtigen organischen Kohlenwasserstoff (RH) unter Bildung eines Alkylperoxiradikal
(ROy).

OH® + RH + (0,) = RO,* + H,0 (R7)

Ahnlich wie in Reaktion 3 reagiert anschlieRend das NO mit den in der Atmosphére befindlichen
RO, Radikalen. Es wird NO, und ein RO-Radikal gebildet, welches fir weitere Abbaureaktionen
zur Verfligung steht [Manschreck, 2004].

RO,* + NO — NO,+RO° (R8)

Im Ergebnis all dieser Radikalreaktionen kommt es zur Oxidation des Stickstoffmonoxids zu
Stickstoffdioxid ohne den Verbrauch eines Ozonmolekils. Wachst das NO,-
Mischungsverhaltnis auf ca. 1 ppb und mehr an, dominiert die Reaktion des OH-Radikals mit
NO, [Folkers 2001].

NO, (g) + OH" (g) —*— HNOs () (R9)

In Schadstoffbelasteten Gebieten ist diese Reaktion am Tag die wichtigste Abbruchreaktion der
Gasphasenchemie in der Troposphare, da sie zu einer endgiltigen Entfernung des OH-
Radikals und der Stickoxide durch anschlieRende Deposition flihrt. Die taglich durchschnittliche
OH Konzentration in der sauberen freien Troposphéare belduft sich zwischen 2x10° und 3x10°
Molekiile pro cm3. In belasteter Luft liegen die OH Konzentrationen mit 1x10° bis 1x10’
Molekilen pro cm? um ein Vielfaches hoher.

Zusammengefasst, fuhrt die Oxidation von flichtigen organischen Kohlenwasserstoffen (engl.
volatile organic compounds) in einer NOy-haltigen Atmosphare zu einer Netto-Ozonproduktion.
Die Oxidation der Kohlenwasserstoffe in einer NO,-armen Atmosphére fuhrt hingegen zu einer
Ozondestruktion, da in diesem Fall das HO, Uber folgende Reaktion in OH konvertiert wird
[Folkers 2001].

HO,* + O3 —» OH"® +2 O, (R10)

Die Abbildung 7 veranschaulicht noch einmal die wichtigsten troposphéarischen
Gasphasenreaktionen um das PSS unter Beteiligung der Stickoxide.
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Abb.7 Reaktionen der Stickoxide in der Atmosphare [Helbig 1999]

3.3.2 Bildung und Abbau von Ozon

Die Messung der Ozonkonzentrationen in Abluftfahnen von Ballungsgebieten ergeben hdhere
Ozonkonzentrationen als sie durch das photostationare Gleichgewicht und damit die
Stickoxidemissionen erklart werden konnen. Die Netto-Ozonbildung ist also auch auf die
Einflisse weiterer Substanzen (CH,4, ROG, CO) zurlickzuftihren [Guderian 2000].

Bei diesen Substanzen handelt es sich vornehmlich um Kohlenmonoxid (CO), Methan (CHy,)
und verschiedene organische Gase (NMVOC). Die genannten Gase regen die Ozonproduktion
alle auf die gleiche Weise an, indem sie Radikale bilden, die in der Folge mit Stickstoffmonoxid
zu Stickstoffdioxid reagieren. Kohlenmonoxid initiiert die Ozonproduktion tber die folgenden
Radikalreaktionen.

CO(g) + OH* (g) — CO, (9) + H (9) (R11)
H(Q)+02(g) +M— HO;(g) + M (R12)

Im Anschluss an diese Reaktionen wird Stickstoffdioxid aus der Reaktion des HO,-Radikals mit
NO gebildet. Die Photolyse des Stickstoffdioxides fiihrt wiederum zur Bildung eines
Ozonmolekils, ohne vorherigen Abbau eines Ozonmolekils. Die Reaktion 11 ist ein weiteres
Beispiel fiur die oxidative Wirkung des OH-Radikals in der Atmosphare. Die Lebensdauer von
Kohlenmonoxid in Abhangigkeit von der OH-Konzentration der freien Troposphare betragt 28
bis 110 Tage, so dass der Ablauf des PSS nur unwesentlich durch Kohlenmonoxid gestort wird
[Jacobson 2002].

Methan ist das organische Gas mit der langsten Lebensdauer (8 bis 12 Jahren). Die lange
Lebenszeit ist ein Grund fur die gute horizontale und vertikale Durchmischung der Atmosphére
mit Methan bis in die Tropopausenregion. Uber der Tropopause nimmt das Mischungsverhéltnis
stark ab. Der wichtigste tropospharische Verlustprozess von Methan ist die Reaktion mit OH-
Radikalen, die in der Folge zur Ozonproduktion fuhrt.
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CH, (9) + OH" (g) — CHs; (g) + H2O (g) (R13)

CHjs (g) + O; (9) — CH30." (9) (R14)

Bei der Verbindung CH3;O; handelt es sich um ein Methylperoxyradikal. Die Menge an Ozon
Uber diesen Bildungsmechanismus ist klein verglichen mit der Menge aus dem PSS.

Andere organische Gase wie Ethan und Propan mit einem relativ hohen Mischungsverhaltnis (0
bis 1 ppbv) und einer Lebensdauer von mehreren Tagen bilden ebenfalls durch Oxidation
Radikale der Gruppe RO,. Diese Radikale reagieren in einer mit Stickoxiden belasteten
Atmosphare zu Stickstoffdioxid und fuhren so zur Produktion von Ozon [Jacobson 2002].

Ozonproduktion und -abbau finden in verschieden belasteten Luftmassen statt. Dabei spielt vor
allem die Konzentration der Vorlaufersubstanzen (Stickoxide und fliichtige organische Gase)
die entscheidende Rolle.

Die hdchsten anthropogenen Spurengaskonzentrationen werden im Lee der Stadtgebiete und
Ballungsraume (im sogenannten ,urban plume®) gemessen [Konrad 2000]. Die aufoxidierten
Schadstoffspezies werden mit dem Wind ins Umland transportiert. In Stadtgebieten ist die
Konzentration an Ozon sehr gering, da Stickoxidquellen mit Uberwiegendem NO-Anteil eine
Senke fir Ozon sind. Mit dem Wind werden die Stickoxide in emittentenferne Gebiete wie
Stadtrandlagen, Grinflachen und das Umland transportiert. Wéahrend des Transportes kommt
es zur Verteilung der Schadstoffe auf ein gré3eres unbelastetes Luftvolumen und damit zur
Senkung der Konzentration durch Verdinnung. Zugleich wird NO wahrend des Transports zu
NO, oxidiert, so dass sich der Ozonabbau auf Grund der niedrigen NO-Konzentration verringert.
Durch den verminderten Abbau ist die Ozonkonzentration in Emittentenfernen Gebieten relativ
hoch, trotz geringerer Konzentration der Vorlaufersubstanz NO..

Hinzu kommt eine steigende VOC-Konzentration in den Stadtrandlagen und im Umland, weil
Kohlenwasserstoffe wahrend des Transportes kaum abgebaut werden und VOC aus biogenen
Quellen hinzukommen [LFU Bayern 2004]. Beim Abbau der Kohlenwasserstoffe entstehen
Hydroxylradikale, die mit dem verbleibenden Stickstoffmonoxid nach Reaktion 3 reagieren. Es
kommt netto zu einer Ozonproduktion. Vorrausetzung dafir ist die gute Durchmischung von
Luftmassen mit hohem Stockoxidanteil und Luftmassen mit relativ. hohem Anteil an
Kohlenwasserstoffen. Wird das gebildete Ozon Uber weite Strecken transportiert, kommt es im
Laufe des Transports zur Reduktion der Ozonkonzentration, beispielsweise durch trockene
Deposition. Diese ist die wichtigste Senke fiir Ozon. Die Abbildung 8 zeigt die Ozonproduktion
und den -abbau in Abhangigkeit von der Stickoxidkonzentration.
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Abb.8 Ozonbildung und -abbau in Abhangigkeit von NO, [nach Solberg 2004]

Die Ozonkonzentration der bodennahen Atmosphéare wird durch die Einmischung aus der
planetarischen  Grenzschicht, den schubméBigen Eintrag aus der Stratosphére
(stratospharische Intrusion) und der In-situ-Produktion bestimmit.

Dieser Ansatz ist neu, gingen doch die Wissenschaftler vor drei Jahrzehnten noch davon aus,
dass tropospharisches Ozon ausschliel3lich durch die Einmischung aus der Stratosphére in die
bodennahe Atmosphare gelangt [Crutzen 1998]. Der Einfluss der Einmischung von Ozon aus
der Stratosphare ist zwar eine wichtige Ozonquelle fur die freie Troposphare, doch ist heute
bekannt, dass der Einfluss auf die bodennahe Ozonkonzentration bei Photosmogbedingungen
eher gering ist [Guderian 2000].

3.3.3 Photochemischer Smog

Photochemischer Smog ist ein komplexes Gemisch aus verschiedenen Photooxidantien und
Aerosolen. Einige der Komponenten werden direkt emittiert, wahrend andere tber chemische
und physikalische Reaktionen erst gebildet werden [Jacobson 2002]. Hauptkomponente des
Photosmogs ist mit einem Anteil von bis zu 90 % das Ozon. Daneben existieren weitere
kurzlebige, hochreaktive Radikale und stabile Zwischen- oder Endprodukte des
photochemischen und oxidativen Abbaus organischer Verbindungen wie Peroxyacetylnitrat
PAN, Peroxybenzoylnitrat PBN, Formaldehyd und Ketone [LFU Bayern 2004]. Diese
Verbindungen sind auf Grund ihrer geringeren Konzentration von untergeordneter Bedeutung.

Die solare Strahlung liefert die Energie fur die Bildung des photochemischen Smogs. Hohe
Ozonwerte verbunden mit Smogperioden treten deshalb vor allem im Sommer bei hoher
Sonneneinstrahlung und Windstille auf. Am héchsten sind die Smog-Konzentrationen in der
Regel nachmittags zwischen 13:00 und 19:00 Uhr. Neben dem Einfluss des Sonnenlichts auf
die photochemischen Reaktionen fordert auch die hohe Temperatur die Ozonproduktion, denn
mit der Temperatur nimmt die Emission hochreaktiver Kohlenwasserstoffe aus der Phytosphare
und der Verdunstung von z.B. Lésemitteln stark zu [LFU Bayern 2004].
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Die Bildung von Ozon aus den beiden Vorlaufersubstanzen der Stickoxide und fliichtigen
organischen Gase wurde bereits ausfuhrlich erlautert. Deshalb wird in diesem Kapitel nur kurz
auf die Bildung und den Zerfall der Peroxiacetylnitrate, einer weiteren wichtigen Substanz des
Photosmogs eingegangen.

PAN entsteht bei der Oxidation organischer Gase wie Ethan. Ein wichtiges Zwischenprodukt bei
der Oxidation von Ethan ist Acetaldehyd (CH3;CHO), das Uber folgende Reaktion produziert
wird.

C;HsO" (g) + O2 (g) — CH3CHO + HO," (9) (R15)

Acetaldehyd ist eine Vorlaufersubstanz des Peroxyacetylnitrates (PAN), einer Verbindung die in
stadtischen Luftmassen von 2 bis 100 pptv auf bis zu 1 ppbv ansteigen kann. In sehr
verschmutzten Luftmassen z.B. bei Smogepisoden kann die Konzentration auf bis zu 35 ppbv
ansteigen.

CH;CHO (g) + OH" (g) — CHsCO (g) + H20 (9) (R16)
CH;CO’ (g) + O, (g) —%—> CH5CO00," (R17)
CH5;COO0," + NO, —*—» CH3;COO,NO, (R18)

PAN hat seine grof3ten Konzentrationen wahrend des Nachmittags. In den Nachtstunden ist es
nicht von Bedeutung, da es wie Ozon in Abhéngigkeit von der solaren Strahlung gebildet wird
[Jacobson 2002].

Der thermische Zerfall der Peroxinitrate lasst verschiedene Fragmente entstehen, wobei eine
Moglichkeit des Zerfalls in der Umkehrung der Reaktion 18 besteht [Schurath 1987]. Die
Umkehrreaktion ist abhangig von der Temperatur. Bei einer Temperatur von 300 K und Dricken
von ca. 1013 hPa betragt die Lebenszeit von PAN ca. 25 Minuten. Mit steigender Temperatur
steigt auch die Lebensdauer [Jacobson 2002]. Je stabiler das Peroxyacetylinitrat — in
Abhangigkeit von der Temperatur — umso grof3er ist die Zeitspanne zwischen Bildung und
Zerfall und damit auch die raumliche Distanz, die das Molekll zwischen dem Ort der Bildung
und dem Ort des Zerfalls zuriicklegen kann. Auf diese Weise kbnnen Peroxyacetylnitrate
Stickoxide in Reinluftgebiete eintragen und dort eine starke Ozonbildung verursachen [Guderian
2000]. Somit erhoéht sich — nach dem thermischen Zerfall der Peroxinitrate — die effektive
atmospharische Lebensdauer der Stickoxide.

3.3.4 Multiphasenreaktionen und heterogene Reaktionen der Stickoxide

Neben den homogenen Gasphasenreaktionen gibt es in der Atmosphare Reaktionen, die
beispielsweise an flissigen oder festen Oberflachen ablaufen. In der Atmospharenchemie
werden Reaktionen mit Beteiligung von kondensierter Materie in heterogene Prozesse und
Multiphasenprozesse unterschieden. Multiphasenreaktionen sind Reaktionen, die im gesamten
Tropfenvolumen ablaufen. Heterogene Reaktionen finden hingegen nur an der
Partikeloberflache statt [Folkers 2001]. Solche von den homogenen Gasphasenreaktionen
verschiedenen Prozesse laufen in Verbindung mit der Chemie der Stickoxide vor allem nachts
ab.

Die chemischen Reaktionen der Stickoxide unterscheiden sich wéhrend Tag und Nacht
erheblich. In der Nacht findet auf Grund der fehlenden solaren Strahlung keine
Photolysereaktion des Stickstoffdioxides statt. So setzt die Bildung von Ozonmolekulen oder
OH-Radikalen aus und auch das photostationare Gleichgewicht kommt zum Erliegen. Es
kommt in der Folge in mehreren Reaktionsschritten zur Reaktion von Ozon mit Stickstoffdioxid
unter Bildung von Salpetersaure HNOs.

NO" (g) + O3 (g) — NO3* (g) + O (g) (R19)
NO2* (g) + NO3* (g) — N2Os (9) (R20)
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N20Os (g) + H20 (aq) — 2 HNOs (aq) (R21)

Die Bildung der Salpetersaure nach Reaktion 21 lauft an Aerosol- und Hydrometeor-
Oberflachen ab. Die gute Wasserldslichkeit von N,Os bewirkt die Ldsung in den
Wolkentropfchen oder Aerosolpartikeln und damit die Bildung von Salpetersaure [Folkers 2001].
Uber die Deposition dieser Tropfen wird die Salpetersaure und damit die Stickoxide irreversibel
aus der Atmosphéare entfernt. Die Bildung von Salpetersdure, die auch tagsiber stattfinden
kann (vgl. Reaktion 9) ist die effektivste Senke fir die Stickoxide.

Stickoxide sind ebenfalls an der Bildung von sekundaren Aerosolen beteiligt. Aerosole kénnen
als Folge der Reaktion von Spurengasen und durch Kondensation von Gasen mit niedrigem
Dampfdruck entstehen [Helbig 1999]. Ein kleiner Teil der SO, und NO,-Emissionen bildet durch
chemische Reaktion aerosolférmiges Sulfat bzw. Nitrat. Aerosole, die nicht direkt emittiert
werden, sondern als Folge von Spurengasreaktionen entstehen, nennt man ,sekundare®
Aerosole. Ein Grofdteil der sekundaren Partikel werden aus Ammoniumnitrat und
Ammoniumsulfat aufgebaut [Guderian 2000]. Dabei reagiert HNOs; mit Ammoniak zu
Ammoniumnitrat-Aerosol. HNO; besitzt sowohl in der planetaren Grenzschicht als auch in der
freien Troposphéare eine Lebensdauer von weniger als einem Tag [Folkers 2001]. Aus
Schatzungen ergibt sich fir eine mitteleuropdische Stadt eine jahrliche sekundare
Aerosolbildung von ungefahr 3000 t fur eine Stadt mit 100 000 Einwohnern [Helbig 1999]. Dies
ist deutlich mehr als die direkte Emission von staubformigem Aerosol durch Industrie, Kfz-
Verkehr und Hausbrand.

Wahrend sich die Reaktionsgeschwindigkeit von Gasphasenreaktionen proportional zur
Konzentration der Ausgangsstoffe verhdlt, ist die Kinetik von Prozessen, an denen Partikel
beteiligt sind, schwerer zu beschreiben. Neben dem spezifischen Oberflachen-
/Volumenverhdltnis hangt die Geschwindigkeit von heterogenen Reaktionen und
Multiphasenprozessen oft auch von der chemischen Zusammensetzung der Oberflache und
ihrem Aggregatzustand ab [Folkers 2001].

3.4 Transport von Luftschadstoffen in der Troposphére

Vertikale und horizontale Transportprozesse bestimmen die Ausbreitung atmospharischer
Spurengase und Partikel in der Atmosphare und haben somit Einfluss auf die
Immissionskonzentration von Luftschadstoffen. Der Transport von Luftschadstoffen findet in
einem weiten raum-zeitlichen Mal3stab statt. Dabei tragen kleinrAumige Turbulenzen — in der
GroRenordnung von Millimetern und Sekunden — ebenso zur Durchmischung der Luft bei wie
Frontensysteme mit einer Erstreckung von bis zu mehreren tausend Kilometern.

Der Transport von Luftmassen mit den darin enthaltenen Spurenstoffen und Partikeln wird in
der freien Atmosphére durch Druckgradienten ausgeltst. Aus der Druckdifferenz zwischen
Gebieten mit hohem und tiefem Luftdruck resultiert eine Beschleunigung der Teilchen hin zum
tiefen Luftdruck. Damit erklart sich der Wind als eine Ausgleichstromung zwischen zwei
Druckgebilden [Helbig 1999].

Neben der Druckgradientkraft, die die Strémung erzeugt, haben zwei weitere elementare Kréafte
Einfluss auf die atmosphérische Stromung, namlich die Gravitationskraft und die Reibungskratt.
Daneben gibt es noch zwei weitere so genannte Scheinkrafte, die erst durch die Rotation der
Erde entstehen und eine Ablenkung der Teilchen von der durch die Druckgradienten
vorgegebenen Richtung bewirken.
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Tab.3 Physikalische Krafte der atmosphérischen Strémung

Elementare Kréfte
Druckgradientkraft _ 1-
F,=——Vp
Gravitationskraft = =
g g
Reibungskraft = S
9 F =Vxr, J-
Scheinkrafte
Coriolis-Kraft = A oo
F.=-2QxvV
Zentrifugal-Kraft = A Ao
9 F, =-Qx(QxT)

Die folgende Gleichung beschreibt den einfachen Zusammenhang zwischen einem Druckfeld
und dem daraus resultierenden Windfeld:

av = = = =
E:FerFg+FC+Fr (G3)

dv/dt beschleunigende Kraft

TN

Druckgradientkraft

!

Schwerebeschleunigung

«Q

|

Corioliskraft

c

F Reibungskraft

r

Die Reibungskraft, die durch die Oberflachenrauhigkeit hervorgerufen wird (Bebauung,
Waldflachen und Gebirge), entzieht der Strdomung durch Dissipation Energie und bewirkt eine
Abnahme der Windgeschwindigkeit nahe der Erdoberflache. Die Reibungskraft ist fir
Stromungen in der freien Atmosphéare nicht von Bedeutung. Bei Annahme von Reibungsfreiheit
und einer unbeschleunigten Horizontalbewegung ergeben sich folgende Terme:

Beschleunigungsfrei dv/dt=0
Horizontalbewegung Ifg =0
Reibungsfreiheit Ifr =0

Der Gleichgewichtszustand zwischen Druckgradientkraft und Corioliskraft wird als
Geostrophischer Wind vy bezeichnet. Der geostrophische Wind gilt in guter Naherung fur den
Wind oberhalb der atmospharischen Grenzschicht [Helbig 1999].

3.4.1 Atmosphérische Grenzschicht

Die bodennahe Luftschicht unterliegt dem Einfluss der Erdoberflaiche und unterscheidet sich
somit grundsatzlich von der freien Troposphéare. Sie wird als atmosphérische Grenzschicht
(engl. planetary boundary layer) bezeichnet. Die Entwicklung und H6he der atmosphéarischen
Grenzschicht reagiert auf Anderungen der Oberflaichenprozesse wie Evapotranspiration und
Transport fuhlbarer und latenter Warme und ist abhangig von der Orographie und Rauhigkeit.
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Die Hohe der atmospharischen Grenzschicht wird ferner von synoptischen Wetterlagen
beeinflusst [Helbig 1999].

Die atmosphéarische Grenzschicht erstreckt sich bis in die Hohe, in der keine relevanten
Veranderungen der energetischen Flisse durch den Erdboden mehr festgestellt werden kénnen
[Helbig 1999]. An der Obergrenze der atmospharischen Grenzschicht beginnt die freie
Hohenstrémung, d.h. der geostrophische Wind, der von der Reibung génzlich unbeeinflusst ist.
Nach dieser Definition kann also keine feste Grenzschichthbhe angeben werden. Die Héhe
schwankt im Tages- und Jahresverlauf innerhalb eines Intervalls von wenigen Dekametern bei
stabiler Schichtung und mehr als 1000 m tber Grund bei sehr labiler Schichtung [Helbig 1999].
Uber Wasserflachen existiert nur ein schwacher Tagesgang der Grenzschichthohe, da die
Oberflachentemperatur der Wasseroberflache nur wenig im Tagesverlauf schwankt. Uber
Landflachen fuhrt der gréRere Kontrast der Oberflachenaufheizung zwischen Tag und Nacht zu
groBeren Schwankungsbreiten. Die Hohe der atmospharischen Grenzschicht ist um die
Mittagszeit am gréf3ten, wenn die Luft- und Bodentemperatur ihr Maximum erreicht [Brasseur
2003].

Die atmospharische Grenzschicht wird in die laminare Bodenschicht, die Prandtl-Schicht und
die Ekman Schicht (Abbildung 9) unterteilt. Die laminare Bodenschicht hat fur die
Schadstoffausbreitung keine Bedeutung, da sie die unterste Schicht direkt Gber dem Erdboden
von nur wenigen mm Hohe beschreibt. In der laminaren Bodenschicht findet ein Warme- und
Stofftransport ausschlie3lich durch molekulare Diffusion statt.

Die bodennahe Prandtl-Schicht (engl. surface layer) erstreckt sich bis in H6hen von 100 bis
200 m. In der Prandtl-Schicht gilt in erster Naherung eine konstante Schubspannung und ein
turbulenter Austausch, der proportional zur Entfernung vom Erdboden ist. Unter diesen
Bedingungen und unter der Annahme einer neutralen atmosphéarischen Schichtung, nicht zu
dichten und hohen Bodenstrukturen, horizontaler Homogenitat und gentigend grofem Abstand
von der Erdoberflache (z >> z;) lasst sich Uber das logarithmische Windprofil die
Horizontalgeschwindigkeit u in der Héhe z bestimmen.

u=Lnz (G4)
K Z
Us Schubspannung
K Karman Konstante
z Hohe tber Grund
Zo Rauhigkeitslange

Gand allgemein nimmt der Wind mit zunehmendem Abstand vom Erdboden zu.

In der Ekman-Schicht wird nicht nur die Windgeschwindigkeit sondern auch die Windrichtung
mit der H6he maodifiziert. Mit zunehmender Héhe nimmt die Windgeschwindigkeit zu und der
bodennahe Wind dreht in die von der Reibung unbeeinflusste geostrophische Windrichtung ein.
Die daraus resultierende Ekman-Spirale ist in der Abbildung 5 wiedergegeben. Je groRRer der
Reibungseinfluss des Bodens auf die Stromung, umso starker ist die Ablenkung des
bodennahen Windfeldes von der Richtung der Hohenstromung [Helbig 1999].
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Abb.9 Anderung des horizontalen Windvektors in der Ekman-Spirale [Helbig 1999]

Eine effiziente Warmeleitung bzw. Diffusion von Gasen in der atmosphéarischen Grenzschicht
wird durch turbulente Austauschprozesse erreicht. Turbulente Transportprozesse sind bis zu
10°-fach effektiver als der molekulare Austausch der laminaren Bodenschicht [Bendix 2004].

Der turbulente Vertikalaustausch von Luftpaketen ist eine Funktion von Windgeschwindigkeit,
Rauhigkeit der Unterlage und Schichtungsstabilitat, die im Folgenden kurz erlautert wird.

3.4.2 Stabilitat der Atmosphare

Die vertikale Ausbreitung atmosphéarischer Luftschadstoffe hdngt ganz entscheidend von der
atmospharischen Schichtung (Stabilitat) ab. Die Stabilitdt der Atmosphéare kann beispielsweise
Uber die Temperaturschichtung definiert werden [Helbig 1999]. Dabei wird ein abgeschlossenes
Luftvolumen betrachtet, das von der umgebenden Atmosphére so abgegrenzt ist, dass keine
Warmeleitung oder Mischung mit der umgebenden Luft stattfindet [Liljequist 1979]. Wird dieses
Luftpaket in vertikaler Richtung bewegt, dann durchlauft es eine adiabatische
Zustandsanderung. Es sind 3 mdgliche Zustandsanderungen bekannt:

Neutrale oder trocken-indiferente Temperaturschichtung

Die Temperaturabnahme in der Atmosphare mit der Héhe entspricht dem trockenadiabatischen
Temperaturgradienten von I" =0,98 K/100m. Bei genlgender Hebung und Abkihlung des
Luftpaketes erreicht die relative Feuchtigkeit 100 % und das enthaltene Wasser beginnt zu
kondensieren. Ab diesem Zeitpunkt nimmt die Temperatur nicht mehr so schnell ab wie vorher,
da die latente Warme des Wasserdampfes dem Luftpaket zugefuhrt wird [Liljequist 1979]. Es
wird nun von einem feuchtadiabatischen Temperaturgradienten gesprochen. Fiur den Austausch
von Luftteilchen bedeutet die neutrale Temperaturschichtung eine gute vertikale
Durchmischung der Atmosphére und damit gute Voraussetzungen fur den Transport und die
Verdiinnung von emittierten Luftschadstoffen.

Labile Temperaturschichtung

Die Temperaturabnahme mit der HoOhe ist groBer als der trockenadiabatische
Temperaturgradient T>I1". Das Luftpaket, das sich adiabatisch abkuhlt, ist warmer als die
umgebende Luftmasse. Damit ist eine weitere Beschleunigung in Richtung der anféanglichen
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Bewegung verbunden. Fir vertikale Austauschprozesse ist eine labile Temperaturschichtung
sehr forderlich.

Stabile Temperaturschichtung

Die Temperaturabnahme in der Atmosphédre ist geringer als der trockenadiabatische
Temperaturgradient T<I'. Fur den Austausch bedeutet das, ein sich adiabatisch abkihlendes
Luftpaket gelangt bei seinem Aufstieg in eine warmere Umgebungsatmosphare, wird
abgebremst und in die entgegengesetzte Richtung (Ausgangslage) beschleunigt. Bei der
mechanischen Turbulenz werden die vertikalen Luftbewegungen gedampft, wenn die
atmosphéarische Schichtung stabil ist. Je stabiler die Schichtung umso wirksamer die Dampfung
des Vertikaltransportes. Am wirksamsten werden Vertikalbewegungen von Inversionen
unterdrickt [Liljiequist 1979]. Inversionen sind eine Form der stabilen Schichtung, bei der die
Temperatur mit der Hohe nicht ab-, sondern zunimmt [Helbig 1999].

Inversionen kdnnen auf unterschiedliche Art und Weise gebildet werden. Die héaufigste Form
der Inversion ist die nachtliche Strahlungsinversion, die sich bei einer negativen
Strahlungsbilanz vom Erdboden aus bildet. In der zweiten Nachthéalfte erreichen die
Strahlungsinversionen ihre grof3ten Machtigkeiten verbunden mit einer geringen mechanischen
Turbulenz [Bendix 2004]. Nach Sonnenaufgang baut sich die Inversion von der erwarmten
Erdoberflache aus wieder ab. Ferner kénnen Inversionen durch die grofsrdumige Absenkung
von Luftschichten in Hochdruckgebieten (Absinkinversion) oder durch Advektionsvorgénge, wie
beim Aufgleiten warmer H6henluft Uber bodennahe Kaltluft, entstehen. Inversionen werden in
Bodeninversionen und freie Inversionen (H6heninversionen) unterteilt (vgl. Abbildung 10 und
11). Wahrend die Bodeninversionen direkt auf der Erdoberflache aufliegen, befinden sich
Hoheninversionen in wenigen 100 m bis 1000 m Héhe Uber dem Erdboden. Sie unterbinden
ebenso wie freie Inversionen mit ihrer stabilen Schichtung turbulente Prozesse.

A

Freie Troposph&re

Einmischungszone/
Inversionsschicht

Hikia Restschicht

A\ Grenzschicht

\ Nachtliche
Grenzschicht

1

!
Bodenschicht .jf
Temperatur (Nacht)

Abb.10  NA&chtliches vertikales Temperaturprofil in der atmosphérischen Grenzschicht [nach Jacobson
2002]

Nach Sonnenaufgang baut sich von der erwarmten Erdoberflache aus eine thermisch turbulente
Mischungsschicht auf, die je nach Strahlungsintensitdt auf eine Machtigkeit von 2000 bis
2500 m Hohe anwachsen kann (vgl. Abbildung 11). Die maximale Mischungsschichththe ist
nach Bendix definiert als: ,Das Hbhenniveau, bei dem der thermische Auftrieb eines von der
Erdoberflache trockenadiabatisch aufsteigenden Luftpaketes zum Erliegen kommt* [Bendix
2004]. Somit gibt die tagliche Mischungsschichthéhe das maximale Luftvolumen an bis zu dem
Luftschadstoffe verdinnt werden konnen. Reste der Mischungsschicht bleiben nach
Sonnenuntergang als Restschicht (engl. Residual layer) Uber der aufbauenden nachtlichen
Bodeninversion bestehen [Bendix 2004].
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Abb.11  Vertikales Temperaturprofil in der atmosphérischen Grenzschicht am Tag [nach Jacobson
2002]

Die obere Begrenzung der Residual layer bildet die Einmischungszone (engl. Entrainment
zone). Sie ist stabil geschichtet und trennt die Luftmassen aus der atmosphdarischen
Grenzschicht (pbl) von den Luftmassen der freien Troposphare. Manchmal ist die Schicht so
stabil geschichtet, dass sie als Inversion agiert und den Austausch der Luftmassen zwischen
der atmosphéarischen Grenzschicht und der freien Troposphére unterbindet [Brasseur 2003]. In
diesem Fall — der oftmals mit dem Auftreten einer Inversionswetterlage (Absinkinversionen)
verbunden ist — kénnen sich Luftschadstoffe Uber mehrere Tage hinweg in der bodennahen
Atmosphare  anreichern. In der Folge treten an diesen Tagen hohe
Luftschadstoffkonzentrationen verbunden mit moglichen Grenzwertliberschreitungen auf.

3.4.3 Transport und Durchmischung in der Stadtgrenzschicht

Das horizontale und vertikale Windfeld der atmosphérischen Grenzschicht hat wesentlichen
Einfluss auf die klimatische und lufthygiensische Situation in der Stadt sowie im Umland.
Grundsatzlich unterscheidet sich das stadtische Windfeld von dem des Umlandes, da das
Windfeld durch die Bebauung eine Modifikation erfahrt. Damit ergeben sich fur Stadte durch
eine Veranderung der Stromungsverhaltnisse andere Bellftungs- und Belastungssituationen. In
Stadtgebieten wird das horizontale und vertikale Windfeld durch verschiedene Modifikationen
der Oberflache veréndert. Dazu z&hlen:

. die VergrolRerung der Rauhigkeit durch Bauwerke

. der Aufbau einer Hindernisschicht zwischen den Gebauden durch veréanderte
Energieabgabe an die Atmosphére, anthropogene Energiestrome sowie
Energiespeicherung in Baumaterialien und geringere Strahlungsverluste durch die
dreidimensionale Stadtstruktur

Zwischen Umland und Stadt besteht ein Ubergang von der weniger beeinflussten
Umlandgrenzschicht (engl. rural boundary layer) zur starker modifizierten Stadtgrenzschicht
(engl. urban boundary layer). Dabei bildet sich vom Boden aufwarts eine durch den
Stadteinfluss gestorte Grenzschicht aus, die stadteinwarts anwachst und nach gréRerer
Entfernung Uber eine starke vertikale Machtigkeit verfugt. Die stadtische Grenzschicht gewinnt
kontinuierlich an Hohe und erreicht im Lee in ca. 1000 m vom Stadtrand ihre gréf3te Machtigkeit
mit bis zu 100 m. Die maximale Machtigkeit dieser internen Grenzschicht ist abhdngig vom
Rauhigkeitsunterschied zwischen Stadt und Umland und von der Flache der dichten
Innenstadtbebauung. Damit wird die Windgeschwindigkeitsabschwéachung Uber dem
Stadtgebiet abhangig von der Hohe Uber Grund und der Entfernung vom Stadtrand (vgl.
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Abbildung 12). Des Weiteren baut sich zwischen den Gebauden eine Stadthindernisschicht
(engl. urban canopy layer) auf [Helbig 1999].
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Abb.12  Aufbau der Stadtgrenzschicht [nach Oke 1995]

Bodennah stellt sich die Stromung sehr schnell auf die dichte Bebauung ein, mit dem Resultat
einer starken Windgeschwindigkeitsverminderung. Die Verminderung der Windgeschwindigkeit
hat Auswirkungen auf den Transport und die Durchmischung und damit auf die Anreicherung
der Luft mit Schadstoffen. Der Einbruch der Windgeschwindigkeit auf mittlerem Dachniveau ist
von besonderer Bedeutung fir die Schadstoffkonzentration in Stadtgebieten, da die
Windstromung wesentlich zur Verdinnung, Durchmischung und zum Transport der belasteten
Stadtluft beitragt. Die in Abbildung 12 dargestellten Vorgénge sind idealisiert. Sie verdeutlichen
dennoch den Rickgang der Windgeschwindigkeit im Einflussbereich einer Stadt in
Abhangigkeit von der Hohe. In der Realitat erfahrt das Windfeld durch eine allméhliche
Stadtverdichtung und die Labilisierung der urbanen Grenzschicht durch Abwarme zusatzliche
Modifikationen [Helbig 1999].

Die Rauhigkeitselemente der stadtischen Bebauung bewirken eine enorme Reduktion der
Windgeschwindigkeit beim Auftreffen einer Stromung auf das Stadtgebiet. Dabei wird der Wind
in Bodennahe am meisten abgebremst. Mit steigender Hohe Uber der Stadt sinkt auch die
Windgeschwindigkeitsreduktion die sich durch die Reibung ergibt. Den schematischen Verlauf
der mittleren Windgeschwindigkeit in verschiedenen Hohen Uber einer Stadt zeigt Abbildung 13.
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Abb.13  Beeinflussung der mittleren Windgeschwindigkeit in verschiedenen Hohen durch stadtische
Bebauung [Helbig 1999]
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Neben der Windgeschwindigkeitsdnderung bewirkt die Stadtbebauung auch eine Veranderung
der Windrichtungsverteilung. Zunachst wird durch die zum Zentrum zunehmende
Bodenrauhigkeit eine Umstrémung der Stadt bewirkt kleinrAumig erfolgt die Umstrdmung
einzelner Hindernisse. Die starksten Richtungsanderungen ergeben sich in der
Stadthindernisschicht, d.h. in der unmittelbar durch die Bebauung beeinflussten Schicht. Die Art
der Stromung ergibt sich aus den Hohen-/Abstandsverhaltnissen sowie den Lage-
/H6henverhaltnissen. Nach Oke werden folgende Strémungsformen unterschieden:

. Strémung um isolierte Einzelhindernisse
. beeinflusste Wellenstromung und
. Gebaudetberstromung

In Stadten liegt haufig der Typ Gebaudelberstrdomung vor, etwa bei Strallenschluchten oder
Blockbebauung. Fir die Strémungsverhaltnisse und die Bellftung von StraRenschluchten sind
neben dem Verhdltnis von HoOhe zu Breite auch der Winkel der StraRenachse zu
Hauptwindrichtungen, die Varianz der Bebauungshdéhen, die Dachneigung sowie
Strémungshindernisse im StraRenraum von Bedeutung [Helbig 1999]. Die Windverhaltnisse im
StraBenraum werden hauptsachlich von der Anstromrichtung im Uberdachniveau bestimmt. Bei
Queranstromung (90° zur Stral3enachse) entsteht innerhalb der Schlucht ein Rotor mit
abwartsgerichteter Stromung auf der Luv- und aufwartsgerichteter Stromung auf der Leeseite
(vgl. Abbildung 14). In der Nahe der Bodenoberflache stromt der Wind genau entgegen zur
Uberdachwindrichtung. Die Rotorbildung bewirkt eine deutliche Geschwindigkeitsreduktion in
Abhangigkeit von der vorherrschenden Bebauungsstruktur und der Héhe der Randbebauung.
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Abb.14  Windstrdmung in einer Stral3enschlucht bei Queranstrémung [Quelle: Senat Berlin]

Bei Langsanstromung (Anstromwinkel entspricht £20° der StralRenachse) kommt es zur
Kanalisierung des Windes in der Stra3enschlucht. Die Windgeschwindigkeit wird nur wenig
herabgesetzt und kann sogar erhoht werden. Bei schrager Anstromung des Windes im
Uberdachniveau lberlagern sich die fir Quer- und Langsanstromung besprochenen Effekte.
Das Resultat ist eine schraubenférmige Rotorbildung in der Straf3enschlucht [Helbig 1999].

Bei der Beurteilung der Immissionen in StraRenschluchten spielt die Wirbelbildung eine zentrale
Rolle. Durch die damit einhergehenden Transportvorgange werden Luv- und Leeseite einer
Stral3e unterschiedlich belastet und die Verweilzeiten von Schadstoffen im StraRenraum erhoht.
Je besser die BelUftung der Strale wumso geringer ist die zu erwartende
Schadstoffkonzentration. Bei einem Hohen-/Breitenverhdltnis von <0,8 und einer
StralRenausrichtung in Hauptwindrichtung ist die Belilftung ausreichend. Bei einem Hoéhen-
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/Breitenverhaltnis von > 1,0 und/oder haufiger Queranstromung sind die Austauschverhéltnisse
eher ungtinstig [Helbig 1999].

Nicht nur StralBenschluchten verursachen eine komplexe Verdnderung im Windfeld auch
Bauwerke die gegeniber der umliegenden Bebauung deutlich herausragen, z.B.
Hochhauskomplexe, fihren zur Modifikation des Windfeldes in der Stadthindernisschicht
[Helbig 1999].

All diese Effekte auf das Windfeld Gberlagern sich innerhalb der Stadtbebauung und machen
eine Untersuchung und Berechnung fir die Windgeschwindigkeit und -richtung nur mit Hilfe von
Windkanaluntersuchungen und Modellen mdglich [Helbig 1999].

Die erhéhte Rauhigkeit der Stadtoberflache und die veranderten Energiestrome bewirken eine
erhohte Turbulenzintensitat. Dabei wird unterschieden zwischen mechanischer Turbulenz und
thermischer Turbulenz. Fir die thermische Turbulenz (Konvektion) ist in erster Linie der Strom
fuhlbarer und latenter Warme und die anthropogene Wéarmeabgabe an die untersten
Luftschichten maRgebend, durch die eine Labilisierung der Luft eingeleitet wird. Die
Warmeabgabe vom Boden wird dabei stark vom Material seinem Warmespeichervermdgen und
seiner Warmeleitfahigkeit bestimmt. Da Stadtgebiete die eingestrahlte Energie in grof3erem
MafR in fuhlbare Warme umsetzen, wird die thermische Turbulenz Uber dem Stadtbereich
verstarkt. Als Folge ist z.B. bei der stadtischen Warmeinsel die Haufigkeit von
Bodeninversionen herabgesetzt und abgehobene Bodeninversionen treten auf.
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Abb.15  Vertikale Temperaturprofile tber dem Freiland und einer Stadt in Tallage in einer
Strahlungsnacht [Helbig 1999]

Die mechanische Turbulenz erfahrt ebenfalls eine Verdnderung in Stadtgebieten. Eine
VergréRerung der Schubspannung durch die Rauhigkeit der Oberflache bewirkt eine verstarkte
mechanische Turbulenz [Helbig 1999]. Damit lasst sich der Vertikalaustausch der Luftmassen
bei gleichzeitiger Verringerung der Horizontalgeschwindigkeit verbessern. Je nach
Windgeschwindigkeitsverteilung und Schichtung kann durch die starkere vertikale
Durchmischung eine Verdinnung oder eine Erh6hung von Schadgaskonzentrationen, in
Abhangigkeit von der Quellhdhe, erzielt werden.
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4  Datengrundlage

4.1 Auswahl und Dokumentation der Messstellen

Die Messung und Uberwachung der Luftqualitat ist in Deutschland Sache der Bundeslander.
Sie betreiben Messnetze zur Ermittlung der Luftqualitat (Immissionskonzentration) auf der
Grundlage des Bundes-Immissionsschutzgesetztes und seiner Verordnungen. In Deutschland
gibt es neben den 16 Messnetzen der Lander noch ein weiteres Messnetz des
Umweltbundesamtes, das der Ermittlung der groRraumigen Luftschadstoffkonzentration dient.

Das Immissionsmessnetz Baden-Wirttemberg wird im Auftrag des Umweltministeriums Baden-
Wirttemberg vom Zentrum fir Umweltmessungen, Umwelterhebungen und Geratesicherheit
(UMEG) betrieben. Die UMEG - als Teil der Landesanstalt fir Umwelt, Messungen und
Naturschutz Baden-Wirttemberg (LUBW) — unterscheidet zwischen langjéhrig messenden
stationdren Messstellen, den so genannten Dauermessstellen, und Spotmessungen. Die
Spotmessungen dienen der Erfassung verkehrsbedingter Schadstoffe (NO,, CO, PMy) an
hochfrequentierten Stra3en Uber einen Zeitraum von Monaten bis Jahren. Die stationaren
Messstellen (vgl. Abbildung 66 Anhang) sind flachendeckend Uber das Bundesland verteilt,
wobei die Stationsdichte in den Ballungsgebieten Stuttgart, Mannheim und Karlsruhe am
hdchsten ist. Die Verteilung der Messstellen hat ein reprasentatives Bild der Luftqualitat fir das
gesamte Bundesland mit einer feineren Auflésung der Luftbelastung in den Ballungszentren zur
Folge.

Die raumliche und zeitliche Verteilung der Luftschadstoffe ist abhé&ngig von der Entfernung und
Starke der Emissionsquellen und den Transformationsprozessen in der Atmosphére. Die Lage
der Messstelle spiegelt all diese Faktoren in der Hohe der Immissionskonzentration wieder.
Somit unterscheidet sich die Verteilung der horizontalen Schadstoffkonzentration eines
primaren anthropogenen Luftschadstoffes zwischen Stadt und Umland (vgl. Abbildung 16).

& Konzentration

A A:A -
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Regionaler Hintergrund

Abb.16  Schematisches Profil der horizontalen Schadstoffverteilung tiber einer GroRstadt [nach Spang|
et al. 2005]

Regionen fernab von Emittenten, in die Luftschadstoffe tiberwiegend durch Transportvorgdnge
gelangen, werden als Reinluftgebiete (3) oder auch als landlicher Hintergrund bezeichnet.
Diese Gebiete haben eine sehr geringe Immissionsbelastung an primaren Luftschadstoffen. Die
Immissionskonzentration  sekundarer Luftschadstoffe wie Ozon kann gegentber
Ballungsgebieten deutlich erhéht sein.

Der stadtische Hintergrund (2) bildet die Immissionsbelastung reprasentativ fir das gesamte
Stadtgebiet ab. Die grof3raumig in der Stadt existierende Grundbelastung wird durch alle
relevanten regionalen Quellen und zusatzlich durch den grof3raumigen landlichen Hintergrund
bestimmt.
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Neben den regionalen Unterschieden gibt es in der Stadt auch kleinraumige Unterschiede in
den Immissionskonzentrationen. Grund sind lokale Emittenten wie der StralBenverkehr. Die
lokale Belastung (1) an diesen so genannten ,hot spots spiegelt neben der stadtischen
Luftbelastung auch die Emissionsbeitrage aller relevanten Emittenten in unmittelbarer Nahe der
Messstelle wider. An den ,hot spots® werden die hochsten Luftschadstoffbelastungen
gemessen.

Nach dieser Unterscheidung setzt sich die Stickstoffdioxidkonzentration an einer
Verkehrsmessstelle (hot spot) aus der staddtischen Hintergrundbelastung (Summe
Uberregionaler und stadtischer Beitrag) und der lokalen Zusatzbelastung zusammen.

Um der unterschiedlichen Immissionsbelastung gerecht zu werden und eine einheitliche
Stationsklassifizierung in der Europdischen Union (EU) zu gewahrleisten, werden die
Messstationen nach dem ,Eol-Verfahren* (engl. Exchange of Information) der Europaischen
Umweltagentur in neun Kategorien mit der Unterscheidung zwischen Gebietstyp (Stadt,
Vorstadt und landlich) und Stationstyp (Hintergrund, Industrie und Verkehr) eingeteilt. Die
Unterscheidung nach diesem Verfahren erlaubt eine erste grobe Abschatzung zur Hohe der
Emissionsbelastung und daraus resultierend der Immissionskonzentration. Eine Klassifikation
der Messstellen nach dem ,Eol“-Verfahren erfolgte bereits durch das Umweltbundesamt, so
dass auf diese Einteilung bei der Stationsauswahl zurtickgegriffen werden konnte.

Auswahl der Messstationen

Das Hauptkriterium fiir die Wahl der betrachteten Messstationen war die Uberschreitung des ab
2010 gultigen NOj-Jahresmittelgrenzwertes von 40 pg/m3. Die von der UMEG ausgewiesenen
vier Verkehrsmessstellen in Stuttgart, Karlsruhe, Mannheim und Freiburg sowie die
Luftmessstation Stuttgart Zuffenhausen haben dieses Kriterium erfullt.

Um die Zusatzbelastung durch den StraRBenverkehr quantifizieren zu kdénnen, muss die
gro3raumige stadtische Hintergrundkonzentration von Stickstoffdioxid bekannt sein. Deshalb
wurde zu jeder Verkehrsstation eine Messstation im stadtischen Hintergrund ausgewahlt. Die
groBrdumige Uberregionale Belastung wird an Hand zweier Reinluftmessstationen
dokumentiert. Die vollstandige Dokumentation der verwendeten Messstationen mit
Lagebeschreibung befindet sich im Anhang A.

Der Untersuchungszeitraum reicht fur die Dauermessstellen von 1995 bis 2004, da die
Messungen der Verkehrsmessstellen erst Ende 1994 begann.

Neben den Dauermessstellen gibt es eine Reihe von Spotmessstellen, die den ab 2010 gultigen
NO,-Grenzwert (1h-Grenzwert oder Jahresmittelgrenzwert) 2004 um ein Vielfaches
Uberschritten. Aus diesen Spotmessungen wurden die Stuttgarter Spotmessungen
herausgesucht und naher betrachtet. Die Spotmessungen begannen im Jahr 2004, deshalb
muss auf eine Zeitreihenanalyse verzichtet werden. Das Augenmerk der Arbeit liegt somit auf
den vier Verkehrsmessstationen, welche durch die UMEG 1995 zur Dokumentation der
verkehrsbedingten Schadstoffbelastung im Innerortsbereich aufgestellt wurden. Welche
meteorologischen und luftchemischen Parameter von den Stationen gemessen werden, ist
detailliert dem Anhang A zu entnehmen und soll hier nicht weiter ausgeftihrt werden. Die Lage
der verwendeten Stuttgarter Messstellen ist der Abbildung 67 (Anhang) zu enthehmen.

Der Einfluss der Meteorologie auf die NO,-Immissionskonzentration wird fur die Stadt Stuttgart
untersucht, da die Messnetzdichte (Luftgiitemessstellen und Klimamessstellen) sehr hoch ist
und zuséatzlich Radiosondenaufstiege des DWD an der Klimastation Schnarrenberg zur
Verfligung stehen.

Der Untersuchungszeitraum reicht vom 1. Januar 2004 bis zum 31. Dezember 2004. Somit
kénnen, wenn vorhanden, jahreszeitliche Effekte in den Ausbreitungsbedingungen sichtbar
gemacht werden.

Fur den Untersuchungszeitraum werden Messdaten von acht Stuttgarter Messstellen
untersucht. Dabei handelt es sich um von der UMEG durchgefuhrte Spotmessungen und um
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drei kontinuierlich betriebene Dauermessstellen. Weiterhin wurden die Luftschadstoffdaten fur
die Uberdachmessstation Stuttgart Schwabenzentrum ausgewertet, die freundlicherweise vom
Amt fur Umweltschutz, Abteilung Stadtklimatologie der Stadt Stuttgart zur Verfiigung gestellt
wurden. Alle verwendeten Stationen und Spotmessungen werden im Anhang A ausflhrlich
beschrieben.

An der Klimastation Stuttgart Schnarrenberg werden vom Deutschen Wetterdienst (DWD)
zweimal pro Tag — 0 Uhr und 12 Uhr UTC — Radiosondenaufstiege vorgenommen. Dabei
werden von der Radiosonde meteorologische Parameter wie Temperatur, relative Feuchte und
der Windvektor im vertikalen Profil ermittelt und an die Bodenstation gefunkt. Fir das Jahr 2004
wurden die Daten der Radiosondenaufstiege vom DWD zur Verfigung gestellt.

Die vollstdndigen Namen der Stationen, wie sie dem Anhang A zu entnehmen sind, werden im
Text und in den Grafiken beibehalten.

4.2 Datenauswertung und Datenverfiigbarkeit

Die folgenden Auswertungen beruhen ausschliel3lich auf den von der LUBW und vom Amt flr
Umweltschutz Stuttgart bereitgestellten Messwerten der Immissionskonzentration und
meteorologischen Parameter. Die Daten der Dauermessstellen konnten von der Internetseite
der LUBW in Form einer Textdatei herunter geladen werden. AnschlieRend wurden die Daten
aufbereitet und in Excel-Formate Uberfihrt. Alle anderen Daten (Amt fur Umweltschutz und
DWD) lagen bereits in einer Excel-Datei vor.

Die Messwerte der Dauermessstellen liegen als halbstiindige Konzentrationswerte in pg/ms vor.
Fur die Jahre 1994 bis 1999 erfolgte von der LUBW die Normierung der Luftschadstoffe NO und
NO, auf 0°C, vor 1994 und ab 2000 wurde auf 20°C normiert, so dass hier eine Korrektur der
betreffenden Schadstoffe zwischen 1994 und 1999 auf 20°C vorgenommen wurde. Die
Messwerte der Station Stuttgart Schnarrenberg sind im betrachteten Zeitraum durchgehend auf
20°C normiert. Die Messwerte der Spotmessungen liegen als Stundenwerte in pg/ms, normiert
auf 20°C, vor.

Regelmafige Kalibrierung und Wartung sowie allgemeine Ausfélle der Messgeréte fuhren zu
einem Datenverlust. Die Anforderungen der 22. BImSchV an die Qualitdt der Daten sehen flr
die kontinuierliche Messung der Stickoxide vor, dass 90 % der Messwerte zur Auswertung
vorliegen missen (Mindestdatenerfassung). Die Vollstandigkeit der Originalzeitreihen von NO
und NO, wird fur die Dauermessstellen in den Tabellen 11 bis 14 (Anhang) dargestellt.

Vom Deutschen Wetterdienst wurden fir das Jahr 2004 die vertikalen Profile von Temperatur,
relativer Feuchte und Windvektor der Radiosondenaufstiege fir den 0 Uhr und 12 Uhr UTC
Termin zur Verfigung gestellt. Die Tabelle 15 (Anhang) gibt fur jeden Monat die Vollstéandigkeit
des gemessenen Datensatzes an. Die vorhandenen Datensatze sind bis auf September 2004 in
allen Monaten unvollstandig, wobei im Juli und August nur 79 % und 84 % der maximal
moglichen Datensétze vorhanden sind.

In einer Access Datenbank wurden alle Stationsdaten zusammengefasst und Uber Abfragen
miteinander  verknipft. Die  Verknupfungen erfolgten jeweils zwischen den
Hintergrundmessstellen, zu denen auch die Station Stuttgart Schwabenzentrum z&hlt und den
zugehorigen Verkehrsbeeinflussten Messstellen. Somit kénnen die meteorologischen und
luftchemischen Parameter (z.B. Ozon) der Hintergrundmessstationen mit denen an der
StrafRenstation zeitgleich betrachtet werden. Da bei der meteorologischen Untersuchung in
Stuttgart zwei Hintergrundstationen zur Verfigung stehen, wird im Text ausdriicklich erwéhnt,
welche Station verwendet wurde. Die grafische Aufbereitung der Daten erfolgte ausschliel3lich
in Excel.
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5 Zeitreihen der Immissionskonzentration ausgewahlter Luftschadstoffe

Um die zukinftige Immissionssituation des Luftschadstoffes NO, in Baden-Wirttemberg
beurteilen zu kdnnen, muss die zeitliche Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration der
letzten Jahre bekannt sein. Ferner spielt auch die Entwicklung anderer atmosphéarischer
Spurenstoffe, die in enger Beziehung zu NO; stehen, eine grof3e Rolle. Zu diesen Spurenstoffen
gehoren Stickstoffmonoxid und Ozon.

Die Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration wird hauptsachlich vom Emissionsverhalten
der verschiedenen Quellgruppen gesteuert. Von besonderer Bedeutung ist deshalb die
Betrachtung der Stickoxid-Immissionskonzentration (NOy), da diese Grof3e die Entwicklung der
NO,-Emissionen am besten kennzeichnet. Fir die Stickoxide werden die Zeitreihen der
Immissionskonzentrationen der Verkehrsmessstationen und der Messstationen im stadtischen
Hintergrund gegenliber gestellt.

5.1 Entwicklung der NOy-, NO-, NO2- und Ozon-Immissionskonzentration an
ausgewahlten Messstationen

In diesem Kapitel soll die Langzeitentwicklung der Stickoxid-Immissionskonzentration an acht
ausgewahlten Messstationen im Zeitraum 1995 bis 2004 untersucht werden. Grundlage dafur
sind Jahresmittelwerte aus Halbstundenwerten fur die im Anhang A aufgefihrten
Luftmessstationen des amtlichen Luftmessnetzes Baden-Wiurttemberg. Fur jeden Ballungsraum
wurden je eine Station im stadtischen Hintergrund und eine Verkehrsstation ausgewabhilt.

Die Jahresmittelwerte wurden direkt aus den vorliegenden Halbstundenwerten gebildet. Durch
Messausfalle und notwendige Kalibrierungen sind die Datensatze luckenhaft. Wie grol3 die
Licken in den Originalzeitreihen sind, wird in den Tabellen im Anhang B wiedergegeben. Bei
einer Untersuchung des Meteorologischen Institutes der Universitat Freiburg wurde deutlich,
dass der Anteil der Datenliicken immer geringer wird. Zu Beginn der 1990er Jahre und in den
1980er Jahren erreichten die Datenllicken eine Haufigkeit von tber 10 % [Mayer 2001].

In den Datensatzen vorhandene Datenlicken wurden nicht ersetzt. Die Plausibilitit der
Messwerte wurde nur in sofern geprift, dass auftretende negative Messwerte gleich Null
gesetzt wurden. Ferner wurden die Immissionskonzentrationen von Stickstoffmonoxid und
Stickstoffdioxid der Jahre 1995 bis 1999, die in diesem Zeitraum auf 0°C normiert waren, auf
20°C umgerechnet.

Fir jede der acht Messstationen enthalten die folgenden drei Abbildungen die
komponentenspezifischen Jahresmittelwerte. Dabei werden die Jahresmittelwerte vor allem
durch die jahrliche Emissionssituation und die vorhandene Witterung gepragt.

Die Abbildung 17 gibt einen ersten Uberblick tber die Entwicklung der Stickoxid-
Immissionskonzentration der letzten 10 Jahre an den vier ausgewahlten
Verkehrsmessstationen und den zugehorigen Hintergrund-Stationen. Betrachtet man die NOy-
Immissionskonzentration, so ist an allen Stationen ein negativer Trend mit jedoch
unterschiedlichem Betrag erkennbar. Besonders stark ist der Rickgang der NO,-
Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen. Dort sank die NO,-Immissionsbelastung
gegenuber dem Referenzjahr 1995 um 30 bis 50 %. Auch an den Hintergrundstationen ist ein
Ruckgang der NO-Immissionskonzentration mit max. 40 % im gleichen Zeitraum beobachtbar.
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Abb.17  Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an ausgewéhlten Messstationen in Baden-
Wirttemberg

Die hohe Reduktion der NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen kann auf
die verbesserten technischen MalBhahmen zur Abgasminderung im Verkehrssektor
zurlickgefihrt werden. Verkehrszéhlungen liegen an den Verkehrsmessstationen nur fir das
Jahr 2004 vor, wobei die mittlere tagliche Verkehrsstarke (DTV) an der Station Stuttgart Arnulf-
Klett-Platz mit 45.500 Fahrzeugen weitaus groRer ist als in Freiburg, wo der DTV-Wert bei
14.000 liegt. Diese Verkehrsstarken haben natirlich einen maf3geblichen Einfluss auf die Hohe
der Immissionskonzentration der Stickoxide. 2004 lag die NO,-Immissionskonzentration an der
Verkehrsstation Stuttgart deutlich Uber der der Station Freiburg. Karlsruhe — mit einem DTV von
29.500 Fahrzeugen - liegt bei der NOy-Immissionskonzentration zwischen den Stationen
Stuttgart und Freiburg.

Betrachtet man die Entwicklung der NO-Immissionskonzentration (siehe Abbildung 18), fallt auf,
dass NO an der jeweiligen Verkehrsmessstelle deutlich starker als NO, zurlickgeht. Dies last
sich auf den Uberwiegenden Anteil von NO im Abgas der Fahrzeuge zurtickfihren. Die Summe
der Stickoxide sinkt nicht so stark, da auch die NO,-Immissionskonzentration den Trend
mitbestimmt. Bei der NO-Immissionskonzentration ist der Trend an allen acht Messstationen
rucklaufig. An den Verkehrsmessstationen ist der Ruckgang der NO-Immissionskonzentration
besonders deutlich. Er ist an allen Stationen hoher als der Rickgang der NO,-
Immissionskonzentration. An der Station Stuttgart-Straf3e ist die NO-Immissionskonzentration
im Jahr 2004 gegeniiber 2003 leicht angestiegen. Der gleiche Anstieg spiegelt sich auch bei der
NO,-Immissionskonzentration wieder. Eventuell liegt diesem Ergebnis ein wachsendes
Verkehrsaufkommen zugrunde, dies kann jedoch auf Grund fehlender Verkehrszéhlungen nicht
gepruft werden.
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Abb.18  Entwicklung der NO-Immissionskonzentration an ausgewdahlten Messstationen in Baden-
Wirttemberg

Die Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstationen zeigt keine
einheitliche Tendenz. Wie in Kapitel 2 bereits erwahnt wurde, gibt es neben sinkenden auch
stagnierende oder sogar steigende Trends der NO,-Immissionskonzentration. Die Abbildung 19
links zeigt die Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an den vier Verkehrsmessstellen
in Baden-Wurttemberg. Die Station Stuttgart Arnulf-Klett ist die einzige Messstation in Baden-
Wirttemberg, an der auf Grundlage der Zeitreihe ein steigender Trend fur den Luftschadstoff
NO, zu beobachten ist. Ein deutschlandweiter Vergleich zeigt, dass es weitere Uberwiegend
verkehrsnahe Messstationen gibt, an denen die NO,-Konzentration stagniert oder sogar
ansteigt, z.B. die Station Minchen Stachus.

An den Verkehrsstationen Mannheim und Freiburg nimmt die NO,-Immissionskonzentration
deutlich ab. Der IMW 2004 an der Station Mannheim-Stral3e ist nach Angaben der UMEG nicht
reprasentativ flr die Entwicklung der NO,-Konzentration, da im Jahr 2004 umfangreiche
BaumalRhahmen in der Umgebung der Messstelle durchgefihrt wurden, die zu einer
veranderten Verkehrsfihrung und damit zu einer deutlichen Abnahme der durchschnittlichen
taglichen Verkehrsstarke filhrten. Es gibt somit drei unterschiedliche Entwicklungstendenzen,
die moglicherweise auf unterschiedliche und nur fir die Station spezifische Ursachen
zurtiickzufuhren sind. Ob sich bezuglich der Entwicklung der luftchemischen Faktoren
allgemeine Aussagen fir die vier Verkehrsmessstationen ableiten lassen, wird in Kapitel 6
untersucht.

Die Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an den zugehdrigen Messstellen des
stadtischen Hintergrundes ist an allen Stationen leicht zurickgegangen. In Bezug zum
Referenzjahr konnte ein Rickgang von 9 % in Mannheim bis zu 25 % in Karlsruhe erreicht
werden. Seit 1998 wird an diesen vier Messstationen der ab 2010 giltige NO»-
Jahresmittelgrenzwert unterschritten.
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Abb.19  Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an ausgewahlten Messstationen in Baden-
Wirttemberg

Interessant ist in diesem Zusammenhang die Entwicklung  des NO,/NO,-
Immissionsverhaltnisses an Verkehrsmessstationen und im stadtischen Hintergrund. Bei der
Betrachtung des NO,/NO,-Immissionsverhaltnisses an den vier baden-wirttembergischen
Verkehrsmessstationen (Abbildung 20 links) kann ein kontinuierlicher Anstieg festgestellt
werden. Im Jahr 2004 lag das NO,/NO,Immissionsverhéltnis an allen vier
Verkehrsmessstationen bei 0,4. Mitte der 1990er Jahre lag dieses Verhéltnis im Mittel unter 0,3.
Das NO,/NO,-Immissionsverhdltnis im stadtischen Hintergrund zeigt Gber die letzten 10 Jahre
ebenfalls einen positiven Trend. Fir die l&ndlichen Stationen konnte in den letzten Jahren kein
positiver Trend beobachtet werden [siehe hierzu Rabl 2005 und Bésinger 2005].

Der Umwandlungsgrad von No zu NO, ist sowohl orts- als auch zeitabhangig, da die Bildung
von NO, sowohl von der Konzentration der Stickoxide als auch von anderen GrofRen abhangt
(z.B. Ozon-Immissionskonzentration und Strahlung). Das NO,/NOx-Immissionsverhéltnis nimmt
statistisch gesehen mit steigender NO,-Immissionskonzentration ab. Je gréer die emittierte
NO,-Menge im Vergleich zur Vorbelastung ist, desto geringer ist das NOy/NOx-
Immissionsverhaltnis. Mit zunehmender zeitlicher und raumlicher Entfernung erfolgt dann die
Oxidation von Stickstoffmonoxid zu Stickstoffdioxid. Das NO,/NOx-Immissionsverhéaltnis erhoht
sich und erreicht in landlichen Regionen z.B. Welzheimer Wald oder Schwarzwald mit Werten
um 0,8 bis 0,9 bei sehr geringen NO- und NO,-Immissionskonzentration sein Maximum.
Weiterhin zeigt das NO,/NOx-Immissionsverhéltnis eine Abhangigkeit von der Jahreszeit. Im
Sommer ist das NO,/NOx-Immissionsverhaltnis, bei einer hohen Oxidationskapazitat der
Atmosphare, groRer. Die Oxidationskapazitat ergibt sich vor allem aus hohen
Radikalkonzentrationen (z.B. OH-Radikale), der Ozon-Immissionskonzentration und auch der
NO,-Immissionskonzentration.
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Entwicklung des NO2/NOx-Immissionsverhaltnis Entwicklung des NO2/NOx-Immissionsverhéltnis
an Verkehrsstationen im stadtischen Hintergrund
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Abb.20  Entwicklung des NO,/NO,-Immissionsverhéaltnisses an ausgewahlten Messstationen in Baden-
Wirttemberg

Die moglichen Grinde fur einen Anstieg des NO,/NO,-Immissionsverhaltnisses sind nicht
genau belegt. Sehr wahrscheinlich geht der Anstieg hauptsachlich mit dem Riickgang der NO,-
Emissionen und somit der NO,-Immissionskonzentration einher. Dieser negative Trend der
NO,-Immissionskonzentration ist an allen vier Verkehrsmessstellen messbar. Der starke
Rickgang der NO-Immissionskonzentration lasst auch bei moderat sinkender NO,-
Immissionskonzentration wie in Freiburg oder Mannheim das NO,/NO,-Immissionsverhaltnis
ansteigen. Jedoch gehen Rabl und Scholz davon aus, dass eine ,Anderung zu hoheren
Konversionsraten [...] nicht ausreichend durch die lediglich von den NOx-Konzentrationen
abhangige Konversionsrate beschrieben werden kann“. Dies kann fur alle vier
Verkehrsmessstationen festgestellt werden. Somit muss es weitere Einflisse, die den Anstieg
des NO,/NO,-Immissionsverhéltnisses an den Verkehrsmessstationen erklaren kénnen, geben.

Fur die vollstandige Betrachtung des NO,/NO,-Immissionsverhéltnisses soll zum Schluss noch
eine Gegenuberstellung der NO,-Immissionskonzentration mit der NOx-
Immissionskonzentration gemacht werden. Die Abbildung 21 zeigt die Abhangigkeit des NO,-
Jahresmittelwertes vom Jahresmittelwert der NO,-Immissionskonzentration fir die
ausgewahlten Verkehrsmessstationen und die Messstellen im stadtischen Hintergrund. Diese
Gegenuberstellung mit der zugehdrigen Gleichung fir das Umwandlungsmodell NO-NO, wurde
von Romberg 1996 entwickelt [Bosinger 2005]. Der Ansatz beruht auf den Jahresmittelwerten
der jeweiligen Konzentration und sagt aus, dass mit steigender NO,-Immissionskonzentration
die NO,-Immissionskonzentration zunimmt.

Zwischen beiden Parametern besteht eine logarithmische Abhé&ngigkeit. Die logarithmische
Abhangigkeit wird deutlich, wenn durch die Punkte eine Regressionskurve (so genannte
Rombergkurve) gezogen wird. Bei Anwendung der zugehdrigen Rombergformel I&sst sich aus
den NO,-Immissionskonzentrationen die zugehodrige NO-Immissionskonzentration ableiten
[siehe dazu Bosinger 2005]. Bei der Regressionskurve in der Grafik handelt es sich nicht um die
Rombergkurve — als mittlere Kurve fur Gber 100 deutsche Stationen — sondern nur um die
Regressionskurve fir die betrachteten 8 Messstellen. Wie bei der Betrachtung des
BestimmtheitsmaRes (R?) festgestellt werden kann, ist der logarithmische Zusammenhang der
beiden Immissionskonzentrationen sehr hoch. Bei einer Halbierung der NO,-
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Immissionskonzentration von 200 auf 100 pg/m?3 wirde sich die NO,-Immissionskonzentration
gerade einmal um 20 pg/ms3 von 65 auf 45 ug/ms reduzieren.

Bei naherer Betrachtung der Abbildung 21 fallt auf, dass die Station Stuttgart-Stral3e in den
letzten Jahren Uberdurchschnittich von der Kurve abweicht. Bei Abnahme der NO,-
Immissionskonzentration wird anstatt einer Abnahme eine Zunahme der NO,-
Immissionskonzentration festgestellt. Die anderen Messstationen liegen im Bereich der
Regressionskurve. Die moglichen Grunde fiir das Verhalten der Station Stuttgart-StraRe und
der geringen NO,-Abnahme im Gegensatz zur NO,-Abnahme sollen in den folgenden Kapiteln
beleuchtet werden.

NO2-Jahrsmittelwerte in Abhangigkeit von der NOx-
Immissionskonzentration
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Abb.21  NO,-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der NO,-Immissionskonzentration an
ausgewahlten Messstationen in Baden-Wirttemberg

Die Entwicklung der Ozon-Immissionskonzentration ist in diesem Zusammenhang von grof3er
Bedeutung. Deshalb wird in der nachsten Abbildung die Entwicklung der Ozon-
Immissionskonzentration im Zeitraum 1995 bis 2004 dargestellt.

Fur alle Messstationen kann ein deutlich positiver Trend der Ozon-Immissionskonzentration in
den letzten 10 Jahren festgestellt werden. Mit 7 % gegentber dem Referenzjahr ist der Anstieg
der Ozon-Immissionskonzentration an der Messstation Freiburg-Mitte am geringsten. An der
Station Mannheim-Suid lag die Ozon-Immissionskonzentration 2004 25 % ber dem Niveau von
1995. Die Stationen Stuttgart und Karlsruhe liegen mit einem Anstieg von 21 und 13 %
dazwischen. Der Anstieg der Ozon-Immissionskonzentration wird in mehren Publikationen auf
das erhohte NO,/NMVOC-Immissionsverhaltnis zurtickgefihrt [siehe dazu z.B. Sentuc 2004].
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Entwicklung der Ozon-Immissionskonzentration
im stadtischen Hintergrund
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Abb.22  Entwicklung der Ozon-Immissionskonzentration an ausgewéhlten Messstationen in Baden-
Wirttemberg

5.2 Der Beitrag des stadtischen Hintergrundes zur NOj-Immissions-
konzentration der Verkehrsmessstellen

Bestimmte chemische Reaktionen sind lokal begrenzt wie die Oxidation von NO mit Ozon die
ublicherweise vor allem in Straenschluchten bei hoher Emission von NO, und auch Verkehr
und Industrie nur lokal emittieren. Deshalb soll die Immissionskonzentration an der
Verkehrsmessstelle noch einmal detailliert zum stadtischen Hintergrund betrachtet werden.

Die Schadstoffbelastung der Luft im stadtischen Hintergrund kann als Gleichgewicht zwischen
regionalen und lokalen Emittenten einerseits und der Transmission (Schadstofftransport und
chemischen Umwandlung) andererseits gesehen werden. Zum stadtischen Hintergrundniveau
zéhlen vor allem die Emissionsbeitrage aus industriellen Quellen, Kleinfeuerungen, dem
StraRenverkehr sowie weiteren Quellen aus Land-, Forst- und Bauwirtschaft.

Zur Erfassung der groRraumigen stadtischen Schadstoffbelastung ist die Lage der Messstelle
entscheidend. Sie sollte sich nicht in unmittelbarer Nahe zu Industrieanlagen und
Verkehrswegen befinden, da lokale Belastungen dazu fuhren, dass die Schadstoffkonzentration
im stadtischen Hintergrund falschlicherweise als zu hoch eingestuft wird.

Nun soll die NO,-Immissionskonzentration der Verkehrsmessstellen im Jahr 2004 aufgeteilt
nach der Herkunft der Belastung betrachtet werden. Dabei wird zwischen landlichem
Hintergrund, stadtischem Hintergrund und dem lokalen Beitrag unterschieden.
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Herkunft der Belastung der NO2-Immissionskonzentration
an den Verkehrs-Messstellen 2004
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Abb.23  Lokaler und regionaler Beitrag zur NO,-Immissionsbelastung der Verkehrs-Messtellen 2004

Aus den drei Uberregionalen Hintergrundmessstationen Welzheimer Wald, Schwabische Alb
und Schwarzwald Sid kann fur das Gebiet von Baden-Wirttemberg ein Mittelwert von 8 ug/m3
NO, fur den landlichen Hintergrund angenommen werden [UMEG 2005]. Die Anteile des
l&ndlichen Hintergrundes an den NO,-Jahresmittelwerten tragen an den Verkehrsmessstellen
mit 10 bis 19 % zum Jahresmittelwert bei.

Der Anteil des stadtischen Hintergrundes an der NO,-Immissionsbelastung schwankt zwischen
28 und 55 %. In Karlsruhe betragt der Anteil des stadtischen Hintergrundes mehr als 55 % und
liegt damit hoéher als in Stuttgart, wo der Anteil des stadtischen Hintergrundes und l&ndlichen
Hintergrundes an der NO.-Immissionskonzentration Arnulf-Klett-Platz weniger als die Halfte
beitragt.

Die hohe bis sehr hohe NO,-Immissionskonzentration ist an den Verkehrsmessstationen fast
ausschlie3lich auf den lokalen Beitrag zurlickzufiihren, die mit Gber 50 % zur jahrlichen NO-
Belastung an diesen Messstellen beitragt. Der lokale Beitrag an der Station Mannheim-Stralie
ist fir das Jahr 2004 wegen des bereits angefihrten Ruckganges des DTV so gering.

Der stadtische und landliche Hintergrund ist mit seinen Anteilen von 40 bis 60 % an der NO,-
Immissionskonzentration der Verkehrsmessstationen von groRer Bedeutung. Anderungen in der
Hohe der NO,-Immissionskonzentration des stadtischen Hintergrundes wirken sich auch auf die
NO,-Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle aus. Eine Gegenuberstellung der
Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration (Jahresmittelwert) an Verkehrsmessstellen und
stadtischen Hintergrundmessstellen (siehe Abbildung 24) bringt erste Erkenntnisse ob lokale
oder aber regionale Faktoren den Anstieg oder die Stagnation der NO,-
Immissionskonzentration bedingen.
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Entwicklung der Entwicklung der
NO2-Immissionskonzentration in Stuttgart NO2-Immissionskonzentration in Karlsruhe
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Abb.24  Vergleichende Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an Verkehrsbelasteten und nicht
Verkehrsbelasteten Messstationen

Die NO,-Immissionskonzentration ist an den betrachten Messstellen im stadtischen Hintergrund
in den letzten Jahre leicht gesunken. Im gleichen Zeitraum konnte ein leichter Rickgang der
NO,-Immissionskonzentration nur an den Verkehrsmessstellen Mannheim und Freiburg
beobachtet werden. An der Verkehrsmessstelle Karlsruhe ist kein signifikanter Trend zu
beobachten. Die NO,-Konzentration blieb Uber die Jahre anndhernd konstant. An der
Verkehrsstation Stuttgart war bis Ende der 1990er Jahre ebenfalls kein signifikanter Trend
erkennbar: In den letzten funf Jahren kam es aber zu einem Anstieg der NO,-
Immissionskonzentration.
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Der Ruckgang der NO,-Konzentration im stadtischen Hintergrund spricht bei einem Anstieg der
gemessenen NO,-Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle, wie dies in Stuttgart
beobachtet wird, fiir einen Anstieg der lokalen NO,-Zusatzbelastung (lokaler Beitrag). Dabei
berechnet sich die Ilokale NO,-Zusatzbelastung aus der Differenz  der NO,-
Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle und der zugehorigen Messstelle im
stadtischen Hintergrund.

Die Abbildung 25 zeigt fur alle Verkehrsstationen die Entwicklung der lokalen NO,-
Zusatzbelastung. Die Hohe der lokalen NO,-Zusatzbelastung der Verkehrsmessstationen ergibt
sich wie schon die Gesamtimmissionskonzentration aus der Abhéangigkeit der taglichen
Verkehrsstarke (DTV). Dabei zeigt die Hohe der NO,-Zusatzbelastung jedoch deutlicher eine
Abhangigkeit vom DTV als die Gesamtkonzentration, da hier noch andere Quellen eine Rolle
spielen.

An der Station Freiburg ist bezogen auf das Referenzjahr 1995 ein leichter Riickgang der NO,-
Zusatzbelastung um 10 % zu verzeichnen. In Mannheim wurde ein Rickgang der NO,-
Zusatzbelastung im gleichen Zeitraum von 60% erreicht. Betrachtet man die lokale
Zusatzbelastung fur die StraBenstation Mannheim im Jahr 2004, so muss bertcksichtigt
werden, dass es 2004 durch umfangreiche Baumalinahmen in der Nahe der Messstelle zu
einem deutlichen Rickgang des Verkehrs kam und damit zum Ruckgang der lokalen NO,-
Zusatzbelastung um 50 % gegenuiber 2003 gefiihrt hat. Nimmt man das Jahr 2004 aus der
Betrachtung heraus, ergibt sich fur die NO,-Zusatzbelastung an der Verkehrsmessstation
Mannheim kein wesentlicher Trend zZu niedrigeren oder hoheren NO,-
Immissionskonzentrationen. An den Verkehrsstationen Karlsruhe und Stuttgart ist im Zeitraum
der letzten 10 Jahre die NO,-Zusatzbelastung gestiegen. Besonders stark ist die Zunahme mit
ca. 40 % an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz.

Entwicklung der NO2-Zusatzbelastung
an den baden-wirtembergischen Verkehrs-Messstationen

25 A

N
o
I

=
4]
|

NO2-Immissionskonzentration [pug/m3]

—<— Freiburg
—m— Karlsruhe \;

—A— Mannheim

=
o
|

()]
|

—e— Stuttgart

0 \ \ \ \ \ \ \ \
1995 1996 1997 1998 1999 2000 2001 2002 2003 2004

Abb.25  Entwicklung der lokalen NO,-Zusatzbelastung an baden-wirttembergischen
Verkehrsmessstationen

Der Anstieg der NO,-Zusatzbelastung in Karlsruhe und Stuttgart spricht flr einen veranderten
Einfluss lokaler Faktoren. Somit scheiden fir diese Stationen Veranderungen im
Emissionsverhalten weit entfernter Quellen (Industrie, Hausbrand etc.) und veranderte Eintrage
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durch Ferntransport aus. Anderungen sind somit auf lokale Quellen — an den
Verkehrsmessstellen ist dies der Verkehrssektor — und lokale chemische Prozesse und
Transportbedingungen beschréankt. Auch der geringe Rickgang der NO,-Zusatzbelastung in
Freiburg und Mannheim spricht fiir lokale Einfliisse, die nur eine geringe Absenkung der NO,-
Immissionskonzentration bei stetem Rickgang der NOy-Emissionen und -Immissionen
zulassen.
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6 Der Einfluss luftchemischer Parameter auf die NO,-Immissionskonzen-
tration

Chemische Reaktionen fuhren zur Umwandlung der primar emittierten Luftschadstoffe in
sekundére Luftschadstoffe. Diese Umwandlungsreaktionen, in Abhangigkeit der Konzentration
und Mischungsverhaltnisse der Spurengase und Partikel, bestimmen neben der Emission und
dem Transport ganz wesentlich die Immissionskonzentration der Luftschadstoffe. Wahrend die
Immissionskonzentration der NO, allein durch Emission und Transport erklart werden kann,
unterliegt die Immissionskonzentration von Stickstoffdioxid auch dem Einfluss luftchemischer
Reaktionen.

In den folgenden Auswertungen soll in einem ersten Schritt geklart werden, welche Reaktionen
an den Verkehrsmessstellen zur Bildung von NO, fiihren. Ferner soll der Einfluss der Ozon-
Immissionskonzentration auf die NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen
differenziert nach Jahreszeiten und Wochentagen untersucht werden. Besonderes Augenmerk
liegt dabei auf der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz da hier steigende NO,-
Immissionskonzentrationen bei einem signifikanten Rickgang der NO4-Immissionskonzentration
registriert werden.

6.1 Spurengase mit Einfluss auf die NO2-Immissionskonzentration

In stadtischen Agglomerationen fithren Verkehr und Industrie zu hohen Belastungen der Luft mit
Stickoxiden. Diese werden zu 95 % als Stickstoffmonoxid emittiert, so dass die Konversionsrate
(NO2/NOy-Immissionsverhaltnis) in der Nahe von Stickoxid-Emittenten gering ist (vgl. Abbildung
20 links). Der NO,-Anteil im Abgas der Benzin- und Diesel-Pkw wird in der Literatur mit 5 %
angegeben [ndhere Informationen bei Carslaw 2004 und IVU 2005]. Genauere Aussagen zu
den Emissionsanteilen der Stickoxide im Autoabgas sind derzeit nicht méglich, da
Emissionsmessungen nur fir die Summe der Stickoxide gesetzlich vorgeschrieben sind.

Bei der Betrachtung der Konversionsraten (siehe Abbildung 20) fallt auf, dass bereits an den
Verkehrsmessstellen das NO,/NO,-Immissionsverhdltnis deutlich Gber den im Abgas
angenommen 5 % liegt (NO,/NO,-Immissionsverhaltnis 0,05). Die Luftgitemessstellen befinden
sich in unmittelbarer Nahe zur Fahrbahn mit einem maximalen Abstand von 5m. Fur die
Konversionsrate bedeutet das, dass bereits eine bestimmte Menge NO im Stra3enraum in der
zur Verfigung stehenden Zeit von der Fahrbahn bis zur Messstelle oxidiert wurde. Die
Luftgitemessstelle misst somit bereits den beginnenden Prozess der Oxidation von
Stickstoffmonoxid zu Stickstoffdioxid.

Damit NO; bis zur Luftgutemessstelle gebildet wird, missen die chemischen Reaktionen eine
notwendig hohe Reaktionsgeschwindigkeit gegentuber dem durchschnittlichen Aufenthalt der
Stoffe in der StraBe haben. Mit Hilfe der Berechung der Reaktionsgeschwindigkeit lasst sich
eine erste allgemeine Abschatzung bezlglich der Relevanz der verschiedenen
Oxidationsreaktionen von Stickstoffmonoxid vornehmen.

Die Reaktionsgeschwindigkeit R einer elementaren oder komplexen Reaktion
aA +bB — cC +dD
kann mit folgender Gleichung berechnet werden:
R =k x [A]" x [B]". (G5)
k Geschwindigkeitskonstante
m, n ganzzahlig oder gebrochene pos. und neg. Exponenten
[A] Konzentration oder Teilchendichte
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Fur die einzelnen Ausgangsstoffe und Produkte ergibt sich in Abhangigkeit der
stochiometrischen Koeffizienten (a, b, ¢ und d) ein Verbrauch (-) oder eine Produktion (+) in
Abhéangigkeit von der Zeit.

ro LdlAl_ 1d[B]_ 1d[C]_, 1d[D] (6)
ad bad cd d d

Fur die einzelnen Stoffkonzentrationen berechnet sich die Reaktionsgeschwindigkeit wie folgt:

diAl

a = -k, x[A] (G7)

Ka Reaktionskonstante erster Ordnung [s™]

Daraus ergibt sich die Abh&ngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der Konzentration des
Stoffes A. Je hoher die Konzentration eines Stoffes ist, umso hoéher ist die
Reaktionsgeschwindigkeit, d.h. umso groRer ist die Zahl der effektiven Zusammenstoliie
zwischen zwei oder mehreren Molekilen.

Viele Reaktionskonstanten sind temperatur- und druckabhangig. Diese Abhangigkeit kann tber
die empirische Arrhenius-Beziehung beschrieben werden.

kt = A exp(-E4/RT) (G8)
R allgemeine Gaskonstante (8,3143 JK*Mol™?)
T Temperatur [Kelvin]
E. Aktivierungsenergie

Die Reaktionsgeschwindigkeitskonstanten der wichtigsten in der Atmosphéare ablaufenden
Reaktionen sowie deren Temperatur- und Druckverhalten wurden mehrfach evaluiert. Eine
Zusammenfassung der Reaktionskonstanten der Gasphasenreaktionen der O, HO,, NOy und
SOy Spezies kann bei Atkinson et al. 2004 nachgeschlagen werden.

Bei Photolysereaktionen wird die Reaktionskonstante k, durch die Photolyse Frequenz Ja
ersetzt.

d[A]
——=-J,x[A G9
o - ax[Al (GY)
Mit Hilfe der Reaktionskonstante oder Photolysefrequenz kann die Lebenszeit 7 eines Stoffes
berechnet werden. Die Lebenszeit des Stoffes A bei einer Reaktionen 2. Ordnung, oder
Photolysereaktionen berechnet sich nach:

S ;o1 (G10)
Kal Al Ja

Fur die Oxidation des Stickstoffmonoxides mit Ozon sollen nun beispielhaft die
Reaktionsgeschwindigkeit und die Lebenszeit des Ozon-Molekiils berechnet werden.

NO+03—>N02+02

Die Reaktionskonstante k dieser Reaktion betragt 1,8x10* cm3 molecule® sec™ bei einer
Temperatur von 298 K [Atkinson 2004].
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In der Gasphasenkinetik erfolgt die Konzentrationsangabe in Anzahl Teilchen pro Volumen.
Diese Konzentrationsangabe variiert mit dem Gesamtdruck. Durch die Ausdehnung der Luft mit
der Hohe verandert sich die Konzentration pro Volumeneinheit, deshalb rechnet man besser mit
Mischungsverhéltnissen. Die Umrechnung von Mischungsverhéltnissen (ppmv) in
Konzentrationsangaben Teilchen pro cm? ist druck- und temperaturabhéngig. Zur Umrechnung
wird das ideale Gasgesetz verwendet.

pxV=nxRxT (G11)
n Stoffmenge [Mol]
V Volumen [l]
p Druck [hPa]

Die Konzentration von n Mol Teilchen in einem Volumen V ergibt sich bei Normaldruck (1013,25
hPa) und einer Temperatur von 298 K zu:

n_ 1013,25[hPa]
V  83143JK Mol * [x 20815[K |

= 0,0409[Mol /1] (G12)

Diese Umrechnung bezieht sich bei gegebenem Druck und Temperatur auf Reaktionen in
Bodennahe und ist fir eine grobe Abschatzung der méglichen Reaktionen im Stralenraum
vollig ausreichend. Die Angabe soll nun auf Teilchen pro cm?® umgerechnet werden. Dazu wird
die Avogadrosche Zahl (1 Mol entspricht einer Anzahl von 6,02 x 10%* Molekiilen) verwendet.

n/V = 0,0409 [Mol/l] x 107 [l/cm3] x 6,02 x 10% [Molekiile/Mol] (G13)
= 2,46 x 10'° Molekiile cm3

Nun werden die mittleren Reaktionskonstanten in ppm™ min™® angegeben. Dabei entspricht
1 ppm 2,46 x 10" Molekiillen pro Kubikzentimeter. Fiir die Oxidation des Stickstoffmonoxides
durch Ozon ergibt sich:

Koos = 1,8x10™* cm3 molecule™ sec™ x 60 sec x 2,46x10* Molekiile cm™ (G14)

= 26,6 ppm™ min*

Der Umrechnungsfaktor zwischen cm3 Molekille® sec® und ppm™ min™ betragt bei 298 K
1,47x10" [Seinfeld 1998]. Die 27 ppm™ min™ werden auch als mittlere Reaktionskonstante fiir
die Reaktion von NO mit Ozon in dem Chemie-Modell RADM2 angegeben [Sentuc 2004]. Die
Lebenszeit des Stickstoffmonoxides fir diese Reaktion berechnet sich unter Annahme einer
konstanten NO-Immissionskonzentration nach:

1
~ 26.6ppm ™ min~x 0,05ppm

= 0,75 Minuten. (G15)

7 NO

Die 0,05 ppm (60 ug/m3) entsprechen einem mittleren Tagesmittelwert der NO-Immissions-
konzentration an den vier Verkehrsmessstellen im Jahr 2004 angenommen.
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Tab.4 Reaktionskonstanten verschiedener Oxidationsreaktionen von Stickstoffmonoxid

Reaktion Reaktionskonstante Reaktionskonstante Lebenszeit
(298 K) in cm? x Molekille™ | (298 K) in ppm™ x min™ | [NOJ in min
X sec’
NO + O3 — NO, + O, 1,8x10™ 26,6 0,75
NO + NO; — 2 NO, 2,6x10™ 3,84x10* 5,23x10™
NO + HO, — NO, + HO 8,8x10™? 1,3x10* 1,55x107
2 NO + 0, — 2 NO, 2,0x1078 2,95x10° 6,8x10%
(cm® x Molekiile® x sec™)

O+NO+M —NO,+M 1,0x107% 1,48x107*° 1,36x10"
(M = N2)

Die Oxidation von Stickstoffmonoxid mit Nitratradikalen (NOz°) ist in der StraRenschlucht trotz
notwendig hoher Reaktionsgeschwindigkeit am Tag nicht relevant. Die Reaktion kann in dieser
Form nur in der Nacht ablaufen, da das Nitratradikal schon bei geringer Sonneneinstrahlung
photolysiert [Platt 2003].

Die Oxidation von NO durch reinen Sauerstoff findet nur bei extrem hohen Konzentrationen von
Stickstoffmonoxid (1000 ppm) statt. Solche hohen Konzentrationen werden in der Atmosphére
nicht gemessen, deshalb kann diese Reaktion unter AufRenluftbedingungen vernachlassigt
werden. Dies beweist auch die sehr langsame Reaktionsgeschwindigkeit trotz hoher
Sauerstoffkonzentrationen.

Die Oxidationsreaktionen von Stickstoffmonoxid mit Ozon und Hydroxylradikalen laufen
innerhalb weniger Tausendstel Sekunden ab. Dabei ist die Reaktionsgeschwindigkeit nattrlich
abhangig von der Konzentration dieser beiden Spurenstoffe. Beide Spurengase haben ihre
hdchsten Konzentrationen zur Mittagszeit vor allem in den Sommermonaten. Die mittlere Ozon-
Immissionskonzentration an vergleichbar hoch belasteten Verkehrsmessstellen (z.B. Minchen
Stachus) lag in den letzten Jahren im Mittel um die 25 bis 30 pg/ms3. Die Messung der
Konzentration von Radikalen vor allem der OH-Radikale in stickoxidbelasteter Luft wird nur in
aufwendigen Sondermesskampagnen ermittelt. Bei diesen Messungen wurden Konzentrationen
der OH-Radikale mit bis zu 6 x 10° Molekillen/cm3 ermittelt [Konrad 2000]. Damit liegen die
Konzentrationen deutlich unter dem ppt(V) Bereich (2,46x 10’ Molekiile/cm3). Die Konzentration
der Radikale insbesondere der Peroxyradikale ist sehr gering, so dass sie kaum zu den hohen
NO,-Immissionskonzentrationen mit bis zu 200 ppb(V) an den Verkehrsmessstellen beitragen.
Ein weiter Grund fir die relativ geringe Bedeutung der Radikale in der StraRenschlucht ist, dass
Radikale immer wieder neu gebildet werden missen um fiir die Oxidation des in der Stral3e
emittierten NO zur Verfigung zu stehen. Von der Schnelligkeit dieser Bildungsreaktionen héangt
es ab, ob die Oxidation des NO durch Radikale im Strafenraum von Bedeutung ist. Radikale
werden hauptsachlich aus biogenen und anthropogenen Kohlenwasserstoffen (KW) gebildet.
Der photolytische Abbau der Kohlenwasserstoffe bei dem Radikale gebildet werden benétigt
viel Zeit. Da die atmosphdrische Stromung die Luft im Stralenraum innerhalb weniger Minuten
bei freier Anstromung komplett austauschen kann, reicht die zur Verfigung stehende Zeit nicht
aus um eine relevante Menge an Stickstoffdioxid zu bilden. Hinzu kommt, dass in den letzten 15
Jahren der verkehrsbedingte Ausstol3 der NMVOC-Emissionen um 85 % gesenkt werden
konnte (vgl. Abbildung 4).

Es wird nun davon ausgegangen, dass Stickstoffdioxid im Stral3enraum hauptsachlich durch die
Oxidation von Stickstoffmonoxid mit Ozon gebildet wird. Modellrechnungen von AVISO [AVISO
2005] bestatigen dieses Ergebnis. Mit ihren Modellrechnungen bildeten Sie die NO,-Produktion
unter alleiniger Bertcksichtigung der Ozon-Chemie genauso gut ab wie unter Berlcksichtigung
der wichtigsten Radikalreaktionen. Die Vernachlassigung der Radikalreaktionen flihrte nur zu
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minimalen Fehlern in den Nachkommastellen. Die englische Forschungsgruppe um Carslaw
bestatigt ebenfalls, dass die Radikalbildungsreaktionen erst mit zunehmender Entfernung und
langerer Reaktionszeit an Bedeutung gewinnen [Carslaw 2005 Estimation of road vehicle S.
170].

Ein Zusammenhang zwischen dem Produkt der Ozon- und NO-Immissionskonzentration und
der NO,-Immissionskonzentration besteht tber das photostationare Gleichgewicht.

aNO, +b0, < cO; + dNO (R6)

Es handelt sich nicht um ein chemisches Gleichgewicht im engeren Sinne, da die Hinreaktion
von Stickstoffdioxid und Sauerstoff in dieser Form nicht ablaufen kann. Dies ist nur Uber die
Reaktionen 4 und 5 mdglich. Da diese Reaktionen jedoch sehr schnell ablaufen und deshalb
oftmals vernachlassigt werden, spricht man dennoch von einem chemischen Gleichgewicht.

Setzt man die beteiligten Stoffe nach dem Massenwirkungsgesetz (MWG) in Beziehung, so
ergibt sich folgende Gleichung:

[NOJ® x[O,]°

- (G16)
[NO, |

Ke Gleichgewichtskonstante

Dieser beschriebene Zusammenhang zwischen dem Produkt aus Ozon- und NO-
Immissionskonzentration sowie der NO.-Immissionskonzentration wird fiir die ausgewahlten
Luftgitemessstationen in Baden-Wurttemberg fur die Jahresmittelwerte von 1995 bis 2004 in
Abbildung 26 dargestellt. Jeder Punkt repréasentiert dabei ein Jahr an einer Messstation. Die
Verkehrsmessstationen und der stadtische Hintergrund werden der Ubersichtlichkeit halber
durch Kreise gekennzeichnet.

MWG an ausgewé&hlten Luftmessstationen in Baden-Wirttemberg
Zeitraum 1995 bis 2004
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Abb.26  Zusammenhang zwischen NO, und dem Produkt aus NO und Ozon (JMW 1995 bis 2004)
nach dem MWG an ausgewéhlten baden-wirttembergischen Luftgiitemessstationen

Nach der Methode der kleinsten Quadrate ergibt sich ein guter linearer Zusammenhang
zwischen der Hohe des Produktes aus NO- und Ozon-lImmissionskonzentration und davon
abhéngig der NOz-Immissionskonzentration. Beachtet werden muss, dass die Ozon-
Immissionskonzentration vom stadtischen Hintergrund die NO-Immissionskonzentration von
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den Verkehrsmessstationen verwendet wurde. Die Gleichgewichtskonstanten liegen bei den
Verkehrsmessstellen im Mittel Gber alle Jahre bei 41 bis 56. Die Gleichgewichtskonstanten im
stadtischen Hintergrund liegen mit mittleren Werten um 22 bis 25 darunter.

Das photostationare Gleichgewicht beschreibt den funktionalen Zusammenhang nicht nur fir
die Jahresmittelwerte, es wird auch ein linearer Zusammenhang fir die gemessenen
Halbstundenwerte berechnet. Dies verdeutlicht die Abbildung 27. In der linken Abbildung
werden fir die Station Stuttgart-Stral3e alle Halbstundenwerte im Juni 2004 zwischen 11 und 15
Uhr aufgetragen. In der rechten Abbildung ist der lineare Zusammenhang fir die Nachtstunden
zwischen 22 und 2 Uhr dargestellt.
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MWG aus 1/2h-Werten zwischen 11 und 15 MWG aus 1/2h-Werten zwischen 22 und 2 Uhr

Uhr Stuttgart-StrafRe Juni 2004 Stuttgart-Straf3e Juni 2004
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Abb.27  Zusammenhang zwischen NO, und dem Produkt aus NO und Ozon (1/2h-Werte im Juni 2004)
nach dem MWG Stuttgart-Stralle

Es ist deutlich zu erkennen, dass am Tag vor allem um die Mittagsstunden ein
photochemisches Gleichgewicht ausgebildet ist. Der lineare Zusammenhang zwischen dem
Produkt aus NO- und Ozon-Immissionskonzentration und davon abhangig der NO,-
Immissionskonzentration ist gut. In den Nachtsstunden I&st sich kein linearer Zusammenhang
zwischen den drei Spurengaskonzentrationen darstellen, d.h. das photochemische
Gleichgewicht kommt zum Erliegen. In den Nachtstunden ist das photostationare Gleichgewicht
durch vielfaltige Konkurrenzreaktionen und fehlende NO-Emissionen nicht ausgebildet.

6.2 Verlaufe der Immissionskonzentration ausgewahlter Spurenstoffe

In Kapitel 6.1 wurden anhand der Reaktionsgeschwindigkeiten die Reaktionen bestimmt, die
einen Einfluss auf die NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen haben. Als
wichtigste Reaktion wurde die Oxidation von Stickstoffmonoxid mit Ozon identifiziert.

In den folgenden zwei Unterkapiteln sollen die wichtigsten Spurenstoffkonzentrationen fur die
NO,-Bildung im Tages-, Wochen- und Jahresverlauf dargestellt werden. Ziel ist es, anhand
dieser Verlaufe eine Abhangigkeit der NO,-Immissionskonzentration bzw. der lokalen NO,-
Zusatzbelastung an den Verkehrsmessstellen von den mdglichen Vorlaufersubstanzen Ozon
und NO zu erkennen.

Jedes Unterkapitel beginnt in einem ersten Teil mit der jeweiligen Darstellung des Tages-,
Wochen- oder Jahresverlaufs der ausgewéhlten Immissionskonzentrationen fir die zwei
Stationen in Stuttgart und das Jahr 2004. Fur die Darstellung des Wochengangs wurde neben
den Tagesmittelwerten auch der Wochengang fiur die Stundenmittelwerte dargestellt. So ist
nicht nur der Wochengang sondern gleichfalls der mittlere Tagesgang an den einzelnen
Wochentagen erkennbar. In einem zweiten Teil wird dann die Entwicklung der Ozon-, NO-,
NO,-Immissionskonzentration und der NO,-Zusatzbelastung anhand der Verlaufe der Jahre
1998, 2001 und 2004 fur alle Verkehrsmessstationen dargestellt.
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6.2.1 Tages- und Wochengang

Die folgenden Tages- und Wochengéange in der Abbildung 28 sollen beispielhaft fir die
Stationen Stuttgart-StraRe (NO,, NO, NO,-Immissionkonzentration und NO,-Zusatzbelastung)
und Stuttgart Bad Cannstatt (Ozon-Immissionskonzentration) erklart werden. Die Grafiken zu
den Tages- und Wochengangen an den Messstationen Mannheim, Freiburg und Karlsruhe
befinden sich im Anhang C (Abbildungen 68 bis 70).

Der Wochengang der NO,, NO, NO,-Immissionkonzentration an der Station Stuttgart-Straf3e
zeigt eine typische Abhéangigkeit vom Verkehrsaufkommen. Demnach ist die Belastung der
Verkehrsstation an den Werktagen Montag bis Freitag am hoéchsten. Zum Wochenende sinkt
die Hohe der Stickoxid-Immissionskonzentration ab und erreicht am Sonntag ihr niedrigstes
Niveau. Die niedrigeren Stickoxid-Immissionskonzentrationen am Wochenende sind eine Folge
des um 35 % niedrigeren AusstofRes an NO,-Emissionen gegenuber den Werktagen. Ursache
ist der sinkende Lkw-Anteil am Wochenende, durch reduzierten Lieferverkehr an Samstagen
und Sonntagen sowie dem in Deutschland geltenden Sonntagsfahrverbot fiir schwere Lkw
[Sentuc 2004]. Auf diesem Phanomen beruht auch der Wochengang der Ozon-
Immissionskonzentration mit erhdhten Werten am Wochenende und niedrigeren Werten
werktags. Ein Anstieg der Ozon-Immissionskonzentration am Wochenende kann mit einem
hoheren NMVOC/NO,-Verhaltnis erklart werden. Der Grund liegt in dem sinkenden Lkw-Anteil
des Verkehrs am Wochenende, durch reduzierten Lieferverkehr an Samstagen und dem in
Deutschland geltenden Sonntagsfahrverbot fir schwere Lkw. Da dieselbetriebene schwere
Lastkraftwagen vorwiegend Stickoxide emittieren, reduziert sich die Menge der emittierten
Stickoxide am Wochenende [Sentuc 2004]. Durch ein erhdhtes NMVOC/NO,-Verhéltnis kann
mehr Ozon gebildet werden.

Interessant erscheint in diesem Zusammenhang auch der Wochengang der NO,-
Immissionskonzentration. Denn die NO,-Immissionskonzentration ist am Wochenende zwar
geringer als an den Werktagen (Montag bis Freitag), dennoch ist die Reduktion gegentber der
NO,- oder NO-Immissionskonzentration gering. Die Betrachtung der NO,-Zusatzbelastung
bringt dariiber Klarheit. So ist die NO,-Zusatzbelastung an der Verkehrsmessstelle Stuttgart-
Stralle am Samstag im Mittel genauso hoch wie der Tagesmittelwert Montag bis Freitag. Nur
am Sonntag ist die NO,-Zusatzbelastung deutlich geringer als an den Werktagen. Dies scheint
unerwartet, zumal die NO,Immissionskonzentration von Freitag auf Samstag im
Tagesmittelwert deutlich gesunken ist. An der Messstation Mannheim kann dieses Phanomen
auch nachgewiesen werden, wahrend in Karlsruhe und Freiburg die NO,-Zusatzbelastung am
Samstag deutlich niedriger als an den Werktagen Montag bis Freitag ist (vgl. Grafiken im
Anhang).

Der Tagesgang der Stickoxide (NO,, NO, NO.-Immissionkonzentration) an der Station Stuttgart-
StraRe zeigt ebenfalls einen typischen Verlauf. Der Tagesverlauf ist wie der Wochengang
hauptséachlich durch den Berufs- und Pendlerverkehr gepréagt. Dabei ergeben sich Tag und
Nacht Unterschiede in der Emission der Stickoxide von ca. 65 % [Wickert 2001]. Dem ab 5 Uhr
einsetzenden Verkehr folgt ein steiler Anstieg der NO,, NO- und NO.-
Immissionskonzentrationen. Ein zweites Maximum im Tagesverlauf der Stickoxide gibt es in den
Abendstunden. Bei NO, und NO sind die Maxima am Morgen deutlich ausgepragter als das
Maximum am Abend. Die Grinde liegen in den schlechteren Austauschbedingungen der noch
stabilen thermischen Schichtung in den Morgenstunden. Auf die NO-Immissionskonzentration
wirkt in den Abendstunden zusatzlich eine erhdhte Ozontitration [Mayer 2001]. Bei
Stickstoffdioxid erreichen beide Maxima in etwa die gleiche GréRenordnung. Am Wochenende
ist der Tagesverlauf modifiziert. Es tritt nur noch ein Maximum in den Nachmittags- und
Abendstunden auf.

Die Tagesgange der Ozon-Immissionskonzentration und der NO,-Zusatzbelastung sind in inrem
Verlauf annahernd identisch. Das Maximum der NO,-Zusatzbelastung tritt eine Stunde nach
Erreichen der maximalen Ozonkonzentration 15 bis 16 Uhr ein. Am Vormittag ist ein rasanter
Anstieg der Ozon-Immissionskonzentration zu erkennen. Dieser Anstieg kann nicht auf die
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Ozonbildung zurtickgefihrt werden, sondern vielmehr auf den Eintrag von Ozon aus der héher
gelegenen Einmischungsschicht durch Konvektion.

Wochengang (Stundenmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Stuttgart-Strale 2004
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Wochengang der NO2-Zusatzbelastung Stuttgart-Straf3e 2004
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Abb.28  Wochengang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Stuttgart 2004

Im zweiten Teil werden nun die mittleren Tages- und Wochengange der NO-, NO,- und Ozon-
Immissionskonzentration sowie der NO,-Zusatzbelastung der Jahre 1998, 2001 und 2004
dargestellt.

Die Abbildung 29 zeigt die Tages- und Wochengange auf Basis der Stundenmittelwerte 1998,
2001 und 2004 fir die Stationen Stuttgart-Straf3e (Stickoxide) und Stuttgart Bad Cannstatt
(Ozon). Die Tagesgange der NO-Immissionskonzentration zeigen fur die ausgewahlten Jahre
gleiche Verlaufe bei unterschiedlichen Niveaus. Ganz deutlich ist die Reduktion der NO-
Immissionskonzentration feststellbar mit den héchsten Niveaus 1998 und den niedrigsten
Niveaus 2004. Die Maxima der NO-Immissionskonzentration konnten um mehrere 10er pg/m3
reduziert werden. Auffallig ist, dass das zweite Maximum in den Abendstunden 2004 an den
Werktagen kaum noch ausgebildet ist. Ansonsten ist der Tagesverlauf mit einem steilen Anstieg
der NO-Immissionskonzentration in den friihen Morgenstunden und einem Abfall Gber die Nacht
1998 genauso ausgebildet wie 2001 und 2004.

Fur den Verlauf der NO,-Immissionskonzentration gilt das Gleiche, er hat sich Uber die drei
betrachteten Jahre nur auf seinem Niveau geadndert. Leicht erhdhte Konzentrationen (bis zu
20 pg/m3) werden jeweils zu dem morgendlichen als auch zu dem abendlichen Maximum
gemessen. Im Jahr 2004 tritt jedoch auf einmal eine leicht hohere Morgenspitze in den
Vordergrund (vgl. zweite Abbildung von oben).

Der Tagesgang der Ozon-Immissionskonzentration hat sich ebenfalls nicht im Verlauf jedoch in
der Hohe der maximalen Ozon-Immissionskonzentration geéandert. Wahrend in den Jahren
1998 und 2004 keine Verdnderung der Ozon-Immissionskonzentration an den Werktagen
Montag bis Freitag zu sehen ist, war im Jahr 2001 die Ozon-Immissionskonzentration an diesen
Tagen leicht erhoht. Ein einheitlicher ansteigender Trend kann bei der Betrachtung dieser Jahre
nicht beobachtet werden.

Interessant ist in diesem Zusammenhang der Tagesgang der NO,-Zusatzbelastung in den
Jahren 1998, 2001 und 2004. Glich der Tagesverlauf der NO,-Zusatzbelastung 1998 noch eher
dem Tagesverlauf der Ozon-Immissionskonzentration — langsam ansteigende NO,-
Zusatzbelastung mit Einsetzen der Konvektion von Ozon aus den héheren Luftschichten — so
gleicht er in den Jahren 2001 und 2004 eher dem Verlauf der Stickoxide. Schon in den friihen
Morgenstunden setzt ein steiler Anstieg der NO,-Zusatzbelastung ein. Eben so abrupt ist nun
der Abfall zu den spaten Abend und Nachtstunden. Die geringste NO,-Zusatzbelastung wird in
allen Jahren zwischen 0 und 5 Uhr gemessen. Das Maximum der NO,-Zusatzbelastung ist
jedoch nicht mehr wie 1998 in den spaten Nachmittags- und Abendstunden sondern hélt sich
Werktags Uber den gesamten Tag (9 bis 21 Uhr). Das Maximum der NO,-Zusatzbelastung wird
2004 bereits vor dem Eintreten der Ozonspitze erreicht (vgl. Dienstag und Mittwoch). Geht man
von dem Tagesgang (Montag bis Freitag) 1998 aus, erfolgte eine Zunahme der NO,-
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Zusatzbelastung vor allem in den Vormittagsstunden und am frihen Morgen, genau dann, wenn
keine Anderung des Ozontagesganges beobachtet werden kann.

Eine Erh6hung der NO,-Immissionskonzentration und der NO,-Zusatzbelastung in den frihen
Morgenstunden an der Station Stuttgart-StraRe kann fur die Jahre 2001 und 2004 nicht mit der
Ozon-Immissionskonzentration erklart werden. Der Tagesgang der Ozon-
Immissionskonzentration hat sich hinsichtlich der Héhe der Konzentration wahrend der Mittags-
und Nachtstunden gedndert. Das Einsetzen der Konvektion des Ozons aus héheren
Luftschichten fand in allen drei Jahren zur gleichen Zeit statt. Der steile morgendliche Anstieg
der NO,-Immissionskonzentration und der NO,-Zusatzbelastung muss somit andere Ursachen
haben. Mdglicherweise konnten veranderte Verkehrsemissionen den steilen morgendlichen
Anstieg und die ganzzeitlich hohe Konzentration tiber den Tag bewirken.

Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO-Immissionskonzentration
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Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO2-Zusatzbelastung
Stuttgart-Stralle
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Abb.29  Entwicklung des Wochengangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Stuttgart
2004

Der Tages- und Wochengang fiir die Stationen Mannheim-Straf3e (Stickoxide) und Mannheim-
Siud (Ozon) ist in Abbildung 30 dargestellt. Die Tagesgange der NO-Immissionskonzentration
zeigen fur die drei ausgewdahlten Jahre anndhernd gleiche Verlaufe bei unterschiedlichen
Niveaus. Der Tagesverlauf beginnt mit einem steilen Anstieg der NO-Immissionskonzentration
in den fruhen Morgenstunden, setzt sich fort mit seinen zwei Maxima am Vormittag und
wahrend der Abendstunden und endet mit dem Abfall wahrend der Nacht. Auch an der Station
Mannheim-StralRe ist die Reduktion der NO-Immissionskonzentration von 1998 tber 2001 bis
2004 erkennbar. Das hdchste Niveau wurde fir die Werktage mit 140 pg/m3 wahrend des
morgendlichen Maximums 1998 erreicht. Das morgendliche Maximum der Werktage sank bis
auf 80 pg/m3 im Jahr 2004. Auch an der Station Mannheim-Stral3e ist das zweite Maximum in
den Abendstunden deutlich weniger ausgebildet, vor allem in den Jahren 2001 und 2004.

Fur den Verlauf der NO,-Immissionskonzentration ergibt sich fur die Station Mannheim-Straf3e
eine andere Entwicklung als fiir Stuttgart. Die Hohe der NO,-Immissionskonzentration konnte in
den Jahren 2001 und 2004 gegeniber 1998 deutlich gesenkt werden. Eine Reduktion der NO,-
Immissionskonzentration fand zu allen Tages- und Nachtzeiten statt. Auch im Verlauf des
Tagesganges sind einige Anderungen erkennbar. 1998 zeigt der Verlauf der NO,-
Immissionskonzentration nicht wie in Stuttgart-Stral3e die zwei ausgepragten Maxima wahrend
der Morgen wund Abendstunden. Vielmehr war eine kontinuierlich hohe NO,-
Immissionskonzentration Uber den gesamten Tag erkennbar. Bereits 2001 und noch deutlicher
im Jahr 2004 sind auch an der Verkehrsmessstation Mannheim-Stral3e die zwei Maxima
ausgebildet. Interessant ist auch hier, dass die beiden Maxima 2004 nicht identisch sind. Das
morgendliche Maximum ist an den Werktagen (Montag bis Freitag) etwas grof3er im Vergleich
zum abendlichen Maximum. Ganz so grof3e Unterschiede wie an der Verkehrsmessstation
Stuttgart-Stral3e ergeben sich jedoch nicht.

Der Tagesgang der Ozon-Immissionskonzentration hat sich kaum verandert. Allein die Hohe
der maximalen Ozon-Immissionskonzentration vor allem am Wochenende unterlag einer
leichten Abnahme am Wochenende gegenidber dem Jahr 1998. Ansonsten sind keine
Anderungen beziglich der Jahre 1998 und 2004 feststellbar. Bei der Betrachtung dieser drei
Jahre kann kein ansteigender Trend beobachtet werden.

Der Tagesgang der NO,-Zusatzbelastung unterscheidet sich in allen drei Jahren voneinander.
Eindeutig ist, dass die NO,-Zusatzbelastung lber die Jahre 1998, 2001 und 2004 zu allen
Tages- und Nachtzeiten deutlich gesunken ist. Die negativen Werte der NO,-Zusatzbelastung
2004 ergeben sich hinsichtlich des Phanomens, dass die Belastung an der
Verkehrsmessstation in den Nachtstunden geringer war als im stadtischen Hintergrund. Der
Verlauf der NO,-Zusatzbelastung Uber den Tag gleicht dem Verlauf der Ozon-
Immissionskonzentration. Der Anstieg der NO,-Zusatzbelastung setzt wie in Stuttgart vor der
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Konvektion von Ozon ein. Jedoch ist der Anstieg der NO,-Zusatzbelastung eher als moderat
und nicht als steil zu bezeichnen. Das Maximum der NO,-Zusatzbelastung befindet sich mit
leichter Verzégerung dann, wenn auch das Ozon-Maximum gemessen wird. Somit kann nicht
wie in Stuttgart eine hohe NO,-Zusatzbelastung Uber den gesamten Tag festgestellt werden
sondern vielmehr ein Aufbau und Abbau innerhalb einer kiirzeren Zeitspanne.

Die starke Abnahme der NO,-Zusatzbelastung 2004 hat mit der dort stattgefunden Abnahme
der Verkehrsstarke zu tun. Diese wurde auf Grund von BaumafRnahmen im Jahr 2004
registriert. Die deutliche Abnahme im Jahr 2001 gegeniber 1998 kann mit einer geringeren
Ozon-Immissionskonzentration aber auch mit geringeren NO- und damit zusammenhangenden
NO,-Immissionen erklart werden.

Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO-Immissionskonzentration
Mannheim-Stral3e
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Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO2-Zusatzbelastung
Mannheim-Strale
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Abb.30  Entwicklung des Wochengangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Mannheim
2004

Der Tages- und Wochengang fiir die Stationen Freiburg-Straf3e (Stickoxide) und Freiburg-Mitte
(Ozon) ist in Abbildung 31 dargestellt. Die Tagesverlaufe der NO-Immissionskonzentration
zeigen fir die drei ausgewahlten Jahre gleiche Verlaufe mit unterschiedlich hohen NO-
Immissionskonzentrationen. Auffallend an der Station Freiburg-StralRe ist, dass das zweite
Maximum der NO-Immissionskonzentration in den Abendstunden weder 1998 noch 2001 oder
2004 erkennbar ist. Der Tagesgang der Werktage zeigt somit ein Maximum wéhrend der
Vormittagsstunden und eine kontinuierliche Abnahme der NO-Immissionskonzentration hin zu
den Abend- und Nachtstunden. Die geringsten NO-Immissionskonzentrationen werden an allen
Tagen zwischen 0 und 5 Uhr gemessen. Auch in Mannheim konnte die Belastung der Luft mit
Stickstoffmonoxid reduziert werden. Die Reduktion zeigt sich vor allem am Vormittag und
Nachmittag.

Fur den Verlauf der NO,-Immissionskonzentration ergibt sich fir die Station Freiburg-Stral3e die
gleiche Entwicklung wie fiur die Station Mannheim-Strale. Die HoOhe der NO,-
Immissionskonzentration konnte in den Jahren 2001 und 2004 deutlich gegeniber 1998
gesenkt werden. Die héchsten Reduktionen der NO,-Immissionskonzentration konnten in den
Mittagsstunden verzeichnet werden. Der Tagesgang der NO,-Immissionskonzentration zeigt fir
die Station Freiburg-Straf3e nicht die zwei typischen Maxima wie sie in Stuttgart ausgebildet
sind. Vielmehr ist in allen drei Jahren eine kontinuierlich hohe NO,-Immissionskonzentration
Uber den gesamten Tag erkennbar. 1998 und in leichten Ansatzen auch 2001 war eine leicht
héhere NO,-Immissionskonzentration wéahrend der Nachmittag- und Abendstunden erkennbar.

Der Tagesgang der Ozon-Immissionskonzentration verandert sich hinsichtlich der Héhe der
Ozon-Maxima deutlich von Jahr zu Jahr. Ansonsten sind keine Anderungen beziiglich der Jahre
1998 und 2004 feststellbar. Bei der Betrachtung dieser drei Jahre kann kein ansteigender Trend
beobachtet werden. 1998 lag die Ozon-Immissionskonzentration fast an allen Wochentagen
deutlich Gber dem Niveau 2001 und 2004. Vor allem zu den Mittag- und Nachtstunden war die
Ozon-Immissionskonzentration 2001 und 2004 deutlich geringer. Die geringsten Ozon-
Immissionskonzentrationen wurden an Werktagen 2004 erreicht.

Der Tagesgang der NO,-Zusatzbelastung unterscheidet sich wie die Ozon-
Immissionskonzentration in allen drei Jahren deutlich voneinander. 1998 war die NO,-
Zusatzbelastung Werktags (Montag bis Freitag) am gréf3ten. 2001 und 2004 waren die NO,-
Zusatzbelastungen anndhernd gleich. Die negativen Werte der NO,-Zusatzbelastung 2004
ergeben sich wie auch in Mannheim daraus, dass die Belastung an der Verkehrsmessstation in
den Nachstunden geringer war als im stadtischen Hintergrund. Der Verlauf der NO,-
Zusatzbelastung Uber den Tag gleicht dem Verlauf der Ozon-Immissionskonzentration. Wie in
Mannheim ist auch der Anstieg der NO,-Zusatzbelastung in Freiburg moderat hinsichtlich des
steilen Anstiegs der NO,-Zusatzbelastung in Stuttgart. Wie an den beiden Stationen vorher
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befindet sich das Maximum der NO,-Zusatzbelastung mit leichter Verzégerung denn, wenn das
Ozon-Maximum erreicht ist. In Stuttgart wurde 2001 und 2004 das Maximum bereits wahrend
des Vormittages erreicht.

Die starke Abnahme der NO,-Zusatzbelastung 2004, aber auch 2001 gegenuiber 1998, kann mit
der geringeren Ozon- und NO-Immissionskonzentration in diesen Jahren erklart werden.
Warum jedoch die NO,-Zusatzbelastung 2004 und 2001 an allen Wochentagen bei
unterschiedlich hoher NO- und Ozon-Immissionsbelastung beinahe identisch ist kann nicht so
einfach erklart werden. Sicher spielt hier das Mischungsverhaltnis der Stoffe untereinander eine
entscheidende Rolle, sodass trotz geringer NO- und Ozon-Immissionskonzentration genauso
viel NO, gebildet wurde wie 2001.

Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO-Immissionskonzentration
Freiburg-Stralle
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Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO2-Zusatzbelastung
Freiburg-StraRe
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Abb.31  Entwicklung des Wochengangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration
Freiburg 2004

Fur die Stationen Karlsruhe-StraRe (Stickoxide) und Karlsruhe-Nordwest (Ozon) wird der
Tages- und Wochengang in Abbildung 32 dargestellt. Die Tagesverlaufe der NO-
Immissionskonzentration zeigen an der Station Karlsruhe-StraRe die gleiche Entwicklung wie
sie bereits fir die drei anderen Verkehrsstationen festgestellt wurde. Ausgehend vom Jahr 1998
konnte die NO-Immissionskonzentration zu den Tages- und Nachtzeiten an allen Wochentagen
deutlich reduziert werden. An der Station Karlsruhe-StrafRe ist das zweite Maximum der NO-
Immissionskonzentration in den Abendstunden ausgebildet. Auch an dieser Stationen werden
die geringsten NO-Immissionskonzentrationen zwischen 0 und 5 Uhr gemessen.

Fur den Verlauf der NO,-Immissionskonzentration ergibt sich fur die Station Karlsruhe-Straf3e
die gleiche Entwicklung wie flur die Verkehrsstationen in Mannheim und Freiburg. Die Hohe der
NO,-Immissionskonzentration konnte in den Jahren 2001 und 2004 deutlich gegeniiber 1998
gesenkt werden. Die héchsten Reduktionen der NO,-Immissionskonzentration werden vor allem
in Mittag-, Abend- und Nachtsstunden verzeichnet. Fur den Verlauf ergeben sich wie an der
Station Stuttgart-Stra3e ebenfalls zwei Maxima der NO,-Immissionskonzentration in den
Morgen- und Abendstunden. Die Maxima haben in allen Jahren werktags das gleiche Niveau.

Der Tagesgang der Ozon-Immissionskonzentration verandert sich hinsichtlich der Héhe der
Ozon-Maxima deutlich von Jahr zu Jahr. Eine einheitliche Entwicklung kann auf der Grundlage
der drei Jahre fir die Werktage und das Wochenende nicht beobachtet werden. 1998 lag die
Ozon-Immissionskonzentration an den Werktagen unter dem Niveau der Jahre 2001 und 2004.
Die hochsten Ozon-Immissionskonzentrationen wurden Werktag (Montag bis Freitag) 2004
erreicht, mit Ausnahme des Donnerstag.

Der Tagesgang der NO,-Zusatzbelastung unterscheidet sich hinsichtlich der Héhe der NO,-
Zusatzbelastung in allen drei Jahren deutlich voneinander. Eine Entscheidung welches Jahr die
hochste NO,-Zusatzbelastung werktags hatte kann nicht eindeutig gemacht werden. 2001 und
2004 waren die NO,-Zusatzbelastungen hoher als 1998, dabei zeigen beide Jahre an
unterschiedlichen Wochentagen jeweils die hochste NO,-Zusatzbelastung. Negative Werte der
NO,-Zusatzbelastung wie in Mannheim und Freiburg treten in Karlsruhe nicht auf. Interessant
ist, dass die NO,-Zusatzbelastung an der Station Karlsruhe-StraRe eine regelrechte Spitze zu
den spaten Nachmittagsstunden aufweist. Diese Spitze kann bei keiner der drei anderen
Stationen festgestellt werden (vgl. NO,-Zusatzbelastung Montag bis Donnerstag). Vor allem in
den Jahren 2001 und 2004 tritt diese Spitze besonders zutage. Der Tagesgang der NO,-
Zusatzbelastung unterscheidet sich in Karlsruhe deutlich von dem Verlauf in Stuttgart, obwohl
beide Stationen einen Anstieg der NO,-Zusatzbelastung verzeichnen.

Der Anstieg der NO,-Zusatzbelastung in Karlsruhe 2004 und 2001 gegeniber 1998 ist
moglicherweise auf den Anstieg der Ozon-lImmissionskonzentration in diesen Jahren
zurtickzufuhren. Daflr spricht, dass sich die NO,-Zusatzbelastung Uberwiegend in den
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Nachmittagsstunden erhoht hat. Zu diesen Stunden wurde auch der Ozonanstieg festgestellt. In
den frihen Morgenstunden ist ein Anstieg der NO,-Zusatzbelastung 2004 gegeniber 1998
feststellbar. Dieser morgendliche Anstieg zeigt bereits hohe NO,-Zusatzbelastungen bevor
Uberhaupt die Konvektion von Ozon einsetzt. Jedoch ist dieser Anstieg in Karlsruhe werktags
weniger ausgepragt als in Stuttgart.

Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO-Immissionskonzentration
Karlsruhe-Stralle
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Mittlerer Wochengang (Stundenmittelwerte) der NO2-Zusatzbelastung
Karlsruhe-StraRe
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Abb.32  Entwicklung des Wochengangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Karlsruhe
2004

6.2.2 Jahresgang

Der Jahresgang der Stickoxid-Immissionskonzentrationen (NO,, NO und NO,) auf Basis der
Monatsmittelwerte wird beispielhaft fur die Hintergrundmessstation Stuttgart Bad Cannstatt
sowie fur die Verkehrsmessstation Stuttgart Arnulf-Klett-Platz dargestellt. Weiterhin wird der
Jahresgang fur den sekundaren Luftschadstoff Ozon an der Hintergrundmessstelle sowie der
Jahresgang der NO,-Zusatzbelastung an der Verkehrsmessstation gezeigt. Alle Grafiken der
Jahresgange der NO,-, NO-, NO,-, NO,-Zusatzbelastung und Ozon-Immissionskonzentration
fur die Messstationen in Mannheim, Freiburg und Karlsruhe befinden sich im Anhang C
(Abbildungen 71 bis 73).

Die Abbildung 33 oben zeigt den Jahresgang der Stickoxid-Immissionskonzentrationen fur die
Station Stuttgart-Straf3e im Jahr 2004. Fir die NOx- und NO-Immissionskonzentration zeigt sich
ein deutlicher Jahresgang mit hohen Immissionskonzentrationen im Winterhalbjahr und
niedrigen Immissionskonzentrationen wahrend der Sommermonate. Der Jahresgang der NO,-
Immissionskonzentration ist an der Station Stuttgart-Strafe sehr undeutlich ausgepragt. Mit
einer NO,-Immissionskonzentration von durchschnittlich 77 pg/m?3 im Sommer und 81 pug/m3 im
Winter existiert er dennoch.

Dagegen kann in Stuttgart Bad Cannstatt fir NO,, NO und NO, ein deutlicher Jahresgang mit
minimaler Immissionskonzentration im Sommer und einem winterlichen
Immissionskonzentrationsmaximum festgestellt werden. Das Niveau der Luftbelastung mit
Stickstoffdioxid ist an der Messstation Stuttgart Arnulf-Klett-Platz etwa doppelt bis dreifach so
hoch wie in Stuttgart Bad Cannstatt. Dort lag die NO,-Immissionskonzentration im Sommer
2004 bei durchschnittlich 26 pg/m3 und im Winter bei 37 ug/m3. Der Jahresgang der Stickoxide
ist ein Resultat der meteorologischen Bedingungen der Schadstoffausbreitung (siehe dazu
Kapitel 7).

Der Jahresgang der Ozon-Immissionskonzentration hat einen typischen Verlauf mit sehr hohen
Immissionskonzentrationen in den Sommermonaten und geringen Immissionskonzentrationen
in den Wintermonaten. Der Jahresgang der Ozon-Immissionskonzentration ist die Folge des
Wechselspiels zwischen den Ozonvorlaufersubstanzen (NOy, und NMVOC) und den
meteorologischen Faktoren (Temperatur und Strahlung). Im Sommer werden bei hohen
Temperaturen und hoher Sonneneinstrahlung grofle Mengen an flichtigen organischen
Verbindungen freigesetzt. Diese stammen Uberwiegend aus biogenem Material und aus
Losemitteln. Die hohen Temperaturen und die Sonneneinstrahlung férdern zusatzlich die
Photolyse von NO, und damit den schnelleren Ablauf der Ozonbildung.
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Der Jahresgang der lokalen NOjs-Zusatzbelastung am Arnulf-Klett-Platz in  Stuttgart
unterscheidet sich deutlich vom Jahresgang der NO,-Immissionskonzentration. Die héchsten
Konzentrationen der NO,-Zusatzbelastung werden in den Sommermonaten erreicht und fallen
demzufolge mit den hohen Ozon-Immissionskonzentrationen zusammen. Die NO,-
Zusatzbelastung hat jedoch ein weiteres Maximum in den Wintermonaten und zeigt
entsprechend, demnach auch einen Zusammenhang mit den hohen winterlichen NO-
Immissionskonzentrationen. Die geringste lokale NO,-Zusatzbelastung wird im Frihjahr und im
Herbst gemessen.

Jahresgang (Monatsmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
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Jahresgang (Monatsmittelwert) der NO2-Zusatzbelastung
Stuttgart-StraBe 2004
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Abb.33  Jahresgang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Stuttgart 2004

Im zweiten Teil werden die mittleren Jahresgange der NO-, NO,- und Ozon-
Immissionskonzentration sowie der NO,-Zusatzbelastung der Jahre 1998, 2001 und 2004
dargestellt.

Fur die Stationen Stuttgart-StraRe (Stickoxide) und Stuttgart Bad Cannstatt (Ozon) wird der
Jahresgang in Abbildung 34 dargestellt. Die Entwicklung der NO-Immissionskonzentration an
der Station Stuttgart-StralR3e zeigt einen negativen Trend. Ausgehend vom Jahr 1998 konnte die
NO-Immissionskonzentration in allen Monaten deutlich reduziert werden. Die geringsten NO-
Immissionskonzentrationen wurden somit im Jahr 2004 erreicht. Der Jahresverlauf mit geringen
NO-Immissionskonzentrationen im Sommer und hdéheren Werten im Winter war in allen drei
Jahren gleich.

Der Verlauf der NO,-Immissionskonzentration an der Verkehrsstation Stuttgart-Straf3e hat sich
zwischen den Jahren 2001/2004 und 1998 verandert. In den Monaten Oktober und November
hat sich die NO,-Immissionskonzentration von 1998 bis 2001 deutlich erhdht. Zu 2004 gibt es
keine Springe. Mit Ausnahme des Jahres 1998 liegt die NO,-Immissionskonzentration im Mittel
jeden Monat bei 80 pg/ms3. Der Jahresgang ist wie bereits oben beschrieben wurde nicht so
deutlich ausgepragt wie bei NO.

Der Jahresgang der Ozon-Immissionskonzentration verénderte sich hinsichtlich der Héhe der
Ozon-Monatsmittelwerte. Ein einheitlicher Trend nach Jahreszeiten kann auf der Grundlage der
Monatsmittelwerte nicht beobachtet werden. Mal lag die Ozon-Immissionskonzentration 2004
unter dem Niveau von 1998, z.B. im Januar oder Februar, und mal lag sie deutlich niedriger als
1998 z.B. im November und Dezember. Die héchsten Ozon-Immissionskonzentrationen wurden
in den drei ausgewahlten Jahren im Mai bis August erreicht.

Der Jahresgang der NO,-Zusatzbelastung hat zwei ausgepragte Maxima. Dies wird besonders
im Jahr 2004 deutlich. Die héheren NO,-Zusatzbelastungen werden in den Sommermonaten
bei gleichzeitig hoher Ozon-Immissionskonzentration erreicht. Das zweite Maximum mit den
niedrigeren NO,-Zusatzbelastungen macht sich in den Wintermonaten bemerkbar. Hier besteht
jedoch ein Unterschied zu den Jahren 2001 und 1998. In diesen Jahren wurde gegenliber dem
Sommermaximum kein zweites Wintermaximum festgestellt. Die Winterkonzentrationen lagen
2001 deutlich unter den Sommer-, Herbst- und Fruhjahrskonzentrationen. Dennoch war die
Hohe der NO,-Zusatzbelastung 2001 im Gegensatz zu 1998 in allen Monaten deutlich hdher.
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Jahresgang (Monatsmittelwert) der NO-Immissionskonzentration
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Abb.34  Entwicklung des Jahresgangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Stuttgart

Die Abbildung 35 stellt die Jahresgdnge der NO,- NO,- und Ozon-Immissionskonzentration
sowie der NO,-Zusatzbelastung in Mannheim dar. Die NO-Immissionskonzentration an der
Station Mannheim-Stral3e konnte fur alle Monate der Jahre 2001 und 2004 gegenuiber dem
Jahr 1998 reduziert werden. Im Jahresverlauf zeigen sich die geringsten NO-
Immissionskonzentrationen wéahrend der Sommermonate. Dies gilt fur alle drei Jahre. 2004
waren, auf Grund des verminderten Verkehrsaufkommens im Jahr 2004, die NO-
Immissionskonzentrationen in allen Monaten mit Ausnahme des Dezembers geringer als im
Jahr 2001.

An der Verkehrsstation Mannheim-StraRe kann fir die drei Jahre eine Reduktion der NO,-
Immissionskonzentration von 1998 dber 2001 bis 2004 festgestellt werden. 1998 zeigt der
Jahresverlauf der NO,-Immissionskonzentration die hochsten Konzentrationen im Sommer und
die niedrigsten in den Wintermonaten. Dieser Verlauf hat sich gegeniber dem Jahr 2004
deutlich gewandelt. Denn 2004 wurden die hdchsten NO,-Immissionskonzentrationen nicht in
den Sommermonaten sondern in den Wintermonaten gemessen. Dieser Jahresverlauf mit
seiner Uberdurchschnittlich geringen NO,-Belastung gleicht dem Jahresverlauf einer
Messstation im stadtischen Hintergrund.

Der Jahresgang der Ozon-Immissionskonzentration an der Station Mannheim-Siud zeigt die
gleichen Besonderheiten wie an der Station Stuttgart Bad Cannstatt. Eine einheitliche Tendenz
fur die Entwicklung der Ozon-Immissionskonzentration kann wie bei der Betrachtung der
Zeitreihe nicht gemacht werden. Die Ozon-Immissionskonzentration 2004 lag in 8 von 12
Monaten unter dem Niveau von 1998. Jedoch sind diese Félle keiner einheitlichen Jahreszeit
zuzuordnen. Eine pauschale Aussage fur eine konkrete Entwicklung in eine Richtung ist fur die
Ozon-Immissionskonzentration anhand dieser drei Jahre nicht machbar.

Der Jahresgang der NO,-Zusatzbelastung zeigte in Mannheim in den Jahren 1998 und 2001
nur ein Maximum in den Sommermonaten. Fur den Jahresgang 2004 waren zwei Maxima der
NO,-Zusatzbelastung, im Winter und im Sommer, ausgebildet. Die hoheren NO,-
Zusatzbelastungen sind in den Sommermonaten eng mit der erhdhten Ozon-
Immissionskonzentration verbunden. Fir die Hohe der lokalen NO,-Belastung ergibt sich ein
Rickgang in den Jahren 2001 und 2004 gegentiber dem Jahr 1998.
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Abb.35  Entwicklung des Jahresgangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Mannheim

Die Abbildung 36 zeigt die Jahresgénge der NO,- NO,- und Ozon-Immissionskonzentration
sowie der NO,-Zusatzbelastung in Freiburg. Die NO-Immissionskonzentration an der Station
Freiburg-Stral3e konnte fir alle Monate, mit Ausnahme des Aprils, war in den Jahren 2001 und
2004 deutlich geringer als 1998. Der Jahresverlauf der NO-Immissionskonzentrationen ist in
allen Jahren der gleiche mit geringer NO-Immissionskonzentration in den Sommermonaten und
den hochsten Immissionskonzentrationen im Winter.

Der Jahresgang der NO - Immissionskonzentration verlauft mit kleineren Abweichungen
genauso wie an den beiden vorhergehenden Verkehrsmessstationen. An der Station Freiburg-
Stralle taten die hdchsten Belastungen der Luft mit NO, im Verlauf der ersten Jahreshélfte
(Januar bis August) auf. Dies kann fur die drei ausgewahlten Jahre beobachtet werden. Im Jahr
2004 wurden fir  Freiburg-Strale die hochsten  NO,-Immissionskonzentrationen
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(Monatsmittelwert) im Frihjahr und die geringsten NO,-Immissionskonzentrationen im Herbst
gemessen. 1998 war die NO,-Immissionskonzentration deutlich héher als in den darauf
folgenden Jahren.

Der Jahresgang der Ozon-lImmissionskonzentration zeigt die gleichen Besonderheiten wie
bereits in Stuttgart Bad Cannstatt und Mannheim-Sud. Ein einheitlicher Trend fur die
Entwicklung der Ozon-Immissionskonzentration kann anhand dieser drei Jahre nicht abgelesen
werden. Fir die Ozon-Immissionskonzentrationen sind neben den Vorlaufersubstanzen auch
das Angebot an solarer Strahlung und die Lufttemperatur ausschlaggebend. Die
meteorologischen Parameter lassen entgegen den Vorlaufersubstanzen in dieser kurzen
Zeitspanne keinen Trend erkennen. Ein Trend fiir meteorologische Parameter kann nur anhand
langer Zeitreihen — mindestens 30 Jahre — genau bestimmt werden.

Entgegen der NO,-Immissionskonzentration hat der Jahresgang der NO,-Zusatzbelastung ein
Maximum in den Sommermonaten. Die hdchsten NO,-Zusatzbelastungen (Monatsmittelwert)
fallen mit den hohen Ozon-Immissionskonzentrationen der Sommermonate zusammen. Ein
weiteres Maximum der NO,-Zusatzbelastung in den Wintermonaten existiert an der Station
Freiburg-Stral3e nicht. Die Zusatzbelastung ist im Winter genauso hoch oder niedriger als im
Fruhjahr und Herbst. Fir die Hohe der lokalen NO,-Belastung ergibt sich ein Ruckgang in den
Jahren 2001 und 2004 gegeniiber dem Jahr 1998. Dieser Rickgang war in den Monaten Mai
bis August besonders hoch.
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Jahresgang (Monatsmittelwert) der Ozon-Immissionskonzentration
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Abb.36  Entwicklung des Jahresgangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Freiburg

In der Abbildung 37 werden die Jahresgange der NO,- NO,- und Ozon-Immissionskonzentration
sowie der NO,-Zusatzbelastung fir die Messstationen in Karlsruhe veranschaulicht. Die NO-
Immissionskonzentration an der Station Karlsruhe-StralRe war in allen Monaten der Jahre 2001
und 2004 mit Ausnahme des Septembers 2001 deutlich geringer als 1998. Der Riickgang der
NO-Immissionskonzentration im Jahresmittel konnte fiir die betrachteten vier Verkehr-
Messstellen auch im Monatsmittelwert nachgewiesen werden.

Der Jahresgang der NO,-Immissionskonzentration verlief wie an der Verkehrsmessstation
Stuttgart-StraRe. Der Verlauf der NO,-Immissionskonzentration hat sich zwischen den Jahren
2001/2004 und 1998 kaum verandert. Im Monatsmittel hat sich die NO,-
Immissionskonzentration 2004 gegentuber 1998 in allen Monaten mit Ausnahmen des Mais und
des Oktobers reduziert. Ein Jahresgang der NO,-Immissionskonzentration ist auch an der
Station Karlsruhe-StraRe kaum ausgepragt. Die NO,-Immissionskonzentration lag im Mittel
jeden Monat bei 60 pg/ms.

Der Jahresgang der Ozon-Immissionskonzentration auf Basis der Monatsmittelwerte zeigte die
gleichen Besonderheiten wie an allen Messstationen im stadtischen Hintergrund. Der geringe
Anstieg der Ozon-Immissionskonzentration im Jahresmittel konnte fir die vier
Hintergrundmessstellen bei Betrachtung der Monatsmittelwerte nicht nachgewiesen werden.
Die gestiegene und gesunkene Ozon-Immissionskonzentration richtet sich dabei nicht nach
Jahreszeiten. Es gibt Monate, in denen die Ozon-Immissionskonzentration 2004 und auch 2001
unter der des Jahres 1998 lag. Daneben war in einigen Monaten die Situation umgekehrt.

Fur die Station Karlsruhe-Stral3e ist die Entwicklung der NO,-Zusatzbelastung genauso
uneinheitlich wie die Ozon-Immissionskonzentration. In drei von zwolf Monaten lag die NO,-
Zusatzbelastung 2004 unter der des Jahres 1998. Ein einheitlicher Jahresgang der NO,-
Zusatzbelastung kann in Karlsruhe nicht erkannt werden. 2001 wurden die hdchsten

68



Der Einfluss luftchemischer Parameter auf die NO2-Immissionskonzentration

Monatsmittelwerte der NO,-Zusatzbelastung im Frihjahr und Herbst gemessen. 2004 wurden
die hochsten Monatsmittelwerte der NO,-Zusatzbelastung in den Monaten April bis Juli
gemessen.
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Jahresgang (Monatsmittelwert) der NO2-Zusatzbelastung
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Abb.37  Entwicklung des Jahresgangs der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Karlsruhe

6.3 NOs-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von Ozon

Um die Aussage beziiglich einer NO,-Abhangigkeit von der Ozon-Immissionskonzentration zu
pauschalisieren, werden nun die NO,-Immissionskonzentrationen in Abhangigkeit von der
Ozon-Immissionskonzentration an der jeweiligen Hintergrundmessstelle betrachtet. Fir die
Betrachtung des Jahres- oder Tagesganges konnte eine Abhéangigkeit der NO,
Immissionskonzentration von der Ozon-Immissionskonzentration nur vermutet werden. Die
héchsten Konzentrationen des Luftschadstoffes Stickstoffdioxid, insbesondere die NO,-
Zusatzbelastung, traten genau dann auf, als die Ozon-Immissionskonzentration am hdchsten
war.

Um eine mdogliche Abhangigkeit der NO,-Immissionskonzentrationen von Ozon zu prifen,
werden im folgenden Kapitel nochmals Betrachtungen zu beiden Luftschadstoffen gemacht. Die
Basis der Betrachtung bilden Tagesmittelwerte der Immissionskonzentration ausgewahlter
Luftschadstoffe im Jahr 2004. Es wurde nur ein Jahr in mdglichst nicht allzu ferner
Vergangenheit fur die Betrachtung gewabhilt. Innerhalb der Zeitspanne eines Jahres kann eine
kontinuierliche  Anderung der  Fahrzeugflotte und groRere  Anderungen des
Verkehrsaufkommens praktisch ausgeschlossen werden. Fir die Betrachtung wurden die
Werktage Montag bis Freitag gewdahlt. Diese Tage haben ein annahernd gleiches
Verkehrsaufkommen und somit annahernd gleiche Tagesmittelwerte der Stickoxide, wie der
Tages- und Wochengang der Luftschadstoffkonzentration beweist.

Fur die Betrachtung wurden Tagesmittelwerte der Immissionskonzentrationen gebildet. Die
Ozon-Immissionskonzentration wurde in Klassen mit einer Bandbreite von je 10 ug/m3
eingeteilt. AnschlieBend wurden die Tagesmittelwerte der Stickoxid-Immissionskonzentration
desselben Tages der jeweiligen Klasse der Ozon-Immissionskonzentration zugeordnet. Fir
jede Klasse wurde nun ein Klassenmittelwert der jeweiligen Stickoxid-Immissionskonzentration
gebildet.

Fur die Auswertung wird die NO,-Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle nicht nur
als Gesamtbelastung betrachtet sondern nochmals differenziert in stadtischen Hintergrund
(NO,-Immissionskonzentration an den jeweiligen Hintergrundmessstellen) und Zusatzbelastung.
Diese Differenzierung wird fir das gesamte Jahr, die Sommermonate (Juni, Juli und August)
und die Wintermonate (Januar, Februar und Dezember) vorgenommen. Bei dieser Zuordnung
ist zu beachten, dass der dargestellte Winter nicht dem chronologischen Winter entspricht,
sondern aus den beiden Winterhdlften eines Jahres zusammengesetzt ist.

Fur die Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz ist die Abhéangigkeit der Stickoxid-
Immissionskonzentrationen von der Ozon-Immissionskonzentration an der Hintergrundstation
Stuttgart Bad Cannstatt in Abbildung 38 dargestellt.

70



Der Einfluss luftchemischer Parameter auf die NO2-Immissionskonzentration

Stuttgart-StralRe Gesamtjahr 2004 Stuttgart Gesamtjahr 2004
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Abb.38  Stickoxid-Immissionskonzentrationen in Abhangigkeit von der Ozon-Immissionskonzentration

Stuttgart 2004

Bei der Betrachtung der Abhéangigkeit der Immissionskonzentrationen von NO,, NO und NO,
von Ozon (oben links) fallt auf, dass mit zunehmender Ozonkonzentration die NO-
Immissionskonzentration stark zurtickgeht, wahrend die NO,-Immissionskonzentration an der
Verkehrsstation Uber alle Klassen annahernd konstant bleibt. Diese Abhangigkeit ist plausibel,
denn Stickstoffmonoxid wird durch Ozon abgebaut, wohingegen Stickstoffdioxid gebildet wird.
Die Falle mit geringer Ozon-Immissionskonzentration (< 30 pg/m3) und hoher NO,- und NO-
Immissionskonzentrationen sind mit unglnstigen Austauschbedingungen verbunden. Es
handelt sich Uberwiegend um Tage im Herbst und Winter.
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Eine Unterteilung der NO,-Gesamtbelastung an der Verkehrsmessstation in stadtischer
Hintergrund und Zusatzbelastung fur das Gesamtjahr 2004 zeigt die Abbildung oben rechts. Es
zeigen sich zwei vollig kontréare Verlaufe der NO,-Hintergrundbelastung und der NO,-
Zusatzbelastung. Wahrend die NO,-Immissionskonzentration im stadtischen Hintergrund mit
steigender Ozon-Immissionskonzentration abnimmt, steigt die NO,-Zusatzbelastung an der
Stralle mit steigender Ozon-Immissionskonzentration. Die sinkende NO,-Immissions-
konzentration im Hintergrund hangt mit einer besseren Durchmischung der unteren
Luftschichten zusammen. In diesen Fallen wird das Ozon sehr wirksam tber Konvektion an die
Station herangetragen. Als Folge steigt die Ozonkonzentration. Fir die NO,-Zusatzbelastung
bedeuten steigende Ozon-Immissionskonzentrationen eine erhdhte lokale NO,-Produktion im
StralRenraum.

Unterschiede ergeben sich fir die Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz bei der Betrachtung der
Sommer- und Wintermonate. Wé&hrend eine hohe Ozon-Immissionskonzentration in den
Sommermonaten 2004 kaum zu einer Erhéhung der NO,-Zusatzbelastung beitrug, stieg die
NO,-Zusatzbelastung in den Wintermonaten deutlich mit der Ozon-Immissionskonzentration an.
Schlechte Ausbreitungsbedingungen im Winter filhren neben dem Anstieg der NO-
Zusatzbelastung gleichfalls zu einem Anstieg der NO,-Immissionskonzentration im stadtischen
Hintergrund. Im Sommer sind die Austauschbedingungen ideal. Die Luftschadstoffe werden
nicht nur gut miteinander vermischt, sondern auch sehr schnell wieder aus der Stral3e
transportiert und verdinnt. Aus diesem Grund sind kaum Unterschiede in der Hohe der NO,-
Zusatzbelastung bei Ozon-Immissionskonzentrationen von < 30 ug/m?3 und >60 bis 70 pug/m?3 zu
erkennen. Die besseren Austauschbedingungen zeigen sich auch in der Abnahme der NO,-
Immissionskonzentration im stadtischen Hintergrund.

Die Abbildung 39 zeigt die Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen an der
Station Mannheim-Strae von der Ozon-Immissionskonzentration in Mannheim-Sid. Wie bei
den vorhergehenden Betrachtungen ergibt sich auch fur Mannheim ein deutlicher
Zusammenhang zwischen der NO,-Zusatzbelastung an der Verkehrsmessstation und der
Ozon-Immissionskonzentration in Mannheim-Siid. Die Abbildung oben rechts veranschaulicht,
dass mit steigender Ozon-Immissionskonzentration Uber das Gesamtjahr auch die NO,-
Zusatzbelastung steigt. FUr die Abhangigkeit der NO,-Zusatzbelastung nach Jahreszeiten
ergeben sich ganz dhnliche Aussagen wie fir die Station Stuttgart-Stral3e.

Eine hdhere Ozon-Immissionskonzentration bedeutet eine erhéhte konvektive Einmischung des
Ozons aus hoheren Luftschichten. Diese findet bei guten Austauschbedingungen vor allem im
Fruhjahr und Sommer statt. Bei guten Austauschbedingungen — in unserem Falle
gleichzusetzen mit besonders hohen Ozon-Immissionskonzentrationen — sinken auch die
Immissionskonzentrationen von NO, und NO. Die NO,-Immissionskonzentration bleibt jedoch
Uber alle Ozon-Klassen anndhernd konstant. Hier wirken einer besseren Verdinnung und
einem besserem Schadstofftransport chemische Oxidationsreaktionen entgegen.

Eine Unterteilung der NO,-Gesamtbelastung in stadtischen Hintergrund und Zusatzbelastung
fur das Gesamtjahr 2004 zeigt wiederum die obere rechte Abbildung. Interessant ist, dass die
NO,-Immissionskonzentration  (NO,-StraRe) den gleichen Verlauf wie die NO,-
Hintergrundbelastung hat. Lediglich das Niveau der NO,-Immissionskonzentration ist an der
Verkehrsmessstelle groRer. Ein leichter Anstieg der NO,-Zusatzbelastung an der Stral3e mit
steigender Ozon-Immissionskonzentration ist auch in Mannheim deutlich zu erkennen. Der
Anstieg der NO,-Zusatzbelastung liegt bei einer Ozon-Immissionskonzentration von >30 bis
40 pg/m3 und >60 bis 70 pg/ms3 mit 10 pg/ms3 im Mittel am hdchsten.

In den Sommermonaten steigt mit zunehmender Ozon-Immissionskonzentration neben der
NO,-Zusatzbelastung auch die NOj-Hintergrundbelastung und damit die NO,-
Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstation an. Ursache fiur die steigende NO,-
Belastung sind austauscharme Wetterlagen (Hochdruckwetterlagen) mit geringer vertikaler
Durchmischung und hohen Ozon-Immissionskonzentrationen. Die hohen Ozon-
Immissionskonzentrationen am Boden kommen bei Hochdruckwetterlagen durch Ozon-Bildung
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zustande, die durch die starke Sonneneinstrahlung, hohe Temperaturen und hohe NO,-
Immissionskonzentrationen unterstitzt wird. In den Wintermonaten wird ein deutlicher Anstieg
der NO,-Zusatzbelastung mit steigender Ozon-Immissionskonzentration gemessen. Dieser
Anstieg ist jedoch nur auf die Zusatzbelastung beschrankt, die Hintergrundbelastung sinkt mit
steigender Ozon-Immissionskonzentration.
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Abb.39  Stickoxid-Immissionskonzentrationen in Abhangigkeit von der Ozon-Immissionskonzentration
Mannheim 2004

Die Abbildung 40 zeigt die Abhé&ngigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen an der
Station Freiburg-Strale von der Ozon-Immissionskonzentration in Freiburg-Mitte. Die zwei
oberen Abbildungen veranschaulichen, dass ab einer Ozon-Immissionskonzentration von
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> 60 ug/m3 in Freiburg jegliche Stickoxid-Immissionskonzentration ansteigt. Wie schon in
Mannheim spielen auch in Freiburg die Ausbreitungsbedingungen eine grofe Rolle. Hohe
Ozon-Immissionskonzentrationen sind ein Zeichen flur gute konvektive Einmischung von Ozon
aus der Residualschicht im Laufe der Vormittagstunden.
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Abb.40  Stickoxid-Immissionskonzentrationen in Abh&ngigkeit von der Ozon-Immissionskonzentration
Freiburg 2004

Sehr hohe Ozon-Immissionskonzentrationen sind jedoch mit Hochdruckwetterlagen verbunden,
die eine stabile Temperaturschichtung und schlechte Ausbreitungsbedingungen mit sich
bringen. Dies ist erkennbar an der steigenden NO,-Immissionskonzentration bei Ozon-
Immissionskonzentrationen > 70 ug/m? (siehe Abbildung 40 oben links). Ebenfalls ein Indiz fir
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schlechtere Austauschbedingungen in den Sommermonaten ist die steigende NO,-
Immissionskonzentration im stadtischen Hintergrund bei Ozon-Immissionskonzentrationen von
> 70 pg/ms3 (siehe Abbildung 40 unten links).

In Freiburg flhrte in den Sommermonaten 2004 ein Anstieg der Ozon-Immissionskonzentration
zu einem signifikanten mittleren Anstieg der NO,-Zusatzbelastung an der Verkehrsstation. In
den Wintermonaten sank die NO,-Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle und im
stadtischen Hintergrund mit steigender Ozon-Immissionskonzentration. Auch die mittlere NO,-
Zusatzbelastung nahm mit steigender Ozon-Immissionskonzentration ab. Im Winter dominieren
die  Ausbreitungsbedingungen die  Stickoxid-Immissionskonzentrationen. Hohe NO,-
Immissionskonzentrationen sind verbunden mit schlechten Ausbreitungsbedingungen und
geringen Ozon-Immissionskonzentrationen. Mit steigender Ozon-Immissionskonzentration sind
im Winter gute Ausbreitungsbedingungen verknipft, so dass trotz steigender Ozon-
Immissionskonzentration die NO,-Zusatzbelastung auf Grund der sehr guten Durchmischung
abgenommen hat.

Die Abbildung 41 stellt die Abh&ngigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen an der
Station Karlsruhe-StrafRe von der Ozon-Immissionskonzentration in Karlsruhe-Nordwest dar. In
der oberen linken Abbildung sind ganz deutlich die Abnahme der NO-Immissionskonzentration
und die Konstanz der NO,-Immissionskonzentration mit steigender Ozon-
Immissionskonzentration zu erkennen.

Die Abhangigkeit der NO,-Immissionskonzentration/NO,-Zusatzbelastung von der Hohe der
Ozon-Immissionskonzentration kann fiir das Gesamtjahr 2004 in der oberen rechten Abbildung
betrachtet werden. Wie bei den vorhergehenden Stationen auch zeigt sich ein deutlicher
Zusammenhang zwischen der NO,-Zusatzbelastung und der Ozon-Immissionskonzentration.
Mit steigender Ozon-Immissionskonzentration steigt an der Verkehrsmessstelle Karlsruhe die
NO,-Zusatzbelastung an. Wobei sich in den Wintermonaten ein hoherer Anstieg der NO,-
Zusatzbelastung bei insgesamt grolerem Rickgang der NO,-Hintergrundkonzentration ergibt
als in den Sommermonaten.

Fur die NO,-Zusatzbelastung an den vier Verkehrsmessstellen ist eine deutliche Abhéangigkeit
von der Ozon-Immissionskonzentration feststellbar. Mit einem Anstieg der Ozon-
Immissionskonzentration sind vor allem im Winter relativ gute Ausbreitungsbedingungen
verknipft, so dass die NO,-Immissionsbelastung im stadtischen Hintergrund zuriickgeht. Wenn
fur diese Falle der sinkenden NO,-Immissionsbelastung im stadtischen Hintergrund die NO,-
Zusatzbelastung mit zunehmender Ozon-Immissionskonzentration ansteigt, kdnnen schlechtere
Austauschbedingungen als Grund fir den Anstieg ausgeschlossen werden. Somit ist die
Bildung von Stickstoffdioxid der Grund fiir die steigende NO,-Zusatzbelastung.

Bei all diesen Betrachtungen ist nochmals anzumerken, dass die wesentlichen Parameter wie
die Ozonkonzentration sowie meteorologische GréRen nicht direkt von der
Hintergrundmessstelle auf die Verkehrsmessstation Ubertragbar sind. Messungen an den
Standorten im stadtischen Hintergrund liefern keine Aussagen udber die kleinrAumigen
meteorologischen und luftchemischen Bedingungen an den exponierten Messstellen. Die
allgemeine Gilltigkeit eines Zusammenhangs zwischen Ozon-Immissionskonzentration im
Hintergrund und NOj-Immissionskonzentration ist an der Verkehrsmessstelle kritisch zu
bewerten. Wieviel Ozon tats&chlich fur die Bildung von NO, zur Verfigung steht, dartiber kann
keine konkrete Aussage gemacht werden. Generell wird die Ozon-Immissionskonzentration bei
horizontalen und vertikalen Transportprozessen bis zum Erreichen der Verkehrsmessstelle
nochmals deutlich reduziert. Die Ozon-Immissionskonzentration ist an den Verkehrsmessstellen
geringer als im stadtischen Hintergrund. Weiterhin gilt, dass die an der Verkehrsmessstelle
gemessenen Spurengase auf ihrem Weg von der Fahrbahn bis zur Luftglitemessstation schon
begonnen haben zu reagieren und auch in ihrem weiteren Verlauf reagieren werden. Somit gilt
fur die Messung der Stickoxide insbesondere fir NO das gleiche wie fir Ozon. Wieviel NO fur
die Bildung von NO, zur Verfliigung steht, dariiber kann ebenfalls keine genaue Aussage
gemacht werden.
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Stickoxid-Immissionskonzentrationen in Abhangigkeit von der Ozon-Immissionskonzentration

Karlsruhe 2004
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6.4 Zusammenfassung

Aus den Untersuchungen zu Kapitel 6 lassen sich einige wichtige Erkenntnisse zur Belastung
der Luft mit Stickoxiden im Allgemeinen und Stickstoffdioxid im Besonderen ableiten. Im
Mittelpunkt der Untersuchung stand die Wirkung der Ozon-Immissionskonzentration auf die
Hohe der NO,-Luftbelastung an vier ausgewdéhlten Verkehrsmessstellen. Dabei konnte die
Oxidation von Stickstoffmonoxid mit Ozon als wichtigste Bildungsreaktion von Stickstoffdioxid
im Stral3enraum identifiziert werden.

Anhand der Untersuchung der Tages- und Wochengange wurde gezeigt, dass hohe NO,-
Immissionskonzentrationen in den Stunden von 9 bis 18 Uhr vor allem werktags auftreten.
Hieraus lasst sich entnehmen, dass hohe NO,-Immissionskonzentrationen mit hohen NO,-
Immissionskonzentrationen und somit starkem Verkehrsaufkommen gekoppelt sind.

Um die NOs-Belastung differenzierter betrachten zu koénnen, wurde die NO,-
Immissionskonzentration an der Verkehrsmessstelle in Hintergrund- und lokale Zusatzbelastung
unterteilt. Fir einen mdglichen Zusammenhang mit der Ozon-Immissionskonzentration wurde
nunmehr die NO,-Zusatzbelastung betrachtet. Bei der Betrachtung des Tagesganges wurde
deutlich, dass die hochsten NO,-Zusatzbelastungen zum Zeitpunkt der hdchsten Ozon-
Immissionskonzentration auftraten. Die gleiche Abhangigkeit konnte auch fiir den Jahresgang
festgestellt werden. Dort wurden die hdochsten Monatsmittelwerte der NO,-Zusatzbelastung in
den Sommermonaten gemessen, als auch die Ozon-Immissionskonzentration ihre hdchsten
Werte erreichte.

Die Untersuchung zur Abhangigkeit der Stickoxide von der Ozon-Immissionskonzentration
bestatigte die bis dahin vermutete Abhangigkeit. Fir die Falle in denen die Wirkung der
Ausbreitungsbedingungen als Ursache fur den Anstieg der NO,-Zusatzbelastung
ausgeschlossen werden konnte, wurde die erhéhte Ozon-Immissionskonzentration als Ursache
fir den Anstieg erkannt. Ein Zusammenhang konnte also zwischen der NO,-Zusatzbelastung
und der Ozon-Immissionskonzentration festgestellt werden. Mit steigender Ozon-
Immissionskonzentration steigt die lokale NO,-Zusatzbelastung an den ausgewahlten
Verkehrsmessstellen. Die Ozon-Immissionskonzentration hat damit ebenfalls Einfluss auf die
Hohe der NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen.

Fiur die Annahme, dass erhthte Ozon-Immissionskonzentrationen die Ursache der steigenden
NO,-Immissionskonzentration sind, kann folgendes zusammengefasst werden.

- Mit dem Riickgang der NO,-Immissionsbelastung ist normalerweise auch der Riickgang
der NO,-Immissionskonzentration verbunden. Das zeigt der Riickgang der
Jahresmittelwerte in Mannheim und Freiburg aber auch der Wochengang aller
Stationen. Wobei der Riickgang der NO,-Immissionskonzentration an den
verkehrsbeeinflussten und nicht-verkehrsbeeinflussten Messstationen auf Grund
erhohter Ozon-Immissionskonzentrationen nicht die gleiche Gréf3enordnung wie der
Rickgang der NO,-Immissionsbelastung erreicht.

- Der Ruckgang der NO,-Emissionen durch verbesserte Abgasnachbehandlung fiihrt im
stadtischen Hintergrund zu einem verminderten Abbau des Ozons. Somit kam es in den
letzten Jahren zu einem Anstieg der mittleren Ozon-Immissionskonzentration
(Jahresmittelwert) im stadtischen Hintergrund. Fur die Hintergrundstationen bedeutet ein
verminderter Ozon-Abbau auch eine verminderte NO,-Bildung (vgl. Riickgang der NO,-
Immissionskonzentration im stadtischen Hintergrund Abbildung 19).

- Der Anstieg der mittleren Ozon-Immissionskonzentration im stadtischen Hintergrund
fuhrt an den Verkehrsstationen nicht generell zu einer erhéhten NO,-Bildung, auch wenn
im StraRenraum trotz Riickgang der NO,-Immissionen ein Uberschuss an NO fiir die
Reaktion mit Ozon zur Verfligung steht. Trotz steigender Ozon-Immissionskonzentration
in den vier Stadten wurde nur an den Stationen Stuttgart-StraRe und Karlsruhe-Stral3e
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eine Zunahme der NO,-Zusatzbelastung registriert. Die Verkehrsmessstationen
Mannheim und Freiburg zeigen gegenuber dem Referenzjahr 1995 einen leichten
Rickgang der NO,-Immissionskonzentration sowie der NO,-Zusatzbelastung. Dieser
Unterschied in der Entwicklung der NO,-Zusatzbelastung kann nicht allein mit der
Erhdéhung der mittleren Ozon-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen
erklart werden. Daneben spielt die HOhe der NO-Immissionskonzentration sowie das
Mischungsverhaltnis zwischen NO und Ozon eine grol3e Rolle. Bei der sehr hohen
Belastung mit Stickoxiden wie an der Station Stuttgart-Straf3e fuhrt die leichte Abnahme
der NOy-Immissionskonzentration zwischen Freitag und Samstag zu einer Erhdhung der
NO,-Zusatzbelastung. Bei den geringer belasteten Stationen Karlsruhe und Freiburg
fuhrt die Abnahme der NO,-Immissionskonzentration am Wochenende auch zu einer
Abnahme der NO,-Zusatzbelastung. Das Mischungsverhaltnis der Stoffe NO und Ozon
spielt in diesem Zusammenhang die entscheidende Rolle.

Gegen die Annahme, dass allein die erhéhten Ozon-Immissionskonzentrationen an der Station
Stuttgart-StraBe zu einer Erhdéhung der NO,-Immissionskonzentration und der NO,-
Zusatzbelastung gefuhrt haben, spricht die Entwicklung des Tagesgangs. Die NO,-
Immissionskonzentration (Werktag) zeigte 1998 im Tagesgang ein Maximum in den
Nachmittags- und frilhen Abendstunden. 2004 (Werktag) traten die hochsten NO,-
Immissionskonzentrationen jedoch am Vormittag bei unveréandertem Verlauf der Ozon-
Immissionskonzentration mit den hdchsten Ozon-Immissionskonzentrationen in den
Nachmittagsstunden auf. Ahnliches gilt fir den Vergleich der NO,-Zusatzbelastung. Wahrend
1998 der Tagesgang der NO,-Zusatzbelastung annahernd dem Tagesverlauf der Ozon-
Immissionskonzentration entsprach, so glich er 2001 und 2004 eher dem Tagesverlauf der
Stickoxide. Der extrem steile Anstieg in den frihen Morgenstunden (ab 6 Uhr) setzte 2001 und
2004 genau mit dem Pendler- und Berufsverkehres ein. Das Maximum der NO-
Zusatzbelastung wurde 2001 und 2004 nicht mehr nur am spéten Nachmittag erreicht. Vielmehr
war die NO,-Zusatzbelastung an Werktagen Uber den gesamten Zeitraum von 9 bis 21 Uhr
hoch. Ferner Uberschreitet die NO,-Zusatzbelastung an der Station Stuttgart-Stral3e an
ausgewahlten Stunden deutlich die HoOhe der zur Verfigung stehenden Ozon-
Immissionskonzentration. Somit wirde mehr NO, gebildet werden, als Ozon fir die Reaktion
zur Verfugung steht. Eine moégliche Erhéhung der Bildung von NO, lber Kohlenwasserstoffe
und NO scheidet auf Grund der 75 %-igen Reduktion der Kohlenwasserstoffe im Autoabgas
aus.

An der Verkehrsmessstelle Karlsruhe sind die Erhéhung der NO,-Zusatzbelastung und die
relative Konstanz der NO-Immissionskonzentration auf den Anstieg der Ozon-
Immissionskonzentration zuriickzufihren. Daflr spricht die Erhéhung der NO,-Zusatzbelastung
in den Nachmittagsstunden. Das Maximum der NO,-Zusatzbelastung in den
Nachmittagsstunden fallt nach wie vor mit dem Maximum der Ozon-Immissionskonzentration
zusammen. Eine drastische Erh6hung der NO,-Zusatzbelastung in den frihen Morgenstunden
wie an der Station Stuttgart-Stral3e gibt es nicht.

Zusammenfassend kann gesagt werden, das der Anstieg der mittleren Ozon-
Immissionskonzentration im  stadtischen Hintergrund, bei sehr hoch belasteten
Verkehrsstationen, in Verbindung mit gesunkenen NO,-Immissionskonzentrationen zu einem
Anstieg der NO,-Zusatzbleastung fuhren kann. Weniger verkehrsbelastete und damit
stickoxidbelastete Stationen zeigen trotz Anstiegs der mittleren Ozon-Immissionskonzentration
einen leichten Rickgang der NO,-Zusatzbleastung. Da fir die Zukunft mit einer weiteren
Reduktion der Stickoxid-Emissionen im Verkehrssektor gerechnet werden kann, ist auch mit
einem Ruckgang der NO-Immissionskonzentration zu rechnen. Dies wirde in absehbarer
Zukunft bei hohem Ruckgang der NO,-Immissionskonzentration auch die Verkehrsstation
Stuttgart-Stral3e betreffen (siehe Wochengang 2004 Vergleich Montag Sonntag).
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7  Der Einfluss meteorologischer Parameter auf die Stickoxid-
Immissionskonzentration

Die Ausbreitung und der Transport primar emittierter und sekundar gebildeter Luftschadstoffe
héangen uUberwiegend von den meteorologischen Bedingungen in der atmosphérischen
Grenzschicht ab. Hierzu zahlen unter anderem die Mischungsschichthdhe, die das Volumen,
auf das die Luftschadstoffe durch turbulenten Austausch verdinnt werden, bestimmt. Andere
Parameter die Ausbreitung und Transport der Luftschadstoffe bestimmen, sind Stabilitéts- und
Turbulenzmalie sowie das vertikale Windprofil, das Ausbreitungsrichtung und -geschwindigkeit
vorgibt.

Welchen Einfluss Ausbreitung und Transport auf die Immissionskonzentration der Stickoxide
insbesondere Stickstoffdioxid haben, soll in diesem Kapitel am Beispiel der Stadt Stuttgart
betrachtet werden. Dabei steht die Betrachtung der meteorologischen Faktoren
Windgeschwindigkeit und -richtung, Mischungsschichthbhe und Schichtungsstabilitat im
Vordergrund. Der Einfluss weiterer meteorologischer Parameter wie z.B. Globalstrahlung oder
Niederschlag auf die NO,-Immissionskonzentration wird im Rahmen dieser Diplomarbeit nicht
untersucht. Denn das Interesse liegt auf den Parametern mit Relevanz fir die atmospharische
Ausbreitung.

7.1 Topographie und Ausbreitungsbedingungen in Stuttgart

Die Stadt Stuttgart liegt im Neckarbecken, abgeschirmt durch den Schwarzwald im Westen, die
Schwabische Alb im Sidden, den Schurwald im Osten und das Strom- und Heuchelberggebiet
im Nordwesten. Das Zentrum von Stuttgart liegt in einer Keupersenke (240 m . NN), gepréagt
durch die im Suden, Westen und Osten bis zu 520 m ansteigenden Randhdhen. Nur im Verlauf
des Nessenbachtales besteht im Nordosten eine Offnung zum Neckartal [Stadtklima Stuttgart].
Die Kessellage Stuttgarts hat einen grofRen Einfluss auf die Klimaelemente, z.B. Strahlung,
Lufttemperatur, Feuchte, Niederschlag und Wind. Die Abbildung 42 veranschaulicht die Lage
der Stadt mit den umgebenden Randhdhen und dem Neckartal im Vordergrund. Die rote Flache
markiert das Plangebiet Stuttgart 21 um den Stuttgarter Hauptbahnhof.

gEEsa 8

Abb.42  Topographie der Stadt Stuttgart [Stadtklima Stuttgart]

Ein wesentliches Merkmal des Stuttgarter Klimas mit Bedeutung fir die Schadstoffausbreitung
ist seine Windarmut, die auf die Lage der Stadt inmitten zweier Stufenrandbuchten
zuruckzufuhren ist. Ferner ist die gesamte Region des Neckarbeckens bekannt fur niedrige
Windgeschwindigkeiten bei haufiger Windstille. Die Ursache hierfir ist die groRraumige
Luftdruckverteilung in Sdddeutschland und die Abschattung durch die Hohenziige der
umliegenden Mittelgebirge (Schwarzwald, die Schwéabische Alb etc).
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Abb.43  Schwachwindhaufigkeit in Stuttgart und im Neckartal [CD Rom Stadtklima 21]

Bei Gradientwindlagen kann die Hohenabhangigkeit der Windgeschwindigkeit beobachtet
werden. Die hochsten Windgeschwindigkeiten treten dann in den offenen Lagen der Filder und
an den umgebenden Hohenriicken auf, wahrend in den Talern wie dem Nesenbachtal und im
Stadtkern wesentlich niedrigere Windgeschwindigkeiten gemessen werden. Neben der
Kessellage der Stadt kann auch die Bebbauung zu einer Modifikation und Abschwachung des
Windfeldes fuihren. Auf Grund der erhdhten Bodenrauhigkeit durch die Bebauung kommt es zu
einer Windgeschwindigkeitabschwachung tGber dem Stadtgebiet. Die Abschwachung Uber der
Stadt kann im Mittel 10 bis 30 % gegeniber dem Umland betragen [Helbig 1999].

Die Windarmut im Stuttgarter Stadtkessel wirkt sich negativ auf die Durchmischung der
bodennahen Luftschichten aus und vermindert die Verdinnung und den Transport der
stadtischen Luftschadstoffe. Vor allem im Winter bei windschwachen Wetterlagen (z. B. bei
anhaltendem Hochdruckeinfluss) ist der vertikale Luftaustausch stark behindert, so dass die
Frischluftzufuhr in das Stadtgebiet dann von lokalen Windsystemen abhangig ist.

Wegen der ausgepragten topographischen Gliederung des Stuttgarter Raumes ist sowohl bei
héheren Windgeschwindigkeiten (Uberregionales  Windregime) als auch bei
Schwachwindsituationen (Ausbildung thermischer Windsysteme) eine deutliche lokale
Modifikation des bodennahen Windes zu erkennen [Stadtklima Stuttgart].

Bedingt durch die Topografie kann fir Stuttgart keine einheitliche Windrichtungsverteilung
angegeben werden (vgl. Abbildung 44). Fir das Innenstadtgebiet ergeben sich hauptsachlich
sudgstliche bis sudwestliche Windrichtungen. Markante Luftstromungen aus ndordlicher
Richtung werden hingegen nur im Zentrum gemessen. Im Neckartal und Nesenbachtal liegen
die Windrichtungen parallel zur Talachse. Die Hochflache der Fildern hat eine relativ
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einheitliche, der Windrichtung Siddeutschlands entsprechende, stdoéstliche bis westliche

Abb.44  Windrosen im Stadtgebiet Stuttgart [Stadtklima Stuttgart]

Vor allem die Bebauung beeinflusst neben der allgemeinen Reduktion der Windgeschwindigkeit
auch die Anderung der Windrichtung bei der Umstrémung von Hindernissen. Die Abhangigkeit
der Windgeschwindigkeit von der topographischen Lage, der Flachennutzung und Bebauung ist
fur die Stadt Stuttgart im Rahmen des Stadtklimaprojektes ,Stuttgart 21" ausfihrlich untersucht
worden.

7.2 Immissionskonzentration in Abhangigkeit von den
Ausbreitungsbedingungen

Die Madglichkeit zur vertikalen Ausbreitung von Luftschadstoffen in der atmospharischen
Grenzschicht wird Uber die Stabilitdt der atmospharischen Schichtung gesteuert. Dabei kdnnen
die Schichtungsstabilitdt selbst oder andere Stabilititsmal3e fir die Beschreibung der
Ausbreitungsverhdltnisse herangezogen werden. Ein solches StabilitatsmalR ist z.B. die
Mischungsschichthdhe. Beide Stabilititsmalie ergeben sich aus dem vertikalen Verlauf der
Lufttemperatur. Auf dieser Grundlage soll im nun folgenden Kapitel die Abhangigkeit der
Stickoxid-Immissionskonzentration in Stuttgart von der Mischungsschichthéhe und der
Schichtungsstabilitat untersucht werden.

Die Vertikalprofile insbesondere der Lufttemperatur wurden freundlicherweise vom Deutschen
Wetterdienst zur Verfigung gestellt. Diese Vertikalprofile werden an der Station Stuttgart-
Schnarrenberg mit Hilfe von Radiosondenaufstiegen zweimal pro Tag (0 Uhr und 12 Uhr UTC)
aufgezeichnet. Die Vertikalprofile reichen dabei bis in Hohen von 10.000 m. Das Interesse
dieser Arbeit liegt im Wesentlichen auf den Ausbreitungsbedingungen der atmosphérischen
Grenzschicht. Somit sind nur die unteren 2.000 bis 3.000 m H6henmetern von Bedeutung.
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Die Radiosondenaufstiege beginnen an der Klimastation Stuttgart-Schnarrenberg in einer Héhe
von in 315 m Uber dem Meeresniveau. Dem Stuttgarter Talkessel wird eine mittlere H6he von
250 m Uber NN zugeordnet. FUr die folgenden Untersuchungen wurde nur das vertikale
Temperaturprofil der Station Stuttgart-Schnarrenberg herangezogen. Auf eine Erganzung des
Temperaturprofils um Temperaturen im Stadtzentrum wurde verzichtet, da die daraus
gewonnenen vertikalen Temperaturprofile insbesondere zum 12 Uhr UTC Termin nicht
plausibel waren. Alle Hohenangaben der meteorologischen Parameter beziehen sich, wenn
nicht anders erwahnt, auf das Niveau des Stuttgarter Talkessels. Das bedeutet, dass alle
Hohenangaben des Vertikalprofils um 250 m nach unten korrigiert werden, d.h. eine in
Stuttgart-Schnarrenberg registrierte Bodeninversion (315 m U NN) bedeutet, dass die Inversion
65 m Uber dem Stuttgarter Talkessel beginnt.

7.2.1 Haufigkeit der Bodeninversionen und freien Inversionen in Stuttgart

In den Grundlagen wurde die Inversion als Form einer sehr stabilen Schichtung bereits definiert.
Das vertikale Temperaturprofil der Radiosondenaufstiege in Stuttgart-Schnarrenberg 2004
wurde nun auf Temperaturzunahmen mit der Ho6he untersucht. Dabei gehen in die
Untersuchung alle Temperaturzunahmen unabhéangig von der Machtigkeit der Inversion oder
der HOhe der Temperaturzunahme ein. Anhand der Untergrenze der Inversion wird eine
Einteilung in Bodeninversion und erste freie Inversion vorgenommen. Als Bodeninversion
werden alle Inversionen bezeichnet, die bereits in Stuttgart-Schnarrenberg (315 m G NN) eine
Zunahme der Temperatur mit der HOhe aufweisen. Die erste freie Inversion ist die erste
auftretende Hoheninversion unabhangig davon, ob bereits eine Bodeninversion existiert oder
nicht.

Die relative Haufigkeit der Hohe der Inversionsuntergrenze wird erst einmal unabhangig von der
Inversionsart jeweils getrennt fur den 0 Uhr und 12 Uhr UTC Termin dargestellt. Anschliel3end
veranschaulicht die Abbildung 45 noch einmal die Haufigkeit der Bodeninversionen unterteilt
nach der Inversionsmachtigkeit fir den 0 Uhr UTC Termin.

Relative Haufigkeit der Hohe der Inversionsuntergrenze
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Abb.45  Relative Haufigkeit der Hohe der Inversionsuntergrenze (0 Uhr UTC) Stuttgart 2004
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2004 wurden in Stuttgart nachtliche Bodeninversionen und bodennahe Inversionen bis 200 m
Uber Talgrund mit einer mittleren jahrlichen Haufigkeit von ca. 77 % registriert. Nachtliche
bodennahe Inversionen treten mit einer Haufigkeit von ca. 90% vor allem in den
Sommermonaten auf. In den Wintermonaten sinkt die Haufigkeit auf ca. 50 %. Ursache ist die
verstarkte nachtliche Warmeabstrahlung in den Sommermonaten, die zu einer negativen
Strahlungsbilanz und damit zur Bildung einer nachtlichen Bodeninversion flhrt.

Tagsiber gingen die bodennahen Inversionen bis 200 m Hohe Uber Stuttgart auf eine mittlere
jahrliche Haufigkeit von ca. 10 % zurlick. Im Winter halten sich bei Hochdruckwetterlagen die
Inversionen oft tagelang als abgehobene Bodeninversionen uUber der Stadt. Die solare
Strahlung ist im Winter zu schwach um zu einem schnellen Abbau der Inversion beizutragen.
Somit liegen im Winter die Inversionsuntergrenzen am Tag mit 40 bis 80 % bei einer H6he von
unter 800 m. Im Sommer werden die nachtlichen bodennahen Inversionen durch den erhdhten
Strahlungsgenuss und die damit verbundene schnelle Erwérmung des Bodens und der unteren
Luftschichten fast vollstandig abgebaut. Inversionen ab einer Hohe von > 1000 m werden mit
einer Haufigkeit von tber 70 % registriert.
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Abb.46  Relative Haufigkeit der Héhe der Inversionsuntergrenze (12 Uhr UTC) Stuttgart 2004

Die Abbildung 47 zeigt die Haufigkeit der Bodeninversionen in Stuttgart-Schnarrenberg zum 0
Uhr UTC Termin. Dabei wurde weiterhin eine Unterteilung nach der Inversionsméachtigkeit
vorgenommen. Auf die Darstellung der Anzahl der Bodeninversionen zum 12 Uhr UTC Termin
wurde auf Grund der geringen und fehlenden Bodeninversionen verzichtet.

Wie bereits in der Abbildung 45 =zu den relativen Haufigkeiten der Hohe der
Inversionsuntergrenzen (0 Uhr UTC) zu erkennen war, treten Bodeninversionen und bodennahe
Inversionen bis 200 m Hohe der Inversionsuntergrenze mit der héchsten Wahrscheinlichkeit in
den Sommermonaten auf. Dies untermauert die Abbildung zur Haufigkeitsverteilung der
Bodeninversionen in Stuttgart-Schnarrenberg noch einmal. Die Wahrscheinlichkeit des
Auftretens einer nachtlichen Bodeninversion war in den Monaten April bis September
(Sommerhalbjahr) 2004 jeden zweiten bis dritten Tag gegeben. Dabei war die
Wahrscheinlichkeit des Auftretens einer Bodeninversion mit einer Machtigkeit von <50 m mit
61 % sehr hoch. Doch auch Inversionen mit einer Méachtigkeit von Gber 100 m traten vor allem
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in den Monaten Juni bis Oktober auf. Im Winter 2004 waren Bodeninversionen mit einer Anzahl
von unter 15 im gesamten Monat recht gering.

Haufigkeit der Bodeninversionen und ihre Machtigkeiten
Stuttgart-Schnarrenberg 2004 0 Uhr UTC
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Abb.47  Haufigkeit der nachtlichen Bodeninversionen und ihre Inversionsmachtigkeit Stuttgart-
Schnarrenberg 2004

Die Hohe der Inversionsuntergrenze lber dem Stuttgarter Talkessel hat gro3en Einfluss auf die
vertikale Ausbreitung von stadtischen Luftschadstoffen. Bodennahe Inversionen die mit einer
sehr stabilen Schichtung in Bodenndhe verbunden sind, behindern regelrecht den
Luftschadstofftransport. Die Hohe der Inversionsuntergrenze ist eng verkntpft mit der Héhe der
Mischungsschicht. Beide sind abhangig von der vertikalen Temperaturschichtung. Dabei
bedeuten niedrige Inversionsuntergrenze und  Bodeninversionen auch  geringe
Mischungsschichthohen.

7.2.2 Mischungsschichthohe

Die Mischungsschicht ist definiert als eine dem Boden aufliegende Luftschicht mit kraftiger
vertikaler Durchmischung und annahernd trockenadiabatischem Temperaturgradienten
(0,65 K/100 m). Die freie Konvektion tragt zur Diffusion der Luftschadstoffe in einem
bestimmten Luftvolumen bei, wobei die Hohe der Mischungsschicht die obere Grenze der
maoglichen vertikalen Ausdehnung des Luftvolumens beschreibt [Oke 1995].

Fur die folgenden Auswertungen soll nun die Mischungsschichthbhe Uber dem Stuttgarter
Talkessel bestimmt werden. Hierzu wird wie schon zu den Inversionen das vertikale
Temperaturprofil der Station Schnarrenberg (315 m U NN) untersucht. Die
Mischungsschichthdhe definiert sich in unserem Fall als eine dem Boden aufliegende Schicht
mit einem vertikalen Temperaturgradienten von > 0,7 K/200 m. Fur eine ubersichtlichere
Darstellungsform wird die Mischungsschichththe anschlieend in 6 Klassen mit je 200 m
Hohenunterschied unterteilt. In der Tabelle 5 sind fir das Gesamtjahr 2004 die relativen
Haufigkeiten der Mischungsschichthéhen nach der vorgenommenen Klasseneinteilung fur den
0 Uhr und den 12 Uhr UTC Termin dargestellt.
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Tab.5 Relative Haufigkeit der Mischungsschichthéhen Stuttgart-Schnarrenberg 2004

Mischungsschichthéhe (0O Uhr UTC) (12 Uhr UTC)
0-200 m 76 % 7%
>200-400 m 6 % 5%
>400-600 m 4 % 6 %
>600-800 m 3% 5%
>800-1000 m 3% 5%
>1000 m 8 % 72 %
Summe 100% 99%

Die Abbildung 48 veranschaulicht die relativen Haufigkeiten der nachtlichen
Mischungsschichthohen dber dem Stuttgarter Talkessel im Jahresverlauf. Es ist deutlich
erkennbar, dass im Sommerhalbjahr die relative Haufigkeit der Mischungsschichthéhen bis
200 m mit bis zu 100 % im August deutlich héher als im Winterhalbjahr ist. Im Winterhalbjahr
liegt die relative Haufigkeit geringer Mischungsschichththen bei maximal 84 %. Uber das
gesamte Jahr betrachtet liegt die Haufigkeit der Mischungsschichth6hen bis 200 m bei 75 %.
Mischungsschichthéhen > 200 m treten Uber das Jahr gesehen in den Nachtstunden nur mit
einem Anteil von 25 % auf.

Nachts wird durch die negative Strahlungsbilanz und den damit verbundenen
Temperaturriickgang der bodennahen Luftschichten eine Bodeninversion aufgebaut, die in der
Folge auch eine geringe Mischungsschichthéhe nach sich zieht. Die relative Haufigkeit der
Mischungsschichthéhen gleicht somit dem Jahresverlauf der relativen Haufigkeit der Hoéhe der
Inversionsuntergrenze. Beide Parameter stehen in unmittelbarem Zusammenhang, da mit dem
Auftreten einer Inversion stets ein Rickgang des Temperaturgradienten verbunden ist.
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Abb.48  Relative Haufigkeit der nachtlichen Mischungsschichthéhen Stuttgart 2004

Tagsiuber erwarmt sich mit Einsetzen der Globalstrahlung der Boden und die bodennahen
Luftschichten, sodass Inversionen aufgeldst werden und die vertikale Durchmischung der
unteren Luftschichten deutlich verbessert wird. Mischungsschichthéhen bis 200 m Hbéhe treten
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zur Mittagszeit nur noch mit einer mittleren Wahrscheinlichkeit von unter 10 % auf. Die
Mischungsschichthohen erreichen am frithen Nachmittag ihre maximalen Hohen. Die
Mischungsschichthéhen reichen dann ohne weiteres bis in eine Hohe von lber 2000 m.
Besonders in den Sommermonaten werden durch die erhdhte Sonneneinstrahlung die héchsten
Mischungsschichthéhen erreicht. Die Mischungsschichthohen >1.000 m haben im Sommer eine
relative Haufigkeit von 75 bis 90 %. Geringere tagliche Mischungsschichthbhen werden
hingegen in den Herbst- und Wintermonaten erreicht. Mischungsschichthéhen bis 1.000 m
Hohe die wahrend der Sommermonate nur mit einer relativen H&aufigkeit von bis zu 20 %
auftraten, treten nun mit bis zu 75 %iger Wahrscheinlichkeit auf.

Relative Haufigkeit der Mischungsschichthéhen
(12 Uhr UTC) Stuttgart 2004
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Abb.49  Relative Haufigkeit der taglichen Mischungsschichthéhen Stuttgart 2004

Im nun folgenden Teil wird untersucht, ob ein Zusammenhang zwischen der Stickoxid-
Immissionskonzentration und der Mischungsschichthbhe um 12 Uhr UTC besteht. Fiur die
Auswertung wurden Tagesmittelwerte der NO,-, NO- und NO,-Immissionskonzentration
gebildet. Eine mogliche Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentration von der
Mischungsschichthéhe wird nur fur die Werktage Montag bis Freitag untersucht. Samstage und
Sonntage werden nicht in die Betrachtung einbezogen, da die niedrigeren
Immissionskonzentrationen als Folge des geringeren Verkehrsaufkommens am Wochenende
zu einer Fehlinterpretation der Ergebnisse fuhren kénnen.

Fur die folgenden Darstellungen wurde die Einteilung der Mischungsschichthdhe in 6 Klassen
beibehalten. Die Tagesmittelwerte der Stickoxid-Immissionskonzentrationen werden, in
Abhangigkeit der an diesem Tag existierenden Mischungsschicht, der entsprechenden Klasse
zugeordnet. In jeder Klasse werden die Tagesmittelwerte der Luftschadstoffkonzentration
nochmals zu einem Mittelwert zusammengefasst. Bevor jedoch die Abhangigkeit von der am
Mittag existierenden Mischungsschicht dargestellt wird, soll gezeigt werden, dass auch fir die
nachtliche Mischungsschichththe eine Abhangigkeit besteht.

Die Abbildung 50 zeigt die mittleren NO.-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) in
Abhangigkeit von der nachtlichen Mischungsschichthéhe. Fur die Dauermessstellen und auch
die Spotmessungen wird deutlich, dass bei nachtlichen Mischungsschichthéhen bis 400 m Uber
dem  Talkessel die hochsten  NO,-Tagesmittelwerte gemessen werden. Bei
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Mischungsschichthéhen von > 400 m nimmt die mittlere tgliche NO,-Immissionskonzentration
ab. Die Anderungen der Tagesmittelwerte sind hinsichtlich der né&chtlichen
Mischungsschichthéhe als gering einzustufen. Dies resultiert daraus, dass die nachtliche
Mischungsschichthéhe die Luftschadstoffkonzentration in den Nacht- und den frihen
Morgenstunden beeinflusst. Zu diesem Zeitpunkt sind die Schadstoffkonzentrationen in der
stadtischen Atmosphéare sehr gering und haben deshalb kaum einen Einfluss auf die
Tagesmittelwertbildung. Die maximale Mischungsschichthdhe in den frihen
Nachmittagsstunden beeinflusst die Hohe der Tagesmittelwerte in viel h6herem Mal3e, da der
Schadstoffausstof3 am Tag sein hdchstes Niveau erreicht. Ferner muss darauf hingewiesen
werden, dass die Klasse der Mischungsschichthéhen von 0 bis 200 m mit 78 % Haufigkeit
auftritt. Die Klassen > 200 bis 1.000 m haben eine relative Haufigkeit von< 5 %. Sie sind somit
als nicht reprasentativ einzustufen, da nicht genlgend Tagesmittelwerte fir die
Mittelwertbildung der Klassen vorliegen. Die Klasse >1.000 m hat eine relative Haufigkeit von
12%. Aus diesem Grund soll auf die Darstellung der Abhéangigkeit der
Immissionskonzentrationen von der nachtlichen Mischungsschichthdhe verzichtet werden.

NOx-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert Montag bis Freitag) in Abhangigkeit von der
nachtlichen Mischungsschichthéhe 2004
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Abb.50  NOx-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der nachtlichen Mischungsschichthéhe
Stuttgart 2004

Fiur die Hohe der NO- und NO,-Immissionskonzentration in Abh&ngigkeit von der nachtlichen
Mischungsschichthdhe gilt fiir die Dauermessstellen als auch fiir die Spotmessungen folgendes:
Betrachtet man die beiden Klassen 0-200 m und >1.000 m so kann fur die NO- als auch die
NO,-Immissionskonzentration festgestellt werden, dass bei nachtlichen Mischungsschichthohen
von >1.000m die mittlere Luftschadstoffkonzentration geringer ist als bei
Mischungsschichth6hen < 200 m.

Die mittlere Abhangigkeit der NO,-Immissionskonzentration von der Mischungsschichthohe 12
Uhr UTC ist in Abbildung 51 dargestellt. Die Abhangigkeit der H6he des Tagesmittelwertes der
NO,-Immissionskonzentration ist deutlicher ausgepragt als in den Nachtstunden. An der
Hintergrund-Station Stuttgart Bad Cannstatt ist der Rickgang des NO,-Tagesmittelwertes mit
64 % zwischen den Klassen 0-200 m und > 1.000 m Mischungsschichthbhe am grof3ten.
Geringere mittlere Reduktionen werden an den Verkehrsmessstellen und den Spotmessungen
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erreicht. An der Station Stuttgart SiemensstraRe betrug der Riickgang zwischen den Klassen 0-
200m und >1.000 m nur 12 %. Jedoch gilt fur alle Stationen eine Abnahme der NOi-
Immissionskonzentration mit zunehmender taglicher Mischungsschichthohe.

An dieser Stelle soll noch kurz die relative Haufigkeit der mittaglichen Mischungsschichthéhen
erwahnt werden. Die relative Haufigkeit ist fir die Interpretierbarkeit der Ergebnisse von grof3er
Bedeutung. Die relative Haufigkeit der Mischungsschichth6hen (Montag bis Freitag) ist fur die
Einteilung in 6 Klassen zur Mittagszeit ausgeglichener. Alle Klassen hatten eine relative
Haufigkeit von =5 %. Mit groRter Wahrscheinlichkeit treten zur Mittagsstunde (13 Uhr MEZ)
Mischungsschichthohen > 1.000 m auf. In 15 % der Falle traten Mischungsschichthohen bis
200 m Hohe verbunden mit einer Bodeninversion oder sehr tiefen ersten freien Inversion auf. In
diesen Fallen wird die vertikale Durchmischung fast vollstéandig unterbunden. Das fuhrt in der
Folge zum Anstieg der NO,-Immissionskonzentration. An der Station Stuttgart Neckartor
werden unter solchen Bedingungen die héchsten NO,-Tagesmittelwerte mit durchschnittlich
700 pg/m3 gemessen.

Nach diesen Ergebnissen ist vor allem die Verteilung der Stickoxid-Emissionen des Verkehrs
auf die tagsuiber existierende Mischungsschicht von gro3ter Bedeutung. Denn die Emissionen
des Verkehrs werden direkt am Boden freigesetzt und in der atmosphdarischen Grenzschicht
verteilt. Die nachtliche Mischungsschichththe bestimmt, inwieweit sich die Luft mit Schadstoffen
Uber die Nacht anreichert. Dies hat ebenfalls Auswirkungen auf den Tagesmittelwert der NO,-
Immissionskonzentration aber in geringerem Ausmal3.

NOx-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert Montag bis Freitag) in Abhangigkeit von der
mittaglichen Mischungsschichthéhe 2004
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Abb.51  NOx-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der taglichen Mischungsschichthéhe
Stuttgart 2004

Fur die NO-Immissionskonzentration kann in der Abbildung 52 die Abhangigkeit von der
Mischungsschichthhe um 12 Uhr UTC wie fir die NO,-Tagesmittelwerte beobachtet werden.
An den wenig verkehrsbelasteten Stationen und an der Hintergrund-Station Stuttgart Bad
Cannstatt ist der Rickgang des NO-Tagesmittelwertes mit 70 bis 80 % zwischen den Klassen
0-200 m und > 1.000 m am grof3ten. Geringere mittlere Reduktionen werden wie auch bei NOy
an der Verkehrsmessstelle Stuttgart-Strae und den Spotmessungen erreicht. An der Station
Stuttgart Siemensstralle war der Rickgang der NO-Immissionskonzentration zwischen den
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Klassen 0-200m und >1.000m mit nur 23% am geringsten. Fir die NO-
Immissionskonzentration an allen Stationen gilt: Je hdher die mittagliche Mischungsschichthdhe
umso niedriger die NO-Immissionskonzentration.

Bei Mischungsschichthéhen bis 200m Hohe werden die hochsten NO,-
Immissionskonzentrationen gemessen. Denn mit dem Auftreten einer Bodeninversion oder sehr
tiefen ersten freien Inversion ist eine geringe Verdinnung der Luftschadstoffe verbunden. Diese
kdnnen nur auf ein kleines Luftvolumen verteilt werden. In diesen Fallen werden an der Station
Stuttgart Neckartor NO-Tagesmittelwerte mit durchschnittlich 350 pg/m3 gemessen. Auch an
der Hintergrundstation Stuttgart Bad Cannstatt steigen die NO-Immissionskonzentrationen im
Tagesmittelwert auf tber 70 pg/ms3 an.

NO-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert Montag bis Freitag) in Abhangigkeit von der
mittaglichen Mischungsschichthéhe 2004
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Abb.52  NO-Immissionskonzentration in Abh&angigkeit von der taglichen Mischungsschichthéhe
Stuttgart 2004

Die besondere Verteilung der Stickoxide hinsichtlich der Mischungsschichththe/Hohe der
Inversionsuntergrenze — namlich die Abnahme der NO,- und NO-Immissionskonzentration mit
steigender Mischungsschichthéhe — ergibt sich flr bodennahe Emittenten. Stickoxide werden in
Stadtgebieten Uberwiegend durch den Verkehr emittiert. Bei Quellen in gro3er Hohe wie
Industrieanlagen und Schornsteine in mehreren Metern Hohe sieht die Verteilung der Stickoxide
hinsichtlich der Mischungsschichthbhe aus. Dann kann es mit zunehmender
Mischungsschichthéhe (H6he der Inversionsuntergrenze) auch zu einer Erhdhung der
Schadstoffkonzentration kommen, da bei bestimmten Situationen die Luftschadstoffe aus der
Hohe in Richtung Boden eingemischt werden kénnen (Looping oder Fumigation).

Der mdgliche Zusammenhang zwischen NO,-Immissionskonzentration und
Mischungsschichthbhe um 12 Uhr UTC ist in Abbildung 53 veranschaulicht. An der
Hintergrundmessstation Stuttgart Bad Cannstatt und der gering verkehrsbelasteten Station
Stuttgart-Zuffenhausen kann ein leichter Riickgang des NO,-Tagesmittelwertes mit 29 bis 22 %
zwischen den Klassen 0-200 m und > 1.000 m festgestellt werden. Sehr geringe mittlere
Reduktionen werden fir die Spotmessungen mit Ausnahme der Station Stuttgart
SiemensstralBe und die Dauermessstelle Stuttgart-Stralle erzielt. An der Station Stuttgart
SiemensstralBe wurde fir die Klasse >1.000m ein mittlerer Anstieg der NO,-
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Immissionskonzentration von 21 % gegenlber der Klasse 0-200 m berechnet. Fir die NO,-
Immissionskonzentration ergibt sich somit je nach Lage der Station ein unterschiedlicher
Zusammenhang.

Der Minderungseffekt der NO,-Immissionskonzentration ist bei grof3en Mischungsschichthéhen
wesentlich geringer als bei der NOy- oder NO-Immissionskonzentration. Die Ursache liegt in der
guten vertikalen Durchmischung bei hohen téglichen Mischungsschichth6hen. Im Tagesverlauf
wird Ozon aus der nachts existierenden Restschicht in bodennahe Luftschichten eingemischt.
In der Folge kommt es dann zu einer NO,-Produktion im StraRenraum durch den Abbau von
Ozon. Die NO.-Immissionskonzentration bleibt an den verkehrsbelasteten Stationen Uber alle
Klassen anndhernd konstant oder steigt sogar an wahrend die NO,-Immissionskonzentration
abnimmt.

NO,-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert Montag bis Freitag) in Abhangigkeit von der
mittaglichen Mischungsschichthdhe 2004
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Abb.53  NO,-Immissionskonzentration in Abh&ngigkeit von der taglichen Mischungsschichth6he
Stuttgart 2004

In der Tabelle 6 sind die Bestimmtheitsmafle fir die lineare Abhéngigkeit der Stickoxid-
Immissionskonzentration (Tagesmittelwert) von der taglichen Mischungsschichthéhe
wiedergegeben. Fir die mittleren NO,- und NO-Immissionskonzentrationen besteht fur alle
Stationen, mit Ausnahme der Station Stuttgart Siemensstral3e, eine hohe bis sehr hohe lineare
Abhangigkeit von der Mischungsschichth6he. Fir die Tagesmittelwerte der NO,-
Immissionskonzentration sind die linearen Abhangigkeiten von der Mischungsschichthéhe fir
die Stationen Bad Cannstatt Zuffenhausen und Siemensstrale hoch. Fir alle anderen
Stationen ist keine lineare Abhangigkeit von der Mischungsschichthéhe gegeben.
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Tab.6 Lineare Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen von der Mischungsschichthéhe
Stuttgart-Schnarrenberg 2004
Luftmessstation R’ (Stickoxid-Immissionskonzentration
und Mischungsschichthéhe 12 Uhr UTC)

NO, NO NO,

Stuttgart Arnulf-Klett-Platz 0,89 0,91 0,53

Stuttgart Bad Cannstatt 0,88 0,86 0,84

Stuttgart Zuffenhausen 0,89 0,89 0,86

Stuttgart Hohenheimer 0,78 0,82 0,32

Stral3e

Stuttgart Paulinenstral3e 0,8 0,82 0,56

Stuttgart Siemensstral3e 0,23 0,6 0,75

Stuttgart Neckartor 0,91 0,92 0,40

Es ist wichtig zu wissen, dass die Schwankungsbreiten beziglich des gemittelten
Tagesmittelwertes in einer Klasse sehr gro3 sein kénnen, besonders in den Klassen 0 bis
200 m und 200 bis 400 m. In diesen Klassen fuhren sehr hohe Tagesmittelwerte der jeweiligen
Luftschadstoffkonzentration dazu, dass der gemittelte Tagesmittelwert einer Klasse so hoch ist.
Diese hohen Tagesmittelwerte (Montag bis Freitag) treten nur bei sehr geringen vertikalen
Mischungsschichthéhen auf. Fir eine Interpretation bedeutet das, dass ein linearer
Zusammenhang zwischen NO,- und NO-Immissionskonzentration und mittglicher
Mischungsschichthéhe nur im Mittel nicht aber fir den einzelnen Tag Glultigkeit besitzt. Die
Reduktion des Tagesmittelwertes der NO,- und NO-Immissionskonzentration mit zunehmender
Mischungsschichthéhe basiert vor allem auf der Abnahme der hohen bis sehr hohen
Luftschadstoffbelastungen. Geringe bis mittlere Luftschadstoffbelastungen treten in allen
Klassen auf.

7.2.3 Schichtungsstabilitat

Die Schichtungsstabilitat der unteren Atmosphare ist auch ein Parameter der zur Bestimmung
guter und schlechter Ausbreitungsbedingungen herangezogen wird. Dabei bestimmt der
vertikale Temperaturgradient ob ein vertikaler Luftmassenaustausch mdoglich ist. Bei stabiler
Schichtung wird die Turbulenz fast vollstindig unterdrickt und aufwarts gerichtete
Luftbewegungen finden nicht mehr oder in geringem Mal3e statt [Oke 1995].

Zur Bewertung der vertikalen Ausbreitungsbedingungen wird in diesem Kapitel der vertikale
Temperaturgradient  (Kelvin/100 m) zwischen der Station Stuttgart-Schwabenzentrum
(250 m 0 NN) und dem 900 hPa Niveau des vertikalen Temperaturprofils bestimmt. Die
Hohendifferenz der beiden Stationen schwankt je nach vorherrschendem Luftdruck. Im Mittel
liegt das 900 hPa Niveau in einer Héhe von ca. 1.000 m. Der Temperaturgradient wird in der
nachfolgenden Auswertung auf die Hohendifferenz von 100 m bezogen. Die labile Schichtung
wird definiert durch einen vertikalen Temperaturgradienten von > 0,98 K/100 m. Die stabile
Schichtung wird gleichgesetzt mit einem vertikalen Temperaturgradienten von < 0,98 K/100 m.
Indifferente Schichtung wurde bei diesem Vergleich zu keinem Zeitpunkt gemessen.

Die Abbildung 54 zeigt die Schichtungsstabilitdt beziglich des 900 hPa Niveau fur die
Mittagszeit (12 Uhr UTC). Im Jahr 2004 traten labile Schichtungszustande mit einer
Wahrscheinlichkeit von 60 % auf. Es zeichnet sich jedoch ein deutlicher Jahresgang der
Schichtungsstabilitat bis in 1.000 m H6he ab. Im Frihjahr und Sommer tberwiegt mit ca. 80 %
der labile Schichtungstyp. Im Winterhalbjahr dominiert mit einer mittleren relativen Haufigkeit
von 70 % die stabile Schichtung.
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Relative Haufigkeit der Schichtungsstabilitat beziigl. 900hPa Niveau
(12 Uhr UTC) Stuttgart 2004
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Abb.54  Relative Hafigkeit der labilen oder stabilen Temperaturschichtung zwischen Stuttgart-
Schnarrenberg und dem 900hPa Niveau 12 Uhr UTC 2004

Auf die Darstellung der nachtlichen Schichtungsstabilitéat beziglich des 900 hPa Niveau wurde
verzichtet, da 2004 in den Nachtstunden zu 100 % stabile Schichtung vorherrschend war. Die
Stabilitdt der Atmosphare besonders der atmospharischen Grenzschicht ist eng verknupft mit
dem Auftreten von Inversionen. Das Auftreten einer stabilen Schichtung hangt oftmals mit dem
Vorhandensein einer Inversion innerhalb dieser Hohe zusammen.

Im folgenden Teil wird untersucht, ob ein Zusammenhang zwischen der Stickoxid-
Immissionskonzentration und der Schichtungsstabilitat am Mittag (12 Uhr UTC) besteht. Fir die
Auswertung wurden wie bei der Untersuchung zur Mischungsschichthéhe Tagesmittelwerte der
NO,-, NO- und NO,-Immissionskonzentration gebildet. Die Abhangigkeit der Stickoxid-
Immissionskonzentration von der Schichtungsstabilitat wird nur fir die Werktage Montag bis
Freitag untersucht. Grundlage fir die Einteilung der Schichtungsstabilitdét bildet die
Temperaturdifferenz zwischen der Klimastation Stuttgart-Schnarrenberg und dem 900 hPa
Niveau. Die Temperaturdifferenz, die sich auf eine Hohendifferenz von mehren hundert Metern
bezieht wird auf die Héhendifferenz 100 m umgerechnet.

Nachfolgend wurde die Schichtungsstabilitdét in 6 Klassen, mit einem Unterschied von
0,5 K/100 m pro Klasse, eingeteilt. Die Tagesmittelwerte der Stickoxid-
Immissionskonzentrationen werden in Abhangigkeit der an diesem Tag existierenden
Temperaturschichtung der entsprechenden Klasse zugeordnet. In jeder Klasse wird aus den
enthaltenen Tagesmittelwerten der Luftschadstoffkonzentration ein Mittelwert fir die jeweilige
Klasse gebildet.

Hinsichtlich der relativen Haufigkeit ist darauf hinzuweisen, dass die Klassen sehr hoher
Stabilitat (< 0 K/100 m) nur mit einer relativen Wahrscheinlichkeit von 1 bis 2 % im Jahr 2004
aufgetreten sind. FUr die Mittelwertbildung wurden weniger als 5 Tagesmittelwerte
herangezogen. Deshalb sollen bei der Interpretation nur die Temperaturschichtungen mit einem
vertikalen Temperaturgradienten von >0 bis 1,5 K/100 m betrachtet werden. Die relative
Haufigkeit liegt fur diese Klassen tber 5 %.
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Die Abbildung 55 zeigt die mittleren NO,-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) in
Abhangigkeit von dem Temperaturgradient der atmosphéarischen Schichtung (12 Uhr UTC) bis
zum Druckniveau 900 hPa. Die Dauermessstellen und die Spotmessungen haben bei stabiler
Schichtung (< 0,98 K/100 m) hoéhere NO,-Tagesmittelwerte als bei labiler Schichtung
(> 0,98 K/100 m). Dabei scheint der Grad der Stabilitat ebenfalls eine Rolle zu spielen. Bei sehr
stabilen Temperaturschichtungen (< 0 K/100 m), gleichbedeutend mit einer
Temperaturzunahme, sind die NO,-Immissionskonzentrationen am hdchsten. An der
stadtischen Hintergrundstation Stuttgart Bad Cannstatt ist die NO,-Immissionskonzentration
(Tagesmittelwert) bei labiler Schichtung (> 1 bis 1,5 K/100 m) um 53 % geringer als bei stabiler
Schichtung (> 0 bis 0,5 K/100 m). An den Spotmessungen und Verkehrsmessstellen werden
geringere Reduktionen zwischen 45 und 18 % erreicht.

NO,-Immissionskonzentration in Abhéngigkeit von der Temperaturschichtung zwischen
Stuttgart-Schnarrenberg und 900hPa Niveau (12 Uhr UTC 2004)
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Abb.55  NO,Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der taglichen Temperaturschichtung 2004

Die Abbildung 56 zeigt die mittleren NO-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) in
Abhangigkeit vom Temperaturgradient der atmosphdarischen Schichtung (12 Uhr UTC)
zwischen Stuttgart-Schnarrenberg und dem 900 hPa Druckniveau. Fir die NO-
Immissionskonzentration kann festgestellt werden, dass sowohl an den Dauermessstellen als
auch an den Spotmessstellen die NO-Immissionskonzentration mit steigender Labilitat der
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Schichtung abnimmt. Bei sehr stabilen Temperaturschichtungen (<0 K/100 m) treten die
hdchsten NO-Immissionskonzentrationen auf. Bei labiler Temperaturschichtung sind die NO-
Immissionskonzentrationen weitaus geringer, wie an der Hintergrundstation Stuttgart Bad
Cannstatt. Dort ist die NO,-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert) bei labiler Schichtung
(>1 bis 1,5K/100 m) um 74 % gegenlber der stabilen Schichtung (>0 bis 0,5 K/100 m)
gesunken. An den Spotmessungen und Verkehrsmessstellen liegen die Reduktionen zwischen
62 und 29 %.

NO-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der Temperaturschichtung zwischen
Stuttgart-Schnarrenberg und 900hPa Niveau (12 Uhr UTC 2004)
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Abb.56  NO-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der taglichen Temperaturschichtung 2004

Die Abbildung 57 veranschaulicht die Abhangigkeit der NO,-Immissionskonzentration vom
Temperaturgradienten der atmospharischen Schichtung (12 Uhr UTC) zwischen Stuttgart-
Schnarrenberg und dem 900 hPa Druckniveau. Die NO,-Immissionskonzentration steigt mit
steigender Labilitdt der Schichtung an. Damit unterscheidet sich die Abhangigkeit der NO,-
Immissionskonzentration von der Temperaturschichtung deutlich von den Abhangigkeiten der
NO,- und NO-Immissionskonzentration. Bei stabiler Temperaturschichtung (-1,5 bis -1 K/100 m)
sind die NO-Immissionskonzentrationen mit Ausnahme der Station Stuttgart Neckartor
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niedriger als bei labiler Temperaturschichtung (1 bis 1,5 K/100 m). Der Unterschied der
mittleren NO,-Immissionskonzentration zwischen den beiden Klassen ist jedoch sehr gering.

Die Stationen Stuttgart Bad Cannstatt und Zuffenhausen zeigen eine Abnahme der NO,-
Immissionskonzentration (Tagesmittelwert) bei labiler Schichtung (> 1 bis 1,5 K/100 m) um 11
und 1 % gegeniber der stabilen Schichtung (> 0 bis 0,5 K/100 m). An den Spotmessstellen und
der Verkehrsmessstelle Stuttgart Arnulf-Klett-Platz (Stuttgart-Straf3e) erhoht sich die NO,-
Immissionskonzentration (Tagesmittelwert) bei labiler Schichtung (> 1 bis 1,5 K/100 m) um 2 bis
15 % gegenuber der stabileren Schichtung (> 0 bis 0,5 K/100 m).

NO,-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der Temperaturschichtung zwischen
Stuttgart-Schnarrenberg und 900hPa Niveau (12 Uhr UTC 2004)
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Abb.57  NO,-Immissionskonzentration in Abhangigkeit von der taglichen Temperaturschichtung 2004

Schon bei nadherer Betrachtung kann eine lineare Abhangigkeit der Stickoxid-
Immissionskonzentrationen von der Schichtungsstabilitat Gber alle Klassen ausgeschlossen
werden. Grund dafir ist die Nichtbeachtung von moglichen markanten Punkten (z.B. eine freie
Inversion) zwischen der Station Stuttgart-Schnarrenberg und dem 900 hPa Druckniveau. Mit
dieser Methode werden Austauschbedingungen zugrunde gelegt, die nicht real existieren.
Beispielsweise kann eine Bodeninversion in Stuttgart-Schnarrenberg den vertikalen Austausch
der Luftschadstoffe Uber der Stadt Stuttgart stark behindern, obwohl zwischen Stuttgart-
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Schnarrenberg und dem 900 hPa Druckniveau eine labile Temperaturschichtung bestimmt
wurde. Um diese Einschréankung zu umgehen, kdnnte man die Stabilitdt der atmosphéarischen
Schichtung bis zum ersten markanten Punkt bestimmen. Bei dieser Methode wird jedoch die
maximal mogliche vertikale Ausdehnung der emittierten Luftschadstoffe auf das vorgegebene
Luftvolumen nicht beriicksichtigt.

7.3 Abhéngigkeit der Immissionskonzentration vom Wind

Hinsichtlich der Untersuchung zur Abhé&ngigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentration von der
Windgeschwindigkeit und -richtung liegen Windmessungen an den Stuttgarter Stationen Bad
Cannstatt, Zuffenhausen und Schwabenzentrum vor. An den Messstationen Zuffenhausen und
Bad Cannstatt wird die Windgeschwindigkeit in 3,5 m Hohe gemessen, wéhrend der Windvektor
an der Station Stuttgart-Schwabenzentrum auf Uberdachniveau in 26 m Héhe gemessen wird.
Die Windmessungen in 3,5 m Hohe sind deshalb nur fiir die Messstation reprasentativ, da in
der Umgebung befindliche Hindernisse (z.B. Bauwerke und Bewuchs) den Windvektor zu stark
modifizieren. Eine Ubertragung der Messergebnisse auf andere Stuttgarter Messstationen ist in
diesem Fall nicht mdglich. Der Windvektor, insbhesondere die Windrichtung an der Station
Stuttgart-Schwabenzentrum kann ebenfalls nicht auf andere Stuttgarter Messstellen Ubertragen
werden. Lokale Gegebenheiten wie die Lage der StralRe zur Windrichtung, in der die
Verkehrsmessstationen liegen, sind von weitaus gré3erer Bedeutung als der Windvektor im
Uberdachniveau. Dieser wird durch die ortlichen Gegebenheiten so stark modifiziert, dass er,
wenn nicht direkt gemessen, nur mit Hilfe von Modellen in Form von Windstatistiken und
synthetischen Windrosen etc. berechnet werden kann.

7.3.1 Windgeschwindigkeit

Die relative Haufigkeit der Windgeschwindigkeit 2004 unterteilt in 6 Klassen wird in Tabelle 7
beispielhaft fir die Station Stuttgart-Schwabenzentrum dargestellt. Jede Klasse umfasst einen
Windgeschwindigkeitsbereich von 1 m/s umfasst.

Tab.7 Relative Haufigkeit der Windgeschwindigkeit Tag und Nacht 2004

windgeschwindigkeit Nacht Tag
0-1 m/s 11% 10%
>1-2 m/s 47% 39%
>2-3 m/s 29% 27%
>3-4 m/s 8% 13%
>4-5 m/s 3% 7%
>5 m/s 2% 4%
Summe 100% 100%

Unterschiede hinsichtlich der Windgeschwindigkeitsverteilung nach Klassen ergeben sich fir
die Tag- und Nachtstunden. Tagstiber nehmen die geringeren Windgeschwindigkeiten bis 3 m/s
deutlich ab, bei gleichzeitiger Zunahme der Haufigkeit der Windgeschwindigkeit >3 m/s. Die
erhohte solare Strahlung fuhrt bei der taglichen Erwarmung des Bodens und der unteren
Luftschichten zu einer Erhéhung der Windgeschwindigkeit. Mit der Erhéhung der
Windgeschwindigkeit am Tag setzt auch eine Erhéhung der thermischen Turbulenz ein.

Die relative Haufigkeit der nachtlichen Windgeschwindigkeit nach Klassen an der Station
Stuttgart-Schwabenzentrum zeigt tUber das Jahr 2004 nur kleine Unterschiede zwischen den
Jahreszeiten. Sehr geringe Windgeschwindigkeiten bis 2 m/s treten mit der groRten Haufigkeit
von 70 % in den Monaten Oktober bis Dezember auf. In den Sommermonaten liegt die
Haufigkeit geringer Windgeschwindigkeiten (<2 m/s) bei unter 60%. Sehr hohe
Windgeschwindigkeiten gréRer 3 m/s haben mit 20 bis 30 % die gréRte Haufigkeit im Januar
und Februar. In den Sommermonaten werden diese Windgeschwindigkeiten nur mit 10 %-iger
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Wahrscheinlichkeit erreicht. Daflr ist die Haufigkeit von mittleren Windgeschwindigkeiten (2 bis

3 m/s) im Sommerhalbjahr am grof3ten.

Relative Haufigkeit der Windgeschwindigkeit Stuttgart-Schwabenzentrum 2004
(mittlere Windgeschwindigkeit 0 bis 4 Uhr)
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Abb.58  Relative Haufigkeit der nachtlichen Windgeschwindigkeit Stuttgart-Schwabenzentrum

Die Windgeschwindigkeitsverteilung am Tag unterscheidet sich stark von der Nacht. Sehr
geringe Windgeschwindigkeiten bis 2 m/s treten nur noch mit einer Haufigkeit von 50 % auf.
Dafiir steigt der Anteil der Windgeschwindigkeiten >3 m/s auf ca. 25 % gegeniber den
Nachtsstunden an. Ein ausgepragter Jahresgang der einzelnen Windgeschwindigkeitsklassen
kann fur die Tagstunden fast vernachlassigt werden. Einzig in den Monaten Oktober bis
Dezember 2004 traten sehr geringe Windgeschwindigkeiten (< 2 m/s) mit einer etwas erhéhten
Haufigkeit gegeniber den anderen Monaten auf. Sehr hohe Windgeschwindigkeiten (> 4 m/s)
wurden auch tagsuiiber vor allem im Januar und Februar registriert.
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Relative Haufigkeit der Windgeschwindigkeit Stuttgart-Schwabenzentrum 2004
(Mittlere Windgeschwindigkeit 10 bis 14 Uhr)
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Abb.59  Relative Haufigkeit der taglichen Windgeschwindigkeit Stuttgart-Schwabenzentrum

Signifikante Unterschiede in der Windgeschwindigkeit ergeben sich fir die drei Stuttgarter
Stationen vor allem im Tagesverlauf (siehe Abbildung 60). Der mittlere Tagesgang der
Windgeschwindigkeit hat sein Maximum am spaten Nachmittag. Die Werte der
Windgeschwindigkeit werden in den Nachtstunden (1 bis 4 Uhr) gemessen. An der Station
Schwabenzentrum werden die Tiefstwerte der Windgeschwindigkeit mit leichter Verspétung erst
gegen 7 bis 8 Uhr gemessen. Der Tagesgang der Windgeschwindigkeit ist auf die starke
thermische Turbulenz in den Mittags- und Nachmittagsstunden zuriickzufiihren. In der Nacht ist
die Turbulenz strahlungsbedingt sehr gering. Damit einher geht der nachtliche Rickgang der
Windgeschwindigkeit [Helbig 1999]. Die hochste Windgeschwindigkeit wird im Tagesgang an
der Station  Stuttgart-Schwabenzentrum gemessen. Die Windgeschwindigkeit im
Uberdachniveau ist auf Grund des geringeren Reibungswiderstandes in dieser Hohe groRer.

Mittlerer Tagesgang der Windgeschwindigkeit 2004
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Abb.60  Mittlerer Tagesgang der Windgeschwindigkeit Stuttgart 2004

Vergleicht man die Tagesgange der Windgeschwindigkeit der Stationen hinsichtlich der
Amplituden, so ergeben sich groRe Amplituden fiir die Windgeschwindigkeit in Bodennahe
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(Stuttgart-Zuffenhausen und Stuttgart Bad Cannstatt) und geringe Amplituden fir die
Windgeschwindigkeit im Uberdachniveau der Station Stuttgart-Schwabenzentrum. Die geringe
tagliche Amplitude kann fir die Station Stuttgart-Schwabenzentrum ebenfalls mit dem geringen
Reibungseinfluss erklart werden.

In den folgenden drei Abbildungen wird fur jede der drei Stationen der Zusammenhang
zwischen der NOy-, NO- und NO,-Immissionskonzentration und der Windgeschwindigkeit
veranschaulicht. Dazu wurden fiur jeden Werktag (Montag bis Freitag) Tagesmittelwerte der
Immissionskonzentration und der Windgeschwindigkeit gebildet. Fir den Umfang einer Klasse
wurden mit 0,5 m/s kleinere Schritte als bei der Darstellung der relativen Haufigkeit gewéhlt. Die
Tagesmittelwerte der Windgeschwindigkeit werden wie schon bei den vorhergehenden
Betrachtungen in Klassen eingeteilt. Die dem Tag zugehoérige Schadstoffkonzentration wird
dann der entsprechenden  Windgeschwindigkeitsklasse  zugeordnet. Fur  jede
Windgeschwindigkeitsklasse wurde in einem letzten Schritt wiederum ein Mittelwert aus den
Tagesmittelwerten einer Klasse gebildet.

Die Abbildung 61 zeigt die Abh&ngigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen von der
Windgeschwindigkeit fur die Station Stuttgart Bad Cannstatt. In Bad Cannstatt liegen die
taglichen Windgeschwindigkeiten mit einer Haufigkeit von 85 % zwischen 0,5 und 2 m/s. Auf
den ersten Blick kann sowohl fir die NO,-, die NO- als auch fir die NO,-
Immissionskonzentration eine  Abnahme des Tagesmittelwertes mit zunehmender
Windgeschwindigkeit festgestellt werden. Bei Windgeschwindigkeiten von >2 bis 2,5 m/s nimmt
die NO,-Immissionskonzentration gegeniiber Windgeschwindigkeiten von 0,5 bis 1 m/s um
31 % ab. Die NO-Immissionskonzentration wird innerhalb dieser Windgeschwindigkeitsbereiche
um 37 % gesenkt werden.

Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) von der
Windgeschwindigkeit Stuttgart Bad Cannstatt 2004
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Abb.61  Abhangigkeit der Stickoxid-Tagesmittelwerte von der Windgeschwindigkeit Stuttgart Bad
Cannstatt

An den Stationen Stuttgart-Schwabenzentrum und Stuttgart-Zuffenhausen kann fir die
Immissionskonzentrationen die gleiche Abhangigkeit von der Windgeschwindigkeit festgestellt
werden wie in Bad Cannstatt (vgl. Abbildungen 62 und 63). Auch an diesen Station gilt: Mit
zunehmender Windgeschwindigkeit sinkt die Immissionsbelastung der Stickoxide.

99



Der Einfluss meteorologischer Parameter auf die NO2-Immissionskonzentration

Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) von der
Windgeschwindigkeit Stuttgart Schwabenzentrum 2004
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Abb.62  Abhéangigkeit der Stickoxid-Tagesmittelwerte von der Windgeschwindigkeit Stuttgart-
Schwabenzentrum

Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen (Tagesmittelwert) von der
Windgeschwindigkeit Stuttgart-Zuffenhausen 2004

400 60%

350 A
+ 50%
300 -
+ 40%
250 +
—a— NOx
200 - f30% | —*—NO
—e—NO2
150 + relative Haufigkeit
T 20%
100

\‘\ -\‘\ﬁ—\‘\ + 10%

m

——e— o

O T T T T T T 0%
0-0,5 >0,5-1 >1-1,5 >1,5-2 >2-2,5 >2,5-3 >3-3,5 >3,5-4

Klassen der Windgeschwindigkeit [m/s]

Immissionskonzentration [ug/m?3]

/

50

Abb.63  Abhangigkeit der Stickoxid-Tagesmittelwerte von der Windgeschwindigkeit Stuttgart-
Zuffenhausen

Oke beschreibt diesen Zusammenhang folgendermal3en: ,Je hdher die Windgeschwindigkeit
umso groRer ist das Luftvolumen, welches an dem Emittenten pro Zeiteinheit vorbeizieht und
umso Kkleiner ist die Konzentration eines Stoffes pro Volumeneinheit“. Die Verdlinnung der
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Schadstoffkonzentration durch eine vorwarts gerichtete Strdmung ist abhangig von der
Windgeschwindigkeit. Hohere Windgeschwindigkeiten bedeuten gleichfalls héhere Turbulenz,
wobei mit der Turbulenz Fluktuationen in der Ausbreitungsrichtung wie auch in der
Geschwindigkeit der Ausbreitung verbunden sind [Oke 1995].

Die Schwankungsbreiten beziglich des mittleren Klassenwertes aus den Tagesmittelwerten
einer Klasse sind sehr grof3. Eine Erhdhung der Windgeschwindigkeit fihrt zu einer Reduktion
der sehr hohen und hohen Tagesmittelwerte der jeweiligen Luftschadstoffkonzentration. Die
Reduktion der hohen Tagesmittelwerte fihrt somit zur Reduktion des Klassenmittelwertes.

Die Tabelle 8 veranschaulicht die Abnahme der Stickoxid-Immissionskonzentrationen mit
zunehmender Windgeschwindigkeit noch einmal in Zahlen. Die mittlere Abnahme der NO,-
Immissionskonzentration mit steigender Windgeschwindigkeit ist geringer als bei NO oder NO,.
Dies kann an allen drei Messstationen festgestellt werden.

Tab.8 Abhangigkeit der Stickoxid-Immissionskonzentrationen von der Windgeschwindigkeit

Mittlerer Tagesmittelwert (Montag bis Freitag)
Wind 0-0,5 0,5-1 1-1,5 1,5-2 2-2,5 2,5-3 3-3,5

Stuttgart NOXx 350 169 99 70 65 55 45
Zuffen- NO 173 73 35 20 20 15 11
hausen

NO2 84 56 46 39 35 33 28
Stuttgart NOx 84 80 63 47 55 34 31
Bad NO 32 27 17 11 17 7 7
Cannstatt

NO2 35 39 37 31 29 24 21
Stuttgart NOx 328 148 79 63 53 39
Schwaben- NO 162 60 22 15 12 7
zentrum

NO2 80 56 45 40 35 29

Reduktion der mittleren Schadstoffbelastung in % (Montag bis Freitag) im
Vergleich zu Tagen mit Kalme (Wind mit 0-0,5 m/s, fir Schwabenzentrum Wind
mit 0,5-1 m/s)

Stuttgart NOx -52 -72 -80 -81 -84 -87
Zuffen-
hausen NO -58 -80 -88 -88 -91 -94

NO2 -33 -45 -54 -58 -61 -67
Stuttgart NOx -5 -25 -44 -35 -60 -63
Bad NO -16 -47 -66 -47 -78 -78
Cannstatt

NO2 +11 +6 -11 -17 -31 -40
Stuttgart NOx -55 -76 -81 -84 -88
Schwaben- NO -63 -86 91 -93 -96
zentrum

NO2 -30 -44 -50 -56 -64

Uber alle Windgeschwindigkeitsklassen ist eine Abnahme der Luftschadstoffkonzentration
feststellbar, wobei ab Windgeschwindigkeiten von > 2 m/s die Abnahme zur vorangehenden
Klasse immer geringer ausféllt. Damit scheidet eine lineare Abhé&ngigkeit der Stickoxid-
Immissionskonzentrationen von der Windgeschwindigkeit aus. Die Abh&ngigkeit kann durch
eine potenzielle Kurve besser beschrieben werden. Eine Ausnahme bildet die Station Stuttgart
Bad Cannstatt. Die Abhangigkeit von der Windgeschwindigkeit wird an dieser Station am
besten durch eine Gerade (lineare Abhéngigkeit) beschrieben.
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Tab.9 Lineare und potenzielle Abh&éngigkiet der Stickoxid-Immissionskonzentrationen von der
Windgeschwindigkeit 2004
Luftmessstation R’ (Stickoxid-Immissionskonzentration
und Windgeschwindigkeit)

NO, NO NO,
Stuttgart Bad Cannstatt 0,92 0,84 0,85
Stuttgart Zuffenhausen 0,99 0,99 0,99
Stuttgart 0,97 0,96 0,91
Schwabenzentrum

Die Reduktion der Immissionskonzentration ist an der Station Stuttgart Bad Cannstatt bei
gleichen Windgeschwindigkeitsklassen geringer als an der Station Stuttgart-Zuffenhausen oder
Stuttgart-Schwabenzentrum. Je hoher also die Station mit Stickoxiden belastet ist, umso groRer
ist der Einfluss der Windgeschwindigkeit  beziglich  einer  Reduktion der
Immissionskonzentration. Bei hohen Windgeschwindigkeiten von >2 m/s kdnnen fir die
Stationen Zuffenhausen und Schwabenzentrum Reduktionen der Stickoxid-Tagesmittelwerte
von Uber 50% bei NO, und ca. 90% bei NO erreicht werden. Fir die NO,-
Immissionskonzentration liegen die moglichen Reduktionen bei > 80 %.

7.3.2 Windrichtung

Neben der Windgeschwindigkeit bestimmt auch die Windrichtung die H6he der
Immissionskonzentration. Die Windrichtung gibt an, aus welcher Richtung die Luftmassen an
die Station herantransportiert werden. Sie ist somit entscheidend fiur die Vorbelastung der Luft
mit Schadstoffen. Beispielsweise ist die Vorbelastung der Luft bei Transport aus der Richtung
einer Stral3e groRer als die Vorbelastung der Luft aus einem nahe gelegenen Park.

Fur die Stadt Stuttgart kann keine einheitliche Hauptwindrichtung fiir das gesamte Stadtgebiet
angegeben werden (vgl. Abbildung 44). Das zeigen auch die Windrosen fur die Stationen
Stuttgart-Zuffenhausen und Stuttgart Bad Cannstatt (siehe Abbildung 64). An beiden
Messstationen ist eine andere Hauptwindrichtung erkennbar. Wéahrend der Wind an der
Messstation Stuttgart-Zuffenhausen hauptséchlich aus Sidwest bis West weht, wird in Bad
Cannstatt mit 15 %-iger Haufigkeit Siddwind und mit &ahnlich groRer Wahrscheinlichkeit
Nordwind registriert (Abbildung 64 oben rechts). In den unteren Abbildungen sind die mittleren
Windgeschwindigkeiten nach den Windrichtungssektoren dargestellt. Sowohl an der Station
Zuffenhausen als auch an der Station Bad Cannstatt sind die hdchsten Windgeschwindigkeiten
mit Wind aus stdwestlicher bis nordwestlicher Richtung verbunden. Die héchsten mittleren
Windgeschwindigkeiten von bis zu 2 m/s werden an beiden Stationen bei einer Windrichtung
von 240° gemessen.
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Stuttgart-Zuffenhausen 2004

Stuttgart Bad Cannstatt 2004
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Abb.64  Windrosen Stuttgart Bad Cannstatt und Zuffenhausen 2004

Fir die Immissionskonzentration an der Messstation ist nun die Vorbelastung der Luft aus den
unterschiedlichen Windrichtungssektoren ausschlaggebend. Die windrichtungsabhangige
Konzentrationsverteilung von Stickstoffmonoxid und Stickstoffdioxid ist fur beide Stationen und
das Jahr 2004 in Abbildung 65 veranschaulicht. An der Station Stuttgart-Zuffenhausen werden
hohe NO-Immissionskonzentrationen bis 60 ug/m3 hauptséachlich bei Windrichtungen aus
Nordost bis Sudost gemessen. Gleiches gilt fir den Luftschadstoff Stickstoffdioxid. Die
hdchsten NO,-Immissionskonzentrationen werden bei Wind aus Nordost bis Siid registriert. Die
windrichtungsabhangige Konzentrationsverteilung in Zuffenhausen lasst sich sehr gut mit der
Lage der Messstation beschreiben. Die Messstation Zuffenhausen liegt im Kreuzungsbereich
zweier StralRen. In nordwestlicher bis suddstlicher Richtung fuhrt in einigen Metern Entfernung
die stark befahrene BundesstralBe 10 vorbei. Bei Wind aus Nord und West werden die
geringsten Immissionskonzentrationen gemessen. Aus dieser Richtung wird zwar vorbelastete
Luft der Bundesstrale herangetragen. Jedoch ist dieser Wind mit einer hohen
Windgeschwindigkeit verbunden, der bei der etwas weiteren Entfernung zu einer guten
Verdinnung und damit Herabsetzung der Immissionskonzentration gefihrt hat. Bei dem
weniger haufigen Ostwind werden die Abgase der Ludwigsburger Stral3e direkt an die
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Messstelle herantransportiert. Die geringen Windgeschwindigkeiten bei Wind aus Ostrichtung
sorgen fir eine geringere Durchmischung und Verdiinnung.

An der Station Bad Cannstatt werden die hdchsten Luftbelastungen mit Stickoxiden bei Wind
aus sudlicher oder nordlicher Richtung gemessen. Die Hauptwindrichtung folgt ebenfalls dieser
Nord-Sud-Achse, da von der Messstelle aus westlich gelegen die Gnesener Stral3e verlauft. Die
hohen Immissionskonzentrationen treten somit immer dann auf, wenn stark belastete Luft von
der Gnesener Stral3e an die Messstelle herangefiihrt wird.

Stuttgart-Zuffenhausen 2004

Stuttgart Bad Cannstatt 2004
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Abb.65

Schadstoffwindrosen NO und NO, Stuttgart Bad Cannstatt und Zuffenhausen 2004
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7.4 Zusammenfassung

Aus den Untersuchungen im Kapitel 7 lassen sich allgemein gultige Aussagen beziiglich der
Luftbelastung mit Stickoxiden unter bestimmten Ausbreitungsbedingungen formulieren.

- Betrachten wir die Wirkung der meteorologischen Parameter, die die
Ausbreitungsbedingungen der Luftschadstoffe charakterisieren, so fallt auf, dass gute
bis sehr gute Ausbreitungsbedingungen wesentlich zur Reduktion der Stickoxide im
Stadtgebiet Stuttgart beitragen. Ein wichtiger Parameter zur Charakterisierung der
vertikalen Ausbreitungsbedingungen ist die Mischungsschichthéhe. Sie begrenzt das
Volumen, auf welches sich die emittierten Luftschadstoffe maximal ausbreiten kdnnen.
Zwischen Mischungsschichthbhe und Immissionskonzentration wurde folgender
Zusammenhang gefunden: Je hoher die tagliche Mischungsschichthéhe umso geringer
ist die NO,- und NO-Immissionskonzentration (Tagesmittelwert) bei gleichem taglichem
Aussto3 an Stickoxid-Emissionen. Fir die NO,-Immissionskonzentration kann eine
gegenuber NO, und NO geringere Reduktion mit zunehmender Mischungsschichthéhe
fur die zwei Stationen Zuffenhausen und Bad Cannstatt festgestellt werden. Die hoch
belasteten Verkehrsmessstationen zeigen demgegeniber einen leichten Anstieg oder
eine Konstanz der NO,-Immissionskonzentration mit zunehmender
Mischungsschichthdéhe. Dies kann mit der vermehrten Einmischung von Ozon aus den
hoéheren Luftschichten begriindet werden. In der Folge kommt es an den
Verkehrsmessstationen zur Bildung von NO:..

- Neben den vertikalen Ausbreitungsbedingungen bestimmt der Wind, insbesondere die
Windgeschwindigkeit, die Immissionskonzentration der Stickoxide an den Messstellen.
Dabei ist der Wind wesentlich wirkungsvoller bezuglich der Reduktion der stadtischen
Luftbelastung. Der Wind transportiert, vermischt und verdinnt die Luftschadstoffe durch
turbulente Diffusion. In diesem Zusammenhang gilt: Je hoher die Windgeschwindigkeit,
desto geringer ist die an den Stationen gemessene Belastung mit Stickoxiden (NO,, NO
und NO;) bei ansonsten gleichem Emissionsausstol3. Hohe Reduktionen der
Luftbelastung werden bereits bei geringer Erhdéhung der Windgeschwindigkeit
festgestellt. Bei Windgeschwindigkeiten Uber 2 m/s kdnnen die Stickoxide gegenlber
windschwachen Tagen um bis zu 50 bis 80 % gesenkt werden.

- In Stuttgart werden schlechte Ausbreitungs- und Transportbedingungen vor allem im
Winterhalbjahr beobachtet. Neben einer sehr stabilen Schichtung und geringen
Mischungsschichthéhen treten auch vermehrt Schwachwindsituationen vor allem
wahrend des Tages auf. Unter diesen Bedingungen reichern sich am Boden emittierte
Luftschadstoffe an und fihren an den Verkehrsmessstellen und an der
Hintergrundmessstation zu hohen Luftbelastungen. In dieser Konstellation kann es zur
Uberschreitung der in der 22. BImSchV geforderten Grenzwerte (1h-Grenzwert)
kommen.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die vorherrschende Witterung sowohl eine
Erhdhung als auch eine Verringerung der Immissionskonzentration bei gleicher Emissionsrate
bewirken kann. Vor allem in den Wintermonaten sind die hohen Luftbelastungen in Stadten auf
die schlechten Ausbreitungs- und Transportbedingungen zuriickzufihren. Da das
Wettergeschehen nicht immer zu einer gewlnschten Entlastung der stadtischen
Schadstoffbelastung beitragen kann, ist es unerlasslich die begonnen MalRhahmen zur
Emissionsreduktion fortzufiihren und auszuweiten. Malinahmen zur Immissionsreduktion in den
Stadten und Kommunen kénnten in Zukunft besser den jahreszeitabhangigen Transport- und
Ausbreitungsbedingungen angepasst werden. Bemihungen dieser Art wurden hinsichtlich der
Reduktion der Feinstaubbelastung bereits in einigen Stadten und Kommunen Osterreichs
praktiziert. In den Stadten Graz und Klagenfurt wurden finanzielle Anreize zur Nutzung des
Offentlichen Personennahverkehrs (OPNV) im Winterhalbjahr 2005 (verbilligte Verbundtickets
und kostenlose SMS-Tickets) erstmals erprobt.

105



Diskussion und Ausblick

8 Diskussion und Ausblick

Zum Abschluss soll die Entwicklung der Abgasemissionen des Stralenverkehrs in Bezug auf
NO, und NO, betrachtet werden. Einiges deutet daraufhin, dass sich unterschiedliche
Entwicklungstendenzen beziglich der Stickoxidemissionen teilweise auch entgegen den
Prognosen vollzogen haben. Dabei soll kurz diskutiert werden, ob mdgliche Veranderungen im
Verkehrssektor die steigende NO,-Immissionskonzentration an der Station Stuttgart Arnulf-
Klett-Platz erklaren konnen. Zuallerletzt wird diskutiert wie zukinftige MalRnahmen zur
Verbesserung der Luftreinhaltung beziglich Stickstoffdioxid, auf der Grundlage der Ergebnisse
dieser Diplomarbeit, aussehen kénnten.

Neuste Ergebnisse und Studien bezuglich der Emissionsentwicklung

Fur die Beurteilung der Wirkung getroffener gesetzgeberischer MaRnahmen zur Begrenzung
der Kfz-Emissionen braucht der Gesetzgeber detaillierte Angaben zur Schadstoffmenge, die ein
Auto je nach Verkehrssituation, Motorenkonzept und Alter ausstt3t. Um die Abgasbelastungen
des Strallenverkehrs fiir verschiedene Schadstoffe berechnen zu kénnen, benétigt man so
genannte Emissionsfaktoren.

Zur Ermittlung der durchschnittichen Emissionsfaktoren wird eine Differenzierung des
Strallenverkehrs nach Fahrzeugschichten benétigt, da nicht fir jedes am StralR3enverkehr
teilnehmende Fahrzeug Emissionen gemessen werden konnen. Eine Fahrzeugschicht
beschreibt dabei eine Gruppe von Fahrzeugen mit vergleichbarem Emissionsverhalten. Es wird
beispielsweise zwischen Antriebsarten (Diesel, Otto etc.), Abgasgesetzgebungsstufen (z.B.
Euro 2) und Hubraumklassen (z.B. < 1,4 |) unterschieden [IFEU 2004].

Zur Ermittlung der Emissionsfaktoren werden aufwendige Abgasuntersuchungen durchgefihrt.
Die gesammelten Emissionsdaten wurden erstmals 1995 in einer abgestimmten Datenbank fur
Emissionsfaktoren, dem so genannten ,Handbuch Emissionsfaktoren des Stral3enverkehrs*
(HBEFA) Version 1.1, vom Umweltbundesamt herausgegeben. Seitdem wurde das Handbuch
in zwei weiteren Versionen (Version 1.2 aus dem Jahr 1999 und Version 2.1 aus dem Jahr
2004) den neuen Entwicklungen in der Abgasgesetzgebung und Emissionsmessung angepasst.
Dabei ergaben sich fur Pkw und Lkw in der Version 2.1 eine Reihe von Verdnderungen
gegenuber den alteren Versionen des Handbuches.

Die Emissionsfaktoren fir Stickoxide — bis zu Fahrzeugen der Grenzwertstufe Euro 1 — sind in
beiden Handbuchversionen nahezu identisch. Fur diese Fahrzeuge lagen die ja umfangreichen
Messungen schon zum Entstehungszeitpunkt des Handbuchs 1.2 vor [IFEU 2004]. Fir
Dieselfahrzeuge der Grenzwertstufe Euro 2, 3 und 4 kam es zu einer Erhdhung der NOi-
Emissionsfaktoren um 25 bis 36% gegenuber dem Handbuch Version 1.2. Diese Veranderung
konnte durch die Berlcksichtigung von Messungen gegenlber der bisherigen Abschatzung von
Minderungsfaktoren erkannt werden. Bei den Annahmen des Handbuches 2.1 wirden die NOy-
Emissionen der Dieselfahrzeuge Euro 2 sogar lber dem Ausstof3 an Stickoxiden bei
Dieselfahrzeugen der Eurostufe 1 liegen. Erst ab der Eurostufe 3 ware demnach eine Reduktion
der NO,-Emissionen gegeniiber der Eurostufe 1 erkennbar. Neben diesen fahrzeugspezifischen
Anderungen gibt es in der neusten Handbuchversion 2.1 Anderungen bezlglich der
Altersverteilung und der Fahrleistungsanteile bestimmter Fahrzeugschichten [IFEU 2004].

Um die zuklnftige Entwicklung der NO.-Immissionen besser vorhersagen zu kénnen, ist es
notwendig neben der Entwicklung der NO,-Emissionen auch die Entwicklung der NO,-
Emissionen zu kennen. Bisher gab es jedoch nur vereinzelt Prufstandsmessungen die NO und
NO, getrennt im Abgas erfasst haben. Gesicherte Informationen tUber den durchschnittlichen
NO,-Anteil im Abgas wund daraus abgeleitete Emissionsfaktoren der einzelnen
Fahrzeugschichten gibt es nicht. Das Institut fur Energie- und Umweltforschung (IFEU) in
Heidelberg hat in einer Kurzstudie den aktuellen Stand des Wissens zum Anteil des NO, an den
Stickoxidemissionen im Abgas zusammengestellt.

Bis vor einigen Jahren ging die uberwiegende Mehrheit der Fachleute von einem sehr geringen
Anteil von ca. 5 % Stickstoffdioxid an den Stickoxidemissionen der Fahrzeuge aus [siehe VU
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2005 und Carslaw 2004]. Neuere Studien wie die des IFEU Institutes zeigen ein davon
abweichendes Bild. So konnten aus dieser Studie erste allgemeine Aussagen abgeleitet
werden.

. Diesel-Pkw haben flr vergleichbare Fahrzyklen und Messbedingungen einen hdheren
Anteil von Stickstoffdioxid an den NO,-Emissionen als Otto-Pkw. Die Spannbreite liegt
fir den NOs-Anteil der Diesel-Pkw zwischen 22 und 75 %. Die Emissionen flr
Innerortsfahrzyklen liegen niedriger als fur den AuRerortsbereich bzw. flr gemischte

Zyklen
. Die Bandbreite des NO,/NO,-Verhaltnisses liegt bei Otto-Pkw hdher als bei Diesel-Pkw
. Otto-Pkw koénnen in verschiedenen Fahrsituationen Anteile von NO2 an den Stickoxiden

von Uber 20% haben [IFEU 2004b]

Als mogliche Ursache fur die verdnderten NO2-Anteile im Abgas der Diesel- aber auch Otto-
Pkw werden insbesondere Emissionsminderungstechniken zur Abgasnachbehandlung (z.B.
Oxidationskatalysator bei Diesel-Pkw, CRT-Filter bei Bussen) vermutet. Die Kalifornische
Umweltbehérde CARB hat unter anderem zu diesem Sachverhalt ein Forschungsprojekt zur
Emissionsmessung bei Bussen ins Leben gerufen. Ziel war es detaillierte Emissionsdaten der in
Kalifornien in Verkehr befindlichen Busse bezlglich verschiedener Fahrzyklen und
Emissionsminderungstechniken zu erhalten. Untersucht wurden Erdgasbetriebene und
Dieselbetriebene Busse. Unter den Dieselbetriebenen Bussen wurden zwei Busse gleicher
Bauart und Motorenausstattung aber unterschiedlicher Emissionsminderungstechnik getestet.
Ein Bus wurde mit einem handelsublichen Oxidationskatalysator ausgestattet der andere wurde
mit einem CRT-Filter zur Reduktion der Partikel und Feinpartikel ausgertistet. Bei einem NO,-
Ausstol? auf gleich hohem Niveau konnte fir den mit einem CRT-Filter ausgerusteten Bus ein
erhdhtes NO,-/NO,-Verhaltnis im Abgas fir alle Fahrzyklen festgestellt werden. Dabei lag das
NO,-/NO,-Verhaltnis bei annahernd 40 bis 50 %. Ausflhrlichere Informationen zu dieser Studie
finden Sie bei Ayala 2001 und Ayala 2002.

Die Entwicklung der NO-Immissionskonzentration an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz
konnte nicht ausschlieZlich der steigenden Ozon-Immissionskonzentration zugeordnet werden.
Vielmehr zeichneten sich Veranderungen im Tages-, Wochen- und Jahresgang ab, die auf
einen erhohten Einfluss des Verkehrssektors schlielen lassen. Die Luftglitemessstation
Stuttgart Arnulf-Klett-Platz liegt direkt an einer vierspurigen beidseitig befahrenen Stral3e sowie
in direkter Nahe zu einer Bushaltestelle. Die Recherchen ergaben, dass fir die Stadt Stuttgart
keine abweichende Entwicklung der Fahrleistung oder Zusammensetzung der Fahrzeugflotte
gegenuber Deutschland oder Baden-Wirttemberg angenommen werden kann. Hinsichtlich des
Verkehrssektors liegt die Aufmerksamkeit jetzt beim Offentlichen Personennahverkehr,
insbesondere bei der Entwicklung der Stuttgarter Busflotte. Nach Auskunft der Stuttgarter
StraBenbahn AG (SSB AG) begann man 1996 mit der Nachristung von
Oxidationskatalysatoren in Bussen mit der Grenzwertstufe Euro 2. Ab 1998 wurden auch altere
Busse, der Eurostufe 1 mit Oxidationskatalysatoren ausgestattet. Partikelfilter kamen seit 1996
vor allem in sehr alten Bussen der Eurostufe 1 zum Einsatz. 1999 wurden erstmals 2 Busse mit
CRT-Filter nachgeristet. Danach stieg die Zahl der nachgeriisteten Busse mit CRT-Filter
kontinuierlich auf 99 Busse im Jahr 2005 an. Fir den Einsatz bestimmter schadstoffarmer
Busse auf festgelegten Routen gibt es nach Auskunft der SSB AG keine speziellen
Regelungen. So verkehren besonders schadstoffarme Busse sowohl in der Stuttgarter
Innenstadt als auch in den Randlagen und umgebenden Siedlungen. Fir die Haltestelle Arnulf-
Klett-Platz gibt es somit keine eindeutigen Angaben ob ausschliel3lich oder Uberwiegend Busse
mit CRT-Filter an dieser Haltestelle verkehren. Sicher ist, dass die Haltestelle bei ihrer geringen
Entfernung zur Luftgitemessstelle und denn langeren Standzeiten der Busse mit laufendem
Motor einen signifikanten Einfluss hat. Fir einen moglichen Zusammenhang zwischen dem
Anstieg der mit CRT-Filter nachgeriisteten Busse und dem Anstieg der NO,-
Immissionskonzentration an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz spricht der Zeitpunkt. So
wurde ein Anstieg der NO,-Immissionskonzentration an der Station Stuttgart Arnulf-Klett-Platz
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erstmalig 2001/02 festgestellt, genau zu dem Zeitpunkt als die Nachristung von
Dieselbetriebenen Bussen mit CRT-Filter in Stuttgart weiter vorangetrieben wurde. Jedoch
fehlen fur diese Annahme noch die notwendigen Daten und Untersuchungen.

Modellierung der NO,-Immissionskonzentration

In den letzten zwei Jahren haben sich mehrere nationale und internationale Forschungsgruppen
mit der Modellierung der NOz-Immissionskonzentration befasst. Fir drei aktuelle Studien (IVU
Umwelt GmbH, AVISO und Carslaw) werden die Modellergebnisse, im Hinblick auf veranderte
NO,/NO,-Emissionen und ihren Einfluss auf die NO,-Immissionskonzentration, kurz dargestellt.

Die IVU Umwelt GmbH wahlte fur lhre Modellrechnungen eine Kombination zweier Modelle.
Erstens das RCG Modell furr die Abschatzung der Vorbelastung (Uberdachniveau) und das CPB
Modell fir die StraRenraum-Immissionen. Mit Hilfe beider Modelle wurden die Luftschadstoff-
Immissionen (Jahresmittelwert) der Friedberger Landstral3e in Frankfurt am Main simuliert. Der
Basislauf wurde mit 8,66% primarer NO,-Emission durchgefihrt. In den zu untersuchenden
Szenarien wurde bei unveranderter Ozonkonzentration und gleich bleibender NO,
Konzentration aus dem Verkehr der Prozentsatz an NO, Direktemissionen variiert. Die an der
Friedberger LandstralRe gemessene NO,-Konzentration konnte bei einem NO,-Anteil von 15 %
an den gesamten NO,-Emissionen modelliert werden.

Die Modellierungen von Aviso beziehen sich auf die B10 in Karlsruhe. In der Studie wurde die
Wirkung einer Veranderung des priméren NO,-Anteils an den Kfz-Abgasen auf die berechnete
Tagesmittelwertkonzentration von NO, untersucht. Weiterhin wurde der Einfluss einer Anderung
der Ozonkonzentration im Hintergrund auf die chemische NO.-Bildung untersucht. Beide
Anderungen haben einen signifikanten Einfluss auf die NO,-Konzentration, wie mit den
modellierten Daten nachgewiesen wurde. Der gemessene Tagesmittelwert von 97,5 pg/m3
konnte erst bei einer 5fachen primaren NO,-Emission (24 %) modelliert werden.

Die Forschungsgruppe um Carslaw und Beevers modellierte die Wirkung veranderter primérer
NO,-Emissionen auf den NO,-Jahresmittelwert an der Marylebone road in London. Um fiir diese
Station den Einfluss primarer NO,-Emissionen auf die NO-Immissionskonzentration
abzuschatzen, wurden verschiedene Hintergrundmessstationen in London ausgewertet. Der
Jahresmittelwert von 97,2 pg/ms3 konnte fur die Marylebone road bei einem Anteil der priméren
NO,-Emissionen von 13 % bei Dieselfahrzeugen und 0,6 % bei Benziner modelliert werden.

Tab 10  Ergebnisse der Modellstudien zur Berechnung der NO,-Immissionskonzentration

Station NO,- NO,- NO, Hintergrund NO,-Immissions-
Direktemission Direktemission | und Ozonchemie konzentration
(%] [ng/m? [ng/m?3| [ng/m?3|
Frankfurt, 5% 2,96 56,24 59,2
Friedberger
Landstral3e (IVU 15% 70
Umwelt GmbH) 10,5 59,5 (gemessen)
London, 5% Diesel und
Marylebone road 5% Benzin 15,1 65,7 80,8
écarS'aW und 12,7% Diesel und 89,3
eevers) 0 .

0,6% Benzin 26,2 63,1 (gemessen)
Karlsruhe, B10 5% 3,75 71,25 75
(Aviso) 24% 97,5

23,4 74,1 (gemessen)

Die drei Studien stimmen somit in ihrem Ergebnis Uberein, dass die an den Luftglitemessstellen
beobachteten NO,-Immissionskonzentrationen nur mit einem deutlich héheren NO,-Anteil
(> 5 %) im Abgas modellierbar sind. Dabei schwankt der Anteil der primaren NO,-Emissionen
zwischen 15 bis 24 %.
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Berlcksichtigung der Ergebnisse bei der Luftreinhalteplanung

Die UMEG hat in ihrem Bericht ,Ursachenanlayse der NO.-Luftbelastung im Rahmen der
Luftreinhalteplanung in Baden-Wirttemberg” den StraBenverkehr als Hauptverursacher der
lokalen und regionalen NO-Belastung eingestuft. Die hohe bis sehr hohe NO,-
Immissionskonzentration ist an den Verkehrsmessstationen fast ausschlief3lich auf den lokalen
Beitrag zuruckzufuhren. Stickoxidquellen aus Industrie und Gewerbe haben an der lokalen
Belastung einen vernachlassigbaren Anteil. Am NO,-Hintergrundniveau hat der Stralenverkehr
einen Anteil von ca. 20 bis 25 %. Deshalb sollte die Luftreinhalteplanung fir den Luftschadstoff
NO, noch starker auf MaRhahmen im Verkehrssektor setzen.

Die Entwicklung der NO,-Immissionskonzentration an den Verkehrsmessstellen zeigt, dass die
Uberschreitung des Jahresmittelgrenzwertes zu den dringend zu l6senden Problemen der
Luftreinhaltung gehort. Wéahrend ein leicht sinkender Trend die Moglichkeit zur Einhaltung des
gesetzlich vorgeschriebenen NO,-Jahresmittelgrenzwertes ab dem Jahr 2010 noch offen lasst,
besteht flr die StralRBenstationen in Stuttgart und Karlsruhe kaum eine realistische Chance den
Grenzwert ab 2010 einzuhalten.

Das Beispiel Mannheim zeigt sehr deutlich, welche Minderungen der Luftschadstoffbelastung
insbesondere der NO,-Immissionskonzentration bei MalRnahmen zur Verkehrsreduktion mdglich
sind. Der drastische Rickgang der taglichen Verkehrsstarke bewirkte gleichfalls einen
Ruckgang der lokalen NO,-Zusatzbelastung, so dass der NO,-Jahresmittelwert 2004 nur knapp
den ab 2010 einzuhaltenden NO,-Grenzwert (berschritten hat. Verkehrsregulierende
Mafnahmen wie City-Maut, Fahrverbote, Tempolimit und Sperrungen ganzer Stralen koénnten
fur einzelne stadtische Bereiche eine Verkehrsberuhigung bringen und zu einer Reduktion der
Luftbelastung fuhren. Diese MalRhahmen sind jedoch kritisch zu bewerten, da sie fir andere
Regionen oder Stadteile meist mit einem Anstieg des Verkehrsaufkommens und damit der
Schadstoffbelastung verbunden sind. Es findet somit nur eine Verlagerung der Luftbelastung
aber keine wirkliche Entlastung statt.

Kritisch flr die Einhaltung des Grenzwertes erscheinen vor allem das steigende
Verkehrsaufkommen und der wachsende Anteil von Dieselfahrzeugen an der Fahrzeugflotte.
Diese nicht unbedeutenden Anderungen lassen den fiir die Zukunft prognostizierten Riickgang
der Stickoxid-Emissionen wesentlich geringer ausfallen als bisher erwartet. Um dem entgegen
zu wirken sollten technische MaRnahmen zur Verbesserung der Abgasnachbehandlung,
finanzielle Anreize zur Nachristung alter Fahrzeuge mit Katalysatoren und die Forderung
emissionsarmer Antriebarten und des OPNV im Vordergrund stehen. Diese MaRnahmen sind,
auch bei steigendem Verkehrsaufkommen, prinzipiell geeignet zur Verbesserung der
Luftqualitat beizutragen.

In diesem Zusammenhang soll noch einmal die Verwendung von Russpartikelfiltern,
insbesondere CRT-Filtern, im Zusammenhang mit NO, angesprochen werden. Generell sollte
auch bei einer mdglichen Erhdhung des NO,-Anteils im Abgas durch den Einbau eines
Partikelfilters nicht auf eine Verwendung dieser Filter verzichtet werden. Partikelfilter
vermindern die im Abgasstrom enthaltenen Partikel, Stdube und Russteilchen um 90 %. Damit
tragen sie ganz wesentlich zur Vermindung der Feinstaubbelastung bei. Eine Diskussion Uber
weitere  Abgasnachbehandlungssysteme, insbesondere zur Reduktion der Stickoxid-
Emissionen, sollte jedoch vorangebracht werden.

Neue technische Konzepte zu alternativen Treibstoffen und Antriebstechniken kénnten auf
lange Sicht nicht nur eine gréRere Unabhangigkeit vom Ol- und Gasmarkt bringen sondern
auch eine Verbesserung der Luftqualitat. Daneben kdnnten der Ausbau und die Férderung des
OPNV, bei weiter ansteigenden Olpreisen, zu einer vermehrten privaten oder beruflichen
Nutzung des Streckennetzes filhren. All diese MalBhahmen bewirken nicht nur eine Reduktion
der Luftbelastung mit Stickoxiden und Feinstaub, auch die Luftbelastung durch den sekundéaren
Luftschadstoff Ozon kann mit Hilfe dieser MaRnahmen vermindert werden.
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StralRenstation Freiburg (DEBW097)

Rechtswert 3414460

Hochwert 5318435

Hohe Gber NN 260 m

Messhoéhe Uber Grund 25 m

Lage der Messstelle Ebene, Innenstadt

Messstellenumgebung vorherrschende Windrichtung SSW,

Stromungshindernisse W-N (Abstand 10 m
und Hohe 20 m)

Strallentyp und  Verkehrsdichte

Messstellenndhe

in

groRe und breite StraBe mit hoher

Verkehrsdichte (DTV: 41000)

Gebietsnutzung

Industrie, Handel, Gewerbe und Wohnen

Abstand zu relevanten Emissionsquellen | Industrie 1 km, Gewerbe 500 m,
Verkehrswege 4 m

Einstufung der Immissionsbelastung hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol stadtisches Gebiet, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, CO, CyH, RuB, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische Grél3en keine

StraRenstation Mannheim (DEBW098)

Rechtswert 3461750
Hochwert 5484100
Hohe tUber NN 95 m
Messhohe Uber Grund 25 m

Lage der Messstelle

Ebene, Innenstadt

Messstellenumgebung

Strémungshindernisse S (Abstand 2 m und
Hobhe 15 m)

StraBentyp und Verkehrsdichte in | groBe und breite Strale mit hoher

Messstellennahe Verkehrsdichte (DTV: 53000)

Gebietsnutzung Handel, Gewerbe und Wohnen

Abstand zu relevanten Emissionsquellen | Industrie 1 km, Verkehrswege 1 m

Einstufung der Immissionsbelastung hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol stadtisches Gebiet, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, CO, CyH, RuB, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische Grél3en keine

StraRBenstation Karlsruhe (DEBWO080)- Karlsruhe Reinhold-Frank-Strafe

Rechtswert 3455225
Hochwert 5430250
Hohe tUber NN 115 m
Messhohe Uber Grund 25 m

Lage der Messstelle

Ebene, Innenstadt

Messstellenumgebung

Stromungshindernisse W-O (Abstand 7 m
und Héhe 12 m)

Strallentyp und  Verkehrsdichte

Messstellenndhe

in

StraRenschlucht mit hoher Verkehrsdichte
(DTV: 27400)

Gebietsnutzung

Handel, Gewerbe und Wohnen
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Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Verkehrswege 1 m

Einstufung der Immissionsbelastung hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol stadtisches Gebiet, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, CO, CyH, Rul3, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische Grof3en keine

StraBenstation Stuttgart (DEBW099) - Stuttgart Arnulf-Klett-Platz

Rechtswert 3513250
Hochwert 5405160
Hohe tiber NN 245 m
Messhohe uber Grund 25 m

Lage der Messstelle

Becken, Innenstadt

Messstellenumgebung

Stromungshindernisse  S-SW

40 m und H6he 20 m)

(Abstand

StraBentyp und Verkehrsdichte in

Messstellenndhe

groRe und breite StraBe mit hoher

Verkehrsdichte (DTV: 65000)

Gebietsnutzung

Handel, Gewerbe, Wohnen und Erholung

Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Verkehrswege 5 m

Einstufung der Immissionsbelastung hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol stadtisches Gebiet, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, CO, CyH, Rul3, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische Grof3en keine

Station Stuttgart Bad Cannstatt (DEBWO013)

Rechtswert 3516950
Hochwert 5407950
Hohe tiber NN 235m
Messhohe uber Grund 35 m

Lage der Messstelle

Hugel, Stadtrand

Messstellenumgebung

Vorherrschende Windrichtung SSO

Strallentyp und Verkehrsdichte in
Messstellennéhe

schmale StralRe mit
Verkehrsdichte

geringer

Gebietsnutzung

Handel, Gewerbe, Wohnen und Erholung

Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Verkehrswege 300 m

Einstufung der Immissionsbelastung

durchschnittlich

Klassifizierung der Messstelle nach Eol

stadtisches Gebiet, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen SO,, NO, NO,, CO, 03 CyH,,
Schwebstaub, Ruf3, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur, Niederschlag, Luftfeuchte,

Globalstrahlung

Station Mannheim Sid (DEBWO007)

Rechtswert 3465660
Hochwert 5477375
Hbhe Gber NN 95 m
Messhohe uber Grund 35 m
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Lage der Messstelle

Ebene, Innenstadt

Messstellenumgebung

Stromungshindernisse N, O und S
(Abstand 45 m und Hohe 25 m)

StraBentyp und Verkehrsdichte in
Messstellennahe

groBe und breite Stralle mit geringer
Verkehrsdichte

Gebietsnutzung

Industrie, Handel, Gewerbe und Wohnen

Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Industrie 200 m, Verkehrswege 700 m

Einstufung der Immissionsbelastung

durchschnittlich

Klassifizierung der Messstelle nach Eol

stadtisches Gebiet, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen

SO;, NO, NO, CO, 03 CyH,,

Schwebstaub, Ruf3, sonstige
Luftverunreinigungen
Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,

Temperatur, Niederschlag, Luftfeuchte,
Globalstrahlung, Luftdruck

Station Karlsruhe Nordwest (DEBWO081)

Rechtswert 3453575
Hochwert 5433600
Hohe tber NN 110 m
Messhohe Uber Grund 35 m

Lage der Messstelle

Ebene, Stadtrand

Messstellenumgebung

Vorherrschende Windrichtung SW

StraBentyp und Verkehrsdichte in
Messstellennahe

groRe und breite StraBe mit hoher
Verkehrsdichte (DTV: 31000)

Gebietsnutzung

Industrie, Handel, Gewerbe, Wohnen und
Landwirtschaft

Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Industrie 500 m, Verkehrswege 40 m

Einstufung der Immissionsbelastung

durchschnittlich

Klassifizierung der Messstelle nach Eol

vorstadtisches Gebiet, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen

SOQ, NO, N021 C01 COZ! 03! CmHm

Schwebstaub, Ruf, sonstige
Luftverunreinigungen
Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,

Temperatur, Niederschlag, Luftfeuchte,
Globalstrahlung, Luftdruck

Station Freiburg Mitte (DEBW084)

Rechtswert 3412900
Hochwert 5318815
Hohe tber NN 240 m
Messhohe Uber Grund 35 m

Lage der Messstelle

Ebene, Stadtrand

Messstellenumgebung

Vorherrschende Windrichtung SSW,
Stromungshindernisse SO (Abstand 45 m
und Héhe 20 m)

Strallentyp und Verkehrsdichte in
Messstellennahe

schmale Stral3e mit geringer
Verkehrsdichte

Gebietsnutzung

Handel, Gewerbe und Wohnen

Abstand zu relevanten Emissionsquellen

Verkehrswege 750 m

Einstufung der Immissionsbelastung

durchschnittlich
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Klassifizierung der Messstelle nach Eol

stadtisches Gebiet, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen SO,, NO, NO, CO, 03 CuH,,
Schwebstaub, Ruf, sonstige
Luftverunreinigungen

Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur, Niederschlag, Luftfeuchte,
Globalstrahlung

Station Welzheimer Wald (DEBW030)

Rechtswert 3542100

Hochwert 5416500

Hoéhe Uber NN 500 m

Messhohe Uber Grund 35 m

Lage der Messstelle Hugel, Wald

Messstellenumgebung Vorherrschende Windrichtung S

StraBentyp und  Verkehrsdichte in | schmale Strale mit sehr geringer

Messstellennéhe Verkehrsdichte

Gebietsnutzung Erholung, Forstwirtschaft und
Landwirtschaft

Abstand zu relevanten Emissionsquellen | Industrie 3 km

Einstufung der Immissionsbelastung niedrig

Klassifizierung der Messstelle nach Eol landliches Gebiet, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen SO,, NO, NO,, O4

Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur, Luftfeuchte

Station Schwarzwald Sud (DEBWO031)

Rechtswert 3407525

Hochwert 5297430

Hoéhe Uber NN 920 m

Messhohe Uber Grund 35 m

Lage der Messstelle Hang, Wald

Messstellenumgebung Vorherrschende Windrichtung WSW

StralBentyp und  Verkehrsdichte in | keine

Messstellennéhe

Gebietsnutzung Erholung und Forstwirtschaft

Abstand zu relevanten Emissionsquellen | keine

Einstufung der Immissionsbelastung niedrig

Klassifizierung der Messstelle nach Eol Landlich, regional, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen SO,, NO, NO,, CO, CO,, O3, CyH,

Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur,  Niederschlag, Luftdruck,

Luftfeuchte, Globalstrahlung
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Fur die Messstelle Stuttgart-Paulinenstral3e stehen keine Angaben zur Verfligung.

Station Stuttgart Neckartor

Rechtswert 3514138

Hochwert 5405657

Hohe Uber NN 235 m

Lage der Messstelle Stral3e

Einstufung der Immissionsbelastung sehr hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol Stadt, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, PMyq

Gemessene meteorologische Gréf3en Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur

Station Stuttgart Siemensstralde

Rechtswert 3512950

Hochwert 5408195

Hohe Gber NN 296 m

Lage der Messstelle Stral3e

Einstufung der Immissionsbelastung sehr hoch

Klassifizierung der Messstelle nach Eol Stadt, Verkehr

Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, PMyq

Gemessene meteorologische GrofRen Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur
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Station Stuttgart Hohenheimer Stral3e

Rechtswert 3513640
Hochwert 5403477

Hbhe Gber NN 307 m

Lage der Messstelle Stral3e
Einstufung der Immissionsbelastung sehr hoch
Klassifizierung der Messstelle nach Eol Stadt, Verkehr
Gemessene Luftverunreinigungen NO, NO,, PMy,
Gemessene meteorologische Grofen keine

Station Schwabenzentrum

Rechtswert 3513640
Hochwert 5403477
Hohe Uber NN 250 m

Lage der Messstelle

Messung erfolgt 25 m tber Grund

Einstufung der Immissionsbelastung

mittel bis gering

Klassifizierung der Messstelle nach Eol

Stadt, Hintergrund

Gemessene Luftverunreinigungen

SO, NO, NO,, CO, O3, PMyg

Gemessene meteorologische GrofRen

Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur,  Niederschlag, Luftdruck,
Luftfeuchte, Globalstrahlung,

Strahlungsbilanz, UV-A und UV-B

Klimastation Schnarrenberg

Rechtswert 3514800

Hochwert 5410250

Hbhe Gber NN 315 m

Gemessene meteorologische Grof3en Windrichtung, Windgeschwindigkeit,
Temperatur, Niederschlag, Luftdruck,
Luftfeuchte, Globalstrahlung,

Radiosondenaufstiege
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Anhang B
Tab.11 Licken in den Originalzeitreihen von NO (Halbstundenmittelwerte) angegeben in %
der Halbstundenintervalle pro Jahr fir die Verkehrsmessstationen

Jahr Stuttgart-Strafl3e | Karlsruhe-StraRe | Mannheim-Stral3e | Freiburg-Stral3e
1995 3,8% 8,2 % 8,2 % 3,3%
1996 4,8 % 6,7 % 5,3 % 4,5 %
1997 3,4 % 6,9 % 3,6 % 29%
1998 4,3 % 2,8 % 4,9 % 2,8 %
1999 3,4 % 3,2% 25% 4,3 %
2000 5,4 % 4,1 % 51% 6,5 %
2001 3,2% 2,7% 2,6 % 2,7 %
2002 2,9 % 25% 57 % 3,4 %
2003 2,8% 2,6 % 10,7 % 3,5%
2004 1.2% 1,1% 1,3% 1,7 %

Tab.12  Licken in den Originalzeitreihen von NO (Halbstundenmittelwerte) angegeben in %

der Halbstundenintervalle pro Jahr fur die stadtischen Hintergrundmessstellen

Jahr Stuttgart  Bad | Karlsruhe- Mannheim-Sid Freiburg-Mitte
Cannstatt Nordwest
1995 57% 7,2 % 6,3 % 8,7 %
1996 6,6 % 10,8 % 4.2 % 6,5 %
1997 3.2% 4,3 % 7,2% 3,0%
1998 3.4 % 5,6 % 4.8 % 3.2%
1999 2,6 % 4,7 % 3,7% 2,7%
2000 4,1 % 3,.3% 3,0% 3,9%
2001 4,7 % 6,7 % 3,1% 3.9%
2002 6,5 % 43 % 2,7 % 4,1%
2003 4,3 % 3.1% 2,6 % 51%
2004 15% 3,1 % 1,3% 23%
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Tab.13  Licken in den Originalzeitreihen von NO, (Halbstundenmittelwerte) angegeben in
% der Halbstundenintervalle pro Jahr fur die Verkehrsmessstationen

Jahr Stuttgart-Strafl3e | Karlsruhe-StraRe | Mannheim-Strafl3e | Freiburg-Stralle
1995 3,8% 8,3% 6,8 % 3,3%
1996 4,8 % 6,7 % 53 % 4,5 %
1997 3,4 % 6,9 % 3,6 % 29%
1998 4,3 % 2,8 % 4,9 % 2,8 %
1999 3,4 % 3,3% 25% 4,4 %
2000 55 % 4,1 % 51% 6,5 %
2001 3,2% 2,7% 2,6 % 2,7 %
2002 2,9 % 25% 57 % 34 %
2003 2,8% 2,6 % 10,6 % 35%
2004 12% 1,1% 1,3% 1,7 %

Tab.14  Licken in den Originalzeitreihen von NO, (Halbstundenmittelwerte) angegeben in

% der Halbstundenintervalle pro Jahr fur die stéadtischen Hintergrundmessstellen
Jahr Stuttgart  Bad | Karlsruhe- Mannheim-Sud Freiburg-Mitte
Cannstatt Nordwest

1995 57 % 7,2% 6,3 % 8,7 %
1996 6,6 % 10,8 % 4,2 % 6,5 %
1997 3,2% 4,3 % 7,2% 3,0%
1998 3,4 % 5,6 % 4,8 % 3.2%
1999 2,6 % 4,8 % 3, 7% 2,7 %
2000 4,1 % 3,3% 3,0% 3,9%
2001 4,7 % 6,7 % 3,1% 3,9%
2002 6,5 % 4,3 % 2,7% 4,3 %
2003 4,3 % 31% 2,6 % 51%
2004 15% 3,1% 1,3% 2,3%
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Tab.15 Anzahl der Radiosondenaufstiege in Stuttgart Schnarrenberg 2004

Monat Vorhandene | Max. mogliche Vorhandene
Datensatze Datensatze Datensatze %
Januar 61 62 98%
Februar 57 58 98%
Marz 61 62 98%
April 59 60 98%
Mai 58 62 94%
Juni 59 60 98%
Juli 49 62 79%
August 52 62 84%
September 60 60 100%
Oktober 61 62 98%
November 58 60 97%
Dezember 61 62 98%
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Anhang C
Wochengang (Stundenmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Mannheim-StraRe 2004
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NO2-Immissionskonzentration

Wochengang der NO2-Zusatzbelastung Mannheim-Stra3e 2004
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Abb.68  Wochengang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Mannheim 2004
Wochengang (Stundenmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Freiburg-Strale 2004
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Abb.69  Wochengang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Freiburg 2004
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Wochengang (Tagesmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Karlsruhe-StraRe 2004
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Abb.70

Wochengang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Karlsruhe 2004
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Immissionskonzentration

Jahresgang (Monatsmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Mannheim-Straf3e 2004
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Abb.71

Jahresgang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Mannheim 2004
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NO2-Immissionskonzentration

Jahresgang (Monatsmittelwert) der NO2-Zusatzbelastung
Freiburg-StralRe 2004

Abb.72  Jahresgang der Stickoxid- und Ozon-Immissionskonzentration Freiburg 2004
Jahresgang (Monatsmittelwert) der Stickoxid-Immissionskonzentrationen
Karlsruhe-StraRe 2004
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Jahresgang (Monatsmittelwert) der Ozon-Immissionskonzentration
Karlsruhe-Nordwest 2004
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