Das Augsburger Emissionsevaluierungsexperiment - EVA

Anthropogene Emissionsdaten sind wichtige EingangsgréRen fir luftchemische Modelle zur Analyse
und Prognose sommerlicher Ozonspitzenkonzentrationen und dienen als Basis fir die Planung von
ReduktionsmaBnahmen. Fir die experimentelle Evaluierung der Berechnungsmodelle (BMBF-Projekt
EVA) wurden die Spurengaszusammensetzungen in der Abluftfahne der Stadt Augsburg
charakterisiert und mit den Resultaten der Emissionsberechnungen verglichen.

Messung der

Emisslonsraten der Emisslonsberechnungen

basierend auf

Stadt Augsburg und
deren Verhaltnisse zu Etatietiachen Daten
einem Tracer {Verkehr,
Industrie, Haushalte, ...}

Vergleich der
experimentellen
Ergebnisse
mit den

Emissionsberechnungen

Bestimmung der Unsicherheiten
von Emissionsmodellen I

Aufgabenverteilung und beteiligte Institutionen

= Emissionsberechnungen: Institut fiir Rationelle Energieanwendung (Uni Stuttgart).

= Bestimmung der Emissionen durch fluggestitzte Messungen aus der Divergenz der
Stoffflisse von CO und NOy im Luv und Lee der Stadt: Fraunhofer-Institut fir Atmosphérische
Umweltforschung, Forschungszentrum Karlsruhe (IMK) und Institut fiir Dampfkesselwesen der
Uni Stuttgart.

» Bestimmung der Emissionen mit Freisetzung eines Tracers: Forschungszentrum Jilich (ASS
+ ICG-Il).

= Bestimmung der Emissionsverhéltnisse von NO, NO,, NOy, CO, HCHO und C; - Cyo-
Kohlenwasserstoffen durch bodengestiitzte Langzeitmessungen: Forschungszentrum Jilich
(ICG-II), Fraunhofer-Institut fir Atmospharische Umweltforschung.




Im Rahmen von zwei mehrwdchigen Experimenten (Méarz 98 und Oktober 98) mithilfe eines &
fahrbaren Messlabors wurde die detaillierte Zusammensetzung der Emissionen der Stadt Augsburg
durch bodengestutzte Messungen im Abluft-Bereich der Stadt bestimmt. Zusétzlich wurde wahrend
mehrerer Intensivphasen Tracerexperimente und fluggestiitzte Messungen von NO, und CO
durchgefiihrt.

Eine Zusammenfassung der Resultate des Experiments ist im Jahre 2002 in J. Atmos. Chem. 42, 207-
233 veroffentlicht.

Die Resultate des Jilicher Beitrags zum Emissionsevaluierungsexperiment EVA

Anthropogene Emissionsdaten sind wichtige Eingangsgréf3en fir luftchemische Modelle zur Analyse
und Prognose sommerlicher Ozonspitzenkonzentrationen und dienen als Basis fir die Planung von
Reduktionsmaflinahmen. Fir die experimentelle Evaluierung der Berechnungsmodelle (BMBF-Projekt
EVA) wurden die Spurengaszusammensetzungen in der Abluftfahne der Stadt Augsburg
charakterisiert und mit den Resultaten der Emissionsberechnungen des Instituts fir Rationelle
Energieanwendungen der Universitat Stuttgart (IER) verglichen. Der Schwerpunkt der
Untersuchungen lag dabei auf der detaillierten Analyse von experimentell bestimmten und
berechneten Kohlenwasserstoff-Zusammensetzungen.

Anhand der guten Ubereinstimmung der gemessenen Kohlenwasserstoff-Mixe mit denen aus
Flugzeugmessungen und durch geeignete Wahl der Messzeitrdaume (d.h. bei vernachlassigbarem
photochemischen Abbau wahrend des Transports von der Stadt zum Messort) wurde sichergestellt,
dass Ruckschliisse von gemessenen Konzentrationsverhaltnissen auf Emissionsverhaltnisse moglich
sind. Auf diesem Wege konnte sowohl die erforderliche gute Durchmischung der stadtischen
Abluftfahne als auch eine vernachlassigbare Kontamination durch nahe Quellen fir den gewahlten
Messort nachgewiesen werden. Die Unterscheidung zwischen dem Konzentrationshub der Stadt und
der luvseitigen Hintergrundkonzentrationen wurde mit Hilfe von Regressionsanalysen durchgefuhrt.

Der Vergleich der Kohlenwasserstoffzusammensetzung mit anderen Messungen zeigt eine gute
Ubereinstimmung des mittleren Kohlenwasserstoff-Mixes fiir Augsburg mit einem verkehrsdominierten
Kohlenwasserstoff-Mix (Abb. 1). Da die relativen Anteile von Toluol und der Xylole (Substanzen, fir
die das Emissionsberechnungsmodell einen Losemittelanteil von >= 50% prognostiziert) im
Augsburger Mix nicht deutlich héher liegen als fur den verkehrsdominierten Mix, ist zu schlief3en, dass
die Emissionen aus der Lésemittelanwendung nur einen geringen Anteil an dem gemessenen
Kohlenwasserstoff-Mix besitzen.
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Abb. 1: Vergleich der mittleren KW /KW gesam
Anteile [ppb/ppb] fiir Augsburg (Oktober,
Werktage) mit den Resultaten
verkehrsdominierter Messungen in Miinchen
(Werktage).
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Dieses Ergebnis steht in klarem Gegensatz zu den Resultaten der Emissionsberechnungen, die fir
die Kohlenwasserstoffemissionen im Bereich von C, - C,o aus Lsemittelanwendungen einen Anteil
von etwa 50% prognostizieren.


http://www.fz-juelich.de/iek/iek-8/DE/Leistungen/Infrastruktur/Messfahrzeuge/MessLKW/MessLKW_node.html�
http://www.fz-juelich.de/iek/iek-8/DE/Leistungen/Infrastruktur/Messfahrzeuge/MessLKW/MessLKW_node.html

Das Emissionsmodell kann nur fiir eine Untergruppe an Kohlenwasserstoffen, die im wesentlichen aus
dem Verkehr stammen, substanzspezifische Anteile angeben. Diese stimmen im Mittel recht gut mit
den entsprechenden gemessenen Anteilen tberein (Abb. 2).

Vom Emissionsmodell wird jedoch ein erheblicher Teil der Kohlenwasserstoffemissionen (ca. 50%),
die vom eingesetzten GC-System detektierbar sind, nicht spezifiziert, sondern nur als Summe KW,
angegeben. Dieser vom Emissionsmodell angegebene Anteil der Kohlenwasserstoffemissionen wird
ausschlief3lich den Emissionen aus dem Losemittelverbrauch zugeordnet. In den experimentellen
Resultaten finden sich keine Hinweise auf entsprechende zusatzliche Kohlenwasserstoffemissionen.
Es ist festzustellen, dass das Emissionsberechnungsmodell den Beitrag der Emissionen aus dem
Lésemittelanwendung erheblich Uberschétzt und den Beitrag der Verkehrsemissionen unterschétzt.
Die quantitative Bestimmung der Anteile der verschiedenen Quellgruppen anhand der experimentell
ermittelten KW-Emissionszusammensetzungen erfordert die Anwendung von Massenbilanzanalysen
(CMB-Analysen).
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Abb. 2: Berechnete und gemessene
Emissionszusammensetzung sowie zugehorige
1-0-Standardabweichungen fiir eine
Untergruppe (siehe Text) von
Kohlenwasserstoffen (auf ppb bezogen,
Oktoberkampagne).
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Erste Untersuchungen zum Beitrag der Losemittelemissionen an den
anthropogenen KW-Emissionen mittels CMB-Analysen

Die vom Emissionsmodell des IER berechnete Quellverteilung fur Augsburg unterscheidet sich nur
gering von den Angaben des Umweltbundesamtes (UBA) fur Deutschland. Fur das Emissionskataster
fur Deutschland liegt der Beitrag der Lésemittelemissionen an den anthropogenen KW-Emissionen im
Jahresmittel bei etwa 60%, der des Verkehrs bei etwa 30% (vergl. Abb. 3).

Um eine experimentelle Uberpriifung der vom UBA angegebenen Quellverteilung durchzufiihren,
wurden Kohlenwasserstoff-Mixe aus mehreren urbanen Gebieten, die von uns in den Jahren 1995 -
1998 gemessen wurden, mit Hilfe von Multiregressionsanalysen (Chemical Mass Balance Modell CMB
Vers. 8 der Environmental Protection Agency (EPA)) untersucht. Die fir die Untersuchungsmethode
benotigten Quellprofile (basierend auf 40 Einzelsubstanzen) aus den Bereichen Verkehr,
Lésemittelanwendung und Verbrennungsprozesse wurden ebenfalls von uns experimentell bestimmt.

Die Analyse zeigt:

= Die Quellprofile aus Verkehr, Lésemittelanwendungen und aus Verbrennungsprozessen sind
eindeutig voneinander unterscheidbar und kénnen somit als voneinander unabhéngige
Quellprofile betrachtet werden. Dies wurde durch umfangreiche Sensitivitatsanalysen
sichergestellt. So fihren z. B. Multiregressionsanalysen ohne Beriicksichtigung der Quelle
Verkehr zu signifikanten Verschlechterungen der Qualitat der Anpassungen.

» Fir alle untersuchten urbanen Kohlenwasserstoff-Mixe betragt der Anteil der
Verkehrsemissionen an den Kohlenwasserstoffemissionen mehr als 50%; im Mittel liegt der
Anteil bei mehr als 60% (vergl. Abb. 3).

= Der experimentell gefundene Beitrag der Lésemittelanwendungen liegt bei ca. 10-15% und ist
somit von gleicher Gré3enordnung wie die aus Sensitivitatsanalysen bestimmte Unsicherheit
der Resultate der CMB Analysen.
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Die Resultate der CMB-Analysen liefern klare Hinweise auf eine wesentliche Uberschatzung des
Losemittelbeitrags beim Emissionskatastern fiir Deutschland. Die Untersuchungen machen deutlich,
dass die urbanen Emissionen der Kohlenwasserstoffe im untersuchten Zeitraum, anders als vom UBA
Szenario angegeben, durch die Emissionen des StraRenverkehrs dominiert werden.

Zusammenfassende Bemerkungen

Im Rahmen des EVA-Projekts wurden ausschlielich Kohlenwasserstoffe im Bereich von C, - Cyq fiir
die Evaluierung der Emissionsberechnungen herangezogen. Mit Ausnahme von Formaldehyd wurden
in diesem Experiment keine weiteren oxigenierten bzw. halogenierten Substanzen gemessen. Fir
zukinftige Evaluierungsexperimente ware es daher wichtig, die Emissionen dieser gasférmigen
Spurenstoffe ebenfalls zu erfassen. Zusammen mit einer ausgeweiteten Charakterisierung der
Zusammensetzung einzelner Quellen kann dann mit dem Instrument der CMB-Analyse eine exaktere
Beschreibung der jeweiligen Quellanteile durchgefuhrt werden.

Unabhangig davon zeigen die Ergebnisse des EVA-Experiments, dass insbhesondere die
prognostizierten Kohlenwasserstoff-Emissionen aus dem Lésemittelbereich in den experimentellen
Untersuchungen nicht beobachtet wurden, obwohl sie zum Bereich der C, - C;q Kohlenwasserstoffe
mit vergleichbarer Gro3enordnung beitragen sollten wie die KW-Emissionen aus dem Verkehr.

Die detaillierten Ergebnisse des EVA-Experiments sind in einem Sonderband von Atmospheric
Environment verdéffentlicht: Atmospheric Environment, 36, Supplement No. 1 (2002).



