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Sekundares anorganisches Aerosol — Zusammenfassung

ZUSAMMENFASSUNG

Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat tragen als sekundares anorganisches
Aerosol (SAA) an landlichen Hintergrundstandorten in Osterreich zu 30 bis
45 % zur PMy, bzw. PM,s-Belastung bei; im stadtischen Hintergrund liegt des-
sen Anteil (bei héheren Beitragen primarer Partikel) in einem Bereich von etwa
20-40 %.

SAA entstehen durch chemische Umwandlung in der Atmosphéare aus den Vor-
laufern SO,, NO, und NHj, die Bildungsprozesse dauern bis zu einige Tage.

Die in Osterreich gemessenen SAA-Konzentrationen gehen auf Emissionen der
Vorlaufer in einem weiten geographischen Bereich zuriick, der neben Oster-
reich auch dessen Nachbarstaaten im Umkreis von mehreren 100 km ein-
schliet; daher stammt ein wesentlicher Anteil der SAA aus grenziiberschrei-
tendem Schadstofftransport. Sulfat geht zu einem hohen Anteil auf SO,-Quellen
im stlichen Mitteleuropa (v.a. Ruménien, Serbien, Ungarn, Polen, Tschechien)
zurlck. Erhéhte Nitrat-Konzentrationen treten bei windschwachen Wetterlagen
mit regionaler Schadstoffakkumulation (d.h. vor allem aus 6&sterreichischen
Quellen) auf. Dementsprechend weist der auBeralpine Norden Osterreichs die
héchste Sulfat-Belastung auf; maBig hohe Sulfat-Belastungen treten im Stdos-
ten Osterreichs auf, die niedrigsten werden inneralpin beobachtet. Die héchsten
Nitrat-Belastungen werden in Oberdsterreich registriert, geringer ist die Nitrat-
Belastung im Nordosten und Siidosten Osterreichs, die niedrigsten Nitratkon-
zentrationen treten inneralpin auf.

Die generell héhere SAA-Belastung im auBeralpinen Raum geht auf die héhe-
ren Emissionen der GroBstadte bzw. hohe landliche Emissionsdichten der Vor-
laufer und einen héheren Anteil an Ferntransport zuriick.

Die SAA-Belastung geht auch in den Stadten Osterreichs ganz (iberwiegend
auf Quellen im regionalen und Uberregionalen Umfeld zurlick. Die stédtischen
Beitrdge zu SAA liegen bei Sulfat im Jahresmittel in ganz Osterreich unter
0,5 pg/m3. Bei Nitrat lasst sich ein signifikanter stadtischer Beitrag lediglich fir
den Ballungsraum Wien identifizieren, der etwa 25 bis 35 % der in Wien ge-
messenen Nitrat-Konzentration und ca. 5 % der PM;,-Gesamtkonzentration
entspricht.

Die an einigen Messstellen in Oberésterreich und in llimitz vorliegenden lange-
ren Zeitreihen deuten auf eine Abnahme der Sulfat-Konzentration in den letzten
zehn Jahren hin. Die Nitrat-Konzentration zeigt keinen Trend.

Modellrechnungen zu Auswirkungen von Emissionsédnderungen der Vorlau-
fersubstanzen auf die PM-Konzentration wurden u.a. fir verschiedene Gebiete
in Deutschland, England, Frankreich, Schweiz sowie Karnten und die Steier-
mark durchgefihrt.

In den meisten untersuchten Gebieten hat eine Minderung der NH3-Emissionen
den gréBten Einfluss auf die Bildung von Sekundéraerosol. Lediglich in einigen
landwirtschaftlich gepragten Gebieten mit hohen NHz-Emissionsdichten (z.B.
Westschweiz, Stidoststeiermark) waren NO,-Emissionsreduktionen effektiver.

Fir andere Gebiete in Osterreich, aus denen keine Modellrechnungen vorlie-
gen, sind aufgrund der Komplexitat der chemischen und physikalischen Vor-
gange seriése Aussagen kaum moglich. Auch weist die rdumliche Verteilung
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Sekundares anorganisches Aerosol — Zusammenfassung

der NHz-Emissionsdichten Unsicherheiten auf. Ein Minderungspotential bei
SAA besteht aber jedenfalls in der Stidoststeiermark, im Nordosten Osterreich
und in Oberdsterreich.

Da keine regionale Bildung von Ammoniumsulfat zu beobachten ist, ware eine
Minderung der SAA-Konzentration nur bei Reduktion von NH; und NO, zu er-
warten. Ob eine NH; oder eine NO,-Reduktion effektiver wére, kann ohne Mo-
dellrechnungen nicht zweifelsfrei beantwortet werden.

6 Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014



Sekundares anorganisches Aerosol — Einleitung

1 EINLEITUNG

Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat tragen als sekundares anorganisches Beitrag zur PM-
Aerosol (SAA) an landlichen Hintergrundstandorten in Osterreich zu einem Drit-  Belastung

tel bis Uber die Halfte zur PMy, bzw. PM, s-Belastung bei; im stadtischen Hinter-

grund liegt dessen Anteil (bei h6heren Beitrdgen primérer Partikel) in einem Be-

reich von etwa 25-40 %. Ein wesentlicher Anteil davon stammt jeweils aus
grenziiberschreitendem Schadstofftransport. SAA ist damit fir die Einhaltung

der Ziele des IG-L bzw. der Luftqualitatsrichtlinie ein entscheidender Faktor und

wird wegen seiner grenziberschreitenden Bedeutung Uber die Vorlaufersub-

stanzen in der NEC-Richtlinie adressiert.

In dieser Studie wird zunachst die Entstehung, Eigenschaften und die limitie- Aufbau der Studie
renden Faktoren der Bildung von SAA erlautert (Kapitel 2). Die Emissionen der

Vorlaufersubstanzen (SO,, NO,, NH3) in Osterreich werden in Kapitel 3 darge-

stellt. In Kapitel 4 werden bestehende Analysen verschiedener Staubinhaltsstof-

fe und deren Quellregionen diskutiert.

Anhand von Literaturrecherchen zu Modellrechnungen wird, darauf aufbauend,
dargestellt, wie sich die PM, s-Belastung bei Anderung der Emissionen von Vor-
laufersubstanzen entwickeln kénnte (Kapitel 5). Dabei wird untersucht, welche
Vorlaufersubstanzen in bestimmten Regionen in Osterreich die limitierenden
Faktoren darstellen kénnen.

Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014 7



Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol

2 ENTSTEHUNG VON SEKUNDAREM
ANORGANISCHEM AEROSOL

Sekundares, anorganisches Aerosol (SAA) besteht in Osterreich im Wesentli-
chen aus Ammoniumsulfat ((NH4)2SO,4) und Ammoniumnitrat (NH4NO3). Andere
anorganische Salze wie z.B. Natrium-, Kalium-, Magnesium- oder Calciumsalze
spielen nur eine geringe Rolle’. Diese Studie beschrankt sich daher auf die
Analyse von Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat unter dem Sammelbegriff

SAA.

2.1 Bildung von sekundarem anorganischem Aerosol

Bildung aus Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat entstehen zum ganz Uberwiegenden Teil
Vorldufersubstanzen aus den gasférmigen Vorlaufersubstanzen NO,, SO, und NHs. Die Emissions-
quellen dieser Luftschadstoffe werden in Kapitel 3 diskutiert.

Abbildung 1 zeigt schematisch die Bildung von sekundarem Aerosol, bei der im
Fall von Ammoniumnitrat auch Ozon eine Rolle spielt.

Volatile
Compounds
Organic Semivolatile
Compounds Compounds

SO,

Semivolatile and
Gaseous Compounds

RO, —» Secondary Organic
7 2 Particles ‘

> | Organic Particles
OH

NO,
Inorganic  N,O4

" Nitrates
HNO,

I
o NH4NO;,

OH H0 \
%A—. sto;/\ \

0, H,0,, O,

(NHy4)2S04

1‘ Chemical Depositioni

-,

Abbildung 1: Schematische Darstellung der Bildung von sekunddrem Aerosol aus
gasférmigen Vorldufersubstanzen (grin: wesentliche
Vorldufersubstanzen, rot: Endprodukte. Quelle: MCMURRY, SHEPHERD &
VICKERY 2004, S 121).

' 2.B. betrug der Anteil von Ca, K, Mg, und Na an der PM,s-Konzentration an der Messstelle Wien-
Waéhringer Girtel AKH im in Summe 1,8 % (ohne Gegenion) wahrend Ammoniumsulfat und Am-
moniumnitrat in Summe 42 % beitragen (KRL OAw 2004).
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Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol

2.1.1  Bildung von Ammoniumsulfat

Aus SO, bildet sich in der Atmosphéare in Anwesenheit von Wasserdampf rasch
Schwefelsaure (H,SO,4), welche mit Ammoniak (NH3) in Anwesenheit von Was-
ser (H,O) (was aufgrund der starken Hygroskopie von Schwefelsédure immer der
Fall ist) zu Ammoniumsulfat (NH4).SO,) reagiert (SEINFELD & PANDIS 1998,
S530. Fir Details siehe Abbildung 3). Abbildung 2 zeigt wie sich aus 10 pg/m?
H.SO, bei 75 % relativer Luftfeuchtigkeit in Abhangigkeit der Ammoniakkon-
zentration verschiedene Reaktionsprodukte bilden. Die gebildete Menge an
Ammoniumsulfat hangt von der NHs;-Konzentration ab; Uber einer bestimmten
Konzentration (etwa 3,5 pg/ms3 unter den in Abbildung 2 angefiihrten Bedingun-
gen) reagiert das System vollstandig zu Ammoniumsulfat.

T | T I - T [ T
e N Total Mass |
20
10 r 1 1 n | 1 | 1
20 |- (NH,),S0,(s)
. | —
E ol N IR B £
o
3 20 5042‘ 3
S 10
Y I P —
& 20 -
8 - HSO, ]
E 0 1 l 1 _l 1 1
o 10 ]
< s H,S0,(eq) ]
B I T N T B
fg E Water—
10 \ -
g oo
0 1 2 3 4
Total Ammonia, ug m™

Abbildung 2: Aerosolkonzentration eines Systems aus 10 ug/m?® H.SOy4 bei 75 % relativer
Luftfeuchtigkeit und einer Temperatur von 298 K in Abhéngigkeit der NH3-
Konzentration (Quelle: SEINFELD & PANDIS 1998, S 531).

Abbildung 3 zeigt die Bildung von Sulfataerosol Uber die Oxidation in der Gas-  Oxidation in

phase und in Wassertropfchen innerhalb von Wolken. Die Oxidation in der Gasphase, Wolken
Gasphase dominiert nur bei sommerlichen photochemischer Smog-Episoden,

ansonsten ist die Oxidation in der wassrigen Phase von gréBerer Relevanz

(AQEG 2005, S 76).
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Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol
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Abbildung 3: Wesentliche Prozesse der Bildung von Sulfat-Aerosol aus Schwefeldioxid
in der Atmosphére (nach AQeG 2005, S 77).

2.1.2 Bildung von Ammoniumnitrat

Bei der Bildung des Nitrations spielen auch photochemische Prozesse im Zu-
sammenspiel mit Ozon eine Rolle (SCHAAP 2004, S 1-15; AQEG 2005, S 76;
JENKIN 2006, S 49; siehe Abbildung 4):
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Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol

Reaktionen in der Nacht
= surface
HONO reaction NO N205
\ 2/ H,0, surface
] 4t,
I\ HO; or RO NO; \
? ? nitrate
Y N% aerosol
i m A ‘,
i NO O No, % _HNO 4
: 3 2 3 NH,
g 4 Reaktionen bei Tageslicht
emission

Abbildung 4: Wesentliche Prozesse der Bildung von Nitrat-Aerosol aus Stickstoffdioxid in
der Atmosphdre (nach JENKIN 2006, S 50).

Die Oxidation von NO, zu anorganischen Nitratverbindungen wird beschleunigt  Einfluss Ozon
bei Vorhandensein von HO,-Radikalen und O3 (JENKIN 2006, S 50). Dieser Pro-

zess ist insbesondere von Bedeutung wenn sich stadtische Abgasfahnen in das

Umland strémen und die Os-Konzentration zunimmt. Bei Tageslicht reagiert

NO, mit OH-Radikalen (Umwandlungsrate ca. 4 % pro Stunde) zu HNO3; HNO;

reagiert wiederum mit NHz zu Ammoniumnitrat. Die Reaktion von Oz mit NO, zu

NO; und N,Og lauft durch die rasche Photolyse von NO3; dagegen nur wahrend

der Nacht ab.

Nur bei einem NH3/H,SO, Molverhaltnis Uber 2 reagiert NH3 nicht vollstdndig  Reaktion zuerst mit
mit der Schwefelsaure im Aerosol. Es liegt dann auch in der Gasphase vor und  H,SO,
steht fur eine Reaktion HNO3 bzw. N,Os zur Verfligung (Abbildung 5).

Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014 11



Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol
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Abbildung 5: Aerosolzusammensetzung als Funktion von Gesamt-Ammonium (NHz
gasformig, NHy") in einer Atmosphére mit 10 ug/m?3 Gesamt-Sulfat und
10 ug/m? Gesamt-Nitrat bei einer Temperatur von 298 K und 70 %
relativer Luftfeuchtigkeit (Quelle: SEINFELD & PANDIS 1998, S 539).

2.2 Temperaturabhangigkeit der Ammoniumnitrat-
Konzentration

Dissoziation von Im Unterschied zu Ammoniumsulfat, das bei den in der Atmosphéare Gblichen
Ammoniumnitrat im  Temperaturen stabil ist, dissoziiert Ammoniumnitrat bei Temperaturen, die in
Sommer Mitteluropa in der Umgebungsluft auftreten (Abbildung 6).

12 Umweltbundesamt @ REP-0591,Wien 2014



Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol
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Abbildung 6: Ammoniumnitrat (partikuldr) als Funktion der Temperatur in einem System
mit 7 ug/m? NHs und 26,5 ug/m? HNOs bei 30 % relativer Luftfeuchtigkeit.
Die Differenz zwischen der Gesamtmasse (gestrichelte Linie) und
Ammoniumnitrat verbleibt in der Gasphase als NHz und HNO3 (Quelle:
SEINFELD & PANDIS 1998, S 533).

In den Sommermonaten ist daher die Konzentration von Ammoniumnitrat
deutlich geringer (Abbildung 7); sie betragt bei PM;q etwa ein Sechstel der
relativen Konzentration im Winterhalbjahr®.

Die Analysen von PM_;s in llimitz (Tabelle 1) zeigen, dass die Relativanteile der
meisten Komponenten jahreszeitlich wenig variieren. Der Anteil von Nitrat ist
aufgrund der temperaturabhdngigen Dissoziation im Winter wesentlich héher,
bei den hdéheren Kaliumanteilen im Winter spielen Emissionen aus
Holzverbrennung eine wesentliche Rolle, bei Chlorid der Einsatz von Streusalz.

Die im Gegenzug héheren Relativanteile u.a. von Sulfat im Sommer ergeben
sich aus einem relativ flachen Jahresgang der Sulfatkonzentration und den
héheren Nitratanteilen im Winter.

2 Winter: Mittelwert tiber die Monate Janner bis Marz und Oktober bis Dezember; Sommer: Mittel-
wert Uber die Monate April bis September.

Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014

Jahreszeitliche
Variation

13



Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol

Verhaltnis Winter- zu Sommermittelwert

= PM10
mPM2.5

Verhaltnis Winter zu Sommer

N -

PM10, NH4 NO3 SO4
PM2.5

Abbildung 7: Verhéltnis der Winter- zu Sommermittelwerten von PMyo, PM>5 und dessen
sekundére anorganischen Aerosolbestandteile an der Messstelle Wien
Wahringer Giirtel - AKH (Quelle: KRL Oaw 2004).

Tabelle 1: Verhéltnis der PM s-Konzentration sowie der Relativanteile der PM -
Komponenten zwischen Winter und Sommer, PMz s in llimitz.

PMos SOs  NOs NH; OM? EC Na K Ca cl
1999/2000 2,1 0,6 0,7 0,9 1,75 1,3 0,9 2,0 0,5 1,6
2011 2,5 0,7 0,2 1,1 0,9 1,4 0,8 1,8 0,3 1,5
2012 1,9 0,7 0,2 1,3 1,0 1,5 0,9 2,1 0,4 "
2013 2,0 0,7 0,2 1,0 1,2 0,9 0,4 2,0 0,3 "
" nicht angebbar, Konzentration im Sommer meist unter der Nachweisgrenze
J0M=0Cx 1,7
2.3 Bildungsdauer und raumliche Variabilitat
Stddtische Die nachfolgenden Ausfiihrungen beschrénkgn sich auf stadtische Abgasfah-
Abgasfahnen nen, da Abgasfahnen von Punktquellen in Osterreich kaum mehr eine Rolle

14

spielen.

Bei der Bildung von Ammoniumsulfat aus stadtischen SO,-Quellen {ber die
Reaktion in der Gasphase werden pro Stunde ca. 5 % des vorhandenen SO in
Ammoniumsulfat umgewandelt; die Bildung von Ammoniumnitrat aus NO, lauft
ca. dreimal so schnell ab. Da NHj zuerst mit H,SO, reagiert, setzt die Ammoni-
umnitratbildung erst ein, wenn ausreichend NHj3 zur Verfligung steht, um die
vorhandene H,SO,4 zu neutralisieren (Us EPA 2004, S 3-62f).

Abbildung 8 zeigt Modellrechnungen fiir die Entwicklung von Stickstoffverbin-
dungen bei einer dreistiindigen Passage von Luftmassen Uber ein stadtisches
Gebiet, in dem NO, freigesetzt wird. Die zeitliche Entwicklung kann hier nicht im

Umweltbundesamt @ REP-0591,Wien 2014



Sekundares anorganisches Aerosol — Entstehung von sekundérem anorganischem Aerosol

Detail diskutiert werden; die wesentliche Schlussfolgerung ist, dass die Nitrat-
Bildung® sehr rasch erfolgt und dass der groBte Teil des emittierten NO, nach
zwei Tagen in Form von Ammoniumnitrat vorliegt, gefolgt von Peroxyacetylnitrat
(PAN). Modellrechnungen flr Stuttgart und Umgebung zeigen, dass die Nitrat-
bildung innerhalb eines Tages erfolgt (siehe Kapitel 5.1.1.1, Abbildung 33).

40
nitroarenes
Ny PANs
| e . .
organic nitrates
30 mHONO

inorganic nitrate aerosol

i :_."‘ e HNO
\-’ R aNO, -

concentration (ppbN)

0 05 1 1.5 2 25 3
days

Abbildung 8: Zeitliche Entwicklung verschiedener stickstoffhaltiger Verbindungen beim
Passieren einer stadtischen Luffmasse (Modellrechnungen. Dauer der
Passage: 3 h. Quelle: JENKIN et al. 2006, S 26).

In einer anderen Modellrechnung wurde die Deposition und Umwandlung von  Deposition,
Ammoniak simuliert (SUTTON et al. 2011, S 306). Es zeigt sich, dass mehr als Umwandlung von
50 % des Ammoniaks trocken deponiert wird. Ebenso sieht man, dass innerhalo  Ammoniak

einer Transportdistanz von einem Kilometer bereits 20 %, 50 % innerhalb von

50 km deponiert werden. In einem gréBeren Abstand dominiert die
Umwandlung zu Ammonium.

® Bei dem Anstieg nach etwa 18 h diirfte es sich um ein Artefakt handeln (pers. Mitteilung M.
Jenkin). Die wesentliche Aussage ist It. Auskunft des Autors die progressive Umwandlung von
NOy in andere oxidierte anorganische und organische Stickstoffverbindungen.
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Bildung von SAA in
Berlin, Niederlande
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Abbildung 9: Kumulative Deposition von NHx-Komponenten als Funktion der Entfernung,
(Quelle: SutTon et al. 2011, S 306).

Die Bildung von SAA in stadtischen Luftmassen und deren Einflus auf die
Luftqualitdt im Umland wurde fur die Berlin untersucht (LAMMEL et al. 2005,
S 95). Es zeigt sich, dass die Bildung von SAA im Sommer weniger als 3 h
bendtigt und dass daher die Konzentrationen von SAA noch in einer Entfernung
von 50 km héher waren als in Gebieten, die nicht in der Abgasfahne liegen.

Der stadtische Beitrag wurde mittels chemischer Analysen u.a. fir die
Niederlande im Detail untersucht (PBL 2010, S 43). Dabei wurde auch auf
Datenséatze aus Deutschland (Nordrhein-Westfalen, IUTA) und Belgien
(Chemkar) zurlickgegriffen (Abbildung 10).

IUTA dataset (Germany, 5-2-2008 [ 28-9-2008) Chemkar dataset (Belgium, 16-9-2006 [ 11-9-2007)
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Abbildung 10: Stadtisches Inkrement von sekund&ren anorganischen
Aerosolkomponenten (SAA) im PMyo (Quelle: PBL 2010, S 43).

In beiden Datensatzen zeigt sich, dass der groBte stadtische Beitrag von Nitrat
stammt; in Nordrhein-Westfalen betragt dieser knapp 2 ug/ms; insgesamt erhéht
sich die SAA-Konzentration um etwa 2-3 pg/mé.
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Auch in den niederlandischen Datensétzen zeigt sich eine Erhdéhung im
stadtischen Hintergrund (Schiedam, unmitteloar westlich von Rotterdam) und
verkehrsnah (Rotterdam) gegeniiber regionalen Hintergrundstationen bei Nitrat,
in geringerem Umfang auch bei Sulfat- und Ammonium (Abbildung 11).

Hellendoorn = regional Cabauw = regional
pg/m’ pglm? pgfm? pglm?®
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Abbildung 11: Erhéhung der Belastung im stddtischen Hintergrund (Schiedam) und
verkehrsnah (Rotterdam) gegenliber den regionalen
Hintergrundmessstellen Hellendoorn und Cabauw (Hellendorn liegt im
Osten der Niederlande, Cabauw im Siidwesten Quelle: PBL 2010, S 44).

2.4 Schlussfolgerungen

Die Bildung von Ammoniumsulfat und Ammoniumnitrat aus den
Vorlaufersubstanzen NHs, NO, und SO, benétigt einige Stunden und 1auft daher
auf der regionalen Skala ab. NH3;, — sofern nicht vorab durch Deposition aus der
Atmosphére entfernt — reagiert zuerst mit Schwefelsdure zu Ammoniumsulfat,
Ammoniumnitrat kann erst gebildet werden, wenn die Bildung von
Ammoniumsulfat abgeschlossen ist.

Bei Temperaturen ab etwa 15 °C verschiebt sich das chemische Gleichgewicht
zwischen Ammoniumnitrat und den Vorlaufersubstanzen verstarkt zu letzteren.
Daher ist im Sommer kaum Ammoniumnitrat im PM zu finden.

In den Abluftfahnen von Stadten zeigt sich eine erhéhte SAA-Belastung, v.a.
héhere Beitrage durch Nitrat aufgrund des Angebots an NO, (v.a. aus dem
Verkehrsbereich) und z.T. auch aus stadtischen NH;-Quellen (Verkehr, Abfall).
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3 EMISSIONEN DER VORLAUFERSUBSTANZEN

3.1 Emissionen in Osterreich

Im Jahr 2012 betrugen die dsterreichischen Emissionen der Vorldufersubstan-
zen von SAA — SO,, NO, und NH; — (ohne Emissionen aus Kraftstoffexport) bei
NH; etwa 62 kt, bei NO, 141 kt und bei SO, 17 kt (UMWELTBUNDESAMT 2014b,
S 27,S 30, S 32).

Die NH3-Emissionen stammen zu knapp 94 % aus der Landwirtschaft.

Die NO,-Emissionen stammen zu 47 % aus dem Verkehr (ohne Kraftstoffex-
port), zu 24 % aus dem Sektor Industrie, und zu 14 % aus dem Kleinverbrauch.

Die SO,-Emissionen stammen zu knapp 70 % aus dem Sektor Industrie, zu
18 % aus der Energieversorgung und zu 11 % aus dem Kleinverbrauch
(Abbildung 12).

Auch wenn auf nationaler Ebene bei den NH;-Emissionen die Landwirtschaft
die ganz dominierende Quelle darstellt, so kénnen in Stddten auch andere
Quellen wie z.B. die Abfallsammlung, das Kanalsystem und der Verkehr rele-
vante Beitrége liefern (RECHE et al. 2012, S 153 und S 160). Damit verbunden
ist auch eine Bildung von sekundaren Partikeln im Stadtgebiet (siehe auch Ka-
pitel 2.3).
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NH,-Verursacher 2012
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Abbildung 12: Anteile der Verursachersektoren an den NHs-, NOx- und SO»-Emissionen
in Osterreich (UMWELTBUNDESAMT 2014b, S 27, S 30, S 32).
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Der Emissionstrend der Vorlaufersubstanzen ist in Abbildung 13 dargestellt. Die
NHs-Emissionen zeigen einen im Wesentlichen gleichbleibenden Verlauf, die
NO, nehmen nach einer Stagnation in den Jahren 1994 bis 2007 in den letzten
Jahren ab, die SO,-Emissionen zeigen bis 2009 einen mehr oder weniger kon-
stant sinkenden Trend.

Trend der NH3;, NO, und SO,-Emissionen
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Abbildung 13: Trend der NHs, NOy und SO» Emissionen in Osterreich (ohne
Kraftstoffexport).

3.2 Réaumliche Verteilung der Emissionen in Osterreich

Die meisten 6sterreichischen Bundeslander haben raumlich hoch aufgeléste
Emissionskataster erarbeitet, allerdings mit teilweise nicht vergleichbarer Me-
thodik (UMWELTBUNDESAMT 2014c, S 21). Fir die Gsterreichweite Vorhersage
der Luftqualitit* verwendet die ZAMG gerasterte Emissionsdaten basierend auf
den Emissionskatastern der Bundeslander, siehe Abbildung 15 (Boku 2012,
S 11ff).

Eine methodisch konsistente Aufteilung der Emissionen der Vorlaufersubstan-
zen auf die Bundeslander steht mit der Bundeslander-Luftschadstoffinventur
(BLI) zur Verfugung (UMWELTBUNDESAMT 2014c).

Abbildung 14 zeigt die NH;-, NO,- und SO.-Emissionen der einzelnen Bundes-
lander und Sektoren geman BLI im Jahr 2012. Die héchsten NH3;-Emissionen
traten — entsprechend der Verteilung der landwirtschaftlichen Nutzflache — in
Oberosterreich und Niederdsterreich, gefolgt von der Steiermark auf. Die NO,-
Emissionen sind etwa proportional zur Bevdlkerung, wobei Tirol (Transitver-
kehr) und Obergsterreich (Industrie) vergleichsweise hohe Emissionen auftre-
ten. Bei SO, dominiert Oberdsterreich durch industrielle Quellen, gefolgt von
Niederosterreich (Kraftwerke).
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Abbildung 14: NHs-, NOx- und SO»-Emissionen in den Bundesldndern in 2012 (Quelle:

Die nachfolgenden Abbildungen zeigen die gerasterten Emissionsdaten von

UMWELTBUNDESAMT 2014c).

NHs, NO, und SO, fir Osterreich.

Bei NH;3 zeigen sich hohe Emissionsdichtenden
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dichten als das Burgenland und Niederdsterreich auf. Dies korrespondiert mit
den — gegenuber der BLI, in der 14,3 kt (aus der Landwirtschaft, 15,2 kt insge-
samt) fur das Jahr 2012 angefuihrt werden — deutlich niedrigeren Emissionen
von etwa 10 kt im niederdsterreichischen Emissionskataster (Boku 2012, S 24;
UMWELTBUNDESAMT 2014c, S 213).

Bei NO, zeichnen sich die hochrangigen StraB3en, die Ballungsrdume und ein-
zelne Punktquellen ab; die Daten scheinen Uber Bundeslandergrenzen hinweg
vergleichbar zu sein.

Die SO,-Emissionen werden von einzelnen Punktquellen (Raffinerie
Schwechat, voestalpine Linz, Gratkorn) dominiert.

Durch die Unsicherheiten in der rdumlichen Verteilung bei NH; sind weiterfiih-
rende Aussagen zur Bildung von SAA nur eingeschrankt méglich. Hohe Emissi-
onsdichten von NH; und NO,, die eine Bildung von Ammoniumnitrat erwarten
lassen, treten in Oberdsterreich und der Sidoststeiermark auf, z.T. auch in
Wien und Umgebung. Dies entspricht auch den Ergebnissen der Inhaltsstoffa-
nalysen, die in Kapitel 4.1 dargestellt sind.

Bildung von Ammoniumsulfat wére in geringem Ausmaf in den Ballungsrdumen
Wien und Linz mdglich; allerdings scheint dieser Beitrag durch die niedrigere
Reaktionsgeschwindigkeit (siehe Kapitel 2.3) und die — verglichen mit NO, —
deutlich niedrigeren Gesamtemissionen — so gering zu sein, dass er in den
Analysen nicht sichtbar wird.
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Abbildung 15: Rasterdaten der jéhrlichen NHs- (oben), NOx- (Mitte) und SO2-Emissionen,
basierend auf den Emissionskataster der Bundeslédnder (Skalierung: NH3:
0 bis 3,7x10° t/km?, NOy: bis 1,2x10° tkm?, SO: bis 1,1x 10° t/km?.
Quelle: Boku 2012, ZAMG).

3.3 Raumliche Verteilung der Emissionen in Deutschland

Da einige der Kapitel 5 dargestellten Modellrechnungen aus Deutschland
stammen, wird in den nachfolgenden Abbildungen die rAdumliche Verteilung der
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Emissionen in Deutschland widergegeben. Die Abbildungen stehen nur flr ein
MaBnahmen-Szenario fir das Jahr 2020 zur Verfigung (UMWELTBUNDESAMT
DEssAU 2013b, S 76ff). Die rdumliche Verteilung dirfte aber im Wesentlichen
vergleichbar mit der aktuellen sein.
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Abbildung 16: Rdumliche aufgeléste NHsz- (oben) und NOx-Emissionen Deutschlands fiir
das ,Maximum Feasible Reduction“-Szenario 2020 (Quelle:
UMWELTBUNDESAMT DESSAU 2013b).
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Abbildung 17: Rdumliche aufgeléste SO2-Emissionen Deutschlands fiir das ,,Maximum
Feasible Reduction“-Szenario 2020 (Quelle: UMWELTBUNDESAMT DESSAU
2013b).

3.4 Verteilung der Emissionen in Europa

Abbildung 18 zeigt die Verteilung der NH3-Emissionen in Europa. Hohe Emissi-
onsdichten® zeigen sich in der Po-Ebene, im Schweizer Mittelland, im Nordwes-
ten Deutschlands und in Danemark, in der Bretagne und der Normandie sowie
in Teilen GroBbritanniens.

® Die Disaggregierung basiert auf offiziell berichteten Emissionsdaten. Daher zeigen sich Spriinge
an Landesgrenzen; auch sind v.a. die Emissionen der Ukraine unrealistisch niedrig.
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Abbildung 18: NHs-Emissionen in Europa (offiziell berichtete Emissionen fiir 2011, in t je
Rasterpunkt, 0,1°-Raster. Quelle: CEIP).

Die in Abbildung 19 dargestellten NO,-Emissionen spiegeln die Europaischen
Ballungsrdume und Verkehrswege wider. Deutlich sichtbar sind auch die
Hauptschifffahrtsrouten.
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Abbildung 19: NOx-Emissionen in Europa (offiziell berichtete Emissionen fiir 2011, in t je
Rasterpunkt, 0,1°-Raster. Quelle: CEIP).

Hohe SO,-Emissionen zeigen verschiedene Industriegebiete in Europa (Ruhr-
gebiet, Mittelengland, Oberschlesien), Ballungsrdume, Punkquellen (Kraftwer-
ke) sowie wie auch bei NO, die Hauptschifffahrtsrouten (Abbildung 20).
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Abbildung 20: SO2-Emissionen in Europa (offiziell berichtete Emissionen fir 2011, in t je
Rasterpunkt, 0,1°-Raster. Quelle: CEIP).
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4  ANTEILE UND HERKUNFT AN DER PM-
BELASTUNG IN OSTERREICH

Informationen zu Konzentrationen von SAA wurden in Osterreich seit 1999 im
Rahmen verschiedener Messkampagnen an insgesamt mehr als 30 Messstel-
len in sieben Bundeslandern erhoben.

Die meisten Kampagnen wurden im Zeitraum 2004 bis 2008 im Rahmen des
Projektes AQUELLA sowie 1999 bis 2001 im Projekt AUPHEP durchgefihrt
(BAUER et al. 2006a, 2006b, 2007a, 2007b, 2008, 2009; KRL OAW 2004;
UMWELTBUNDESAMT 2002).

Seit 2011 erfolgen an der Hintergrundmessstelle llimitz routinemaBig Analysen
von PMZ,E,—InhaItsstoffen6 entsprechend der Luftqualitatsrichtlinie
(UMWELTBUNDESAMT 2012, 2013, 2014a). Ab 2003 liegen an mehreren Mess-
stellen in Oberdsterreich Zeitreihen von PMyo- bzw. PM,s-Inhaltsstoffen (aller-
dings ohne C-Fraktion) vor (OBEROSTERREICH 2004 bis 2014).

Die Messkampagnen und die Analyseergebnisse der SAA sind im Anhang 1 zu
finden.

4.1 Raumliche Verteilung

4.1.1 Uberblick

Die vorliegenden Analysen decken in Form von jeweils sechs- bis zwoélfmonati-
gen Kampagnen den Zeitraum von 1999 bis 2013 sowie den GroBteil Oster-
reichs (von Salzburg ostwarts) und die unterschiedlichen Standorttypen ab. Die
Daten sind zeitlich und raumlich aus diesen Griinden allerdings nur schwer ver-
gleichbar; raumliche Unterschiede der Konzentration, Variationen von Jahr zu
Jahr aufgrund unterschiedlicher Ausbreitungsbedingungen und langfristige
Trends sind nur schwer unterscheidbar.

Die héchsten Sulfat-Konzentrationen wurden in Wien und im Ballungsraum Linz
sowie in Hartberg gemessen, die niedrigsten in Salzburg, im Sidburgenland
und in Oberdsterreich auBerhalb des BR Linz.

Die héchsten Relativanteile von Sulfat (16 bis 18 %) wurden in Karnten
(1999/2000), im landlichen Hintergrund in Ostdsterreich (llimitz, Stixneusiedl),
am Stadtrand Wiens und in Oberdsterreich gemessen. Niedrige Sulfatanteile —
unter 10 % — wurden in Graz, Klagenfurt und Salzburg gemessen.

Die héchsten Nitrat-Konzentrationen wurden in Wien und im BR Linz gemes-
sen, sehr hoch war die Nitrat-Belastung im Jahr 2010 in ganz Oberdsterreich.
Die niedrigsten Nitrat-Konzentrationen traten in Kéarnten, im regionalen Hinter-
grund Ostodsterreichs (llimitz), in Graz und Salzburg auf.

Die hdéchsten Relativanteile von Nitrat treten im Ballungsraum Linz sowie im
landlichen Hintergrund auf. Die niedrigsten Nitratanteile wurden in Graz, Linz
und Arnoldstein gemessen.

® EC, OC, Sulfat, Nitrat, Ammonium, Na, K, Ca, Mg, CI
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Betrachtet man die Summe der sekundéren anorganischen Aerosole, so weisen
landliche Hintergrundmessstellen und solche am Stadtrand von Linz und Wien
die héchsten Relativanteile (Uber 40 %) auf. Die niedrigsten SAA-Anteile, 20 %
oder weniger, weisen Messstellen in Graz, Salzburg und Klagenfurt auf. Der
Anteil von Sulfat an den gesamten SAA ist in Karnten, in Graz und in llimitz mit
Uber 45 % am hdchsten, in Oberdsterreich und Salzburg (meist unter 35 %) am
geringsten.

4.1.2 Regionaler Hintergrund

Aufgrund der atmospharischen Bildung der SAA, die mehrere Stunden in An-
spruch nimmt und auf einer Skala von mehreren 10 bis 100 km erfolgt, ist die
Verteilung der SAA-Konzentration raumlich relativ einheitlich, Fir die Beurtei-
lung der Bildungs- und Transportprozesse der SAA ist daher v.a. die regionale
Hintergrundbelastung relevant.

Generell ist die SAA-Belastung im auBeralpinen Raum héher als in alpinen T&-
lern und Becken. Dies hangt mit insgesamt héheren Emissionen bzw. Emissi-
onsdichten im auBeralpinen Raum und einem hdheren Anteil an Ferntransport
zusammen.

Korrespondierend mit dem dominierenden Anteil von Ferntransport zu Sulfat
weist der auBeralpine Norden Osterreichs die héchsten Sulfat-Konzentrationen
auf (lllmitz 2,5 bis 3,5 ug/m?3), maBig hohe Sulfat-Belastungen treten im Sldos-
ten Osterreichs auf, die niedrigsten werden in Salzburg und inneralpin beobach-
tet.

Die hochsten Nitrat-Belastungen werden in Oberfdsterreich (Enzenkirchen
4,0 ug/m?) registriert, geringer ist die Nitrat-Belastung im Nordosten und Siidos-
ten Osterreichs (llimitz 1,9 bis 2,4 pg/m?3), die niedrigsten Nitratkonzentrationen
treten inneralpin auf.

4.1.3 Ostosterreich

1999/2000 liegen in Wien und dessen Umfeld mit Wien Wahringer Girtel, Wien
Spittelauer Lande, llimitz und Streithofen im Tullnerfeld ann&hernd vergleichba-
re, zeitgleiche Daten vor; die Daten sind in Anhang 1 angegeben
(UMWELTBUNDESAMT 2002; KRL OAW 2004).

Die Analysen zeigen an den Hintergrundmessstellen llimitz und Streithofen sehr
ahnliche Sulfat- und Ammoniumkonzentrationen, in Streithofen mit 4,1 pg/ms3
aber wesentlich mehr Nitrat als in llimitz (2,7 pg/m3). Der Konzentrationsunter-
schied zwischen regionalem (llimitz) und st&dtischem Hintergrund in Wien be-
tragt bei Sulfat weniger als 1 ug/ms, bei Nitrat 1,4 pg/ms.

Die Analysen des Jahres 2004 zeigen zwischen Wien Lobau (Stadtrand), Wien
KendlerstraBe (stédtischer Hintergrund) und Wien RinnbdckstraBe/A23 (ver-
kehrsnah) Unterschiede in der SAA-Konzentration von jeweils 1 pug/ms3, die
Uberwiegend auf Ammonium und Nitrat zurickgehen (BAUER et al. 2006a).

Umweltbundesamt @ REP-0591,Wien 2014



Sekundéres anorganisches Aerosol — Anteile und Herkunft an der PM-Belastung in Osterreich

PM,, Inhaltsstoffe Nordostdsterreich
60
50
40
£
> 30 o
=
Rest
20 +— - B Ammonium
m Sulfat
Nitrat
) _. . I I ._
0
N N N > ™
S R P § P &
o o 4 o\ N
S S S S 2 W
RS RS RS \q RN @
< o @ @ N
N @ S & & e
& ) \‘,@o \;b(‘ ‘0\) $\® goo
@ 2 & N
2 > S &
Qe} B ‘(\&\ . \Q‘(‘
R N N
&

Abbildung 21: PMyo-Zusammensetzung in Nordostésterreich (Quelle: UMWELTBUNDESAMT
2002; KRL Oaw 2004, BAUER et al. 2006a).

Im Burgenland wurden zwischen April 2007 und April 2008 PM;o-Inhaltsstoffe
an den beiden Messstellen Heiligenkreuz an der Lafnitz und Kittsee analysiert
(BAUER et al. 2009). Bei gleicher PM;o-Gesamtkonzentration an beiden Mess-
stellen (je 23 pg/m?) unterscheidet sich die Zusammensetzung des PM;, vor al-
lem beim organischen Material und bei den sekundaren anorganischen Aeroso-
len. OM macht in Kittsee 27 % aus, gegeniber 38 % in Heiligenkreuz
(Abbildung 22). Sekundare anorganische Aerosole machen in Kittsee 34 %, in
Heiligenkreuz 28 % aus. Kittsee ist in starkerem Ausmaf3 Ferntransport ausge-
setzt als Heiligenkreuz, auch SAA-Bildung im regionalen Umfeld (Ballungsrau-
me Wien und Bratislava) spielt hier eine gréBere Rolle. In Kittsee ist die Nitrat-
Konzentration im &sterreichweiten Vergleich ungewdéhnlich hoch; daflr dirften
Emissionen im Raum Bratislava verantwortlich sein.

Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014

Burgenland

31



Sekundéres anorganisches Aerosol — Anteile und Herkunft an der PM-Belastung in Osterreich

32

Klagenfurt

PM,, Inhaltsstoffe Burgenland
30
25 -
20 -
Rest
m\i 15 +— ___  =Ammonium
3 = Sulfat
Nitrat
10
| .
0 r
Kittsee Heiligenkreuz

Abbildung 22: Zusammensetzung von PMy in Kittsee und Heiligenkreuz, zeitgleiche
Tage April 2007-April 2008 (Quelle: BAUER et al. 2009).

41.4 Karnten

Zwischen Marz 1999 und Februar 2000 wurden an zwei Messstellen in Karnten
— am Industriestandort Arnoldstein sowie am Hintergrundstandort Unterloibach
bei Bleiburg im Siidosten Karntens — PM;j,-Analysen durchgefiihrt (LAVRIC
2001). Diese Messstellen zeichnen sich durch sehr hohe Sulfatkonzentrationen
aus, fir die sowohl SO,-Transport aus Slowenien — die Kraftwerke Sostanj und
Trbovlje wiesen damals noch Emissionen in der GréBenordnung von ganz Os-
terreich auf — als auch lokale Emissionen in Arnoldstein verantwortlich waren.
Aufgrund der groBen Entfernung beider Messstellen voneinander und ihrer sehr
unterschiedlichen Beeinflussung lassen sich allerdings keine Aussagen Uber die
raumliche Ausdehnung machen.

Bei Nitrat gehéren beide Messstellen zu den am niedrigsten belasteten in Os-
terreich, korrespondierend mit den niedrigen Emissionsdichten bei NO, sowohl
in der weiteren Umgebung von Arnoldstein wie Unterloibach.

Zwischen Oktober 2004 und Juli 2005 wurden in Klagenfurt PM;o-Analysen an
den Messstellen KoschatstraBe (Hintergrund) und VélkermarkterstraBe (ver-
kehrsnah) durchgefiihrt (BAUER et al. 2006b). Sie ergaben fast idente Sulfat-
und Ammonium-Konzentrationen, an der VoélkermarkterstraBe eine um
0,8 pg/m3 hoéhere Nitrat-Konzentration (was bedeutet, dass Nitrat an der Vol-
kermarkterstraBe noch andere Gegenionen als Ammonium hatte).

Die Relativanteile von SAA liegen an beiden Messstellen im &sterreichweiten
Vergleich im unteren Bereich.
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Von der TU-Graz wurden fiir das Bezugsjahr 2010 Modellrechnungen mit Hilfe
eines chemischen Transportmodells fir die Oststeiermark und Karnten sowie
hochaufgeléste Rechnungen flir Klagenfurt und Leibnitz durchgefihrt (Tu-GRAZ
2014a).

Die regionalen Beitrage (SIA Trans) zu SAA sind im auBeralpinen Raum - stdli-
che Steiermark und 6stliches Slowenien — mit ca. 15 pg/m? deutlich héher als in
Karnten, was auf héhere Anteile von Ferntransport zurlickzufhren ist, wahrend
in Karnten v.a. die Emissionen innerhalb Kérntens selbst zur SAA-Bildung bei-
tragen. In Klagenfurt fallen relativ hohe lokale Beitrage zu SAA auf.
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Abbildung 23: Modellierte Beitrdge zur PM1o-Belastung im Jénner 2010 (K E-Z:
Klagenfurt Ebenthal-Zell, K Ost: Klagenfurt Ost, K VM: Klagenfurt
ViélkermarkterstraBBe, LB KG: Leibnitz Kogelberg, MB Cen: Maribor
Zentrum, MB VP: Maribor Vrbanski Plateau. Trans: Beitrag auf regionaler
Ebene mittels WRF-Chem-Modell, Loc: Beitrag auf lokaler Ebene mittels
mikroskaliger GRAL-Rezeptormodellierung; SOA: sekundéres
organisches Aerosol; SIA: sekunddres anorganisches Aerosol; Carb:
Kohlenstoff(-verbindungen). Quelle: Tu-GRAz 2014a, S 113).

4.1.5 Oberosterreich

In Oberdsterreich liegen Analysen von PM;q-Inhaltsstoffen aus verschiedenen
Messkampagnen vor (AUPHEP Linz 2000/01 und AQUELLA 2005/06), sowie
langfristige Analysen an ausgewahlten Messstellen ab 2003, allerdings ohne
C-Fraktion (KRL OAW 2004; JANKOWSKI et al. 2007; OBEROSTERREICH 2004 —
2014).

Die Analysen zeigen raumlich ziemlich einheitliche Sulfat-, Nitrat- und Ammoni-
umkonzentrationen. Die Messstellen im BR Linz weisen zumeist etwas héhere
SAA-Konzentrationen als Enns Kristein und Steyr auf. Die Zusatzbeitrage der
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von SAA

Stadt Linz sowie an den emittentennahen Messstellen liegen jeweils um
1 ug/m?3 und entfallen v.a. auf Nitrat, wahrend die Sulfat-Konzentration raumlich
wenig variiert.

Die Relativanteile von SAA liegen an den meisten Messstellen in den meisten
Jahren zwischen 30 und 40 %, im Jahr 2010 mit um 45 % deutlich héher. Der
Anteil von Sulfat an der SAA-Konzentration liegt zumeist ziemlich konstant zwi-
schen 35 und 40 %.

Im zeitlichen Verlauf fallt das Jahr 2010 durch hohe PM;o-Konzentrationen auf,
die, wie die Analysen zeigen, vorwiegend auf stark erhéhte Nitrat-
Konzentrationen zurlickgehen, wenngleich auch Sulfat erhéht war. Besonders
hohe Nitrat-Konzentrationen (um 30 % der PM;,-Gesamtkonzentration) wurden
im Jéanner, Februar und Dezember 2010 registriert, wofir sich v.a. im Dezember
die sehr niedrige Temperatur (-3,0 bis -2,5 °C im Monatsmittel) verantwortlich
machen lasst. Im Janner und Februar spielte an den hoch belasteten Tagen
sehr haufig Ferntransport aus Polen und Mahren bis nach Oberd&sterreich eine
wesentliche Rolle, der i.d.R. mit erhdhter Sulfat-Belastung in Zusammenhang
steht. Die hohe Nitrat-Belastung in Oberdsterreich dirfte stark von regionalen
Quellen bestimmt worden sein.

2005/06 wurde zusatzlich an der Hintergrundmessstelle Enzenkirchen, etwa
50 km westlich von Linz, die PM;o-Zusammensetzung analysiert. Die Sulfat-
Konzentration war hier um mehr als 1 pg/m?3 niedriger als in Linz, die Nitrat-
Konzentration praktisch gleich.

Die Ergebnisse geben keinen eindeutigen Hinweis auf nennenswerte Bildungs-
prozesse von SAA im Raum Linz. Die groBrdumige Konzentrationsverteilung
deutet — zusammen mit den verfigbaren Informationen Uber Ferntransport von
PM;o und SO, — darauf hin, dass im Oberdsterreichischen Alpenvorland Fern-
transport von Osten die Sulfat-Belastung bestimmt, die nach Westen hin ab-
nimmt (UMWELTBUNDESAMT 2009; KAISER & SCHEIFINGER 2003), wéhrend fir die
— im Osterreichweiten Vergleich hohe — Nitrat-Belastung v.a. regionale Bildung
verantwortlich sein dirfte.
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Abbildung 24: PM;o-Zusammensetzung in Oberésterreich (Quelle: KRL OAw 2004;
JANKOWSKI et al. 2007; OBEROSTERREICH 2004, 2005, 2006).#

4.1.6 Salzburg

PM;o-Analysen wurden 2004 an drei Messstellen in Salzburg durchgefiihrt: Ant-
hering (landlich, nérdlich von Salzburg), Salzburg Lehen (stadtischer Hinter-
grund) und Salzburg Rudolfsplatz (stadtisch verkehrsnah) (BAUER ET AL. 2007b).

Die Ergebnisse zeigen an allen drei Messstellen nahezu idente SAA-
Konzentrationen. Die Sulfatkonzentration ist am Rudolfsplatz um 0,4 pg/m?3 hé-
her als in Anthering, die Nitratkonzentration um 0,1 pg/ms.

Die stadtischen und verkehrsbedingten Zusatzbeitrage verteilen sich auf EC,
OM und den nicht analysierten (mineralischen) Anteil.
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Abbildung 25: Zusammensetzung von PMyo in Salzburg, 2004 (Quelle: BAUER ET AL.
2007b).

4.1.7 Steiermark

In der Steiermark stehen Analysen des AUPHEP-Projekts 2000/01 in Graz Sid
sowie von AQUELLA 2004 (Graz, Bockberg) und 2005 (Hartberg) zur Verfi-
gung (BAUER ET AL. 2007a).

Die zeitlich vergleichbaren Analysen von 2004 zeigen rdumlich sehr einheitliche
Nitratkonzentrationen (2,9 pg/m? in Bockberg, 3,4 ug/m3 in Graz Don Bosco)
und Sulfatkonzentration (Graz 3,7 ug/m?3, Bockberg 3,1 ug/m3).

Im Vergleich zu 2004 wurde 2000/01 in Graz eine héhere Sulfat- und eine nied-
rigere Nitratkonzentration gemessen.

Hartberg wies 2005 absolut gesehen héhere SAA-Konzentrationen auf als Graz
2004; die relativen Verhéltnisse der einzelnen SAA-Komponenten sind sehr
ahnlich wie 2004 in Graz.

Die stadtischen und verkehrsbedingten Zusatzbeitrdge verteilen sich auf EC,
OM und den nicht analysierten (mineralischen) Anteil (v.a. Aufwirbelung und
Abrieb).
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Abbildung 26: Zusammensetzung von PM;, in der Steiermark, 2000/01 und 2004
(Quelle: BAUER ET AL. 2007a).

Die Modellrechnungen fiir den Bereich Karnten/Steiermark/Slowenien in Kapitel
4.1.4 (Abbildung 23) zeigen fur Leibnitz &hnlich hohe Sulfat-, Nitrat- und Am-
moniumkonzentrationen wie im norddstlichen Slowenien. Die hohe lokale PM;,-
Belastung in Leibnitz wird durch hohe Anteile an OM und nicht analysierten
Komponenten, die durch sehr unglnstige Ausbreitungsbedingungen mit bedingt
sind, verursacht.

Zusammenfassend lasst sich feststellen, dass die — raumlich ziemlich einheitli-  Uberblick
che — SAA-Konzentration in den auBer- und randalpinen Teilen der Steiermark  Steiermark
fast ausschlieBlich auf regionale Bildungsprozesse und Ferntransport zurlick-

geht, wobei letzterer aber deutlich geringere Anteile beisteuert als im Nordosten

Osterreichs. Im BR Graz lasst sich keine nennenswerte lokale SAA-Bildung

feststellen.

4.1.8 Stadtische Beitrage

Anhand der Differenz zwischen landlichen und stadtischen Hintergrundmess-
stellen lassen sich die stadtischen Beitrédge bestimmen.

Die relativ umfangreichen Analysedaten aus Oberdsterreich weisen allerdings
in mehreren Jahren an Hintergrundstandorten héhere Konzentrationen als an
emittentennahen Messstellen aus und legen daher Vorsicht bei der Interpretati-
on der berechneten Konzentrationsdifferenzen nahe.
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Sulfat aus Osten

Nitrat aus
Deutschland

Die stadtischen Beitrdge zu Sulfat liegen durchwegs unter 0,5 pg/m3. (Anm.:
Der relativ hohe Beitrag fur Linz, der sich aus der Differenz gegentiber Enzen-
kirchen ergibt, diirfte eher mit einem Gradienten der Sulfatbelastung, deren Hin-
tergrund durch Ferntransport von Osten bestimmt wird, verursacht sein.)

Bei Nitrat lassen sich stadtische Beitrage Uber 0,5 pg/m? lediglich fir Wien iden-
tifizieren.

419 Ferntransport

Anhand von Rulckwartstrajektorien wurde fir den Zeitraum 1999 bis 2007 die
Herkunft der analysierten Hauptkomponenten von PM;, an &sterreichischen
Hintergrundmessstellen untersucht (UMWELTBUNDESAMT 2008).

Uberdurchschnittliche Sulfat-Anteile sind in llimitz mit Ferntransport von Osten
(Ungarn, Serbien, Ruméanien) verbunden, Ferntransport aus Deutschland mit
unterdurchschnittlichen Anteilen.

Erhdhte Nitrat-Anteile sind mit starker regionaler Schadstoffakkumulation und
Ferntransport aus Deutschland verbunden, unterdurchschnittliche Nitrat-Anteile
mit Ferntransport aus dem gesamten Ostlichen Windrichtungssektor.

4.2 PM-Fraktionen

Im Rahmen von AUPHEP wurden an den vier Standorten Wien Wahringer Gur-
tel, Streithofen, Linz ORF-Zentrum und Graz Sid sowohl die Fraktionen PMy,
und PM, s analysiert (KRL OAW 2004), auch in Oberdsterreich stehen in einzel-
nen Jahren von ausgewahlten Messstellen parallele Analysen von PMy, und
PM,s zur Verfligung. Diese zeigen, dass EC, Sulfat und Ammonium ganz
Uberwiegend in der PM, s-Fraktion vorliegen, OM und Nitrat (auBer in Linz) zu
etwa drei Vierteln.

4.3 Trends

Trends der Konzentration von SIA lassen sich aufgrund der rdumlich wie zeitlich
diskontinuierlichen Messkampagnen kaum darstellen. Die einzigen mehrjahri-
gen Messreihen bieten die ab 2003 in Oberdsterreich vorliegenden Analysen
sowie llimitz, wo auf Daten von 1999/2000 ab 2011 durchgehende Analysen
folgen (OBEROSTERREICH 2004 — 2014; UMWELTBUNDESAMT 2002, 2012, 2013,
2014a).

4.3.1 Oberosterreich
In Obergsterreich liegen an mehreren Messstellen Analysen von SAA ab 2003

vor, die in Abbildung 27 und Abbildung 28 um die Daten von Linz ORF-Zentrum
(2000/01) und llimitz erganzt werden (die Messstellen im BR Linz weisen sehr
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ahnliche SAA-Konzentrationen auf, daher wird nur die Zeitreihe von Linz Neue
Welt dargestellt).

Bei Sulfat zeigt sich tendenziell eine Abnahme; das hdchst belastete Jahr, das  Abnahme bei Sulfat
von den Messreihen erfasst wird, war 2003, auch 2010 war relativ hoch belas-

tet. Die meisten Messstellen zeigen parallele Verlaufe, lediglich Enns Kristein

fallt durch vergleichsweise niedrige Sulfat-Konzentrationen in den héher belas-

teten Jahren 2010 und 2013 auf.

Die Relativanteile von Sulfat am PM;, verandern sich tber die Jahre kaum, le-
diglich 2010 fallt durch erhéhte Sulfat-Anteile auf.
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Abbildung 27: Trend der Sulfat-Konzentration im PMig an ausgewéhlten Messstellen in
Oberdsterreich und im PMa s in llimitz (Werte fiir 2000: llimitz 1999/2000,
Linz ORF-Zentrum 2000/2001).

Die Relativanteile von Nitrat am PM;, verandern sich Uber die Jahre kaum, das
Jahr 2010 fallt allerdings mit stark erhéhten Nitrat-Anteilen aus der Reihe; die
héchste Nitrat-Belastung wurde innerhalb des Messzeitraums an allen Oberds-
terreichischen Messstellen im Jahr 2010 registriert. Beispielsweise betrug der
Nitrat-Anteil in Linz Neue Welt im Mittel 2003-2013 15 %, im Jahr 2010 24 %.
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Abbildung 28: Trend der Nitrat-Konzentration im PM;o an ausgewé&hlten Messstellen in
Oberédsterreich und im PMy s in lllmitz. (Werte fiir 2000: llimitz 1999/2000,
Linz ORF-Zentrum 2000/2001).

4.3.2 PMy; llimitz

Die Sulfat-Konzentration im PM,s ging in llimitz absolut zurtick (4,0 ug/m?
1999/2000, 2011 bis 2013, 2,5 bis 3,5 ug/m?), die Nitrat-Konzentration lag in al-
len Jahren mit 1,9 bis 2,4 pg/m3 auf dhnlichem Niveau.

Relativ gesehen variiert der Sulfat-Anteil kaum (17-20 %), der Nitrat-Anteil lag
1999/2000 mit 11 % nahe bei den Verhaltnissen von 2011 und 2013, im Jahr
2012 mit 16 % deutlich héher.

Das Jahr 2013 fallt durch sehr niedrige Sulfat-Anteile auf, dies korrespondiert
mit dem weitgehenden Ausbleiben von Transport aus Ostmitteleuropa in den
sehr warmen letzten Monaten des Jahres.
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Abbildung 29: PMzs-Zusammensetzung in lllmitz, 1999/2000, 2011, 2012 und 2013
(Quelle: UMWELTBUNDESAMT 2002, 2012, 2013, 2014a).
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Projekt PAREST

Belastung ohne
Emissionen
Deutschland

5 AUSWIRKUNGEN VON
EMISSIONSANDERUNGEN

5.1  Modellrechnungen

5.1.1 Deutschland

Im Projekt PAREST’ des deutschen Umweltbundesamts wurden als Grundlage
for die Bewertung verschiedener MaBnahmenszenarien u.a. der Beitrag ver-
schiedener Quellgruppen und Vorlaufersubstanzen zur PM;y-Belastung model-
liert. Abbildung 30 zeigt das fiktive Emissionsminderungspotential bei Reduktion
bestimmter Schadstoffe und Schadstoffgruppen® auf ,0“. Angefiihrt wird der be-
vOlkerungsgewichtete Mittelwert fiir Ballungsraume und landliche Gebiete.

Ohne anthropogene Emissionen von Schadstoffen in Deutschland, die zur
PM,o-Belastung beitragen, wirde sich in Ballungsrdumen die Belastung um
knapp 14 pg/m?3 reduzieren, in landlichen Gebieten um 7 pg/ms3. Sowohl in stéd-
tischen als auch in landlichen Gebieten liegt bei den Vorlaufersubstanzen fir
SAA das gréBte Reduktionspotential bei NH;. Bei Reduktion einzelner Substan-
zen (im Unterschied zu Substanzgruppen) zeigen sich in stadtischen Gebieten
die gréBten Immissionsanderungen bei der Reduktion von primaren PM-
Emissionen, in landlichen Gebieten dagegen bei NH;. Emissionsreduktionen
von NO, und SO, bewirken in stadtischen Gebieten weniger als 10 % der ge-
samten theoretischen Anderung, in landlichen Gebieten 20 % bzw. 12 %.

® Durch nicht-lineare Wechselbeziehungen addieren sich die Einzelbetrage der Schadstoffe nicht zu
100 %
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Abbildung 30: Relatives PM1o-Minderungspotenzial (%) in Deutschland fir
Ballungsrdume (oben) und ldndliche Gebiete (unten) bezogen auf das
Potenzial des Szenarios ,keine deutschen anthropogenen Emissionen®
pro angegebenen Stoff bzw. angegebener Stoffkombination (PMCO:
PM;o-PMz.5; NMHC: NMVOC. Quelle: UMWELTBUNDESAMT DESSAU 2013a,
S 14)

In einer weiteren Studie wurden die Auswirkungen von verschiedenen Emissi-
onsszenarien in Deutschland und Europa fir den Zeitraum 24.3. bis 28.4.2009
fir Gesamtdeutschland modelliert (BANZHAF 2014, S90ff). Die Emissionsszena-
rien waren:

Basisszenario

-40% NH;3

-20% NOy, -50 % SO,

-40% NHg3, -20% NOy, -50 % SO,

Dabei wurden diese Emissionsénderungen (a) nur auf Deutschland selbst an-
gewandt sowie (b) auf ganz Europa inkl. Deutschland. Wie in Abbildung 31 zu
sehen ist, wirken sich in Deutschland v.a. Emissionsédnderungen von NH; auf
die SAA-Konzentration aus; bei Anderung der Emissionen in ganz Europa auch
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Réumliche
Verteilung

Anderungen bei SO,. Allerdings wurden diese Modellrechnungen nur fiir einen
Frohlingsmonat durchgefuhrt; die Ergebnisse erlauben daher nur sehr einge-
schrankt Rickschlisse auf die Auswirkungen von Emissionsanderungen Uber
ein Jahr hinweg.
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Abbildung 31: Durchschnittliche Konzentration von SAA im Basisszenario und Anderung
bei Reduktion der Vorldufersubstanzen in Deutschland (links) und in
Europa insgesamt flir den Zeitraum 24.3. bis 28.4.2009 (Quelle: BANZHAF
2014, S 93).

Abbildung 32 zeigt die rdumliche Verteilung der SAA-Konzentration sowie die
Anderung bei einer Reduktion der NHz-Emissionen von 40 % in Deutschland.
Die héchsten Konzentrationen treten Nordrhein-Westfalen, Hessen und Thiirin-
gen auf; die starkste Reduktion bei einer NHs-Emissionsédnderung wurde far
diese Bundeslander sowie Rheinland-Pfalz berechnet.
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Abbildung 32: Modellierte mittlere Konzentration von SAA in Deutschland zwischen 24.3.
und 28.4.2009 (a), absolute (b) und relative Reduktion (c) der SAA-
Konzentration bei einer 40 % Reduktion der NH3-Emissionen in
Deutschland (in ug/m?3 bzw. %. Quelle: BANZHAF 2014, S 96).

5.1.1.1 Stuttgart

Far Stuttgart und einen landlichen Kreis norddstlich von Stuttgart (Rems-Murr-
Kreis) wurde die Auswirkung einer 50 %igen Reduktion der NO, bzw. NHs-
Emissionen im jeweiligen Gebiet auf die Ammoniumnitrat-Konzentration model-
liert (LuBw 2007, S 50; TROPOS 2006, S 11ff). Dabei wurde ausgehend von ei-
ner bestimmten Hintergrundkonzentration die zeitliche Entwicklung der Ammo-
niumnitrat-Konzentration modelliert, die sich nach ,Einschalten“ von Emissionen
der Stadt Stuttgart bzw. des Rems-Murr-Kreises ergeben. Daher steigen bei
L,normalen” Emissionen die Ammoniumnitrat-Konzentration im Laufe der Zeit an.
Bei einer Reduktion derer NHs;-Emissionen zeigt sich eine deutliche Reduktion
der Ammoniumnitrat-Konzentration in Stuttgart gegenuber den ,normalen®
Emissionen, jedoch kaum ein Einfluss bei Anderung der NO,-Emissionen. Im
landlichen Gebiet ist das Verhalten genau umgekehrt. Verantwortlich dafur sind
auch die unterschiedlichen Emissionsdichten von NH; und NO, in den beiden
Gebieten, wodurch die Ammoniumnitratbildung in Stuttgart NH;-, im Rems-
Murr-Kreis NO,-limitiert ist. In Stuttgart ist die NO,-Emissionsdichte® fast
sechsmal héher als im Rems-Murr-Kreis wahrend im landlichen Gebiet die NH3-

° In Stuttgart betragt die Emissionsdichte fiir NH; 5,6 kg/ha*a (davon 3,2 kg/ha*a aus dem Verkehr,
der Rest aus der Landwirtschaft), fir NO, 129 kg/ha*a (LuBw 2007). Im Rems-Murr-Kreis betragt
die NHs-Emissionsdichte 14,1 kg/ha*a (zum ganz Uberwiegenden Teil aus landwirtschaftlichen
Quellen), die NO-Emissionsdichte betragt 22 kg/ha*a.
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Emissionsdichte 2,5mal so hoch ist. Die Emissionsreduktion zeigt sich mit einer
Verzdgerung von einem Tag in den Konzentrationen.

Stuttgart
100

| MNHANOZ ohne Reduktion
@ NH4MO3 mit 50 % Reduktion an NH3-Emission

[nome]

mittels Modellrechnung errechnete
Konzentration an Ammoniumnitrat (NH4NO3

1Tad 2.Tag 3.Tan

Rems-Murr-Kreis

| MNHAMOS ohne Reduktion
@ MH4MNO3 mit 50 % Reduktion an MOx-Emission

100

a0

G0

g/m?]

40

20

an Ammeniumnitrat (NHINO3)

mittels Modell errechnete Konzentration

1.Tag 2Tag 3Tag

Abbildung 33: Simulation der zeitlichen Entwicklung von Ammoniumnitrat bei einer
Reduzierung der Emission von Ammoniak um 50 % im Stadtgebiet
Stuttgart (oben) und Stickstoffoxiden um 50 % in einem Landkreis (Quelle:
LuBw 2007, S51).

5.1.1.2 Niedersachsen

Fir das durch hohe Emissionsdichten von Ammoniak geprégte Bundesland
Niedersachsen (siehe Abbildung 16) wurden die Auswirkungen von NH;-
Emissionsanderungen modelliert (IFT 2007, S 133). Dazu wurden die NHs-
Emissionen in Niedersachsen in zwei Szenarien halbiert bzw. verdoppelt. Es
zeigte sich, dass sich die Ammoniumnitrat-Konzentration nur unwesentlich, die
Ammoniumsulfat-Konzentration Gberhaupt nicht geéndert hat. Begriindet wird
dieses Verhalten mit dem im Uberschuss vorhandenen Angebot an Ammoniak
und der geringen Verfugbarkeit von SO,.
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5.1.1.3 Berlin

Far Berlin wurden eine Reduktion von SAA um 2 % durch die Einfihrung der
Umweltzone'® und die damit verbundene Reduktion der Emissionen von Vorlau-
fersubstanzen abgeschéatzt (Abbildung 34; LuTz 2014, S 31). Die NO,-
Emissionen haben sich im Jahr 2012 gegeniber dem Trend ohne Umweltzone
um 19 % von knapp 7.000 t auf 5.675 t reduziert.

decrease* resulting from the reduction of traffic emissions caused
by the LEZ > 7 % or ca. 2 ug/m® less PM10

B black carbon from traffic in Berlin

B secondary particles from traffic
9 NOx-emissions in Berlin
»
O re-suspension, abrasion
9 % 9% from road traffic

B other sources in Berlin

'S
o

= O traffic outside Berlin

47 % 47 %

n
o

cannot |

O other sources outside Berlin

contribution to total PM2,5 in ¢

s i e i

o

before LEZ 2007 LEZ 2010

*
related to PM2,5-levels in a busy main road in Berlin‘s city centre in 2007 before the LEZ

Abbildung 34: Reduktion der PMzs.Belastung durch Einflihrung der Umweltzone in Berlin
(LEZ: Low Emission Zone (Umweltzone). Quelle: Lutz 2014, S 31).

5.1.2 England

Fir ein landliches Gebiet im Siiden von England’’ wurden die Auswirkungen
von 30 % igen Emissionsreduktionen in GroBbritannien bzw. in Europa der Vor-
laufersubstanzen bei Belastungsepisoden modelliert (DERWENT et al. 2009,
S 693; HARRISON et al. 2013, S 216; ETC/AcM 2013a, S 9). Entsprechend den
Modellergebnissen ist Bildung von SAA in diesem Gebiet limitiert durch NHs,
d.h. die groBte Reduktion der PM,s-Belastung kann durch NH;-
Emissionsreduktionen (in ganz Europa) erzielt werden (Tabelle 2). Durch die
nicht-linearen Beziehungen zwischen den Vorlaufersubstanzen kann es zu ei-
ner Erhéhung der Konzentration einzelner Komponenten kommen, auch wenn
die Gesamtkonzentration an SAA abnimmt.

'° Fahrverbot fir altere Kfz im Innenstadtbereich, siehe

" Harwell, etwa 80 km westlich von Zentrallondon. PM;, Jahresmittelwert 2006 bis 2012: 11-
22 ug/me, Anzahl Uberschreitungen: 0 bis 9 (Quelle: AirBase).
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Nitrat-Episode Méarz

48

2014

Tabelle 2: Anderung der SAA-Konzentration durch Emissionsreduktionen im Zeitraum
19.3.-19.5.2007 (Quelle: HARRISON et al. 2013, S 216).

Emissionsreduktion in Europa Anderung SAA-Konzentration
-30 % SO2 -6 %
-30 % NOx 5%
-30 % NHs -9 %
Emissionsreduktion in GroBbritannien

-30 % SO2 -3%
-30 % NOx -3%
-30 % NHs -6 %
Emissionsreduktion in Europa (ohne GroBbritannien)
-30 % SO» -3%
-30 % NOx 2%
-30 % NHs -3%

5.1.3 Frankreich

In Frankreich trat im Marz 2014 eine Episode mit sehr hohen PM;,-Belastungen
auf, wahrend der der Anteil an Ammoniumnitrat bis zu 50 % betrug (Abbildung
35; BESSAGNET & RouIlL 2014, S13). Verursacht wurde diese Episode durch
stabile Ausbreitungsbedingen bei — fir diese Jahreszeit — hohen Temperaturen
und starker Sonneneinstrahlung, Ausbringung von Diinger und Ferntransport.
Mit Hilfe von Modellrechnungen wurden verschiedene Szenarien simuliert, wie
sich Emissionsanderungen in Frankreich auf die PM,y-Konzentration wahrend
der Belastungsepisode zwischen 7.3. und 17.3.2014 ausgewirkt hatten.

50%

0%

Abbildung 35: Anteil an Ammoniumnitrat an der PM;o-Belastung am 14.3.2014 (Quelle:
BESSAGNET & RouiL 2014, S13).
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Bei einer 30 %igen Reduktion der franzdsischen NHjz-Emissionen aus der  Einfluss NH3-
Landwirtschaft (die fur den Uberwiegenden Teil der NHs-Emissionen verantwort-  Reduktion
lich ist), wiirde sich die Ammoniumnitrat-Konzentration in weiten Teilen Frank-

reichs um 5-15 % reduzieren (Abbildung 36).

0%
2%
-5 %
-10 %
-15 %
-20 %
-25 %
-30 %
-40 %
-50 %
-100 %

Abbildung 36: Reduktion der Ammoniumnitrat-Konzentration wéhrend der
Belastungsepisode im Médrz 2014 bei einer Reduktion der NHs-
Emissionen aus der Landwirtschaft um 30 % (Quelle: BESSAGNET & RouiL
2014, S 16).

Eine Reduktion der NO,-Emissionen aus dem Verkehr um 30 %, der flir 56 %
der NO,-Emissionen in Frankreich verantwortlich ist, ergibt eine &hnliches Bild
(nicht dargestellt).

5.1.4 Schweiz

Fir die Schweiz wurden Modellrechnungen der Aerosolkonzentration fiir eine  Modellrechnungen
Sommer- und zwei Winterperioden mit dem CAMx-Modellsystem durchgefihrt  Sensitivitdten
(AKSOYOGLU 2011, S 7371). Auch wenn das Modell die Absolutkonzentration = Sommer, Winter
unterschatzt, konnten die relativen Beitrdge der verschiedenen PM-

Komponenten gut reproduziert werden. Die Sensitivitdt der Bildung von SAA

wurde Uber die Differenz von Modellrechnungen mit Emissionsszenarien mit in

Europa um 50 % reduzierten NH; bzw. NO,-Emissionen untersucht. Dabei zeig-

te sich, dass — im Unterschied zu weiten Teilen Europas — die Bildung von SAA

im Schweizer Mittelland starker durch NO, als durch NH3 beeinflusst wird. Nach

Abbildung 18 weist dieses Gebiet vergleichsweise hohe NH;-Emissionen aus.
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Abbildung 37: Differenz zweier Modellrechnungen bei einer 50 %igen
Emissionsreduktion von NOx bzw. NH3 in den (ber einen Monat
gemittelten Aerosol-Konzentrationen im Jdnner 2006 (oben) und Juni
2006 (unten). Die Bildung von sekunddrem anorganischem Aerosol wird
in den blauen Gebieten starker durch die Anderungen der NOx-
Emissionen, in den roten Gebieten stirker durch die A'nderungen der
NHj3-Emissionen beeinflusst (Quelle: AksoyoGgLu 2011, S 7371).
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5.1.5 Europa

Europaweite Modellrechnungen der Auswirkungen von NHs-  Modellrechnungen
Emissionsanderungen wurden in einer Studie des ETC/ACM fiir das Jahr 2009 NH3-/'\'nderungen
durchgeftihrt; in einer Schweizer Studie flr Janner und Juni 2006 fir NH3 und

NO,-Reduktionen (ETC/ACM 2013a, S 30). Bei einer europaweiten 30 %igen

Reduktion der NHs;-Emissionen im Jahr 2020 (ber die gemaB Goteborg-

Protokoll vorgesehenen Anderungen hinaus zeigt sich, dass sich die PM 5-

Belastung um bis zu 10 % reduziert. Die héchsten Reduktionen werden im Si-

den Englands, Norden Frankreichs, Benelux, Deutschland, Tschechien und Po-

len erzielt (Abbildung 38).

CHIM PM10 - % of reduction
s

CHIM PM2§ - % of reduction

L W

" 12020630 - 2020601
EMEP PMI0 - % of reduction

s
W w o 10 20
[2020G30 - 2020GOT]

Abbildung 38: Reduktion der PM;o und PMz s-Jahresmittelwerte bei einer 30 %-
Reduktion der NH3-Emissionen im Jahr 2020 (ber das Géteborg-Protokoll
hinaus (in %. CHIM: CHIMERE-Modell. EMEP: EMEP-Modell. Quelle:
ETc/Acm 2013a, S 30).

Die Modellrechnungen der Schweizer Studie zeigen fur weite Teile Europas ei-
ne groBere Sensitivitdit gegenlber NHjz-Reduktionen verglichen mit NO,-
Reduktionen im Winter (Abbildung 39). Im Sommer (nicht dargestellt) ist die
Anderung geringer; ein deutlicher ausgepragter NH;-Sensitivitat zeigt sich in
Belgien und Siden Englands, wahrend eine NO,-Sensitivitat in fir den Nord-
westen Deutschlands berechnet wurde.
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Abbildung 39: Differenz des Monatsmittelwerts der Aerosolkonzentration bei einer 15 %-
Reduktion der NOx bzw. NHs-Konzentration im Jdnner 2006 in Europa.
Die Aerosolkonzentration reagiert sensitiver auf Anderungen der NOx-
Emissionen in den blauen Regionen und sensitiver auf NHz-Anderungen
in den rot eingeférbten Regionen (Quelle: AksoyoGLu 2011).

5.1.6 Osterreich
Fur Osterreich liegen aktuell Ergebnisse europaweiter Modellrechnungen sowie
regionale Berechnungen fir die Steiermark vor.

5.1.6.1 EMEP

Mit Hilfe des EMEP-Modells werden fir alle Staaten der Konvention Uber weit-
raumige,  grenziberschreitende  Luftverunreinigung'®  Quellen-Rezeptor-
Beziehungen berechnet. Dabei wird auch berechnet, in welchem AusmaR sich
die Uber einen Staat gemittelte PM,s-Konzentration bei einer 15 %-Reduktion
der Emissionen verschiedener Vorlaufersubstanzen im jeweiligen Land andert.
Fur Osterreich zeigt sich, dass im Mittel die gréBte Reduktion durch Verminde-
rung der NH;-Emissionen erzielt wird, gefolgt von primaren PM-Emissionen und
NOy (Abbildung 40).
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Abbildung 40: Anderung der mittleren PM. s-Konzentration in Osterreich per 15 %
Emissionsreduktion von primdrem PMys (PPM), SO2, NOx, NHs und VOC
in Osterreich (in ng/m3. Quelle: EMEP/Msc-W 2013b).

5.1.6.2 PMinter

Hoher aufgeldste Modellrechnungen wurden im Rahmen des Projekts PMinter'
fir die Steiermark und Kéarnten durchgefiihrt (KLAGENFURT 2013; Tu-GRAZ
2014a, S 134; UHRNER et al. 2014). Bei einer 35 %-Reduktion der NH;-
Emissionen in der Modelldomé&ne reduziert sich die mittlere PM;o-Konzentration
in weiten Gebieten in Karnten um 2-3 pg/m3, in einzelnen Gebieten bis 4 pg/m3
(Abbildung 41). In starker von PM;o-Ferntransport betroffenen Gebieten der 6st-
lichen Steiermark liegt der Effekt unter 1 pg/m3.

Dagegen zeigt sich bei einer 35 %-Reduktion der NO4-Emissionen des Ver-
kehrs nur eine Reduktion von 0,1 pg/m? (nicht dargestellt).

brand und Verkehr mit der Feinstaubbelastung im Grenzgebiet Slowenien-Osterreich

Umweltbundesamt @ REP-0591, Wien 2014

Modellrechnungen
Steiermark, Karnten

53


http://pminter.eu/

Sekundéres anorganisches Aerosol — Auswirkungen von Emissionsénderungen

Abbildung 41: Anderung der PM;o-Konzentration durch eine 35 %-Reduktion der
landwirtschaftlichen NHs-Emissionen in Karnten (links) und der Steiermark

(Quelle: Tu-GRAz 2014a).

In einem Nachfolgeprojekt zu PMinter wurde die Sekundaraerosolbildung fir die

gesamte Steiermark modelliert (TU-GRAZ 2014b, S 19).

Abbildung 42 zeigt als Ausgangspunkt der Modellrechnungen die mittlere PM;o-
Belastung in der Steiermark von Janner und Februar 2011. Die héchsten Belas-
tungen treten im Sldosten der Steiermark und in Graz auf.
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Abbildung 42: Modellierte PM1o-Belastung im Mittel (ber Jdnner und Februar 2011

(Quelle: Tu-GRAZ 2014b, S 19).

Einfluss NH; Bei einer fiktiven kompletten Vermeidung von NH3z-Emissionen aus der Land-
wirtschaft in der gesamten Steiermark wiirde sich die Konzentration von SAA —
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und damit auch von PM;y — um bis zu 7 pg/m? vermindern, am starksten im Si-
den der Steiermark und im Raum Knittelfeld-Judenburg (Abbildung 43). Der
GroBteil des Sitidostens der Steiermark zeigt Reduktionen zwischen 2,5 pg/m?
und 4,5 pg/ms.
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Abbildung 43: Reduktion der Konzentration von SAA bei vollstdndiger Vermeidung von
NHjs-Emissionen aus der Landwirtschaft in den Monaten Jénner und
Februar 2011 (Quelle: Tu-GRAz 2014b, S 25).

In einem weiteren Szenario wurden die Auswirkungen einer jeweils 50 % Re-  Einfluss NH; und
duktion der NH;- und NO,-Emissionen in der Steiermark modelliert. Die Kon- NO,-Reduktion
zentration an SAA verringert sich dadurch um bis 2 ug/m3 (Abbildung 44).
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Abbildung 44: Reduktion der Konzentration von SAA bei einer 50 % Reduktion der NH3-
und NOx-Emissionen in den Monaten Jdnner und Februar 2011 (Quelle:
Tu-GRrAz 2014b, S 28).

Einen ersten Hinweis auf Gebiete, bei denen Reduktionen von NH; oder NO,-
Emissionen zu einer starkeren Reduktion von SAA fiihren, gibt das Verhaltnis
HNO; zu NH3 (Abbildung 45). Bei einem HNO3; zu NH3 Verhéltnis deutlich tber
1 wére eine NH;-Reduktion effektiver, bei einem Verhaltnis deutlich unter 1 eine
NO,-Reduktion. Demnach ist eine NHs;-Reduktion in einem GrofBteil der Steier-
mark effektiver, ausgenommen der Stdosten, in dem NH; im Uberschuss vor-
liegt.

Umweltbundesamt @ REP-0591,Wien 2014



Sekundares anorganisches Aerosol — Auswirkungen von Emissionsénderungen

PM Steiermark
Base
Jan&Feb 2011
Mean

HNO3 / NH3
I <o
[ Jo2-08
[ Joe-12
[ 13-10
o

Gemeindegrenze

D Landesgrenze

0 20
) Kilometers

\

Tiicn W03 1985 OTW Zone 3

o ™
i \'2
Copynight €9:2014 Esri IVT St

Abbildung 45: Molare HNOs zu NH3 Verhdéltnis zur Identifikation in erster Ndherung der
Gebiete, welche eher sensitiv auf NOx bzw. NH3 Reduktion reagieren
(Quelle: Tu-GrAz 2014b, S 23).

5.2  Schlussfolgerungen fiir Osterreich

In vielen Regionen in Europa wird die Bildung von SAA am deutlichsten durch  NH;-Reduktion meist
die Verfugbarkeit von NH; beeinflusst, d.h. die starkste Reduktion der PM-  effektiver

Belastung kdnnte durch Reduktion der NHz-Emissionen auf regionaler Ebene

erzielt werden. Die einzigen in Osterreich auf regionaler Ebene verfligbaren

Modellrechnungen fiir die Steiermark und Kérnten zeigen ebenfalls ein deutlich

héheres Reduktionspotential bei Verminderung der NH;-Emissionen. Auch fir

Osterreich im Mittel wird die groBte PM-Reduktion durch Verminderung der

NH3-Emissionen erzielt.

Durch das komplexe Zusammenspiel zwischen Emissionen, Meteorologie, Modellrechnungen
nichtlineare chemische Reaktionen und Ferntransport sind seriése Aussagen notwendig

iber die Regionen in Osterreich, fiir die keine Modellrechnungen vorliegen,

kaum maéglich. Auch weist die rdumliche Verteilung der NHs;-Emissionsdichten

Unsicherheiten auf. Die vorliegenden chemischen Analysen und Emissionsda-

ten zeigen aber, dass neben der Siidoststeiermark auch im Nordosten Oster-

reich und in Oberdsterreich ein Minderungspotential bei SAA besteht.

Da keine regionale Bildung von Ammoniumsulfat zu beobachten ist, ware eine  Sulfat (iberregional
Minderung nur bei Reduktion von NH3 und NO, zu erwarten. Welches Regime

vorherrscht, d.h. ob eine NH; oder eine NO,-Reduktion effektiver ware, kann

ohne Modellrechnungen nicht zweifelsfrei beantwortet werden.
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Emissionshdéchstmengengesetz-Luft (EG-L; BGBI. | 34/2003): Bundesgesetz, mit dem
ein Bundesgesetz Uber nationale Emissionshéchstmengen flr bestimmte
Luftschadstoffe erlassen sowie das Ozongesetz und das
Immissionsschutzgesetz-Luft gedndert werden.
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Luftqualitatsrichtlinie (RL 2008/50/EG): Richtlinie des européischen Parlaments und des
Rates vom 21. Mai 2008 Uber Luftqualitat und saubere Luft fir Europa. ABI. Nr. L
152/1.
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ANHANG 1: UBERBLICK CHEMISCHE ANALYSEN PM

Eine Lagebeschreibung der Messstellen findet man im Bericht , Luftgiitemessstellen in Osterreich* (UMWELTBUNDESAMT 2014d).

Tabelle 3: Messstellen und Zeitrdume von chemischen Analysen der PM-Hauptkomponenten sowie deren Konzentration, pg/m3.

Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt tS;i\IA An- Referenz

Anthering 2004 PMio 2,7 2,0 13 17,4 35 % (BAAg)EJREiTLZL). 2007b

Arnoldstein Marz 1999 — Feb. 2000 PMjio 1,8 41 1,8 22,3 35 % UMWELTBUNDESAMT 2005

Bockberg 2004 PMio 2,9 3,1 1,7 24,0 32% K‘SBREELTL;‘\L)' 2007a
2004 4,1 3,5 1,8 29,7 32 % OBEROSTERREICH 2005
2005 3,8 3,9 1,7 28,3 33 % OBEROSTERREICH 2006
2006 3,5 3,0 1,2 24,4 32 % OBEROSTERREICH 2007
2007 3,6 2,8 1,9 23,8 35 % OBEROSTERREICH 2008

Enns Kristein 2008 Mg 4,1 3,1 1,2 25,0 34 % OBEROSTERREICH 2009
2009 4,9 3,2 1,6 21,0 46 % OBEROSTERREICH 2010
2010 4,0 3,0 1,3 26,6 31 % OBEROSTERREICH 2011
2011 4,6 2,9 1,8 24,5 38 % OBEROSTERREICH 2012
2012 4,4 2,5 1,8 25,9 34 % OBEROSTERREICH 2013
2013 3,5 3,0 1,2 24,4 32 % OBEROSTERREICH 2014
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SAA An-

Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt teil Referenz
Enzenkirchen April 2005 - Jan. 2006 PMo 4,0 3,2 2,1 23,2 40 % JANKOWSKI ET AL. 2007
) ’ ’ ’ ’ (AQUELLA)
o BAUERET AL. 2007a
Graz Don Bosco 2004 PMio 3,4 3,7 1,7 43,3 20 % (AQUELLA)
Okt. 2000-Sept. 2001 2,3 42 1,8 32,9 25% KrL Oaw 2004 (AUPHEP)
Graz Sud PMio BAUER ET AL. 2007a
2004 3,0 3,7 1,8 45,8 18 % (AQUELLA)
. . o BAUER ET AL. 2007a
Hartberg April 2007 — April 2008 PMio 4,8 5,3 34 54,3 25 % (AQUELLA)
Heiligenkreuz a.d.L. April 2007 — April 2008 PMio 2,6 2,4 1,4 23,1 28 % BAUER ET AL. 2009 (AQUELLA)
Okt. 1999 — Okt. 2000 PMio 2,7 4,3 2,0 24,2 37 %
UMWELTBUNDESAMT 2002
Okt. 1999 — Okt. 2000 2,2 4 2 19,6 42 %
llimitz 2011 M 2,4 3,5 1,5 19,3 38 % UMWELTBUNDESAMT 2012
2012 20 2,3 2,5 13 14,4 42 % UMWELTBUNDESAMT 2013
2013 1,9 1,4 1,4 16,3 29 % UMWELTBUNDESAMT 2014a
Kittsee April 2007 — April 2008 PMio 3,9 2,9 2,0 25,6 34 % BAUER ET AL. 2009 (AQUELLA)
Klagenfurt Ko- o 1) o BAUER ET AL. 2006b
schatstr. Okt. 2004 — Juli 2005 PMio 2,8 3,5 1,6 26,9 29 % (AQUELLA)
Klagenfurt Volker- . 1) o BAUER ET AL. 2006b
markterstr. Okt. 2004 — Juli 2005 PMio 3,6 3,7 1,6 46,9 19 % (AQUELLA)
2003 5,3 5,2 2,4 37,4 34 % OBEROSTERREICH 2004
Linz Neue Welt PMjio
2004 3,9 3,5 1,6 31,5 29 % OBEROSTERREICH 2005
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Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt teil Referenz
April 2005 - Jn. 2006 3,8 43 2.4 35,3 30 % fggﬁ’gfﬂ\)“ AL-2007
2005 PMas 3,4 3,5 1,5 24 35 % OBEROSTERREICH 2006
2006 3,1 3,2 1,9 24,9 33 % OBEROSTERREICH 2007
2007 3,7 3,4 1,2 28,4 29 % OBEROSTERREICH 2008
2008 3,6 3,1 1,9 27,8 31 % OBEROSTERREICH 2009
2009 4,0 3,3 1,2 27,0 31 % OBEROSTERREICH 2010
2010 PMjio 6,9 4.3 2,1 29,1 46 % OBEROSTERREICH 2011
2011 3,9 3,1 1,2 29,0 28 % OBEROSTERREICH 2012
2012 4.4 3,2 1,6 26,1 35 % OBEROSTERREICH 2013
2013 5,1 3,0 1,8 25,7 39 % OBEROSTERREICH 2014

Linz ORF-Zentrum Okt. 2000 - Sept. 2001 PMiq 3,7 5,0 2,5 32,9 34 % KrL Oaw 2004 (AUPHEP)
April 2005 - Jan. 2006 43 48 28 43,0 28 % (Jﬁgﬁévm\)g AL 2007
2007 3,7 3,7 1,3 32,6 27 % OBEROSTERREICH 2008
2008 3,6 3,5 2,0 31,5 29 % OBEROSTERREICH 2009

Linz Rémerberg 2009 PMo 3,9 3,6 1,2 29,0 30 % OBEROSTERREICH 2010
2010 59 4,0 1,9 30,4 39 % OBEROSTERREICH 2011
2011 4,1 3,5 1,8 31,8 30 % OBEROSTERREICH 2012
2012 3,9 2,8 1,5 28,1 29 % OBEROSTERREICH 2013
2013 4,8 3,5 2,1 29,0 36 % OBEROSTERREICH 2014
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Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt teil Referenz
2009 PMz 5 3,2 3,0 1,1 17,0 43 % OBEROSTERREICH 2010
2010 5,7 4,3 1,8 25,1 47 % OBEROSTERREICH 2011
Linz Stadtpark 2011 M 4,0 3,5 1,0 25,3 34 % OBEROSTERREICH 2012
2012 " 43 25 1,5 225 37 % OBEROSTERREICH 2013
2013 3,8 3,5 1,9 23,0 40 % OBEROSTERREICH 2014
Mistelbach Jan. — Juni 2005 PMjio 3,3 4.0 2,3 26,1 37 % BAUER ET AL. 2008 (AQUELLA)
o BAUER ET AL. 2007b
Salzburg Lehen 2004 PMio 2,8 2,2 1,5 21,2 31 % (AQUELLA)
o BAUER ET AL. 2007b
Salzburg Rudolfspl. 2004 PMio 2,8 2,4 1,3 31,8 20 % (AQUELLA)
;tét'zo'te” Europa- 4 Haibjahr 2005 PMio 37 36 23 28,3 34 % BAUER ET AL. 2008 (AQUELLA)
2005 3,3 3,1 1,5 21,9 36 % OBEROSTERREICH 2006
2006 3,3 3,0 1,7 23,8 34 % OBEROSTERREICH 2007
2007 3,1 2,6 1,0 19,7 34 % OBEROSTERREICH 2008
2008 3,0 2,5 1,6 18,5 38 % OBEROSTERREICH 2009
Steyr 2009 PMio 3,3 2,7 1,1 19,0 37 % OBEROSTERREICH 2010
2010 4.8 3,3 1,5 21,8 44 % OBEROSTERREICH 2011
2011 3,8 2,8 0,8 21,0 35 % OBEROSTERREICH 2012
2012 3,7 2,2 1,5 19,1 39 % OBEROSTERREICH 2013
2013 3,7 2,6 1,7 19,6 41 % OBEROSTERREICH 2014
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Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt teil Referenz
Steyregg Au 2008 PMio 3,7 3,1 1,9 23,7 37 % OBEROSTERREICH 2009
2009 3,7 3,4 1,2 24,0 35 % OBEROSTERREICH 2010
2010 53 4.1 1,8 26,3 43 % OBEROSTERREICH 2011
2011 3,8 3,4 0,9 25,0 32 % OBEROSTERREICH 2012
2012 4,3 3,4 1,8 21,5 44 % OBEROSTERREICH 2013
2013 4,0 3,0 1,9 26,1 34 % OBEROSTERREICH 2014
2003 5,2 5,3 2,7 31,9 41 % OBEROSTERREICH 2004
2004 4,9 4.1 2 26,3 42 % OBEROSTERREICH 2005
Steyregg Weih April 2005 - Jan. 2006 PMio 4,0 43 26 29,9 36 % gﬁgﬁgfﬂ\? AL. 2007
2007 4.1 3,5 1,4 25,2 36 % OBEROSTERREICH 2008
Stixneusiedl Jan. — Juni 2005 PMjo 3,1 4,2 23 26,3 37 % BAUER ET AL. 2008 (AQUELLA)
Streithofen Okt. 1999 - Sept. 2000 PMio 4.1 3,9 2,6 23,7 45 % KrL Oaw 2004 (AUPHEP)
tJBr;tee“;IS:g;ach Marz 1999 — Feb. 2000 PMjio 1,7 3,6 2,0 20,3 36 % UMWELTBUNDESAMT 2005
2003 4,6 5,9 2,2 33,0 38 % OBEROSTERREICH 2004
2004 4,2 3,3 1,7 28,1 33 % OBEROSTERREICH 2005
Wels 2005 Mg 4,2 3,6 1,8 27,4 35 % OBEROSTERREICH 2006
2006 3,9 3,2 1,9 29,2 31 % OBEROSTERREICH 2007
2007 3,6 29 1,2 24,5 31 % OBEROSTERREICH 2008
2008 3,6 2,7 1,9 23,9 34 % OBEROSTERREICH 2009
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Messstelle Zeitraum PM-Fraktion Nitrat Sulfat Ammonium PM gesamt teil Referenz
2009 4.1 3,0 1,1 24,0 34 % OBEROSTERREICH 2010
2010 7.4 4,4 1,9 26,2 52 % OBEROSTERREICH 2011
2011 4,0 2,8 1,2 254 31 % OBEROSTERREICH 2012
2012 4,5 2,8 1,9 22,3 41 % OBEROSTERREICH 2013
2013 4,3 2,6 1,8 22,8 38 % OBEROSTERREICH 2014
. BAUERET AL. 2006a
Wien KendlerstraBBe 2004 PMjio 3,0 3,3 1,9 27,8 29 % (AQUELLA)
Wien Liesing Nov. 2001 — Okt. 2002 PMjio 5,3 6,2 3,3 49,7 30 % Puxsaum 2004
) BAUER ET AL. 2006a
Wien Lobau 2004 PMio 2,3 3,3 1,6 20,3 35 % (AQUELLA)
Wien Rinnbdckstra- o BAUERET AL. 2006a
Be/A23 2004 PMio 3,5 3,8 2,0 32,6 29 % (AQUELLA)
Wien Schafbergbad Nov. 2001 — Okt. 2002 PMio 5,0 6,2 3,5 35,7 41 % Puxsaum 2004
X\nges"'”e'a“er Okt. 1999-Okt. 2000 PMio 4.4 5,0 1,9 53,4 21 % UMWELTBUNDESAMT 2002
\évl:ft”e lwah””ger Okt. 1999-Sept. 2000 PMio 4,1 4,6 2,5 30,4 37 % KRL OAw 2004 (AUPHEP)
" Mit Unterbrechungen
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