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1 Einleitung und Zielsetzung

1.1 Einleitung

Mit der zunehmenden Beachtung von Tierschutzaspekten vollzieht sich derzeit ein Wandel
in der landwirtschaftlichen Nutztierhaltung. Wéhrend bisher vorwiegend zwangsbeliiftete
Stille mit verhéltnismiBig geringer Grundfliche pro Tier genutzt wurden, stehen heute
tierfreundlichere, offene Stallsysteme zur Verfiigung. Deren Wirkung auf die Umwelt, in
Form von Ammoniak-, Staub- und Geruchsemissionen stehen im Mittelpunkt des
oOffentlichen Interesses und werden bei der Durchfiihrung von Genehmigungsverfahren oft
diskutiert.

Die Wirkungen von Ammoniak sind dabei vielschichtig. Neben primidren Auswirkungen
auf die Vegetation und die Gesundheit von Mensch und Tier riicken auch die sekundéren
Winkungen, wie die Bildung von sekundédren Aerosolen, zunehmend in den Fokus der
Betrachtungen.

Im Rahmen der 39. BImSchV hat sich Deutschland verpflichtet, die Ammoniakemission
auf 550.000 t im Jahr zu begrenzen. Mit 95 % hat die landwirtschaftliche Nutztierhaltung
den groBten Anteil an den anthropogenen NHj;-Emissionen (DOHLER et al., 2002).
Inwieweit moderne, tiergerechte, aber hdufig auch emissionsintensivere Haltungsverfahren
die Einhaltung dieses Grenzwertes beeinflussen, ist dabei noch nicht hinreichend
untersucht worden. Wihrend die Datendichte beziiglich der Ammoniakemissionen fiir
konventionelle Tierhaltungssysteme ausreichend hoch ist, sind die Aussagen zu den neuen
Verfahren noch unzuverléssig und unterliegen einer grof3en Schwankungsbreite.

Mit der Diskussion iiber die Senkung des Staubgrenzwertes fiir PM ;¢ und die Einfithrung
eines Grenzwertes von PM,s werden sich auch die Anforderungen an Stallsysteme
verschdrfen. Durch die Bereitstellung des Vorldaufergases Ammoniak trigt die
Landwirtschaft in bedeutendem Mafle zur Feinstaubbelastung bei. Die Bildung von
Ammoniumsalzen durch die Reaktion mit saueren Vorldufersubstanzen in der Atmosphére
kann mit bis zu 40 % an der PM,p-Masse beteiligt sein (LOHMEYER et al., 2003). Uber den
Ferntransport dieser Substanzen geht die Wirkung iiber den regionalen Maf3stab hinaus.
Bisher wird vermutet, dass sich die Bildung dieser Sekundiraerosole erst wéahrend der
Transmission der Vorldufer und nicht an der Quelle selbst vollzieht. Die genauen
Bildungsmechanismen und -bedingungen sind aber weiterhin unklar und noch nicht

ausreichend untersucht.



1.2 Zielstellung

Das tibergeordnete Ziel dieser Arbeit ist die Bereitstellung von Ammoniak-Emissionsdaten
aus Tierstdllen, um damit die Bildung von sekunddren Partikeln aus der
landwirtschaftlichen Tierhaltung abschétzen zu kdnnen.

Wiéhrend das Emissionsverhalten von herkdmmlichen Stallanlagen ausfiihrlich untersucht
wurde, fehlen belastbare Werte fiir aktuelle Haltungsverfahren mit groler Aktivititsfldche
fiir die Tiere. Zu diesem Zweck sollen Messungen der Ammoniakemission von
Offenstallsystemen in der Milchviehhaltung und einem Volierensystem fiir die
Legehennenhaltung durchgefiihrt werden.

Die GroBenverteilung von Partikeln mit einem Durchmesser < 1 pm in den Betrieben und
deren Umfeld wird analysiert um Aussagen iiber den Bildungsort von Sekundarpartikeln
treffen zu konnen. FEine chemische Analyse der wichtigsten Bestandteile der
Sekundiraerosole im Gesamtstaub zielt auf die Uberpriifung und Unterstiitzung dieser

Aussagen.



2 Literaturanalyse

2.1 Zusammensetzung der Atmosphiire

Die Forschungsarbeit auf dem Sektor des Immissionsschutzes fokussierte sich im letzten
halben Jahrhundert stark auf Luftschadstoffe mit Grenzwerten wie Stickoxide (NOy),
Schwefeldioxid (SO;), Ozon (O;) und Stdube bis zu einer GréBe von 10 pum (PMj).
Weniger Beachtung fanden dagegen Schadstoffe ohne Grenzwerte wie Ammoniak (NH3),
Schwefelwasserstoff (H,S) oder Lachgas (N,O) (ZHANG et al., 2008).

Die chemische Zusammensetzung der Luft hidngt sowohl von den natiirlichen und
anthropogenen Quellen sowie von der chemischen Umwandlung und Entfernung von
Spurenstoffen ab (MOLLER, 2003). Die in der Luft vorkommenden Partikel sind vielfiltig:
resuspensierte Bodenteilchen, Rauch aus der Energieerzeugung, photochemisch geformte
Partikel, Salzkristalle aus dem Wasser der Ozeane und Wolken aus Wassertropfen oder

Eiskristallen (HINDS, 1999; HOBBS, 1999; JAENICKE, 1998; RAES ¢t al., 2000).

Solarstrahlung

- o Y
Atmosphare chemisches
System: > physikalisches
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Struktur Klima und Wetter
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Emission Deposition
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Verkehr Landwirtschaft < Wasser
Kommunalbereich Fauna/Flora
Noosphare (, Technik®) Bio- und Geosphare (,Natur®)

Abbildung 2.1: Wechselwirkungen natiirlicher und anthropogener Prozesse in der
Atmosphiére (verindert nach MOLLER, 2003)



Diese Prozesse werden mallgeblich von den physikalischen Bedingungen der Atmosphére
beeinflusst und bilden einen wechselseitigen Zusammenhang mit den chemischen
Vorgéingen, wie der Emission von Gasen, in dem auch die Landwirtschaft eine zentrale

Position einnimmt (Abbildung 2.1).

2.2 Ammoniak

Ammoniak ist eine chemische Verbindung, bestehend aus einem Stickstoff- (N) und drei
Wasserstoffatomen (H), die Summenformel ist NH;. Es ist ein farbloses, stechend
riechendes Gas, dass schwer entflammbar und, in allen nicht basischen Fliissigkeiten, sehr
gut wasserloslich ist. Bei der Losung reagiert ein Teil des NH; zu Ammonium (NHy")
(BAYLFU, 2004). Die Molmasse von NHj3 betrigt 17,03 g mol™ bei einem Referenzdruck
von 1013 mbar und einer Temperatur von 20°C (IFA, 2011). Als einzige gasformige Base
in der Atmosphdre (ASMAN et al., 1998) {ibernimmt NHj3 eine wichtige Rolle fiir den
Siuren-Basen-Haushalt (LuBW, 2008), indem das, durch die beiden primér emittierten
Spurenstoffe SO, und NO (Stickstoffmonoxid) gebildete, Azidititspotenzial neutralisiert
wird (ASMAN et al., 1998; MOLLER, 2003; BAEK et al., 2004) Die Verweilzeit von NH3 in

der Atmosphére wird mit 5-9 Tagen angegeben (ISERMANN, 1994).

2.2.1 Ammoniakbildung und -freisetzung

NH; wird in der Natur bei der Zersetzung von stickstofthaltigem, organischem Material,
wie abgestorbene tierische und pflanzliche Lebewesen und Exkrementen, gebildet. Die
Freisetzung des gebundenen Stickstoffs erfolgt als NHj;. Dieser Prozess wird auch als
Ammonifikation bezeichnet. Der Stickstoff wird so dem Kreislauf wieder zugefiihrt.

Der von den Nutztieren mit dem Futter aufgenommene Stickstoff wird im Korper nur zu
geringen Teilen als Protein festgelegt. Der liberwiegende Teil wir in Form von Harnstoff
iiber den Kot und Urin wieder ausgeschieden (KIRCHGESSNER, 1997; HARTUNG, 2001;
MONTENY, 2000).

Der Harnstoff ((NH,),CO) wird mit Wasser (H,O) zu NH; und Kohlendioxid (CO,)
umgesetzt. Diese Spaltung wird von dem Enzym Urease katalysiert und als Harnstoft-

Hydrolyse bezeichnet.



Das Enzym Urease wird durch Mikroorganismen im Kot der Nutztiere in hinreichendem
Male bildet (ELZING und MONTENY, 1997; GROOT KOERKAMP et al., 1998a; MONTENY,
2000).

CO(NH,), + H,0 —Y<5 2NH, +CO,

Die Aktivitdt der Urease steigt dabei mit zunehmender Substrattemperatur an. Zusammen
mit der Harnstoffkonzentration wirkt sie auf die Hydrolyserate. Unter normalen
Bedingungen kann von einer zeitnahen Umsetzung des gesamten Harnstoffs ausgegangen
werden, in der eher die Harnstoffkonzentration in der Giille als die Ureaseaktivitit
limitierend wirkt (BROSE, 2000). ELZIG und MONTENY (1997) geben diesbeziiglich eine
vollstidndige hydrolytische Umsetzung des Harnstoffs innerhalb von zwei Stunden an. Eine
Reduzierung der Harnstoffausscheidung ist somit ein wirksames Mittel zur Reduzierung

von gasformigen Stickstoffverlusten durch hydrolytische Spaltung.

Das nicht ionisierte NH3 in der fliissigen Phase steht im Dissoziationsgleichgewicht mit

dem ionisierten NH;" (HARTUNG, 2001):

NH,+H,0 <21 NH, +OH"

Der relative NH;-Anteil am gesamten Stickstoff ist dabei positiv mit der Temperatur und
dem pH-Wert korreliert (MONTENY, 2000). So fiihrt nach LOEHR (1984) schon eine kleine
pH-Wert-Erhéhung zu einer Verschiebung des Dissoziationsgleichgewichtes auf die Seite
von NHj. Die pH-Wert-Absenkung durch die Ansduerung (z. B. durch den Zusatz von
Sduren, wie Milchsdure oder Salpetersdure) bei Fliissigmist zur Emissionsminderung wird

aber in der landwirtschaftlichen Praxis kaum angewandt.



Die Freisetzung des gebildeten NH; von der fliissigen in die gasformige Phase, die ihn
umgebende Luft, erfolgt nach den GesetzmiBigkeiten des konvektiven Stoffiibergangs. Die
Konzentrationen ¢ des NH; in der Gas- und Fliissigphase liegen an der Grenzflache der
Phasen in einem temperaturabhingigen Gleichgewicht (HARTUNG, 1995; MONTENY et al.,
1998). Dieses Verdunstungsgleichgewicht folgt dabei dem Henry'schen Gesetz (GROOT

KOERKAMP et al., 1998a):

C 5 (Fliissigphase) — H(T)

i, (Gasphase)

mit H(T)= Henry Konstante.

Die Stirke der NHs-Freisetzung wird liber den Stoffiibergangskoeffizienten & definiert.
Dieser ist abhidngig von der Partialdruckdifferenz zwischen fliissiger und gasformiger
Phase (AROGO et al., 1999; MONTENY, 2000) und weist eine positive Korrelation mit der

Temperatur 7 und der Luftgeschwindigkeit v, , auf. (HARTUNG und BUSCHER, 1995;

HAHNE et al., 1999). Durch Turbulenzen und hohe Luftgeschwindigkeiten wird das NH;
an der Grenzschicht schneller abtransportiert. Dieses stindige Partialdruckgefille hat eine

erhohte NH;-Freisetzung zur Folge (HARTUNG, 1995).

In Gefliigelkot stellt die Harnsdure das Ausgangsprodukt der NH;3-Bildung dar. Die
Enzyme Urease, Uricase, Allantoinase und Ureidogycolase katalysieren die Umsetzung zu
NH; und CO, (GROOT KOERKAMP, 1994; GRONAUER, 2001). Da fiir diese Umsetzung
Wasser benétigt wird, ist der Feuchtegehalt des Kotes fiir die NH;-Freisetzung von
besonderer Bedeutung (VOGELS und VAN DER DRIFT, 1976). Mallnahmen, die zu einem
schnellen Wasserentzug aus den Oberflichen der Exkremente fithren, wie z. B. die

Kotbeliiftung, finden daher in der Gefliigelhaltung haufig Anwendung.



Die FEinflussfaktoren auf NH;-Emission konnen wie im Folgenden dargestellt,
zusammengefasst werden (BDU und LBL, 2005; GROOT KOERKAMP, 1994; MEISSNER,
2004; AARNIK, 1997; GUARINO et al., 2003; NGWABIE et al., 2009; BRAAM et al., 1997;
ZHANG et al., 2004, 2005; RoM et al., 2004; KROODSMA et al., 1993; SCHRADE, 2009;
AROGO et al., 1999; MONTENY und ERISMAN, 1998; HINZ et al., 2010; ACHILLES et al.,
2002):

- Proteingehalt des Futters: Es besteht eine direkte Abhidngigkeit zwischen der
Proteinmenge im Futter und der {iber den Harn ausgeschiedenen Stickstoffmenge.
Die NH;-Verluste steigen mit der Stickstoffmenge, die iiber den Bedarf der Tiere

hinaus verfittert wird.

- Verschmutzte Oberfliiche: Die NH3-Emissionen steigen proportional zur GroBe
der mit Fikalien verschmutzten Oberfliche an und sind abhidngig von der

Bodengestaltung.
- pH-Wert des Substrates.

- Temperatur: Die NH;-Freisetzung ist abhingig von den Temperaturbedingungen.

Sie steigt bei einer Temperaturerh6hung an.

- Wind: Die Hohe der Emission ist abhidngig vom Luftaustausch {iber den
emittierenden Oberfldchen. So bildet sich zum Beispiel iiber offenen Giillelagern
eine Dunstglocke aus NHj-gesittigter Luft. Wenn diese durch Windeinwirkung

abgetragen wird, beginnt die Luft erneut NH; aufzunehmen

- Tieraktivitiit: Im Verlauf eines Tages sind deutlich Schwankungen der

NH;-Emission durch eine verdanderte Aktivitit der Tier nachweisbar.



2.2.2 Ammoniakemissionen aus der Tierhaltung

Eine quantitative Bestimmung und Analyse der NH3-Emissionen ist im Hinblick auf die
zahlreichen Umweltwirkungen des Gases und seiner Reaktionsprodukte wichtig. Angaben
zur Verlésslichkeit der Emissionsdaten und der daraus resultierenden Emissionsfaktoren
sind dabei von groBer Bedeutung (LUBW, 2008).

Die weltweite NH3;-Emission schitzen BOUWMAN et al. (1997) und SCHLESINGER und
HARTLEY (1992) auf 50-54 Mt pro Jahr. Der Anteil der durch die Ausscheidungen
landwirtschaftlicher Nutztiere verursacht wird, belduft sich dabei auf 21,6 Mt und hiervon
werden wiederum 12,8 Mt der Rinderhaltung zugeschrieben (BOUWMAN et al., 1997).

In Mitteleuropa bewegt sich die durch NHj emittierte Stickstoffmenge in etwa in derselben
GroBenordnung wie die Gesamtmenge an Stickstoff, die durch NO und NO,
(Stickstoffdioxid) in die Atmosphére freigesetzt wird (BAYLFU, 2004). Nach SEINFELD
und PANDIS (1998) hat die Oxidation von NHj3 einen Anteil von bis zu 6 % an der globalen

Emission von Stickoxiden (NOy).

In Deutschland ist die Landwirtschaft fiir 95 % der NH;-Emissionen verantwortlich. Die
restlichen 5 9% verteilen sich auf den Verkehr (2 %) und auf verschiedene
Industrieprozesse, die Energiewirtschaft (insbesondere Kohle- und Olverbrennung in
Kraftwerken), sowie Haushalt und Kleinverbraucher, Abfallwirtschaft und den

landwirtschaftlichen Verkehr (DOHLER et al., 2002).



Die NH;-Emissionen in Deutschland konnten bis 2009 auf 597 kt reduziert werden
(Abbildung 2.2). Das entspricht einem Riickgang um 15 % zum Vergleichsjahr 1990 mit
einem Aussto3 von 700 kt. Diese Reduktion resultiert vor allem aus dem Abbau der
Tierbestdnde und einer Verbesserung des Technikstandes in der Tierhaltung in den neuen
Bundeslidndern nach der Wiedervereinigung (UBA, 2009). Eine weitere Reduzierung der
Emissionen auf 550 Kt bis zum Jahr 2010, wie sie als nationale Emissionshdchstgrenze
festgelegt wurden, kann aber trotz der immensen Riickgéinge in der Landwirtschaft nur mit

weiteren massiven MinderungsmafBnahmen erreicht werden (LUBW, 2008).
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Abbildung 2.2: Trend der deutschen NH;-Emissionen nach Quellkategorien
(verindert nach UBA, 2011)

Betrachtet man den Sektor der landwirtschaftlichen Tierhaltung genauer, so zeigt sich, dass
etwa 37 % der Emissionen aus den Stillen und 4 % aus der Weidehaltung stammen. 39 %
der Emissionen entstehen bei der Ausbringung von Wirtschaftsdiingern (Giille und Mist),
20 % entstammen der Lagerung von Mineral- und Wirtschaftsdiingern (Abbildung 2.3)
(DOHLER et al., 2002).
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Abbildung 2.3: Anteile der bundesweiten NH3;-Emissionen aus der Tierhaltung
(verindert nach DOHLER et al., 2002)

Im Stallbereich treten somit etwa ein Drittel der gesamten NH;-Verluste auf (HARTUNG,
1990), wobei der Hohe der Emissionen mafigeblich von der Tierart, dem Stallsystem und
der Temperatur beeinflusst wird (DEKOCK et al., 2004; MONTENY, 2000). Im Tagesverlauf
treten dabei starke Schwankungen der NHj3;-Emission auf, die zwischen 40 und 180 %
liegen konnen. MANNEBECK und OLDENBURG (1991) konnten einen dhnlichen
Tagesverlauf, mit minimalen Konzentrationen am frilhen Morgen und Maximalwerten
zwischen 12.00 und 16.00 Uhr, bei allen Tierarten nachweisen. Die stidrksten
Konzentrationsschwankungen  zwischen der néchtlichen Ruhephase und der
Aktivitdtsphase am Tag fanden sich bei Legehennen. Der Einfluss von emissionsaktiven
Oberflichen im Stall wurde von OOSTHOEK et al. (1990) in einem Kleinkammer-Versuch
mit 1 m? Grundfliache niher untersucht. Die hochste Emission wies ein verschmutzter
Betonboden auf. Ein verschmutzter Spaltenboden zeigte eine etwas geringere Emission,

die sich durch Reinigung mit einem Kotschieber und durch Wasser erheblich senken lief3.

In Bezug auf die Tierarten féllt der Hauptanteil mit fast der Hélfte (49 %) der jdhrlichen
Emissionen auf die Rinderhaltung (Milchvieh und Mastrinder). Ihr folgt die
Schweinehaltung mit 22 %; die Haltung von Gefliigel emittiert mit einem Anteil von 7 %

vergleichsweise wenig NH; (Abbildung 2.4) (DOHLER et al., 2002).
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Die regionale NHs-Belastung ist von der Verteilung der Tierbestinde abhingig. Fiir die
verschiedenen Nutztierarten sind die aktuellen Bestandszahlen in den Landkreisen

Nordrhein-Westfalens in den Tabellen 9.1 bis 9.6 aufgefiihrt.
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Abbildung 2.4: Anteile der Tierarten an den NH;-Emissionen der Landwirtschaft
(verindert nach DOHLER et al., 2002)

Fir die Bewertung von Tierhaltungen im Bezug auf die Umweltwirkungen ist die
Bereitstellung geeigneter Emissionsfaktoren unerldsslich (BRUNSCH und MULLER, 2005).
Wichtig fiir eine Einstufung vorliegender Emissionsfaktoren ist eine Einschitzung der
Datenqualitit, da sich diese unmittelbar auf die Qualitit der Emissionsfaktoren iibertréagt.
Kenntnisse liber Parameter wie Haltungsverfahren, Lagerungs- und Ausbringtechnik des
Wirtschaftsdiingers, Witterung oder Betriebsmanagement iiben bei der Abschdtzung von
Emissionen einen nicht zu unterschitzenden Einfluss aus (DAMMGEN et al., 2006). Eine
Klassifizierung beziiglich der Hohe der Auswirkungen von NHj3-Emissionen nimmt der
Nationale Bewertungsrahmen Tierhaltungsverfahren (KTBL, 2006) vor. Alle géngigen
Haltungsverfahren werden dabei in die Kategorien von ,,sehr geringe* iiber “mittlere bis
»sehr hohe* Auswirkungen eingestuft. Bei der Bewertung von Emissionen aus Fikalien
muss neben der Menge auch speziell ihre Zusammensetzung beachtet werden (GROOT
KOERKAMP, 1994). Durch Multiplikation des Emissionsfaktors fiir den Tierplatz mit der
Anzahl der im Betrieb vorhandenen Tierplédtze, oder mit der Tiermasse, erhdlt man den
Emissionsmassenstrom des Betriebes pro Jahr, der fiir weiterfiihrende Ausbreitungs-

rechnungen genutzt werden kann (KRAUSE und LINKE, 2005).
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Untersuchungen zur NH3;-Emission aus Stéllen zur Milchviehhaltung
In den letzten Jahren wurden zahlreiche Untersuchungen zum Emissionsverhalten von
Milchviehstéllen durchgefiihrt. Neben konventionellen, zwangsgeliifteten Anlagen traten
auch immer hdufiger moderne, frei geliiftete Stille in den Fokus der Betrachtungen. Die
Gaskonzentrationen wurden dabei iiberwiegend mit gut erprobten, kontinuierlich
arbeitenden Messgerdten ermittelt. Zur Bestimmung des Luftvolumenstroms wurden
unterschiedliche Methoden von Schitzungen iiber Anemometer, Messventilatoren und
Tracergasmessungen und verschiedene Bilanzmethoden eingesetzt. Besonders bei frei
beliifteten Stallgebduden bestehen jedoch noch immer Schwierigkeiten in der korrekten
Erfassung der Abluftvolumenstrome (HARTUNG, 2001). Einen Uberblick ausgewihlter

Emissionsfaktoren bietet die Tabelle 2.1.

Tabelle 2.1: NH;3;-Emissionen aus Haltungssystemen fiir Milchkiihe

Quelle Haltungssystem NH;-Emission
in kg GV'a’
TA-LUFT (2002) Anbindehaltung, Fest- und Flussigmist 4,86
Liegeboxenlaufstall, Fest- und Flussigmist 14,57
Laufstall, Tiefstreu
Laufstall, Tretmist 15,79
EURICH-MENDEN et al. (2010)  Anbindehaltung, Fest- und Flissigmist 4
Liegeboxenlaufstall, Fest- und Flussigmist 12
Laufstall, Tiefstreu
Laufstall, Tretmist 13
PEDERSEN et al. (2004) Anbindehaltung 6,9
SCHNEIDER et al. (2006) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 16,53 - 18,89
frei gellftet
DEMMERS et al. (2001) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 8,9
frei gellftet
DEMMERS et al. (1998) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 11,5
frei gelUftet
HEIDENREICH et al. (2008) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 10,8
frei gelUftet
BROSE (2000) Liegeboxenlaufstall, Tretmist, 24-59
frei gelUftet
SEIPELT et al. (1999) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 14,2 -20,9
frei geliftet
Laufstall, Tretmist 31,2
NGWABIE et al. (2009) Liegeboxenlaufstall, Flissigmist, 7,7-99

frei geliftet
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Untersuchungen zur NH;-Emission bei Legehennen

Die landesweiten Emissionen aus der Gefliigelhaltung nehmen, im Vergleich mit den
anderen Tierarten, mit 5 % an der gesamten NH3-Emission nur einen sehr geringen Anteil
ein. Aufgrund der regionalen Konzentration der Bestinde konnen sie aber lokal zu
erheblichen Belastungen fiihren. Die Literaturanalyse zu NH;-Emissionen aus der
Legehennenhaltung zeigt eine starke Variabilitit der Messergebnisse, die nach GRONAUER
(2001) auf unterschiedliche Untersuchungszeitraume und Messtechniken, verschiedene
Haltungssysteme und ungleiche Randparameter, wie Jahreszeit und Fiitterung, zuriick zu
fihren sind. Die Boden- und Volierenhaltung wurde bislang im Vergleich zur
Kiéfigbatteriehaltung noch wenig untersucht. Mit dem Verbot der Kifighaltung in
Deutschland hat sich der Forschungsschwerpunkt deutlich auf die alternativen
Haltungsverfahren verlegt.

Viele Untersuchungen vergleichen mehrere Haltungssysteme miteinander und
unterscheiden sich in der Datengewinnung stark voneinander. Ausgewéhlte
Literaturangaben zur NH;-Emission aus der Legehennenhaltung werden im Folgenden

tabellarisch zusammengefasst (Tabelle 2.2).
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Tabelle 2.2: NH;-Emissionen aus Haltungssystemen fiir Legehennen

Quelle Haltungssystem NH;-Emission
ing Tier' a™
TA-LUFT (2002) Kéfighaltung, beliftetes Kotband 38,9
Volierenhaltung, 91,1
bellftetes Kotband
Bodenhaltung 366
GROOT KOERKAMP (1998b) Kéfighaltung, beliftetes Kotband 35
FABBRI et al. (2007) Kéfighaltung, Kotgrube 163
Kéfighaltung, beliftetes Kotband 62
HINZz et al. (2010) Kleingruppenhaltung 55,26
Bodenhaltung 608,03
Volierenhaltung 540,93
Freilandhaltung 592,43
EURICH-MENDEN et al. (2011) Kleingruppe, unbeliftetes 150
Kotband
Kleingruppe, beliiftetes Kotband 40
Bodenhaltung mit 56-91
Volierengestellen,
unbeliftetes Kotband
Bodenhaltung mit 46
Volierengestellen,
bellftetes Kotband
Bodenhaltung, Kotbunker, 315
ganzjahrige Lagerung im Stall
HORNIG et al. (2001) Volierenhaltung, Kottrocknung 104,2 - 136,0
Kafighaltung, Kottrocknung 16,6 — 18,3
MULLER (2003) Volierenhaltung, beluftetes 112
Kotband
MULLER (2004) Volierenhaltung, Kottrocknung 131,9
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Minderungsmafinahmen

Die NH;-Emissionen aus der Landwirtschaft beruhen zum grofiten Teil auf natiirlichen
Prozessen bei der Tierhaltung. Eine Einflussnahme ist, z. B. durch die Anderung von
Produktionsprozessen oder eine Einschrinkung der Produktion, moglich. Neben
Minderungsmoglichkeiten, die die Produktion selbst betreffen, sind integrierte politische
MaBnahmen, wie Agrarumweltmafnahmen und die Anpassung der rechtlichen
Rahmenbedingungen, erforderlich, um NHj3-Emissionen effektiv und dauerhaft zu senken
(UBA, 2002). Moglichkeiten zur Minderung von NH;-Verlusten in der landwirtschaftlichen

Produktionskette wurden vom BDU und LBL (2005) zusammengestellt:

Fiitterung:
- Vermeidung von Proteiniiberschiissen;

- Rinderhaltung: gezielte Ausgleichsfiitterung in der Weideperiode;

- Schweinehaltung: Phasenfiitterung, N-reduzierte Futtermittel, Komponentenwabhl.

Stall und Laufhof:

trockene, saubere Lauf- und Liegefldchen;

schnelle Harnabfiihrung ins Giillelager;

kiihle Stalltemperaturen in warmen Jahreszeiten;

im Sommer Zugang zum Laufhof beschridnken und Weidezeit ausdehnen.

Lagerung von Wirtschaftsdiinger:
- Abdeckung von Giillelagern;
- so wenig wie moglich riihren;

- auf die Nutzung offener Behélter im Sommer verzichten.

Ausbringung von Wirtschaftsdiingern

- Verlustarme Ausbringtechnik (z. B. Schleppschlauch) und sofortiges Einarbeiten;

- Ausbringung im Friihjahr oder Spiatsommer, nicht auf Brache oder Stroh;

- QGilleausbringung in den Abendstunden und heilles, trockenes und windiges Wetter
meiden;

- Verdiinnung der Giille und Zustand des Bodens beziiglich der Einsickerung beachten.
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2.2.3 Ausbreitung, Immission, Deposition

Die Deposition von NHj3 zeigt sich, aufgrund der Vielzahl verstreuter Quellen, rdumlich
und zeitlich stark differenziert. NHs, das aus landwirtschaftlichen Tierhaltungsanlagen
emittiert wird, wird iiberwiegend quellnah, im Umkreis von wenigen Kilometern,
deponiert (ASMAN et al., 1998; LAIL 1996; BAYLFU, 2004). Der Eintag in die umliegenden
Okosysteme erfolgt dabei zu 44 % als trockene Deposition und zu 6 % iiber Niederschlige
(nasse Deposition) (LAI, 1996; BAYLFU, 2004). Das verbleibende NH; reagiert in der
Atmosphire zu partikulirem NH,", dessen Eintag eine wesentlich homogenere Verteilung
aufweist. In der sekundiren Aerosolbildung nimmt NH," eine Schliisselrolle ein (Vgl. Kap,
2.4.1) und tragt so zum partikuldren Ferntransport von reduzierten Stickstoffverbindungen
in wesentlichem MaBe bei. 14 % dieses NH4 werden trocken, 36 % nass deponiert (LAI,
1996). In quellfernen Gebieten liberwiegt somit die nasse Deposition durch Niederschldge
(ASMAN et al., 1998) oder eine ,,Auskimmung® durch Blitter, Nadeln und Aste aus dem
Nebel, nahe der Quelle die trockene Ablagerung (BAYLfU, 2004). In der Tabelle 2.3 sind
die NH; und NH,4 -Konzentrationen in Gebieten mit unterschiedlicher landwirtschaftlicher
Hauptnutzungsrichtung im Vergleich zu Reinluftgebieten dargestellt. Es zeigt sich
deutlich, dass es vor allem in Regionen mit intensiver Tierhaltung, aber auch in stark

ackerbaulich geprigten Gegenden, zu hohen NH;- und NH; -Gehalten in der Luft kommt.

Tabelle 2.3: Jahresmittel der Ammoniak- und Ammonium-N-Konzentrationen in der
Umgebungsluft in verschiedenen Regionen Mitteleuropas
(DAMMGEN und SUTTON, 2001; HEJ und ERISMAN, 1997;
verindert nach BAYLfU, 2004)

Gebiet Ammoniak-Konzentration Ammonium-N-
Konzentration
in ug NH3 m? in ug NH3 m*
Reinluft 0,1-0,5 0,1-1,0
forstwirtschaftliche Gebiete 1,0-1,5 1,0-2,5
ackerbauliche Gebiete 1-3 2-3

intensive Tierhaltung 5-20 3-6
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Die TA-LUFT (2002) gibt eine Depositionsgeschwindigkeit (vq4) fiir NH;von 1 cm s an.

In der VDI-RICHTLINIE 3782 (2004) und bei ASMAN et al. (1998) werden verschiedene
Literaturquellen detaillierter betrachtet und tabellarisch zusammengestellt. Besondere
Beachtung kommt dabei die EinflussgroBBen Oberflichenstruktur (z.B. Bewuchs,
Bebauung) und den physikalischen und chemischen Eigenschaften des Stoffes zu. Die
Depositionsgeschwindigkeit wird hier mit 1 bis 2,9 cm s™ angegeben. Unterschiede treten
in Abhidngigkeit von der Jahreszeit und der Pflanzenart auf, {iber der es zur Deposition

kommt (z. B. Graskultur, Laub- oder Nadelwald).

2.2.4 Umweltwirkungen

Der jihrliche Stickstoffeintrag in Form von NH; und NH," belduft sich in Deutschland im
Mittel auf rund 16 kg N je Hektar (BAYLFU, 2004). Die Wirkungen, die durch diese
Immissionen entstehen, sind vielschichtig und wurden intensiv untersucht. Detaillierte
Darstellungen zur Wirkung von NH; auf Okosysteme finden sich beispielsweise bei
KRUPA (2003) und FANGMEIER et al. (1994). Hier sollen daher nur die wichtigsten

Wirkungen kurz erldutert werden.

Eutrophierung

NH;, NH4" und oxidierte Stickstoffverbindungen haben eine diingende Wirkung. An der
Stickstoffiiberversorgung naturnaher Boden ist NH3 mit bis zu 50 % beteiligt; es l4sst sich
dabei hinsichtlich der eutrophierenden Wirkung nicht von anderen Stickstoffverbindungen
unterscheiden (BAYLfU, 2004).

Auf nidhrstoffarmen Standorten (z. B. Hochmoore) fiihrt ein zusitzlicher Stickstoffeintrag
schnell zu negativen Effekten auf die Pflanzengesellschaften. Es kommt zur Verdringung
der wurspriinglichen Pflanzenarten, durch angepasste, Stickstoff-liebende Vertreter
(BOBBINK et al., 1992; LAI1, 1995), die mit einem Verlust der Biodiversitit einher geht.
Weiterhin werden tiberschiissige Stickstoffverbindungen, wie NOs’, ausgewaschen und in
Fliisse, Seen sowie das Grundwasser geschwemmt und beeintridchtigen dort das natiirliche

Gleichgewicht (LuBw, 2008; BDU und LDB, 2005; IHLE, 2001).
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Versauerung
NH3 und seine chemischen Verbindungen tragen neben Schwefelverbindungen (SOy), NOx
und VOCs sekundir zur Versauerung natiirlicher Ressourcen bei (GROOT KOERKAMP,
1994; DAMMGEN und SUTTON, 2001). Von einer Versauerung von Bdden spricht man,
wenn freie Protonen (H") in die Bodenstrukturen abgegeben werden. Dies geschieht zum
einen bei der Oxidation von NOs;™ (MOLLER, 2003). Aber auch bei der NH; -Aufnahme
durch die Wurzel gibt die Pflanze Protonen zum Ladungsausgleich ab (LuBw, 2008).

Direkte Schiden an der Vegetation
Hohe NH; und NH, -Gehalte in der Luft konnen zu Storungen im Zellstoffwechsel von
Pflanzen, besonders von empfindlichen Waldbdumen fiihren Es kommt zu Vergilbungen
und Braunfiarbungen an Blittern und Nadeln bis hin zum Absterben von Pflanzenteilen
oder ganzen Bestinden (ROELOFS et al., 1985; BAYLfU, 2004) sowie zu einer
Verschiebung der Artenzusammensetzung im Unterholz (VAN DER ERDEN et al., 1998). Da
die Konzentration von NH; und NH, mit zunehmender Entfernung von der Quelle
abnimmt, tritt eine direkte Schadigung der Vegetation meist nur in unmittelbarer Ndhe zum

Emittenten auf (DAMMGEN und SUTTON, 2001; MOLLER, 2003).

Wirkung auf die Gesundheit
Das Reizgas NH; wirkt vor allem auf die Augen und die Schleimhdute des oberen
Respirationstraktes. Die Wirkung ist dabei abhdngig von der Konzentration und der
Expositionsdauer. In hohen Konzentrationen reizt das Gas zu Tridnen und wirkt erstickend.
Die maximale Arbeitsplatzkonzentration (MAK-Wert) wird mit 20 ppm angegeben (DFG,
2011). Diese Konzentration sollte auch bei der Tierhaltung, vor allem bei der
Schweinehaltung nicht {iiberschritten werden. Da dieser Wert weit oberhalb der
Geruchsschwelle von NHj liegt (2,8 ppm) ist eine unbemerkt toxische Exposition in der
Regel ausgeschlossen. Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit sind schon ab einer
Konzentration von 7 ppm wahrscheinlich (DONHAM und CUMBRO, 1999), bei einer Dosis
von mehr als 5000 ppm wirkt NHj; in kiirzester Zeit todlich (LuBw, 2008). Verschiedene
Konzentrationsbereiche mit ihren zugehorigen Wirkungen auf den Menschen sind in der

Tabelle 2.4 zusammengestellt.
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Gesundheitliche Schiadigungen sind bei NH;-Konzentrationen, die in der Ndhe von

Tierhaltungsanlagen auftreten, demnach nicht zu erwarten (BAYLfU, 2004).

Tabelle 2.4: Ammoniakkonzentrationen und ihre Wirkung auf den Menschen
(verandert nach DFG, 1986)

Ammoniakkonzentration Wirkung

in ppm

10- 20 Geruchsschwelle

ab 20 Belastigung

100 Reizung der Schleimhaute

300 - 500 maximal 1 Stunde ertraglich

700 Reizung und Schadigung der Augen

1.700 Husten, Stimmritzenkrampf

2.500 - 6.500 bei 30 Minuten Expositionsdauer

lebensgefahrlich

> 5.000 schnell tédlich

Legehennen reagieren stark auf erhohte NH3;-Konzentrationen in der Stallluft. Bereits ab
10 ppm sinkt die Legeleistung und die Tiere verlieren an Gewicht (DEATON et al., 1982;
HONGWEI et al., 1987), erste Schiden an den Schleimhduten im Atemtrakt treten bei
Konzentrationen ab 20-25 ppm (AL-MASHHADANI und BECK, 1985) bzw. 13-26 ppm
(ADAM, 1973) auf. Nach HARTUNG (1990) sind bei Rindern gesundheitliche

Beeintrichtigungen erst ab 100 ml m™ eindeutig nachweisbar.

2.2.5 Gesetzliche Rahmenbedingungen

In umfassendem Mal3e liegen gesetzliche Regelungen zur NH;-Problematik auf nationaler
und internationaler Ebene vor. Es werden Hochstmengen fiir NHs;-Emissionen festgesetzt,
Minderungsziele definiert und Empfehlungen fiir Mallnahmen zur Erreichung dieser Ziele

gegeben.
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NEC-Richtlinie

Die europdische Richtlinie 2001/81/EG des Europdischen Parlaments und des Rates vom
23. Oktober 2001 (NEc-Richtlinie) wurde mit der 33. Verordnung zum Bundes-
Immissionsschutzgesetz (33. BImSchV, 2004) in nationales Recht umgesetzt. Sie legt
nationale Hochstmengen fiir die Emission bestimmter Luftschadstoffe fest, die als
»hational emission ceilings® (NECs) bezeichnet werden. Diese Hochstmengen gelten fiir
NHj3;, NOy, SO, und NMVOCs (fliichtige organische Kohlenstoffverbindungen ohne
Methan).

39. Verordnung zum Bundes-Immissinsschutzgesetz

In der 39. BImSchV (2010) sind die nationalen Hochstmengen fiir NH3 festgelegt. Ab dem
Jahr 2010 wird die Begrenzung der jahrlichen NH3;-Emissionen auf 550 kt beibehalten. Die
Ermittlung dieses Emissionswertes beruht jedoch nur vereinzelt auf detaillierten
Messungen und stiitzt sich zum groBten Teil auf Berechnungen. Eine genaue
Trendiiberwachung ist damit fast unmdglich und mit groen Unsicherheiten behaftet
(LuBw, 2006).

Eine Studie von DOHLER et al. (2002) im Auftrag des Umweltbundesamtes bewertet die
Einhaltung des Grenzwertes mit vertretbarem Aufwand in einem realistischen

Minderungsszenario mit einem Minderungspotential von 7 % als unrealistisch..

Technische Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA-Luft)
Die TA-LUFT (2002) regelt die Abstandsvorgaben zu empfindlichen Okosystemen und
Pflanzen, um diese vor NH;-Eintrdgen zu schiitzen. Es wird eine Abstandskurve im

Anhang dargestellt, die sich aus der NH3-Konzentration und dem Mindestabstand ergibt.

Der Mindestabstand ( X, ) wird dabei von der jdhrlichen Emissionsrate (Q) und dem

Ausbreitungsfaktor ( ') bestimmt.

Xmin = VF*Q

Zur Berechnung der Quellstirke werden Emissionsfaktoren aus dem Anhang und aus
KTBL-Veroffentlichungen (2005, 2006) herangezogen. Die Belastungsgrenze, bei der keine
negativen Auswirkungen auf die Umwelt zu erwarten sind, wird mit einer NHj3-

Konzentration von 10 pg m> angegeben.
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Des Weiteren gibt die TA-Luft auch einen Wert fiir die Hintergrundbelastung an. Dieser
wurde jedoch nicht in Deutschland, sondern in europdischen Nachbarlindern
(GroBbritannien, Ddnemark, Niederlande) ermittelt (LUBW, 2008) und wird ohne regionale

Differenzierung mit 3 ug m™ ausgewiesen.

Verordnung iiber das Inverkehrbringen von Diingemitteln
Die erlaubten Mengen, Methoden und Zeitpunkte fiir die Ausbringung von
Wirtschaftsdiingern werden in der DUNGEMITTELVERORDNUNG (2008) geregelt. Die
Emissionen von NHj3 und andren Stickstoffverbindungen sollen im Rahmen einer guten

fachlichen Praxis reduziert werden.

Richtlinie iiber Industrieemissionen (integrierte Vermeidung und Verminderung
der Umweltverschmutzung)

Die Richtlinie 2010/75/EU des Europiischen Parlaments und des Rates vom 24. November
2010 (Ivu-Richtlinie) zielt auf eine Vermeidung, Verminderung und bestmogliche
Beseitigung der Umweltverschmutzung durch Industrietdtigkeiten im Einklang mit dem
Verursacher- und Vorsorgeprinzip. Durch ihren integrativen Charakter soll eine
Verlagerung der Verschmutzung von einem Umweltmedium (Luft, Wasser, Boden)
vermieden werden. Fiir die Landwirtschaft werden gesonderte Regelungen fiir die
Ausbringung von Dung und Giille, sowie fiir die Intensivtierhaltung getroffen. Die
Richtlinie beinhaltet umweltrelevante Begriffsbestimmungen, regelt die Genehmigung-
und Anderungsverfahren und liefert Vorgaben zur Inspektion von Anlagen. Die Ziele der
Richtlinie sollen hauptsichlich durch den Einsatz der besten verfiigbaren Technik (BVT)
erreicht werden. Diese Techniken werden in branchenspezifischen BVT-Merkblittern

zusammengestellt.
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2.2.6 Messmethoden fiir Ammoniakemissionen

Die Gewinnung von realistischen Messwerten ist das Hauptziel von Emissionsmessungen.
Sie sollten daher in Praxisbetrieben durchgefiihrt werden, da im Labor das
Zusammenwirken einzelner Einflussfaktoren nicht vorhergesagt werden kann (BOUWMAN,
1996; MOSIER, 1994). Die Messwerterfassung wird ortlich durch die Liiftungsform (Lage
der Zu- und Abluftéffnungen) und zeitlich durch die Wahl eines geeigneten Messintervalls
beeinflusst. Eine natiirliche Liiftung flihrt bei stindig wechselnden Windrichtungen héufig
zu Schwierigkeiten bei der Festlegung der Messpunkte und bedingt lange Messdauern
(BREHME, 2001). Fiir die Beprobung sollte zudem eine mdglichst gro3e Flache vorgesehen
werden, da die emittierenden Substrate oft eine inhomogene Zusammensetzung und
Verteilung aufweisen (AMON et al., 1998; KAISER et al., 1996; NGWABI et al., 2009). Die
Einbeziehung mehrerer, unabhédngiger Praxisbetriebe in die Untersuchung ist dabei

wiinschenswert (KROODSMA und OGINK, 1997).

Grundsatzlich werden an Messgerite fiir NH3;-Konzentrationen folgende Anforderungen

gestellt (NESER, 2001; MULLER et al., 1997):

- hohe Genauigkeit bei der Konzentrationsbestimmung,
- hohe zeitliche Auflésung,

- einfache Bedienung,

- gleichzeitige Erfassung weiterer Gase,

- mobil, schnelle Einsatzbereitschaft.

Eine kontinuierliche Messung der Luftrate und der Gaskonzentration sowie
Langzeitversuche zur Erfassung von tages- und jahreszeitlichen Effekten sind die
Anforderungen, die JUNGBLUTH und BUSCHER (1996) an die Bestimmung von

Emissionsraten stellen.

Ein Uberblick iiber die wichtigsten Ammoniakmessverfahren ist im Folgenden kurz

dargestellt.
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Denuder (Vgl. Kap. 2.4.6)
Denuder sind laminar durchstromte Rohre oder Ringspalte, an deren Wéinden Gase
abgeschieden und so aus dem Luftstrom entfernt werden (DAMMGEN, 2001a). Haufig
werden Denuder in Verbindung mit Filtern bei der Probennahme von Stduben eingesetzt.
Die Probennahme kann kontinuierlich oder diskontinuierlich, aktiv mit Pumpen oder

passiv mit freier Winddurchstromung betrieben werden.

Passiv-Sammler
Bei passiven Sammelverfahren werden die Gase durch Stromung, Diffusion oder
Permeation zu Adsorbtionsldchen gefiihrt an denen sie abgeschieden und dauerhaft
gebunden werden. Anhand der abgeschiedenen Stoffmenge kann dann auf die
Konzentration geschlossen werden. (DAMMGEN, 2001b). Zwei gebrduchliche Bauarten
sind radialsymetrische Passivsammler und der Passivsammler nach Ferm (BIGANZOLI et

al., 2007).

Priifrohrchen
Gaspriifrohrchen werden in der Landwirtschaft vorwiegend zur Kontrolle der Luftqualitét
in Stéllen eingesetzt. Ihr Messbereich liegt zwischen 2 und 80 ppm (GRIMM, 2001). Die zu
beprobende Luft wird mittels einer Pumpe durch das Glasr6hrchen gesaugt, dass ein
Sorptionsmittel und einen Indikator enthilt.
Durch die Anderung des pH-Wertes erfolgt eine Farbreaktion, anhand derer die

Gaskonzentration abgelesen werden kann (DRAGER SAFETY AG UND Co. KGAA, 2008).

NH, + Siure —24*" 5 NH, - Salz

Die Gerite werden aufgrund ihrer geringen Kosten und der einfachen Handhabung gern
verwendet. Sie bringen jedoch durch die Skalierung und der, bei manuellem Pumpen
schwer zu definierenden, Gasmenge erhebliche Messunsicherheiten mit sich (NESER,
2001). Eine Weiterentwicklung stellt das Driger-CMS dar, bei dem die Vorteile der
Priifrohrchen mit denen eines opto-elektronischen Auswertesystems verbunden wurden

(DRAGER SAFETY AG UND Co. KGAA, 2008).
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Photoakustische-IR-Spektrometer
Gasmolekiile besitzen die Fahigkeit Infrarot- (IR) Licht zu absorbieren. Jedes Gas sorbiert
dabei eine charakteristische Wellenldnge. Die Masse des absorbierten Lichtes ist dabei
proportional zur Gaskonzentration. Befindet sich das Gas in der Messzelle, so wird bei der
Lichtabsorbtion Energie in Form von Wérme freigesetzt, die zu einer Druckerhdhung in
der Messzelle fiihrt. Durch die Druckschwankungen entsteht ein Schall, der von
Mikrofonen aufgezeichnet werden kann (HINZ und SCHRODER, 2001). Diese Methode ist
am Beispiel des in der vorliegenden Arbeit verwendeten Messgerdtes im Kapitel 3.2.1
ausfiihrlich erldutert. Fiir die Reproduzierbarkeit und Bereichswertdrift geben HINZ und
SCHRODER  (2001) 1 bzw. 2,5 % vom Messwert an. Durch die Verwendung von
Mehrpunktrobennehmern kann es zu einer Verschleppung der Probenluft kommen, wenn
die Spiilzeit der Messzelle nicht ausreichend lang ist NIEBAUM (2001). In den Arbeiten von
SNELL et al. (2003), HOLSCHER (2006), KRESSE und BUSCHER (2008), MULLER et al.
(1997), BUSCHER und FROSCH (2001), SCHIEFLER et al. (2011), NGWABIE et al. (2009) und
HINZ et al. (2010) kamen Gerédte auf der Basis der photoakustischen-IR-Spektroskopie zur

Anwendung.

FTIR-Spektroskopie

Unter dem Begriff der FTIR-Spektroskopie (Fourier-Transformations-Infrarot-
spektrometer) werden die Verfahren der Langweggaszellen-Messung und der Offenpfad-
Messung zusammengefasst. Bei der Offenpfad-Messung wird eine Messstrecke durch den
zu beprobenden Raum gelegt, wihrend sich bei der Langweggaszellen-Messung das
Probengas in einer Zelle befindet. Bei diesen Verfahren kann der NH;-Gehalt der
Probenluft kontinuierlich und in Verbindung mit der Analyse weiterer Spurengase
gemessen werden. Die FTIR-Spektroskopie arbeitet ebenfalls mit IR-Licht, das auf ein
Michelson-Spektrometer geleitet wird, wo die Wellenlingen anhand einer Fourier-
Transformation selektiert werden (SCHRODER et al., 2001; NESER, 2001; GREMLICH und
GUNZLER, 2003; SCHRADE, 2009).
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2.3 Methoden zur Bestimmung des Luftvolumenstroms

Zur die Bestimmung des Luftvolumenstroms in Stallgebduden kommen verschiedene
Verfahren zur Anwendung. Wahrend sich zwangsbeliiftete Stidlle im Hinblick auf ihren
Luftwechsel relativ einfach, mit Hilfe von kalibrierten Messventilatoren, untersuchen
lassen, ist die Bestimmung des Volumenstroms in frei geliifteten Gebduden wesentlich
komplexer und anspruchsvoller. Die Erfassung von Luftvolumenstromen in Stallanlagen

wird durch die VDI-RICHTLINIEN 4300 Blatt 7 (2001) und 4285 Blatt 2 (2006) geregelt.

Luftvolumenstrombestimmung mit Messventilatoren
In zwangsbeliifteten Stéllen erfolgt die Freisetzung der Stallluft {iber Abluftschichte im
Dach. Uber, in den Abluftschichten installierte, Ventilatoren kann der Luftvolumenstrom
kontinuierlich oder in Kurzzeitmessungen erfasst werden (BUSCHER et al., 2001; DEMMERS
et al., 1998). Messventilatoren basieren auf dem Prinzip von Fliigelradanemometern und
erfassen bei Rundkaminen den gesamten Kanalquerschnitt (VRANKEN et al., 1997;
BERCKMANNS et al., 1991). Die Drehfrequenz der Ventilatoren entspricht einem
bestimmten Luftstrom und kann {liber Frequenzmessgerite abgelesen bzw. aufgezeichnet

werden.

Tracergasmethode
Tracergase dienen der Markierung der Raumluft, wobei von einer idealen Vermischung
des Tracers mit der Stallluft ausgegangen wird (MULLER, 2001; BARBER und OGLIVIE,
1982; DEMMERS et al., 2000, 2001; MULLER und MOLLER, 1998).
Als Tracer konnen Helium (He), Kohlenstoffdioxid (CO,), Lachgas (N,0),
Schwefelhexaflourid (SFs) oder das radioaktive Krypton 85 (*’Kr) eingesetzt werden.
In der Tabelle 2.5 sind die wichtigsten Tracer mit ihren Messmethoden und

Nachweisgrenzen dargestellt.
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Tabelle 2.5: Messmethoden und Nachweisgrenzen von Tracergasen
(verindert nach RAATSCHEN, 1995)

Tracer Messmethode Hintergrund Detektionsgrenze

(Volumenanteilen) (Volumenanteilen)

He thermischer k.A. 800 - 10°
Leitfahigkeitsdetektor
SFs Infrarot-Adsorption, 0,85-1,5-10" 1-107

Electron Capture Detector

Ky Geiger-Miiller-Zahler wenige Bq m* 50 kBq m*

Die eingesetzten Tracer miissen den folgenden Anforderungen geniigen (VDI-RICHTLINIE
4300 Blatt 7, 2001; RAATSCHEN, 1995; SCHNEIDER, 2006; ZENGER et al., 1994):

ungiftig, umwelt- und gesundheitsvertriglich,

chemisch inert,

- geruchs- und geschmacklos,

- gut messbar,

- Dichteunterschiede zwischen Luft- und Tracergas moglichst gering,
- normalerweise im Raum und in der Aullenluft nicht vorhanden,

- keine unbekannten Quellen und Senken,

- nicht brennbar und nicht explosiv,

- Transporttauglichkeit und einfache Handhabung,

- wirtschaftlich.

Bei der Luftvolumenstrombestimmung mit Tracergasen werden nach MULLER (2001) die
Abklingmethode, die Anstiegsmethode, die Methode der konstanten Tracerdosierung und

die Methode der konstanten Tracerkonzentration unterschieden.
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Die Abklingmethode basiert auf einer einmaligen Tracergas-Zufuhr mit anschlieBender

Messung der Konzentration in Abhéngigkeit von der Zeit.
4

C(t) = Ce”

; bezeichnet die Luftwechselzahl « .

Bei der Anstiegsmethode wird eine Sprungfunktion herbeigefiihrt, indem nach einer
langen Eindosierungsphase die Tracergas-Zufuhr plétzlich abgebrochen wird.

Die konstante Tracerdosierung entspricht in den Grundziigen der Anstiegsmethode. Die
Tracer-Eindosierung wird hier jedoch nicht unterbrochen, sondern wird fortlaufend
konstant gehalten. Der Luftvolumenstrom wird anhand der Konzentrationsdifferenz von
Zu- und Fortluft ermittelt (MULLER, 2001) und ermoglicht die Abbildung seiner
rdumlichen und zeitlichen Variabilitdt (NESER et al., 20006).

Wird der Tracerstrom so gesteuert, dass im Raum die Tracerkonzentration konstant
gehalten wird, kann anhand der Tracerzufuhr der Volumenstrom bestimmt und zeitlich

variabel abgebildet werden.

Bilanzmethoden
Bilanzmethoden kommen vorwiegend in Stillen mit freier Liiftung zur Anwendung, da es
wegen der  Grofe der  Liftungsoffnungen  und  teilweise geringen
Stromungsgeschwindigkeiten dort oft nicht moglich ist, die Zu- und Abluftmengen direkt
zu messen. Solche Bilanzen konnen z. B. fiir Wasserdampf, CO, und Wiarme aufgestellt
werden. Diese Methoden weisen jedoch hohe Fehler auf, da nicht alle Quellen und Senken

im Stall bekannt sind und quantifiziert werden kénnen (HINZ et al., 1995).

Wasserdampfbilanz
Die Wasserdampfbilanz beschreibt die Relation des von den Tieren abgegebenen
Wasserdampfes zur Wasserdampfkonzentration in der Stallatmosphire. Die abgegeben
Wasserdampfmenge héngt dabei von der Tierart, Tieraktivitét, Tiermasse, Tierleistung und
den klimatischen Verhiltnissen ab. Die Bezugsfeuchte (Luftfeuchte im Stall) muss dabei

so gewihlt werden, dass sie einen Querschnitt der Stallverhdltnisse darstellt (HINZ et al.,

1995).
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Kohlendioxidbilanz
Die Gleichung zur Berechnung der CO;-Bilaz beruht auf der Annahme, dass die im Stall
produzierte CO,-Menge durch die Liiftung vollstindig nach drauBBen abgefiihrt wird. Vor
allem die Berechnung der CO,-Abgabe durch die Tiere flihrt bei dieser Methode zu groflen
Unsicherheiten. Nach SAMER et al. (2011) liegt der Fehler bei dieser Methode um die 20 %
da die Stallhiille als Einflussfaktor nur unzureichend betrachtet wird. VAN BUGGENHOUT et
al. (2009) vermuten sogar eine Fehlerrate von bis zu 40 %. XIN et al. (2009) konnten in
einem in-situ Versuch hingegen keine Abweichung von der kalibrierten Abluftfahne
feststellen. Auf eine Anwendung dieser Bilanzmethode sollte in wirmegeddmmten Stéllen

verzichtet werden (PEDERSEN et al., 1998).

Die CIGR (2002) gibt zur Berechnung die folgende Formel auf der Basis von

Tagesmittelwerten an:

7 0,185

(c,—¢,) 107

mit:

0,185 : CO,-Produktion (in m’ h! HPU'I)
V : Luftvolumenstrom (in m> h HPU™)

¢, :CO,-Konzentration im Stall (in ppm)

c : CO,-Konzentration auflerhalb des Stalles (in ppm).

a

Wiérmebilanz
Bei der Wirmebilanzmethode wird die vom System abgegebene Wirmemenge je
Zeiteinheit in einen Bezug zur AuBlentemperatur und zur Stalltemperatur gesetzt. In der
Literatur findet sich eine Vielzahl verschiedener Formeln und Warmebilanzmodelle, die
sich insbesondere im Grad ihrer Vereinfachung unterscheiden (MULLER, 2001). Auch hier
liegt das Hauptproblem in der Anwendung bei der Bestimmung der Wérmeabgabe durch

die Tiere.
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24 Aerosole

Als atmosphiirische Aerosole werden zusammenfassend kleinste Partikel bezeichnet
(disperse Phase), die in einem gasformigen Medium (kontinuierliche Phase) suspensiert
sind (STIEB, 2009; REIST, 1993). Bei dem Medium handelt es sich iiblicherweise um Luft.
Die Aerosole entstehen vorwiegend durch Zerstdubung oder Pulverisierung fester Stoffe

(JARNYCH, 1967).

Systeme aus dispersen Stoffen werden charakterisiert durch (STIEB, 2009):

- ihre chemische Zusammensetzung,
- die Beschreibung ihrer dispersen Struktur,
- Wechselwirkungen an den Phasengrenzen und

- weitere ZustandsgrofBen.

Durch Luftstromungen oder Vibrationen werden die Partikel in einem Schwebezustand in
der Luft gehalten (ANGERSBACH-HEGER, 2002). Aus dieser Eigenschaft zu ,,schweben®
resultiert auch der umgangssprachlich Begriff des Schwebstaubs fiir sehr kleine Partikel.
Das Luft-Partikel-Gemisch beinhaltet auch fliissige Substanzen in Form von Tropfen
(Wolken, Nebel, Regen). Dabei handelt es sich bei dieser wissrigen Phase nicht um
»reines” Wasser; sie besteht vielmehr aus einer verdiinnten Losung, die durch
Kondensation an festen hygroskopischen Partikeln, so genannten Wolkenkondensations-

keimen, in Tropfenform iibergeht (Vgl. Kap. 2.4.1) (MOLLER, 2003).
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Am gesamten Luftvolumen nehmen die feste und die fliissige Phase nur einen sehr
geringen Anteil ein (Tabelle 2.6); sie beeinflussen jedoch die chemische und physikalische

Zusammensetzung der Atmosphire in bedeutendem Malle (MOLLER, 2003).

Tabelle 2.6: Konzentrationsgrofienordnung (in Vol- %) und
Anzahlkonzentrationen (in n m™~) der Luftbestandteile (MOLLER, 2003)

Bestandteil Substanz / Phase Konzentrationen
Hauptbestandteile Stickstoff 78 %
Sauerstoff 21 %
Edelgase 0,09 %
Nebenbestandteile Wasserdampf 0,001-0,02 % der feuchten Atmosphare
Kohlendioxid 0,035 %
Wolk Fliissigwasser 10* % (n = 300)
olkenwasser geloste Spezies = 10™ Massen- % bzgl. Wolkenwasser
Niederschlagswasser geldste Spezies <10 Massen- % bzgl. Regenwasser
Spurengase Methan 1,6 10" %
S0,, NO, 10°-10° %
VOC (NMVOC) 10%-10° %
Aerosolpartikel kontinental 10" % % (50 ug m™) (n 2 500)
(d <1pm) maritim 10" % (< 10 ug m*) (n = 100)
Radikale OH, HO,, NO; <10™ % (n=10")

Nach MULLER (2002) ldsst sich die disperse Aerosolphase in Abhédngigkeit vom ihrem
Aggregatzustand in die, in Abbildung 2.5 dargestellten, Gruppen ,,Teilchen und Koérner*
fiir Feststofte, ,,Topfen* fiir den fliissigen Aggregatzustand und ,,Blasen* fiir gasformige

Partikel einteilen.

LPartikel”

disperses Element in beliebiger Phase

,Teilchen*, Korn“ » Tropfen* ,Blase“
festes Partikel flissiges Partikel gasformiges Partikel

Abbildung 2.5: Bezeichnungen fiir Aerosole in Abhingigkeit vom Aggregatzustand
(nach MULLER 2002)
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Die Freisetzung von Partikeln aus der Landwirtschaft ist stark heterogen. Neben den
unbelebten  organischen und anorganischen  Bestandteilen werden lebende
Mikroorganismen wie Viren, Pilze, Bakterien und deren Endotoxine emittiert. Diese
Clusterbildung aus Staub (unbelebte Bestandteile) und biologisch aktiven Organismen
wird als Bioaerosol bezeichnet (SEEDORF und HARTUNG, 2002) und ist aufgrund ihrer

politischen Brisanz Bestandteil zahlreicher Forschungsvorhaben.

2.4.1 Partikelbildung

Hinsichtlich ihrer Entstehung unterscheidet man zwischen primdren und sekundir
gebildeten Partikeln. Wiahrend primdre Partikel direkt in die Luft emittiert werden,
entstehen Sekundérpartikel durch komplexe, chemische Reaktionen von gasformigen
Vorldufersubstanzen in der Atmosphédre (SCHNELLE-KREIS et al., 2007). Diese Vorlaufer
konnen natiirlichen oder anthropogenen Ursprung sein. Zu ihnen zéhlen SO,, NOy, NHj
oder NMVOCs (REMUS, 2000; LENZ und COZZARINI, 1998; DAMMGEN und ERISMAN,
2001).

Das gasformige NH3 wird zu 95 % aus landwirtschaftlichen Prozessen emittiert (Vgl. Kap.
2.2.2) und reagiert in der Atmosphdre mit der ebenfalls gasformigen Schwefel- und
Salpetersaure (H,SO4 und HNOs). Diese Sduren sind Oxidationsprodukte von SO, und den
NOy. Es entstehen dabei bevorzugt die Salze Ammoniumsulfat ((NH4),SO4) und

Ammoniumnitrat (NH4NO3) sowie deren Losungen (DAMMGEN und ERISMAN, 2001).

2NH, ,, + H),S0,, - (NH,), S0, .,

NH + HNO <~ NH4NO3(s,aq)

3(g) 3(g)

(Index: g: gasformig, s: fest; aq: fliissig)

Die Reaktion zwischen H,SO,4 und NH; ist die bevorzugte Reaktion in der Atmosphire

(HUNTZIGER et al., 1980; MCMURRY et al., 1983).
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In Abhédngigkeit von den atmosphdrischen Randbedingungen (Feuchte, Temperatur,
Strahlung) und der Konzentration der Vorldufersubstanzen fiihrt die Reaktion von NHj3 mit
H,SO4 auch zu den stabilen Sulfaten Ammoniumhydrogensulfat (NH4sHSO4) und
Triammoniumhydrogensulfat ((NH4);H(SO4);) (DAMMGEN und ERISMANN, 2001 nach
FINLAYSON-PITS und PITTS, 1986 und KOUTRAKIS et al., 1992; GAGNE et al., 2009; NAPARI
et al., 2002; HAMED et al., 2009; BAEK et al., 2004).

Bei der Reaktion mit HNOj handelt es sich um eine temperatur- und feuchteabhéngige
Gleichgewichtsreaktion. Bei niedrigen Temperaturen und hohe Luftfeuchten liegt das
Gleichgewicht auf der partikuldren Seite, wohingegen sich das Gleichgewicht bei hohen
Temperaturen und niedrigen Luftfeuchten auf die Seite der gasformigen Ausgangsstoffe
oder in den fliissigen Zustand verschiebt (DAMMGEN und ERISMAN, 2001; STELSON und
SEINFELD, 1982; PRO und HARRISON, 1987; MATSUMOTO und TANAKA, 1996; CHANG et
al., 1986; BAEK et al., 2004; BAEK und ANEJA, 2004). So werden nach STELSON und
SEINFELD (1982) NH4NO;-Kristalle bei Temperaturen iiber 25°C und relativen
Luftfeuchten tiber 62 % fliissig. YOsHIZUMI und HOsHI (1985) geben fiir NOs™ eine

Verfliichtigungsrate von 10 % der Ausgangsmasse bei einer Erhitzung auf 70°C an.

Sekundire Partikel sind anhand ihrer GroBe leicht zu identifizieren. Bis zu einem
Teilchendurchmesser von 0,2 pum kann mit groBer Wahrscheinlichkeit von einer

sekundéren Bildung ausgegangen werden (COLBECK, 1995).

Der Prozess des Ubergangs von der gasformigen in die feste Partikelphase wird als

Nukleation bezeichnet.

Es gibt vier Arten von Nukleationsprozessen (SCHNEIDER und VOIGT, 2011):

Homogen-homomolekular: Selbstnukleation einer einzelnen Substanz
Homogen-heteromolekular: Selbstnukleation von zwei oder mehr Substanzen
Heterogen-homomolekular: Nukleation einer Substanz (Kondensation) auf einer

anderen Substanz (Nukleationskeim)

Heterogen-heteromolekular:  Nukleation zweier oder mehrerer Substanzen

(Kondensation) auf einer andern Substanz.
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Eine Neubildung von Partikeln liegt nur bei der homogenen Nukleation vor,
Kondensationsprozesse fiihren dagegen zu einem Anwachsen bereits existierender
Teilchen.

Die homogene Nukleation bezeichnet einen spontanen Prozess, bei dem durch den
Zusammenstof3 von Molekiilen eine metastabile Phase, in Form von Clustern (Embryos),
gebildet wird. Die Clusterbildung kann als Reaktion von Gasen mit sich selbst (z. B. SO; +
S0O;), mit Wassermolekiilen (z. B. SO, und H,0O) oder mit anderen Molekiilen (H,SO,4 +
NHj3, HNO; + NH3) verlaufen (MOLLER, 2003). Solche Cluster bestehen aus mindestens 20
Molekiilen und besitzen einen Radius von 1 nm (KULMALA, 2003). Mit dem Erreichen des
so genannten kritischen Radius gehen sie von den metastabilen in den stabilen Zustand
iiber. Durch Kondensation von iibersittigtem Dampf an diesen ,,Embryos® wichst der
»Embryo* zu einem vollwertigen Nucleus heran (REIST, 1993). Er wird dann auch als
Germ bezeichnet. Andernfalls erfolgt eine Riickiiberfiihrung in die Gasphase (MOLLER,
2003). Die homogene Nukleation findet jedoch nur dann statt, wenn die Gasphase mit der
nukleierenden Substanz iibersittigt ist. So kann diese auch stattfinden, wenn die einzelnen
Substanzen in Bezug auf ihre reine Fliissigkeit untersattigt sind. Ausschlaggebend ist dann
der Dampfdruck iiber der gemischten Substanzlosung (SCHNEIDER und VOIGT, 2011).

Die Homogene-heteromolkulare Nukleation von zwei Substanzen wird auch als biniire
Nukleation bezeichnet. Das géingigste Nukleationsmodell der bindren Reaktion ist die

Nukleation von H,0 und H,SO4 (KULMALA et al., 1998; RAES et al., 1995).

H,0+H,50, — H,0-H,SO,

Um das Auftreten von hohen Nukleationsraten zu erklaren, reicht das Modell der binidren
Nukleation aber oft nicht aus (KULMALA et al., 2002; WEBER et al., 1999).
Eine weitere Variante ist deshalb die ternare Nukleation von H,SO4, H,0 und NH;

(KORHOHEN et al., 1999; COFFMANN und HEGG, 1995; WEBER et al., 1999).

H,S0, + NH, + H,0 — H,SO, - NH, - H,0

Durch die Anwesenheit von NH3 wird der Dampfdruck iiber der Schwefelsdure erniedrigt
und dadurch die Nukleation von H,SO4 und H,O erleichtert (BAUER, 2006; SCOTT und
CATTELL, 1979).
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Der H;SO4-Gehalt der Luft, der fiir die terndre Reaktion benétigt wird, liegt um eine
GroBenordnung tiefer als der Bedarf fiir die bindre Reaktion (KORHONEN et al., 1999). Die
Nukleationsrate J der terndren Nukleation iibersteigt die der Bindren bei Weitem (BALL et

al., 1999; WEBER et al., 1999).

Die Nukleationsrate J (in N cm™ s) wird bei der terniren Nukleation von H,O-NH;-

HSO,-Clustern nach KULMALA et al. (2002) anhand folgender Gleichung berechnet:

%
J = C exp _AG
k,T

mit C als kinetischem Faktor und AG * als Anderung der Gibbschen freien Energie nach

der Formel

wobei der Radius des kritischen Clusters r* und die Oberflachenspannung o,

einflieBen. Typische Neubildungsraten liegen zwischen 0,1 und 10 cm” s (KULMALA et
al., 2004). Fiir eine exakte Berechnung werden der Gleichgewichtsdampfdruck von H,O,
NH3 und H,SOy tiber der flachen Losungsoberfliche, das Molekularvolumen der Spezies
und die Oberflachenspannung der Losung benétigt (KULMALA et al., 2002). Die klassische
Nukleationstheorie sagt voraus, dass die Nukleation stark, nicht linear von der

Konzentration der nukleierenden Spezies in der Gasphase abhingt (RAES et al., 2000).
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Durch die Abbildung 2.6 wird die Bedeutung des NH; fiir die Hohe der Nukleationsrate
graphisch verdeutlicht, da diese mit steigendem NH;3;-Gehalt der Luft stark ansteigt
(NAPARI et al., 2002; ScOTT und CATTEL, 1979; COFFMAN und HEGG, 1995; BALL et al.,
1999; SITHO et al.,, 2005). Die durchgezogenen Linien kennzeichnen die vorhandene

Schwefelsdurekonzentration bei unterschiedlichen Temperaturen.

1010 [ — T=298,15K RH=50% 10°
-= T=25815K _ ___--=4=>" """
108 - -~ ‘

LS R T
105 b2 et |

I

Nukleationsrate J [em3s?)
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=
[=]
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Abbildung 2.6: Nukleationsraten bei verschiedenen NH3- und
H,SO4-Konzentrationen in Abhangigkeit von der Temperatur
(NAPARI et al., 2002)

Partikel mit hygroskopischen Eigenschaften ermoglichen den  Stoffiibergang
(Kondensation) von Wasserdampf in die Partikelphase auch unter atmosphérischen
Bedingungen ohne Wasserdampfsattigung infolge adiabatischer Abkiihlung. Sie werden
deshalb auch als Wolkenkondensationskerne (CCN = cloud condensation nuclei)
bezeichnet. Alle Partikel mit wasserloslichen Oberflichen sind durch einen bestimmten
Deliquesenz-Punkt (relative Luftfeuchte bei der ein Stoff ,,zerflieBt™) gekennzeichnet. Ab
diesem Punkt werden sie als aktivierte CCN bezeichnet und kénnen Wolkentropfen bilden

(MOLLER, 2003; ASMAN et al., 1998).
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Da die vorhandene Wassermenge in der Atmosphére nicht ausreicht, um alle vorhandenen
CCN zu aktivieren und in Wolkentropfen zu {berfithren, werden Partikel, welche
tatsdchlich an der Tropfenbildung beteiligt sind, auch kurz als Kondensationskerne (CN)
bezeichnet (MOLLER, 2003). Nach TEN BRINK (2009) fungieren bevorzugt Partikel mit
einer Grofle von 120-200 nm als CN.

In der Abbildung 2.7 ist der Weg vom Gasmolekiil bis zum CCN vereinfacht dargestellt.

Thermodynamically

Molecules
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) Ternary or ion-induced
‘ nucleation 25 Neutral or
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Aerosol particles
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Abbildung 2.7: Entstehung von Wolkenkondensationskernen durch Nukleation und
Aerosolwachstum (KULMALA, 2003)

Die Prozesse der Gas-zu-Partikel-Umwandlung in der Atmosphére laufen teilweise sehr
langsam ab. Vor allem die Bildung der Nukleationskeime kann viel Zeit in Anspruch
nehmen (SCHNEIDER und VOIGT, 2011). Es muss deshalb davon ausgegangen werden, dass
die Partikel, die an einem Standort gemessen werden, nicht als frisch emittiert zu
betrachten sind, sondern im Ferntransport in Luftpaketen gebildet wurden (HAINSCH und
NEUBAUER, 2004). Wenn die Bildung von Nukleationskeimen erst einmal erfolgt ist, kann

das weitere Wachstum der Tropfchen sehr schnell gehen (SCHNEIDER und VOIGT, 2011).
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Bei Messungen in Finnland beschreiben SITHO et al. (2006) Wachstumsraten von

1,2 nm h™" fiir frisch nukleierte Partikel. KULMALA (2003) nennt Wachstumsraten von 1 bis
20nm h™.

Unter troposphérischen Hintergrundbedingungen benétigen durch Nukleation entstandene
Partikel Tage bis Wochen, um auf eine Grofe von mehr als 0,1 pm anzuwachsen. Unter
verschmutzten, stidtischen Bedingungen kann dieses Wachstum nur einen Tag dauern
(RAES et al., 1995). In allen kontinentalen Grenzschichten kann die Neubildung von
Partikeln beobachtet werden. In Abhéngigkeit von der solaren Strahlung, dem Standort und
der Jahreszeit finden solche Bildungsereignisse an 5 bis 50 % (BAUER, 2006) aller Tage,
jedoch vorwiegend unter Sommer und Ubergangsbedingungen statt (STANIER et al., 2004;
VAKKARI et al, 2009; KULMALA et al., 2004). Neben den oben genannten
Reaktionspartnern kommen in der Atmosphédre aber auch Substanzen vor, die die
Geschwindigkeit der sekundéren Partikelbildung beeinflussen. Einen solchen Effekt
konnen Schwermetalle, Protonen oder einfache reaktive Oberflichen ausiiben. Bei der
Erforschung von Nukleationsvorgéingen unter Laborbedingengen werden diese Einfliisse

jedoch ausgeschlossen (DAMMGEN und ERISMAN, 2001).

2.4.2 [Eigenschaften fester Partikel

Fiir die Bewertung von Partikeln im Sinne des Umweltschutzes (Luftreinhaltung) und des
Arbeitsschutzes miissen feste Luftbestandteile anhand ihrer Eigenschaften in definierte
Klassen hinsichtlich Form, Groe, Topographie der Oberfliche, der chemischen
Zusammensetzung (Substanz und Herkunft) (KTBL, 2006) oder nach ihrer Wirkung auf

den Organismus (keine, allergene oder toxische Wirkung) eingeteilt werden (HOY, 1998).

Partikelgrofie

Jedes Partikel ist hinsichtlich Form, Grofe und chemischer Zusammensetzung
unterschiedlich. Seine Eigenschaften werden durch die Partikelquelle, dynamische
Prozesse wie Koagulation, Impaktion und Sedimentation sowie chemische Reaktionen und
wolkenzyklische Prozesse bestimmt. In  Abhéngigkeit von der stofflichen
Zusammensetzung und der PartikelgroBe kann das Aerosol in charakteristische Klassen
unterteilt werden (MOLLER, 2003). Partikel werden meist als kugelige Formen

angenommen. Ein wichtiger Parameter bei ihrer Einteilung ist der Durchmesser.
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Die Angabe des Partikelradius findet sich vorwiegend in theoretischen Diskussionen der
Partikeleigenschaften; wihrend der Durchmesser in praktischen Fragestellungen
Anwendung findet (REIST, 1993).

Je nach Messverfahren wird dieser als geometrischer Aquivalent-Durchmesser oder
statischer Durchmesser (mikroskopische Verfahren), Streulicht-Aquivalentdurchmesser
(optische Messgerite), Beweglichkeitsdurchmesser (elektrische Mobilitdtsverfahren) oder

aerodynamischer Durchmesser (Impaktoren und Abscheider) definiert.

Fiir atmosphirischer Partikel erstreckt sich der aerodynamische Durchmesser liber einen
Bereich von 1 nm bis hin zu 1 mm (MOLLER, 2003) und entspricht dem Durchmesser einer
Kugel mit der Dichte von 1 g cm™, die in ruhender oder laminar stromender Luft die

gleiche Sinkgeschwindigkeit wie das Partikel besitzt (HAINSCH und NEUBAUER, 2004).

Der fiir mikroskopische Betrachtungen herangezogene geometrische Durchmesser ist ein
Aquivalentdurchmesser fiir die Vereinheitlichung von unregelmiBig geformten Partikeln
durch Annahme einer Kreisform (MULLER, 2002). Unterschieden wird dabei in den
Durchmesser der volumengleichen Kugel, Durchmesser der oberflichengleichen Kugel

und den Durchmesser des projektionsgleichen Kreises (NANNEN, 2007).

Unter dem Streulich-Aquivalentdurchmesser wird der optische Durchmesser eines
Partikels verstanden, das das gleiche Streulichtspektrum erzeugt wie ein
Aquivalentpartikel. Die Streulichtintensitit weist dabei eine starke Abhingigkeit von der

Anordnung der Partikel im Raum auf (NANNEN, 2007).

Die physikalische GroBe des elektrischer Mobilititsdurchmesser bzw. des mobiliits-
dquivalenten Durchmessers findet vor allem in der Aerosoltechnik fiir ultrafeine Partikel
Anwendung. Er beschreibt den Durchmesser d einer Kugel mit der Dichte 1g cm™ die
sich im elektrischen Feld mit der gleichen Geschwindigkeit bewegt wie das gemessene

Teilchen (STIES, 2009).
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Einteilung in Grofienklassen

Die im Umweltbereich gédngige Einteilung fester Teilchen in die GroBenklassen PMy,
PM,s, PM; und PMy; orientiert sich am aerodynamischen Durchmessers d,.. und gibt
somit keinerlei Auskunft {iber die chemische Zusammensetzung und die damit
einhergehenden Wirkungen auf die Umwelt und die Gesundheit von Lebewesen.

Die Abkiirzung PM steht dabei fiir particulate matter (Feststoff), die Indices legen den
GroBenbereich fest. So beinhaltet zum Beispiel die PM Fraktion alle Partikel fiir die ein
definierter grofenselektierter Lufteinlass der DIN Iso 7708 (1995) eine Abscheide-
wirksamkeit flir Partikel mit 10 pum Durchmesser von 50 % aufweist. Fiir PM; existiert in
Deutschland ein gesetzlicher Grenzwert (Vgl. Kap. 2.4.5) von 40 pg m™ im Jahresmittel
(39. BImSchV). Die WHO (2006) empfiehlt weit niedrigere Grenzwerte von 20 pg m” fiir
PM o und 10 pg m™ fiir PM, 5.

Fiir die Beurteilung aus humanpathologischer Sicht wird die Staubfraktion nach der

DIN EN 481 (1993) wie folgt untergliedert:

Staubfraktion Merkmale

einatembar durch Mund und Nase eingeatmet
<100 ym

thorakal Vordringen bis in die Lunge
<10 um

alveolengangig Massenanteil der in die Alveolen vordringt
<4 pum

tracheobronchialer Anteil Differenz zwischen thorakalem und

alveolengangigem Anteil
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In der Atmosphérenforschung und auf dem Gebiet der Aerosolphysik werden die
PartikelgroBenklassen in den Nukleationsmode, den Akkumulationsmode und den Coarse
mode (groBe Partikel) unterteilt. Die Abbildung 2.8 gibt einen Uberblick iiber die

Spannweite dieser Klassen und zeigt Beispiele flir ihre Zusammensetzung.

PM,; PM,,
<+ 4—|
0,01 0,1 1 10 100 mm
0,1 1 10 100 1000 pm
< | | | | | ] | | | >
D | | | | | | I | i
1 10 100 1000 | nm
Partikeldurchmesser
Nukleationsmode ulations-
mode
feine Partikel grobe Partikel Riesenpartikel
) Bodenstaub/Industriestaub
Aitkenkerne/ . <+ >
Molekiile  Cluster Kondensationskerne Nebel/- Wolkentropfen Regentropfen
4+ 4— +—> +—>
Pollen Hagelkorner
+—> <+ >
Viren Sporen
Bakterien
—>

Abbildung 2.8: Grofienbereiche und Bezeichnungen fiir atmosphérisches Aerosol
(MOLLER, 2003)

Der Nukleationsmode (oder Aitkenmode) enthilt Partikel bis zu einer Grof3e von ca.

0,1 pm (WHITBY und CANTRELL, 1976; WHITBY und SVENDRUP, 1980; KITTELSON, 1998),
die vorwiegend bei Verbrennungsprozessen direkt in die Atmosphére emittiert werden und
Partikel, die sich in der Atmosphdre durch Gas-zu-Partikel-Umwandlung bilden. Diese
Partikel werden im allgemeinen Sprachgebrauch auch als ultrafein definiert (DONALDSON
et al., 2001). Vor allem nahe der Quelle finden sich hohe Anzahlkonzentrationen in diesem
Mode. Da solch kleine Partikel schnell untereinander oder mit Partikeln des
Akkumulationsmodes koagulieren, haben sie nur geringe Lebenszeiten. In der Regel ist ein

Wachstum iiber den Akkumulationsmode hinaus ausgeschlossen (HINDS, 1999).
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Der Akkumulationsmode enthélt Partikel aus Verbrennungsprozessen, Smog-Teilchen,
sekundire Partikel aus NHs, SO,, NOy und VOCs sowie Nukleationsmode-Partikel, die
bereits mit Partikeln des Akkumulationsmode koaguliert sind (HINDS, 1999; SPIRIG und
NEFTEL, 2006; WHITBY, 2007). Die Grof3e der Partikel umfasst einen Breich von 0,1 bis
1 um (WHITBY und CANTRELL, 1976; WHITBY und SVENDRUP; 1980; KITTELSON, 1998).
Da keine ausreichenden Austragungsmechanismen fiir diese Grofenklasse vorhanden sind,
akkumulieren die Partikel in diesem Stadium und geben dem Mode seinen Namen. Der
Akkumulatiosmode und der Nukleationsmode weisen signifikante Uberlappungen auf
(HINDS, 1999). Partikel mit einem Durchmesser unter 1 pm haben gewohnlich eine

Konzentration im Bereich von 10 bis 10.000 cm™ (RAES et al., 2000).

Coarse mode Partikel sind grofBer 1 pm (WHITBY und CANTRELL, 1976; WHITBY und
SVENDRUP, 1980; KITTELSON, 1998) und bestehen aus Wind-getragenem Staub, groflen
Salzkristallen aus der Gischt der Meere und durch mechanische Einwirkung entstandene,
anthropogene Teilchen. Aufgrund ihrer Groe sedimentieren diese Partikel schnell oder
werden an Oberflichen impaktiert. Thre Lebensdauer betrdgt daher nur wenige Stunden
oder Tage. Partikel dieser GroBe weisen Konzentrationen von weniger als 10 cm™ auf
(RAEs et al., 2000). Die Trennlinie zwischen diesem Grobstaub und dem Feinstaub
(Nukleations- und Akkumulationsmode) ldsst sich nicht genau definieren und liegt

situationsspezifisch zwischen 1 und 3 pm (HINDS, 1999).
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Partikelgrofienverteilung
Das atmosphérische Aerosol ist polydispers und weist eine grof3e Bandbreite von
Partikeldurchmessern auf. Viele Partikeleigenschaften wie ihr Depositionsverhalten und
damit ihre Lebensdauer oder ihre Interaktion mit Strahlung sind direkt von ihrer Grof3e
abhingig. Zur Bestimmung der PartikelgroBenverteilung wird die Anzahl der
Aerosolpartikel gegen den mittleren Aquivalentdurchmesser der entsprechenden
GroBenklasse  aufgetragen ~ (ROSENTHAL, 2010) und als  logarithmische
Normalverteilungsfunktion  dargestellt  (STIES,  2009;  REIST, 1993). Die

PartikelgroBenverteilung wird durch die folgende Funktion beschrieben:

W) 1 (nd,-Ind,)
_ e |-
T md me, 0| 2i(no,)?

mit :
d ,: entsprechender Aquivalentdurchmesser,

d,: geometrisches Mittel des Aquivalentdurchmessers der Partikelverteilung,

o, : geometrische Standardabweichung der Normalverteilung.

Der am hiufigsten auftretende Aquivalentdurchmesser bestimmt das Maximum der

Funktion:

d(n = exp hd, - (no,”).

max )
Fiir die Verteilung der drei Modi auf das atmosphirische Aerosol wird eine dreifach

iiberlagerte Log-Normalverteilung angenommen (WHITBY, 2007).

Messungen der PartikelgroBenverteilung und der —anzahl von Nanopartikeln mit einem
Durchmesser von weniger als 0,3 um im Umfeld und im inneren Bereich von
Tierhaltungsanlagen wurden bisher nur sehr selten durchgefiihrt. ONYENEKE-EDWARDS
(2006) und MAHMOUD-Y ASNI (2006) fithrten Kurzzeitmessungen zu standortspezifischen
Partikelkonzentrationen in Tierhaltungsanlagen fiir Milchvieh, Schweine und Gefliigel

durch.
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Sie benutzten hierfiir einen Wide Range SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer) in
Kombination mit einem OPC (Optical Particle Counter). Die Partikelanzahl und

— groflenverteilung von Aerosolen im Bereich von 5 nm bis 20 um wurde dabei luv- und
leeseitig der Stallanlage sowie in den Haltungseinrichtungen erfasst. Aus einer erhohten
Nanopartikelkonzentration im Lee der Betriebe und im Stallinneren schliefen sie, dass eine
heterogene Nukleation der Vorldufergase auch schon nahe bzw. direkt in der Quelle
stattfindet. LAMMEL et al. (2004) untersuchen Partikelverteilung im Bereich von 0,02 bis
20 pm auf dem Versuchsgut der Universitdit Hohenheim. Auch hier wurden erhohte
Partikelkonzentrationen im Bereich bis 1 um im Lee des Betriebs nachgewiesen. Bei
Messungen direkt in der Abluftfahne eines Gtillebehélters wurde ein mittlerer Durchmesser

der Partikel von 2 pm bestimmt.

Partikelmasse
Partikelkonzentrationen konnen als Massenangabe oder als Anzahl bezogen auf eine
Volumeneinheit (N m™) ausgewiesen werden. Der Hauptanteil an der Massenkonzentration
liegt bei den groBen Partikeln. Ultrafeine Partikel tragen hingegen nur wenig zur
Gesamtmasse bei (Abbildung 2.9). Eine Umrechnung der Partikelanzahl auf die
Partikelmasse ist mit groBenabhingigen Massenfaktoren moglich, wenn die spezifische

Dichte der Partikel bekannt ist (NANNEN, 2007).

Fine Particles
Dp < 2.5 um

f=1
[=]
g Nanoparticles
% Dp = 50 nm
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- )
8
=
E i - Coarse
2 ,; Accumulation Mode
’ Mode ™~
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------ Mass We.ig-;hting

Abbildung 2.9: Groflenverteilung von Aerosolen mit der grofiten Teilchenzahl im
Nukleationsmode und der grofiten Aerosolmasse
im Akkumulationsmode (KITTELSON, 1998)
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Partikelform
Stiube sind hinsichtlich ihrer Form sehr verschieden, dabei wird dieser Polymorphismus
durch Vorginge wie Agglomeration oder Separation stindig erweitert. Thre Form kann
faserartig, gestreckt, gekriimmt, schuppenformig oder von sphérischer Gestalt sein
(SEEDORF und HARTUNG, 2002). Die Charakterisierung der Formklassen kann anhand eines

Formfaktors erfolgen.

Chemische Zusammensetzung von Stiuben
Die chemische Zusammensetzung von Grob- und Feinstduben ist stark voneinander
verschieden. Da zwischen diesen beiden Fraktionen nur ein sehr geringer Massentransfer
stattfindet, existieren sie in der Atmosphére als zwei chemisch verschiedene Aerosole
nebeneinander. Die feinen Partikel sind alkalisch und enthalten in hohen Mengen Sulfate,
Ammoniumverbindungen, Kohlenwasserstoffe, elementaren Kohlenstoff (Ruf}), toxische
Metalle und Wasser. Die Grobstdube hingegen sind basisch und bestehen aus
Erdkrustenmaterial und dessen Oxiden, wie Silizium, Eisen, Kalzium und Aluminium
sowie aus groflen Seesalzkristallen und Pflanzenteilen (HINDS, 1999; WILLIAMS und
LOYALKA, 1991). LOHMEYER et al. (2003) analysierten die PMo-Staubfraktion aus einem
landlichen und einem stddtischen Gebiet in Niedersachsen. Eine Ergebnisauswahl ist in der
Tabelle 2.7 dargestellt. Es ist deutlich zu sehen, dass der Anteil der sekundiren
Partikelbestandteile bei  hohen  Feinstaubbelastungen ansteigt und so zur

Grenzwertliberschreitung beitragen kann.

Tabelle 2.7: Vergleich der chemischen Zusammensetzung von PM;, bei verschiedenen
Massenkonzentrationen (verindert nach LOYMEYER et al., 2003)

Inhalts- sO,“+NO;  EC OM  Ca+Al Na+Mg Fe+Me

stoff +NH,"
Gebiet %-PMig  %-PMi  %-PMi  %-PMig  %-PMig  %-PMyg
landlich ~ >50 pgm* 54 % 0% 18% 08% 05% 09%
<30 pg m” 34 % 6% 24% 12% 47% 12%
stadtisch > 50 pg m” 42 % M% 19% 15% 05% 19 %

<30pugm? 26 % 8 % 28 % 21 % 3,8 % 3,6 %
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Weiter Angaben zur chemische Zusammensetzung von Aerosolen finden sich u.a. in BAEK
und ANEJA (2004), DRECHSLER et al. (2006), WANG et al. (2009) und LAMMEL et al.
(2004).

2.4.3 Deposition von Partikeln

Im Gegensatz zur Emission, die den Eintrag von Spurenstoffen in die Atmosphére
beschreibt, umfasst der Begriff Deposition alle Prozesse, die zum Austrag von
Spurenstoffen, in trockener oder nasser Form, fiihren. Im Allgemeinen werden durch
Deposition Stoffe aus der Atmosphére an die Erdoberfliche und dort auf Wasser, Boden,
Pflanzen, Tiere, Menschen und sonstige Materialien iibertragen. Dieser Ubergang wird
auch als Immission bezeichnet (MOLLER, 2003).

Die TA-LUFT (2002) definiert Immissionen als: ,,...auf Menschen, Tiere, Pflanzen, den
Boden, das Wasser, die Atmosphidre oder Kultur- und Sachgiiter einwirkende
Luftverunreinigungen‘ und behandelt somit die Substanz und deren Wirkung.

Partikel werden durch Gravitation oder durch Fliisse, die einem Konzentrationsgradienten
folgen, aus der Atmosphire ausgetragen. Die Ausbildung von Konzentrationsgefillen
erfolgt dabei iiberwiegend in die Richtung von Flichen, die chemisch mit dem Aerosol
reagieren oder es mechanisch oder elektrostatisch fixieren (Adhdsion) (DAMMGEN und
ERISMAN, 2001).

Die Deposition von Spurenstoffen kann nach MOLLER (2003) in vier folgende

physikalische Prinzipien unterteilt werden:

a) Sedimentation von Substanz durch die Schwerkraft;

b) Sorption von Substanz an die Erdoberflache (trockene Deposition);

¢) Sorption und/oder Impaktion von Substanz an fallende Hydrometeore
(nasse Deposition) und

d) Impaktion von Teilchen an Oberfldchen.

Der Prozess der Sedimentation infolge der Gravitation tritt nur bei Aerosolteilchen mit
einem Durchmesser > Sum auf. Sie werden deshalb auch Sedimentationsstaub genannt
(MOLLER, 2003; SCHNEIDER und VOIGT, 2011). Die Sedimentation ist abhéngig von dem
Dichteunterschied von Fluid und Partikel sowie von der Partikelform und —grofe

(PETERSMANN, 2004 nach NANNEN, 2007).
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Auch das Fallen von Hydrometeoren (z. B. Regentropfen, Schneeflocken, Hagelkorner)
wird durch die Gravitation ausgeldst. Die ausgetragenen Hydrometeore beinhalten
Spurenstoffe, die bei ihrer Bildung oder durch spétere Sorption innerhalb der
Wolkenschicht aufgenommen wurden. Dieser Prozess wird in-cloud scavenging genannt.
Auf ihrem Weg zur Erdoberfliche entfernen sie aber auflerdem Gase und Partikel
unterhalb der Wolkenschicht aus der Atmosphire. Dieser Prozess wird als sub-cloud
scavenging bezeichnet (MOLLER, 2003).

Die Depositionsprozesse der Sedimentation und der nassen Deposition sind ausschlieBlich
von atmosphdrischen Prozessen abhingig. Fiir die trockene Deposition und die Impaktion
spielen dariiber hinaus auch die Eigenschaften der Erdoberfliche eine Rolle. Da die
trockene Deposition direkt von der Gasphasenkonzentration der gas- und partikelféormigen
Substanzen abhdngig ist, spielt sie mengenmifBig vor allem nahe der Quelle (ASMAN et al.,

1998) und in ariden Gebieten eine groBBere Rolle als die nasse Deposition (MOLLER, 2003).

Trockene Deposition
Von einer Vielzahl Autoren wird diese Form der Depsosition als trocken abgelagerte
Stoffmenge unter regen- und schneelosen Witterungsbedingungen definiert. SEINFELD und
PANDIS (1998) zéhlen sogar die Sedimentation mit zu diesem Prozess. Fiir MOLLER (2003)
ist diese Auffassung physikalisch falsch, da der Mechanismus der trockenen Deposition
auch bei Regen ablduft und dann oftmals sogar hohere Raten aufweist als bei trockener
Erdoberfliche. Er hédlt die Adjektive trocken und nass daher fiir duferst ungiinstig
gewihlte Beschreibungen. Die Stirke der trockenen Deposition von Aerosolen wird nach
SCHNEIDER und VOIGT (2011) von dem Turbulenzgrad der Atmosphére, der Natur der

Oberflache sowie von Grofle, Dichte und Form der Partikel bestimmt.

Nasse Deposition
Die nasse Deposition umfasst den Austrag von Substanz aus der Atmosphire durch
Hydrometeore, der Niederschlag selbst (Wasserdeposition) zahlt nicht dazu. Im
Unterschied zu den anderen Depositionsprozessen in der Atmosphére lduft die nasse
Deposition nicht stetig ab, sondern ist ein ereignisbezogener Prozess, zu dessen
Quantifizierung Kenntnisse {iber die statistischen Werte von Nassereignissen (z.B.

Andauer, Haufigkeit, Verteilung, Tropfenradius und -anzahl) nétig sind.
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Die nasse Deposition kann dann anhand einer Nassablagerungsgeschwindigkeit und eines
Nassablagerungskoeffizienten parametrisiert werden. Eine exakte Bestimmung ist auch
durch Sammeln von Regenwasser mit anschlieBender chemischer Analyse moglich
(MOLLER, 2003). Die Einfangrate (scavenig rate) entspricht dem Fluss der ausgewaschenen
Substanz. Dieser ist proportional zur Konzentration der Substanz (SCHNEIDER und VOIGT,
2011).

Deposition durch Impaktion

Im Gegensatz zu Molekiilen und kleinen Partikeln, die sich der Luftstromung entsprechend
um ein Hindernis herum bewegen, behalten groBBere Teilchen aufgrund ihrer Tréagheit ihre
anfangliche Bewegungsrichtung bei und prallen gegen das Hindernis. Zur Beschreibungen
des Partikelverhaltens in einer stromenden Luftmasse kann die Strokes-Zahl (MaB fiir die
Beeinflussung der Partikelbewegung durch die Luftstrémung) herangezogen werden, die
als das Verhiltnis der Partikelstopzeit t, zur turbulenten Ubergangszeit t, definiert ist
(HINDs, 1999). Bei sehr kleinen Partikeln muss eine zusitzliche Korrektur mit dem
Cunningham-Faktor erfolgen.

Die Sammeleffizienz eines Hindernisses (z.B. Nadeln, Baumstamm) wird durch das
Verhiltnis der Partikelstopdistanz zur charakteristischen Ladnge (z. B. GroBle der
Spaltoffnung eines Impaktors, Linge der Nadel) bestimmt und als Impaktionszahl Z;
bezeichnet. Je hoher die Impaktionszahl den Wert 1 iiberschreitet, desto hoher ist die

Wabhrscheinlichkeit, dass alle Partikel eingesammelt werden (MOLLER, 2003).

2.4.4 Umweltwirkungen

Die in der Luft enthaltenen Spurenstoffe wirken einzeln oder zusammen auf die
Atmosphére selbst oder auf die an sie angrenzenden Reservoire. Als Wirkungspotenziale
definiert MOLLER (2003) das Oxidationspotenzial, das Aziditdtspotenzial, die Toxizitdt und
den Klimaantrieb. Sie wirken bei hohen Konzentrationen schéddlich auf die Vegetation, die

Gesundheit und Baumaterialien, fithren sekundér zur Erosion und verdndern das Klima.
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Klimawirkung
Eine mégliche Anderung des Klimas ist ein regional und global diskutiertes Problem. Die
Temperaturverteilung und die Ausprigung der Klimaelemente Bewolkung, Niederschlag
und Wind wird durch den Einfall solarer Strahlung und der terrestrischen Strahlung
beeinflusst (MOLLER, 2003). Natiirliche und anthropogene Aerosole spielen eine wichtige
klimatische Rolle, indem sie Solarstrahlung zuriick ins Weltall reflektieren (CHARLSON et
al., 1992). Aerosolpartikel in der Troposphére streuen die einfallende solare Strahlung iiber
zwel Mechanismen zuriick ins Weltall. Zum einen kann die Strahlung vom Aerosolpartikel
direkt gestreut werden. Zum andren konnen, bei einer hohen Zahl an CCN, mehr
Wolkentropfchen gebildet werden, die die Strahlung reflektieren. Eine Erhohung der CCN
fiihrt zu einer vermehrten Wolkenbildung mit kleineren Tropfen, die eine grofere
Lebensdauer aufweisen. Die Albedo (Riickstrahlung) erhoht sich und fithrt zu einer
Abkiihlung der unter den Wolken liegenden Schicht (MOLLER, 2003; MAKKONEN et al.,
2009). Fiir die Effektivitét als CCN spielen dabei die Anzahl der Ionen, in die ein Molekiil
dissoziiert und die molare Masse, eine Rolle.
Neben (NH4),SO4 (molare Masse = 132 g mol™) ist beispielsweise auch Natriumchlorid
(NaCl, molare Masse 58,5 g mol™) eine typische CCN-Substanz. (NH,),SO4 ergibt bei
kompletter Dissoziation 3 Ionen, NaCl bildet 2 Ionen. Der Nettoeffekt von molarer Masse
und Dissoziation ergibt, dass NaCl bei gleicher trockener Masse ~ 1,5 mal aktiver als CCN
ist (SCHNEIDER und VOIGT, 2010).
Beide Effekte fiihren zu einer Abkiihlung der Atmosphire (HINDS, 1999; HOBBS, 1999;
SEINFELD und PANDIS, 1998).
Der wichtigste Parameter der Klimadnderung ist der Klimaantrieb (climate forcing), der in
W m™ angegeben wird. Er kann positiv sein, also zu einer Erwdrmung der Atmosphire
fiihren (z. B. durch Treibhausgase), oder bei einer Abkiihlung einen negativen Wert
annehmen (MOLLER, 2003; SCHNELLE-KREIS et al., 2007). CHARLSON et al. (1992)
berechneten einen Abkiihlung (direkter und indirekter Effekt) durch Aerosole in der

Atmosphire von -2 W m™

. Der direkte Effekt von Sulfat-Aerosolen betrdgt nach
Modellkalkulationen von KIEHL und BRIEGLEB (1993) -0,3 W m™. Bei einer gewissen
Feuchtigkeit und Sonneneinstrahlung fiihrt die Bildung von sub-pum-Partikeln auch zu

einer Verminderung der Sichtweite.
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Wirkung auf die Vegetation
Wenn es zur Ablagerung von Ammoniumsalzen auf Pflanzenoberflichen kommt, kann
dies aufgrund der hygroskopischen Eigenschaften zu Wasserverlusten der Pflanze fiihren
(BURKHARDT et al., 2001). Vor allem an Standorten, die zu Wassermangel neigen, kann die
Beeinflussung des Transpirationsverhaltens von Pflanzenoberflichen gravierende Folgen

haben.

Einfluss auf die Gesundheit
Eine Vielzahl von Stiduben wurde im Bereich der Arbeitsmedizin hinsichtlich ihrer
Wirkung erforscht. Da es sich in diesem Bereich aber um sehr hohe Konzentrationen
handelt, sind die Ergebnisse nur in geringem MaBe auf Immissionsschidigungen
iibertragbar. MORGAN et al. (1998) und DOCKERY et al. (1993) sagen {iber
Modellkalkulationen voraus, dass die menschliche Mortalititsrate zwischen 1,5 und 10 %
zunimmt, wenn die PM,s-Konzentration um 10 pg m™ steigt. BURINGH (2001 nach
MOLLER, 2003) weist darauf hin, dass die kausalen Wirkungsfaktoren von Stauben auf die
Gesundheit noch weitestgehend unbekannt sind und hohe Tages- und Episodenbelastung
an Staub einen geringeren Effekt haben als eine Langzeitbelastung. MOLLER (2003) ist
dabei der Auffassung, dass gegenwirtig in urbanen und lédndlichen Gebieten gemessenen
Konzentrationen keine humantoxikologische Relevanz aufweisen. Auch NEUBERT (2001)
kommt nach einer umfangreichen Literaturstudie im Bezug auf Sulfat-Aerosole zu dem
Schluss, dass selbst stark erhohte Konzentrationen bei einer kurzzeitigen Exposition zu
keiner Beeinflussung der Lungenfunktion fiihren. DONALDSON et al. (2002) betonen die
Schwierigkeit eine Trennstelle beziiglicher negativer Auswirkungen in Abhangigkeit von
der Partikelgroe bei Feinstduben festzulegen. Sie fithren im Zusammenhang mit dem
weiten Partikelspektrum an, dass es beispielsweise im Moment keinen Anhaltspunkt fiir
einen unterschiedlichen Effekt von Partikeln mit einem Durchmesser von 90 und 110 nm

gibt.
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Minderungspotential fiir Sekundérpartikel

Zum jetzigen Zeitpunkt ist der NH3-Gehalt in der Atmosphire ausreichend, um die
Gesamtheit der sauren Vorldufergase zu neutralisieren und in Partikelform zu iiberfiihren
(SEIDL et al., 1996; LINDBERG et al., 1990; PINDER et al., 2006).

Eine Senkung der Feinstaubbelastung durch sekundidre Aerosole ist nur iiber eine
Reduktion der Vorldufersubstanzen mdoglich. Die NH3-Reduktion erweist sich dabei als
effektiver als die Verringerung des Ausstofles von SO, und NOy. Dennoch ist es notig, die
Emission aller Vorldufersubstanzen im selben Mal3e zu vermindern, damit die Formation
sekundérer Partikel dezimiert werden kann (ERISMAN und SCHAAP, 2003; PINDER et al.,
2006). Eine Modellrechnung von SPIRIG und NEFTEL (2006) zeigte, dass eine alleinige
Reduktion der NH3;-Emission um 10 % nur eine geringe Verminderung der Feinstaub-
bildung um 0,5 % bewirkt. Eine Abnahme der NH3-Emission um 50 % fiihrte zu einer

Feinstaubreduktion von 3 bis 10 %.

2.4.5 Gesetzliche Rahmenbedingungen

Zum Zweck des Umweltschutzes und zum Schutz der Gesundheit existieren Gesetze und
Regelungen, die den Aussto3 von Stduben und maximal zulédssige Partikelkonzentrationen
regeln. Diese Regelwerke beziehen sich dabei meist nicht ausschlieBlich auf Staub,

sondern betreffen den Ausstofl von Luftschadstoffen, wie auch NHj, in seiner Gesamtheit.

EU- Richtlinie ,,Luftqualitit“
In der RICHTLINIE 1999/30/EG des Rates vom 22. April 1999 setzt zur Erhaltung und
Verbesserung der allgemeinen Luftqualitit Grenzwerte fiir SO,, NO, und NOy sowie
Partikel (PMo) und Blei in der Luft fest. Der PM;(-Grenzwert wird ab dem Jahr 2010 auf
20 pg m™ im jihrlichen Mittel festgelegt. Der 24-Stunden-Grenzewert liegt bei 50 pg m™
und darf nicht hdufiger als sieben Mal im Jahr liberschritten werden. Weiterhin schreibt die
Richtlinie die Einrichtung von Messstationen zur Erfassung von PM; s-Konzentrationen
und die Unterrichtung der Offentlichkeit vor und regelt die Probenahme und Bewertung

der Messdaten.
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39. Verordnung zum Bundes-Immissionsschutzgesetz
Die 39. BImSchV (2010) legt neben einem Grenzwert fiir die NH3;-Emission (Vgl. Kap.
2.2.5) auch Immissionsgrenzwerte fiir PM;o und PM, s fest. Die Vorgaben der o.g. EU-
Richtlinie wurden teilweise entschérft. So liegt der PM;p-Immissionsgrenzwert mit
40 pg m™ im jihrlichen Mittel deutlich héher. Auch wird die Uberschreitung des tiglichen
Grenzwertes von 50 ug m” mit 35 Tagen oOfter toleriert.
Fiir PM; s wird erstmals ein Immissionsgrenzwert von 25 pg m” definiert, der ab dem Jahr

2015 einzuhalten ist.

TA-Luft
In der TA-LUFT (2002) (Vgl. Kap. 2.2.5) finden sich die Angaben zum PM,y Grenzwert
von 40 pg m” aus der 39. BImSchV wieder. Daneben wird fiir Anlagen ein allgemeiner
Emissionsgrenzwert fir den Gesamtstaub von 20 mg m™ bzw. 15 g m~ (bei einem
Massenstrom von < 20 g h™) angegeben. Der maximale Depositionsgrenzwert betrigt

0,35gm?>d".

Maximale Arbeitsplatzkonzentration (MAK-Werte)
Mir der Einhaltung einer maximalen Arbeitsplatzkonzentration, die auch als ,,Allgemeiner
Staubgrenzwert* bezeichnet wird, sollen unspezifische Wirkungen auf die Atmungsorgane
der Beschiftigten vermieden werden (HAHN und MOHLMANN, 2011). In der MAK- und
BAT-Wertelist (DFG, 2011) sind die neuen Grenzwerte fiir Feinstaub am Arbeitsplatz
aufgefiihrt. Wihrend der Grenzwert fiir die einatembare Staubfraktion mit 10 mg m™
beibehalten wurde, wurde der Grenzwert fiir die alveolengiinge Fraktion deutlich
verschérft. Die urspriinglich erlaubte Konzentration von 3 mg m™ wurde auf 0,3 mg m™
reduziert. Zusétzlich wurden die granuldren biobestindigen Stdube in die krebserregende

Kategorie 4 aufgenommen.
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2.4.6 Probenahme von Partikeln

Die Kenntnis des Gehaltes an Luftspurenstoffen und damit auch der Hohe der
Luftbelastung und ihrer Folgen schafft die Vorraussetzungen fiir eine effektive
Situationsbewertung. Parameter fiir die Beschreibung eines Aerosols sind Masse, Anzahl
und Zusammensetzung der dispergierten Partikel in der Summe oder differenziert nach der
PartikelgroBe (MEHLHORN, 1979). Die gingigen Messverfahren lassen sich in
kontinuierliche, diskontinuierliche und empirische Verfahren unterscheiden.
Kontinuierliche Verfahren werden zur Beobachtung von zeitlichen Verldufen und ihren
Konzentrationsspitzen am Probenahmeort (on-line Messung) angewandt (MOLLER, 2003).
Dass Messgerit ist in den Abluftstrom integriert und Schwankungen der Messwerte
konnen aufgrund der kurzen Zeitspanne zwischen Probennahme und Auswertung sofort
registriert werden (STIES, 2009). Im Routinebetrieb werden vorwiegend Messgerite fiir
Substanzen mit gesetzlich vorgeschrieben Grenzwerten eingesetzt. Viele andere Stoffe
werden auBlerdem zu Forschungszwecken kontinuierlich erfasst. Die zeitliche Auflosung
der Messung ist nach unten von der Ansprechzeit des Gerétes begrenzt (MOLLER, 2003).
Diskontinuierliche Verfahren liefern stichprobenartige Einzelmesswerte. Sie werden
hiufig fiir Probennahmen im Geldnde mit anschlieBender Laboranalyse eingesetzt (off-line
Messung).

Die Probennahme und Auswertung wird dabei oft durch VDI-Richtlinien oder DIN-
Normen festgeschrieben. Im Hinblick auf die gravimetrische Bestimmung der
Massenkonzentration sind hier die VDI-RICHTLINIEN 2066 Blatt 1 (2006) und 2463 Blatt 1
(1999) zu nennen.

Da die Zeit zwischen der Probennahme und der Ergebnisausgabe sehr lang ist, sind nur
lang andauernde und langsame Verinderungen erfassbar (MOLLER, 2003; STIES, 2009).

Fir die Abschitzung des Beitrages einzelner lokalisierter Quellen, ist es ndtig die
Hintergrundkonzentration zu messen. Bei Einzelquellen werden hierfiir Luv-Lee-
Messungen (Luv - Hintergrundkonzentration, Lee - Hintergrundkonzentration +
Quellemission) durchgefiihrt (MOLLER, 2003).

Die Erfassung sollte nach der VDI-RICHTLINIE 2066 Blatt 1 (2006) durch ein
rotationssymetrisch gestaltetes Probenahmesystem, das eine Anstromung aus allen

Richtungen ermoglicht, optimiert werden.
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Filter
Die Erfassung von Aerosolpartikeln auf Filtern ist die am meisten gebrduchliche Methode
(HINDs, 1999). Zum Einsatz kommen Faserfilter (z. B. Glas, Zellulose) mikropordse
Membranfilter (z.B. Teflon, Zelluloseacetat) und Kapillar-Membranfilter (z. B.
Polycarbonat). Faserfilter und Membranfilter sind Tiefenfilter. Die Partikel werden hier
iiber die gesamte Schichtdicke abgeschieden, wodurch sie eine hohe Sammeleffizienz fiir
alle PartikelgroBen aufweisen. Kapillar-Membranfilter zdhlen hingegen zu den
Oberfldchenfiltern. Bei ihnen verbleiben die Partikel auf der Filteroberfliche (MOLLER,
2003). In der VDI-RICHTLINIE 2463 Blatt 1 (1999) werden die Eigenschaften verschiedener
Filtermaterialen und ihr spezifischer Abscheidegrad beschrieben. Filter auf Cellulosebasis
weisen zudem auch hohe Riickhaltemengen fiir gasformige Substanzen (z.B. HNO;) auf

(SHAAP et al., 2002).

Impaktoren
Kenntnisse tliber die Partikelgroenverteilung sind z. B. fiir die Erforschung von Partikel-
wirkungen und die Herkunftsanalyse eines Aerosols notwendig. Die Grundlage der
Auftrennung in die verschiedenen GroBenfraktionen bildet die Massentrégheit der Partikel
(STIES, 2009).
Impaktoren eignen sich durch ihre hohe Trennschérfe sehr gut fiir die Trennung von
Aerosol in Fraktionen (MOLLER, 2003). In ihnen wird der, durch eine Diise beschleunigte,
Luftstrom auf eine Prallplatte rechtwinklig abgelenkt.
Dieser scharfen Umlenkung kénnen nur Partikel folgen, deren Massentrdgheit nicht zu
grof} ist. Trage Partikel werden an der Platte abgeschieden (MITCHELL, 1995) und kdnnen
dann ausgewogen und analysiert werden. Fiir die Trennung des Aerosols in mehre Klassen
verwendet man so genannte Kaskaden-Impaktoren in denen mehrere Stufen mit
abnehmender  Durchlassgroe  hintereinander  angeordnet sind. Es  konnen
GroBenverteilungen zwischen 0,4 und 16 um (Andersen-Impaktor) und 0,01 bis 16 pm
(Berner-Niederdruck-Impaktor) bestimmt werden (MOLLER, 2003).
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Denudern (Diffusionsabscheider)
Ein Denuder (Vgl. Kap. 2.2.6) besteht in der Regel aus einem Glasrohr in dem sich ein
Konzentrationsgradient ausbildet, welcher einen Diffusionsfluss von Gasmolekiilen zur
Wand bewirkt. Um die Gase an der Wand reversibel zu absorbieren, ist diese mit einem,
dem zu entfernendem Gas angepassten, Adsorbtionsmittel beschichtet. Feste Partikel
durchstromen das Rohr hingegen und werden am Ende auf einem Filter gesammelt oder

einer anderen Probenahmeeinrichtung zugefiihrt (MOLLER, 2003).

Chromatographische Verfahren

Fiir die Analyse von komplexen Stoffgemischen, bei der eine Trennung der Komponenten
erfolgen muss, wird auf chromatographische Analyseverfahren zuriick gegriffen. Der
Verteilung der Komponenten zwischen einer stationdren und einer daran vorbeistromenden
mobilen Phase bildet dabei der Grundlage des Analyseverfahrens. Je nach mobiler Phase
wird von Gaschromatographie (GC) und Fliissigchromatographie (HPLC = high
performance liquid chromatographie) gesprochen. Die GC ist fiir die Trennung von
Gasgemischen geeignet, deren Komponenten sich verdampfen lassen. Mit der GC werden
vor allem fliichtige Kohlenwasserstoffe, anorganische Gase und SF¢ detektiert.

Mit der HPLC ist eine Bestimmung schwerfliichtiger organischer und anorganischer Stoffe
moglich. Die lonenchromatographie (IC) mit Leitfdhigkeitsdetektion ist eine spezielle
Variante der Fliissigchromatographie fiir die Analyse ionischer Substanzen. Fiir die
Bestimmung des Anionengehaltes von Partikeln spielt sie in der Luftanalytik eine grof3e
Rolle. Eine Kopplung an Denuder zur on-line Messung ist mittlerweile moglich (MOLLER,

2003).

Streulichtspektroskopie
Bei der Streulichtspektroskopie durchquert das Partikel im Messgerit einen Laserstrahl.
Das gestreute Licht wird im 90° Winkel abgelenkt und iiber einen Spiegel auf eine
Empfangerdiode geleitet. Anhand des eintreffenden Signals konnen verschiedene

GroBenklassen bestimmt werden (GOLz, 2004).
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Kondensationskernzihler (CPC, CNC)
Kondensationskernzdhler (CPC= condensation particle counter oder CNC= condensation

nucleus counter) werden bevorzugt fiir die Messung von Aerosolpartikeln < 0,1 um bei

Anzahlkonzentrationen zwischen 500 und 5-10° Partikeln cm™ eingesetzt (STIEB, 2009).
Die Partikel werden angesaugt und durch einen Dampf aus {iberséttigtem Alkohol (z. B.
Buthanol) geleitet und dabei aufkondensiert. Die entstehenden Tropfchen sind deutlich
grofler als das Aerosol und liefern, durch Extinktion oder Streulicht, messbare Signale
(HINDs, 1999). Eine Moglichkeit zur kombinierten Messung von Partikelanzahl- und
groBenverteilung bietet ein elektrostatischer Klassierer (DMA = differential mobility
analyser). Er besteht aus einem Ringspalt, in dem ein elektrisches Feld aufgebaut wird. In
Abhiéngigkeit von der stufenweise verdnderten Feldstarke dndert sich die PartikelgroBe, die
abgefiihrt und dem Kondensationskernzéhler zugefiihrt wird.

Diese Kombination aus CNC und DMA wird auch als SMPS (Scanning Mobility Particle
Sizer) bezeichnet und gehort auf dem Gebiet der Aerosolforschung zum Stand der Technik
(KULMALA et al., 2004). Das Funktionsprinzip wird in Kapitel 3.2.6 noch einmal, anhand

der in dieser Arbeit verwendeten Messtechnik, ausfiihrlich erldutert.
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3 Material und Methoden

3.1 Material
3.1.1 Beschreibung der Versuchsbetriebe der NH3;-Messung

Milchviehstille mit Querliiftung
Fir die Untersuchungen zum Emissionsverhalten von frei geliifteten Milchviehstdllen
wurden zwei Versuchsbetriebe ausgewihlt, die weitestgehend den iiblichen

Praxisbedingungen entsprechen.

Liegeboxenlaufstall — Versuchsgut Frankenforst

Die Lehr- und Forschungsstation Frankenforst der Universitir Bonn befindet sich in
Konigswinter, nahe der Stadt Bonn. Im Folgenden wird dieser Stall kurz als Gut
Frankenforst bezeichnet. Neben Milchkiihen und ihrer Nachzucht werden auf dem Betrieb
Schweine, Legehennen und Schafe gehalten. Der zweireihige Liegeboxenlaufstall ist 48,52
m lang und 17,21 m breit. Er beherbergt durchschnittlich 61 Milchkiihe (91,5 GV) der
Rasse Deutsche Holstein mit einer Milchleistung von 9.292 kg (Stand 2008/2009). In der
Breite entfallen 12,54 m der Stallgrundfldche auf den Haltungsraum und 4,67 m auf den
Futtertisch an der Sidostseite. Die Traufhéhe ist 4,00 m. Die Grundfliche des
Haltungsbereiches betriagt 608,44 mz, das Stallvolumen 4.180,3 m’. Jeder Kuh steht somit
eine Haltungsfliche von 9,97 m” zur Verfiigung. Der Stall ist in Siidost-Richtung
ausgerichtet. Die Nordwest-Seite des Stalles ist bis zu einer Hohe von 1,50 m mit
feinmaschigen Windschutznetzen verschlossen. Dartiber befindet sich ein weitmaschiges
Netz. Die Liiftung kann iiber mechanisch regelbare Jalousien gesteuert werden. Eine freie
Anstromung dieser Seite wird durch das parallel liegende Melkhaus behindert. Die
Stidostseite des Gebdudes ist komplett offen, hier befinden sich die Futterwiegetroge, iiber
die die Tiere eine TMR ad libidum erhalten. In geringem Abstand zum Futtertisch befindet
sich ein offener Fliissigmistbehilter, der eine geschlossene Schwimmdecke aufweist.
Hinter diesem Lager grenzt der Sauenstall an.

Die 64 Liegeboxen (Hochboxen) sind an der Nordwest-Seite und in der Stallmitte
angeordnete. Sie sind mit Kuhkomfortmatratzen der Firma Kraiburg (Kraiburg GmbH &

Co.KG, Waldkraiburg) ausgestattet und werden zusétzlich diinn mit Strohmehl eingestreut.
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Angrenzend an die beiden mittleren Liegeboxenreihen befinden sich zwei Transponder-
gesteuerte Kraftfutterstationen. Der FuBboden ist planbefestigt und besteht aus Beton. Der
Laufgang vor den Futtertrogen ist zusétzlich mit Gummimatten ausgelegt. Die Reinigung
erfolgt im Normalbetrieb im stiindlichen Rhythmus tliber zwei Fliissigmistschieber, deren
Abwurfschichte in den Stall integriert sind. Der Grundriss des Stalles ist in der Abbildung
3.1 dargestellt.

{ Liegeboxen J
Kraftfutterstationen
v v
g I ]

Futtertisch

|
4,76 m

‘ 4852 m

v

Abbildung 3.1: Grundriss des Milchviehstalles - Gut Frankenforst

Die Herde wird zwei Mal am Tag gemolken. Am Morgen beginnt das Melken um 5.00 Uhr
und endet gegen 7.00 Uhr, die abendliche Melkzeit erstreckt sich von 17.00 bis 19.00 Uhr.

In den Sommermonaten erhalten die Tiere {iblicherweise Weidegang von 11.00 bis 16.00
Uhr auf einer direkt an den Stall angrenzenden Weide. Der Stallbereich ist dabei fiir die
Tiere immer frei zuginglich, so dass Wasser und Kraftfutter aufgenommen werden
konnen. Der Stall ist daher auch wiahrend der Weidezeit oft mit einem Teil der Tiere

belegt.

Zeitlicher Ablauf der Messungen

Die Messungen in diesem Stall wurden auf die Jahreszeiten Sommer, Ubergang und
Winter verteilt, um den Einfluss jahreszeitlicher Effekt gezielt darstellen zu konnen. Die
Tabelle 3.1 gibt einen Uberblick iiber den Messzeitraum, die Messtage und die Anzahl der

Tagesmittelwerte, die ausgewertet werden konnten.



58

Neben den Hauptmessperioden, in denen der Fliissigmistschieber im Normalzustand eines
stiindlichen Rhythmus war, wurden im Sommer und im Ubergang ebenfalls Messungen

mit einer reduzierten Frequenz durchgefiihrt.

Tabelle 3.1: Zeitlicher Ablauf der NH3;-Messungen - Gut Frankenforst

Jahreszeit Messzeitraum Messtage Tagesc:r?;gtjglwerte
Sommer - FS stiindlich 18.08. - 21.09.2010 33 29
Sommer - FS zweistlindig 21.09.-12.10.2010 22 21
Ubergang — FS zweistiindig 13.10. - 02.11.2010 21 20
Ubergang — FS stiindlich 03.11.-23.11.2010 20 19
Winter 04.01. - 25.01.2011 21 20

FS = Flussigmistschieber

Liegeboxenlaufstall — Haus Riswick
Das Landwirtschaftszentrum Haus Riswick der Landwirtschaftskammer Nordrhein-
Westfalen liegt im Kreis Kleve. Neben Milchkiihen und deren Nachzucht werden auf dem
Betrieb Schafe, Mastbullen, Ziegen und Dammtiere gehalten. Der Milchviehstall ist
ebenfalls frei geliiftet und steht quer zur Hauptwindrichtung West. Da die umliegenden
Gebdude einen ausreichenden Abstand aufweisen, ist eine freie Anstromung relativ gut
moglich. Zusitzlich besteht die Moglichkeit einer weiteren Liiftung iiber den First, der
nach Bedarf gedffnet und verschlossen werden kann. Einen Grundriss des Stalles zeigt die
Abbildung 3.2. Die Breite des Stalles betridgt 67,90 m, die Lidnge 34,20 m. Die Trauthdhe
ist 6,61 m. Die Grundfliche des gesamten Haltungsbereiches betrdgt 2.924 m?%, das
Stallvolumen 13.590,72 m’. An den beiden Lingsseiten des Stalles befinden sich
Futtertische mit 5 m Breite, an denen das Futters (TMR ad libidum) {iber automatische
Wiegetroge zugeteilt wird. Die Zuteilung des Kraftfutters erfolgt tiber Transponder-
gesteuerte Kraftfutterstationen. Die Westseite kann witterungsbedingt mit einer Jalousie

teilweise oder komplett verschlossen werden.
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Der Innenbereich des Stalles ist in drei Segmente unterteilt, Trenngitter unterteilen diese
Segmente in jeweils zwei Abteile. Der gesamte Stall wurde fiir einen Tierbesatz von 144
Milchkiihen mit je 48 Kiihen pro Segment (72 GV) konzipiert. In jedem Segment stehen
der Herde 48 Liegeboxen zur Verfligung, die mit Kuhkomfortmatten ausgelegt und
minimal mit Séigespdnen eingestreut sind. Durch Folienrollos koénnen die Segmente

rdumlich komplett voneinander abgegrenzt und so emissionstechnisch einzeln erfasst

werden.
Folienrollos
E .
£ ’/‘/ Futtertisch \
€| E g)
N | N
s ®
313 9
©
=
IS 216m Futtertisch 20,4 m 20,4 m
o]
Segment 1 - planbefestigt Segment 2 - Spaltenboden Segment 3 - Spaltenboden

67,9 m

Abbildung 3.2: Grundriss des Milchviehstalles - Haus Riswick
(verindert nach SCHIEFLER et al., 2011)

Der Fullboden besteht in zwei Segmenten aus Betonspaltenboden und wird durch einen
Spaltenreinigungsroboter entmistet. Das Raumvolumen dieser Segmente belduft sich auf
4.442.,12 m3, die Grundflache auf 493,68 m?. Jeder Kuh stehen somit 10,29 m? Fliche zu.
Die Segmente sind mit 4 Kraftfutterautomaten ausgestattet. Der Boden im dritten Segment
ist planbefestigt. Die Reinigung erfolgt stiindlich durch einen Fliissigmistschieber. Die
Abwurfschichte des Schiebers befinden sich auerhalb des Stalles Dieses Segment besitz
bei einer Grundfliche 522,72 m® ein Raumvolumen von 4704,48 m’ und ist mit 2
Kraftfutterautomaten ausgestattet. Auf jede Kuh dieses Segments entfillt eine

Haltungsfliche von 10,89 m?,
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Alle Gruppen werden zwei Mal téglich gemolken. Das morgendliche Melken beginnt um
5.00 Uhr und endet um 7.00 Uhr. Am Abend ist der Melkbeginn um 16.00 Uhr, die
Melkzeit endet gegen 18.30 Uhr. Die Tiere werden hierzu segmentweise vollstdndig in das
angrenzende Melkhaus auf der Ostseite des Stalles getrieben, die Riickkehr erfolgt
gruppenweise. Die Milchleistung der Herde lag im Jahr 2010 bei 9.460 kg.

Zeitlicher Ablauf der Messungen

Die Messungen in diesem Stall wurden ebenfalls auf die Jahreszeiten Sommer, Ubergang
und Winter verteilt. Die Tabelle 3.2 gibt einen Uberblick iiber den Messzeitraum, die

Messtage und die Anzahl der Tagemittelwerte die ausgewertet werden konnten.

Tabelle 3.2: Zeitlicher Ablauf der NH3-Messungen - Haus Riswick

davon
Jahreszeit Messzeitraum Messtage Tagesmittelwerte
Sommer 07.06.2011 - 06.07.2011 28 24
Ubergang 24.03.2011 - 19.04.2011 26 22
Winter 26.12.2010 - 26.01.2011 23 19

Legehennen - Volierenhaltung

Die Messungen zur NH;3-Emission aus der Gefliigelhaltung wurden in einem
Legehennenstall im Kreis Diilmen mit einem Tierbesatz von 14.900 Hennen durchgefiihrt.
Die Stallbreite betrdgt 12,00 m, die Lange im Tierbereich 65,00 m. Die Gesamtlinge des
Stalles ist 70,00 m. Die Legehennen werden in einem NATURA-Nova-Twin-
Volierensystem der Firma Big Dutchman® gehalten (Abbildung 3.3).
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Abbildung 3.3: Volierensystem NATURA-Nova Twin

(verindert nach BIGDUTCHMAN, 2009)
Die Nutzfliche ist bei diesem Haltungssystem auf mehrere Ebenen verteilt, die
Stallgrundfliche wird zu 100 % als Scharraum genutzt. Die Entmistung erfolgt einmal
wochentlich iiber beliiftete Kotbander. Als Fiitterungssystem kommt eine Kettenflitterung
zum Einsatz, die Wasserversorgung wird durch Nippeltrinken mit Tropfwasserschalen
sichergestellt. An einer Seite des Stalles befindet sich ein angeschleppter Wintergarten, der
den Hennen zwischen 13.00 und 23.00 Uhr zur Verfiigung steht. Er ist mit Betonboden
ausgestattet und wird mit Stroh eingestreut. Der Wintergarten ist an den stallabgewandten
Seiten mit Maschendraht-Gittern abgeteilt. Diese werden im Winter mit Planen verhéingt,
um die Tiere vor Zugluft und groBer Kilte zu schiitzen. Der Ein- und Austritt in den
Stallbereich wird den Tieren durch Klappen ermoéglicht. Die Klimasteuerung im
Stallinnenraum erfolgt durch einen Klimacomputer vom Typ Viper der Firma Big
Dutchman®. Die Raumlufttemperatur orientiert sich an dem Optimalwert von 20°C. Die
Regelung der notwendigen Liiftungsintensitét erfolgt iiber acht Abluftventilatoren.
Der zeitliche Ablauf der NH;-Messungen in der Legehennen-Volierenhaltung ist der

Tabelle 3.3 zu entnehmen.

Tabelle 3.3: Zeitlicher Ablauf der NH3;-Messungen - Volierenhaltung

davon
Jahreszeit Messzeitraum Messtage Tagesmittelwerte
Sommer 21.06. - 07.07.2011 16 15

Winter 02.02. - 28.02.2011 21 15
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3.1.2 Standorte und Zeitablauf der Messungen zur Nanopartikel-Groflenverteilung

Die Messkampagne soll Aufschluss iiber die Verteilung der Konzentration sekundérer
Partikel, unter Beriicksichtigung der Stallanlage als potentielle Quelle fiir deren Bildung,
liefern. Je nach vorherrschender Windrichtung wurde die PartikelgroBenverteilung anhand
von Luv- und Leemessungen sowie Untersuchungen im Stallbereich bzw. auf dem
Betriebsgelinde  bestimmt, um zu ermitteln, ob im Stallbereich hoéhere
Partikelkonzentrationen vorliegen und diese iiber die Abluft ausgetragen werden. Aufgrund
der ungiinstigen Lage des Stallkomplexes auf Gut Frankenforst, das teilweise von Hecken
und Wildern gesdumt ist, waren hier nicht fiir alle Windsituationen Leemessungen
moglich. Um vergleichende Aussagen iiber die Hohe der Belastung im lédndlichen Gebiet
machen zu konnen, wurden zusétzlich zwei Messpositionen im stddtischen Bereich
ausgewihlt. Eine Ubersicht der Messpunkte mit einer zeitlichen Einteilung findet sich in

der Tabelle 3.4, die Lage der Messpunkte zeigen die Abbildungen 3.4 bis 3.6.

Tabelle 3.4: Standorte und zeitlicher Verlauf der Nanopartikel-Messungen

Datum Standort Probennahme
20.05.2011 Gut Frankenforst F5 Gullemixer
21.05.2011 Gut Frankenforst F5 Gullemixer
F2 Luv
22.05.2011 Gut Frankenforst F4 Milchviehstall
F1 Luv
23.05.2011 Gut Frankenforst F6 Lee
F1 Luv
F7 Lee
25.05.2011 Bonn, Institut fir Landtechnik Punktmessung
14.06.2011 Gut Frankenforst F5 Gullemixer
F3 Luv
F7 Lee
15.06.2011 Haus Riswick R2-R4 Milchviehstall nach Segmenten
R1 Luv
R5 Lee
16.06.2011 KoIn Stammheim Punktmessung
21.06.2011 Dilmen, Legehennen L1 Stall
L2 Luv
L3 Hofbereich
L4 Lee
25.06.2011 Gut Frankenforst F4 Milchviehstall (Langzeitmessung)
26.06.2011 Gut Frankenforst F4 Milchviehstall (Langzeitmessung)
F3 Luv (Langzeitmessung)
27.06.2011 Dilmen, Legehennen L1 Stall

L2 Luv
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Abbildung 3.5: Standorte der Nanopartikel-Messungen - Haus Riswick
(verindert nach www.tim-online.nrw.de, 2011)

Abbildung 3.6: Standorte der Nanopartikel-Messungen - Legehennenhaltung
(verindert nach www.tim-online.nrw.de, 2011)
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3.1.3 Probenahmeorte und zeitlicher Ablauf der Gesamtstaubmessung

Zur Beurteilung des Gesamtstaubgehaltes der Umgebungsluft in ldndlichen Gebieten mit
anschlieender chemischer Analyse wurden 7 Standorte ausgewédhlt. Unter diesen
Messpunkten befanden sich Standorte auf dem Geldnde von Tierhaltungsanlagen,
Messplitzen in lidndlichen Gebieten ohne direkte Nachbarschaft zu Nutzvieh-haltenden
Betrieben und Referenzstandorte im stidtischen Bereich. In der folgenden Tabelle 3.5 sind
diese Messpunkte kurz mit dem dazugehorigen Messzeitraum charakterisiert. Jeder
Messpunkt wurde zwei Mal, im Abstand von mindestens zwei Wochen, beprobt.

Zusitzlich wurden 4 Kurzzeitmessungen (20 Stunden) aus einer begleitenden

Untersuchung in die Auswertung einbezogen.

Tabelle 3.5: Probenahmestandorte und zeitlicher Ablauf

der Gesamtstaubmessung

Messpunkt Standort Gebiet Messzeitraum
1 KoéIn- Stammheim stadtisch 17.06.-20.06. und 19.08.-23.08.2011
2 Bonn stadtisch 15.08.-17.08. und 31.08.-03.09.2011
3 Gut Frankenforst 1 Tierhaltung  03.08.-05.08. und 25.08.-29.08.2011
4 Gut Frankenforst 2 Tierhaltung  05.08.-09.08. und 03.09.-05.09.2011
5 Betrieb mit Tierhaltung  23.08.-25.08. und 12.09.-14.09.2011
Legehennenhalltung
6 Ratingen landlich 11.08.-14.08. und 09.09.-12.09.2011
7 Bitburg landlich 29.08.-31.08. und 19.09.-21.09.2011
8 Schneeberg landlich 28.06.-29.06.2011 ¢
9 Meerane landlich 30.06.-01.07.2011 "
10 Zella-Mehlis landlich 06.07.-07.07.2011 "
11 Eisenach landlich 07.07.-08.08.2011 "

k .
= Kurzzeitmessung
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3.2  Methodische Vorgehensweise

3.2.1 Bestimmung der NH3-Konzentration

Zur Bestimmung der NHj-Abluftkonzentration wurden in den Stillen an mehreren
Messpunkten Proben genommen.

Die Probennahme erfolgte iiber Schlduche, mit einem Innendurchmesser von 8 mm, aus
dem sehr reaktionstrigen Kunststoff Polytetraflourethylen (PTFE), um eine Reaktion von
Ammoniak mit den Schlauchwidnden, und damit eine etwaige Verfidlschung der
Messergebnisse zu verhindern. Die Schlduche wurden iiber eine Kaskadenstruktur
miteinander verbunden. Die Ansaugenden wurden mit Filteraufsidtzen aus PTFE vor
Staubeintritt geschiitzt.

Die Abluftrichtung in den Milchviehstillen wurde durch Nebelproben ermittelt.

Im Milchviehstall Frankenforst wurden 16 Messpunkte im Abstand von 3,00 m auf die
windabgewandte (Abluft) Seite des Stallgebdudes verteilt. Die Ansaugpunkte befanden
sich 1,00 m unterhalb der Traufe. Die Segmente im Milchviehstall Riswick waren mit
jeweils 8 Messpunkten im Abstand von 1,00 m zur Traufe und mit 8 Messpunkten im First
ausgestattet. Der Abstand der Ansaugpunkte betrug 2,50 m. Im Legehennenstall wurde die
NH;-Verteilung im  Stall stichprobenartig mit einem Driger-CMS {iberpriift und
anschlieend 4 Messpunkte im Abstand von 15,00 m auf der Léngsachse des Stalles
verteilt. Die Schldauche mit den Ansaugpunkten wurden auf der obersten Ebene des Portals
unter dem Futtertrog angebracht, um auf der einen Seite so dicht wie mdglich an den
Abluftkaminen zu sein und andererseits einer Manipulation durch die Hennen
vorzubeugen.

Das Ansaugen der Stallluft und die Uberfiihrung in den Uberdruckbehilter zur spiteren
Probennahme erfolgten durch eine Vakuumpumpe des Typs ME2C der Firma Vacuubrand.
Es handelt sich hierbei um eine olfreie Chemie-Menbranpumpe zum kontinuierlichen
Pumpen von korrosiven Gasen, deren Membranen aus PTFE gefertigt sind. Die
Durchsatzleistung dieser Pumpe betrigt 33 1 min™, wodurch ein stindiger Luftaustausch im
Sammelbehilter und aktuelle Messergebnisse gewdihrleistet werden. Zur Analyse der
Luftproben auf Gut Frankenforst und im Legehennenstall wurde der Multigasmonitor
Innova 1312 der Firma LumaSense Technologies mit automatischer Probennahme

eingesetzt, der nach dem Prinzip der photoakustischen-IR-Spektroskopie arbeitet.
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Auf Haus Riswick wurde das Modell 1412 in Kombination mit dem Messstellenumschalter
1309 eingesetzt. (Abbildung 3.7) Die Multigasmonitore sind mit 5 optischen Filtern
ausgestattet, die auf verschiedenen Gase kalibriert wurden und besitzt einen weiteren Filter
fiir die Analyse des Wasserdampfgehaltes der Probenluft. Der Multigasmonitor 1312
wurde fiir Ammoniak (NHj3), Lachgas (N,O), Methan (CH4) und Kohlendioxid (CO,)
kalibriert. Das Modell 1412 konnte zusétzlich den SF¢-Gehalt der Luft analysieren.

Abbildung 3.7: Multigasmonitor 1312 und Messstellenumschalter 1309 (rechts)

Fiir die Gasanalyse wird Probenluft in die Messkammer des Gerites gesaugt die
anschlieBend von Ventilen verschlossen wird. Von der IR-Quelle wird Strahlung durch den
Chopper (Lichtzerhacker) und die optischen Filter in die Messkammer geleitet, wo sie von
den Gasmolekiilen absorbiert wird. Bei diesem Prozess entstehen Hitze und Vibrationen.
Durch die Chopper-Frequenz kommt es zu wellenartige Druckénderungen, die durch
Mikrophone aufgezeichnet werden. Anhand des Mikrophonsignals, das proportional zur
Gaskonzentration ist, wird nun das Messergebnis kalkuliert. Die Nachweisgrenze des
Gerites liegt flir Ammoniak bei 0,2 ppm. Das Messintervall betrdgt ca. 1 Minute, wenn nur
eine Messstelle einbezogen wird. Die Daten werden in einer Access-Tabelle im
Programmordner abgelegt und koénnen anschlieBend in das Tabellenkalkulationsprogramm
Excel {ibertragen und weiter bearbeitet werden. Das Funktionsschema eines

Multigasmonitors ist in der Abbildung 3.8 dargestellt.
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Abbildung 3.8: Funktionsschema des Multigasmonitors
(LUMASENSE TECHNOLOGIES, 2010)

Die Hintergrundkonzentration wurde auf Frankenforst und im Legehennenstall
stichprobenweise erfasst. Auf Haus Riswick war durch den Einsatz eines
Messstellenumschalters eine kontinuierliche Erfassung der Gaskonzentration in der

Frischluft moglich.

Statistische Auswertung

Fiir die statistische Auswertung der NHs-Konzentrationen in der Abluft musste fiir die
Messwerte ein einheitliches Intervall fiir die Datenverarbeitung festgelegt werden.
Aufgrund der Ergebnisse der Voruntersuchungen wurde hierfiir der 10-Minuten-Mittelwert
gewdhlt. Die Berechnung der durchschnittlichen NH;-Konzentrationen erfolgte als Median
mit dem Programm SPSS Statistics 17.0. Hierflir wurden alle vorhandenen Datensétze mit
einbezogen. Fiir die Darstellung der Daten wurden Boxplots gewéhlt. Dabei handelt es sich
um eine Darstellung der charakteristischen Lagemalle und der Verteilung eines Merkmals.
Abgebildet werden dabei das Minimum und Maximum, der Median, sowie das 25 %- und
das 75 %-Quantil. Das Rechteck umfasst somit die mittleren 50 % der Messdaten. Der
Abstand des 25 %- und des 75 %-Quantils wird als Interquartilabstand definiert und kann

zu Beschreibung der Streuung der Daten verwendet werden.
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Zusétzlich konnen Ausreiler und Extremwerte in Form von Kreisen und Sternchen
dargestellt werden. Die Verteilung der Daten wurde mit dem Kolmogorov-Smirnov-Test
auf Normalverteilung gepriift. Die Priifung der Homogenitdt der Varianzen erfolgte iiber
den Levene-Test. Da die Stichproben einer Normalverteilung folgten und homogene
Varianzen aufwiesen, wurden die Unterschiede mittels des Tuckey-Kramer-Test fiir
unterschiedliche Stichprobenumfénge hinsichtlich ihrer Signifikanz getestet. Die
Unterschiede wurden als signifikant betrachtet, sofern die Irrtumswahrscheinlichkeit

p < 0,05 betrug. Zur Uberpriifung der Signifikanz der Messergebnisse aus der
Legehennehaltung kam der T-Test zur Anwendung. Tagesmittelwerte und deren
Standardabweichungen wurden mit MS Excel 2003 errechnet und graphisch dargestellt.
Fiir die Berechnung der Tagesmittel wurden nur Tage einbezogen, die zu mindestens 95 %
vollstindig aufgezeichnet wurden. Die Regressionsanalysen fiir die Abhingigkeiten der
NH;-Konzentration von den Witterungsbedingungen wurden mit den Programmen SPSS

17.0 und OriginPro8 durchgefiihrt.

3.2.2 Bestimmung des Volumenstroms

Wihrend der Sommer- und Ubergangsmonate konnte der Luftvolumenstrom auf Gut
Frankenforst mit der Tracergas-Methode bestimmt werden. Auf Haus Riswick kam die
Methode nur wihrend der Sommermessung zum Einsatz. Da die Zuluftseiten der Stille in
den Wintermonaten, und auf Haus Riswick auch bei der Ubergangsmessung weitestgehend
geschlossen gehalten wurden, musste in diesen Jahreszeiten auf die CO»-Bilanz-Methode
zuriickgegriffen werden.

Die Aufzeichnung der Liiftungsintensitit im Legehennestall erfolgte kontinuierlich.
Hierfir wurde ein Ahlborn ALMEMO 2590 Datenlogger an den Klimacomputer
angeschlossenen und zeichnete das Liiftungssignal iiber den Messzeitraum hinweg auf. Zur
Kalibrierung des Klimacomputers wurde der Luftvolumenstrom in den Abluftkaminen
kurzzeitig mit einem kalibrierten Messventilator (Firma Reventa) kontrolliert und zum
Liiftungssignal in Verbindung gesetzt. Der Messventilator wurde hierfiir am dufleren Ende
der Abluftkamine (hinter dem Abluftventilator) in den Diffusor eingesetzt. Fiir diese Art
der Anbringung werden in der Literatur zwar hohere Fehlerraten angegeben, ein Einbau
vor dem Abluftventilator hitte jedoch gréerer Umbauarbeiten im Stall bedurft und war fiir

die kurzzeitige Kalibrierung des Liiftungssignals zu aufwendig.
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Die Aufzeichnung der Drehzahl des Messventilators erfolgte iiber einen Datenlogger des
Typs ALMEMO 2290-4. Diese wurde anschlieend iiber die im Datenblatt angegebene

Kalibrierkurve in den Luftvolumenstrom umgerechnet.

Tracergasmessungen
Die Methodenwahl fiir die Tarcergasmessungen fiel auf die Konzentrationsabkling-
Methode mit dem Tracergas SF¢ nach den VDI-RICHTLINIEN 4300 Blatt 7 und 4285 Blatt 2.
Bei dieser Methode konnen relativ geringe Mengen des Tracergases eingesetzt werden.
Der Messaufbau ist vergleichsweise einfach und wurde in den Untersuchungen von
SCHNEIDER (2006), NANNEN (2007) sowie HENSELER-PABMANN (2010) bereits erfolgreich
angewandt.

Die Messzeitraume fiir den Einsatz der Tracergas-Technik sind in Tabelle 3.6 aufgefiihrt.

Tabelle 3.6: Zeitliche Einordnung der Luftvolumenstrombestimmung mit SFe

Ort Jahreszeit Messzeitraum

Gut Frankenforst Ubergang 15.10.-17.10.2010
Gut Frankenforst Sommer 23.06.-26.06.2011
Haus Riswick Sommer 31.07.-02.08.2011

Die Probenahme der Stallluft erfolgte kontinuierlich liber das Schlauchsystem, dass fiir die
Messung der Ammoniakkonzentration installiert wurde. Die Probenluft wurde mit der
oben beschrieben Vakuum-Membranpumpe angesaugt und in ein Messgefdl3 gedriickt, aus
dem die Sonde des Messgerites sich Proben entnahm.

Zur Eindosierung des Tracergases SF¢ wurde ein Kaskadensystem aus Polytethylen (PE) —
Schlduchen mit einem Innendurchmesser von 4 mm im Zuluftbereich des Stalles installiert.
Die Schlauchéffnungen wurden mit so genannten ,kritischen Kapillaren* versehen und

hatten einen Abstand von 3,00 m; sodass an 16 Stellen eindosiert wurde.
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Eine ideale Vermischung der Raumluft mit dem Tracergas ist eine Voraussetzung fiir die
erfolgreiche Durchfithrung von Tracergasmessungen. Zu diesem Zweck wurde das SFg
zusdtzlich mit Stickstoff (N) vermischt. So konnten groflere Mengen des Gasgemisches
iiber einen ldngeren Zeitraum eindosiert werden, die Durchmischung der Stalluft mit dem
Tracergas wurde dadurch verbessert.

Die Eindosierung des Gasgemisches erfolgte iiber eine Messsoftware. Sie steuerte
Magnetventile, die hinter den Druckminderern an den Gasflaschen montiert waren.
Wurden die Magnetventile gedffnet, so stromte SF¢ mit einem Durchfluss von 400 ml m™
(gesteuert iiber einen mobilen Massendurchflussregler) und N mit einem Durchfluss von
51m™ in eine Mischkammer und von dort aus weiter in den Stall. Eine Messphase bestand
jeweils aus einer Probennahme der Frischluft (Hintergrund bzw. Beruhigung) am Anfang
der Messung (120 s), der Eindosierung (60 s) und der eigentlichen Messung der
Abluftkonzentration. Die letzte Zeitspanne wurde manuell an die bestehende
Luftwechselbedingung angepasst.

Die Probennahme der Hintergrundkonzentration ist fiir eine spitere Nullwertkorrektur
notig. Wihrend der Eindosierungsphase steigt die Konzentration von SFe im Stall an und
erreicht nach Abschluss der Eindosierung einen maximalen Wert. Wahrend der Messphase
der Stallluft erfolgt ein langsames Abklingen der SF¢-Konzentration, anhand dessen die
Zeit bis zum vollstdndigen Luftaustausch berechnet wird. In der Abbildung 3.9 sind die

einzelnen Phasen einer Messung dargestellt.
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Abbildung 3.9: Messphasen der Tracer-Abklingmethode

(verandert nach HENSELER-PASMANN, 2010)
Zur Bestimmung der SF¢-Konzentration in der Probenluft wurde ein modifiziertes
Leakmeter 200 (Meltron Qualitek Messtechnik GmbH, heute: USON, Neuss) verwendet
(Abbildung 3.10). Dieses Gerit wurde fiir die Leckagesuche konzipiert. Uber einen
Elektroneneinfangdetektor (ECD = electron capture detector) erfolgt der SF¢-Nachweis.

Abbildung 3.10: SF¢-Detektor (HENSELER-PASMANN, 2010)
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Durch die hohe Elektronegativitit der 6 Flouratome besitzt SF¢ eine starke
Elektonenaffinitdt. Im Gerdt wird durch Beta-Strahlung ein Trigergasstrom ionisiert,
sodass freie Elektronen entstehen. Diese sammeln sich an einer positiv geladenen
Elektrode und erzeugen einen Dauerstrom von geringer Stirke. Binden SF¢-Molekiile in
der Probenluft einen Teil der freien Elektronen, so wird der Strom reduziert. Durch einen
Spannungs-Frequenzumwandler, der hinter den Vorverstirker des Leakmeter geschaltet
wird, konnen diese Spannungsdnderungen als Frequenz ausgegeben, auf dem Computer
gespeichert und als hochaufgeloste Abklingkurven ausgegeben werden. Die zeitliche

Auflésung betrdgt dabei 1 Sekunde, der Messbereich liegt im Bereich von 0 bis 5 ppm.

Die aufgezeichneten Frequenzdaten wurden im Anschluss an die Messung in das
Tabellenkalkulationsprogramm MS Excel iibertragen und hinsichtlich ihres Nullwertes

korrigiert. Im Folgenden wurden die korrigierten Daten zur Kurvenanpassung mit
() = ¢ €™

in das Programm Microcal Origin Pro8 (Microcal Software Inc., USA) eingelesen.

3.2.3 Berechnung des Emissionsmassenstroms
Die Angabe der gasformigen Emissionen aus Stallgebduden erfolgt als

Emissionsmassenstrom 71, . Er beschreibt den aus dem Stall emittierten Stoffstrom, der
als das Produkt aus der Gaskonzentration in der Fortluft C,, und dem Volumenstrom der

Fortluft ¥V, definiert ist.

mit
. . . -1
m ,, = Emissionsmassenstrom in g h

C,, = Gaskonzentration in der Fortluft in g m™

V.. = Fortluftstrom in m® h™",
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Soll nur der aus dem Stall entstehende Emissionsmassenstrom beriicksichtigt werden, so
muss die Hintergrundkonzentration in der Frischluft beriicksichtigt werden. Die Formel

des Emissionsmassenstroms lautet dann:

. ™~ 15
mFOfFr = CFO - CFr 4 VFo
mit
i, r, = Emissionsmassenstrom des Stalles in g h™

C,, = Gaskonzentration in der Frischluft.

Fiir die Berechnungen wurde der Median der NH;-Konzentration verwendet, da dieser im

Gegensatz zu den Mittelwerten robuster gegen Ausreifler in den Messwerten ist.

3.2.4 Erfassung der Wetterdaten

Fiir den Standort Frankenforst wurden die Wetterdaten vom Geographischen Institut der
Universitidt Bonn bereitgestellt. Die Messung erfolgte an einer Wetterstation die sich in ca.
15 m Abstand vom untersuchten Stallgebdude befindet und frei angestromt wird.

Diese Station misst im 10-Minuten-Takt die Variablen Lufttemperatur, Luftfeuchte,
Luftgeschwindigkeit, Windrichtung, Strahlung, Niederschlag, Luftdruck, Bodentemperatur
und den Bodenwérmestrom. Die Luftparameter werden dabei in den Hohen 0,5 m, 2 m und
8 m erfasst, die Bodensensoren messen in den Bereichen -10 cm und -50 cm. Fiir die
vorliegende Arbeit wurden die Variablen Windrichtung und Windgeschwindigkeit in der
Hohe von 2 m verwendet, da dieser Bodenabstand der Hohe des Lufteintritts in den Stall
sehr nahe kommt.

Die Stallinnentemperatur wurde mit einem, im Minutentakt konfigurierten, Testo-
Datenlogger 175-T1 erfasst. Er wurde mittig im Stall in einer Hohe von 2 m angebracht.
Der Milchviehstall auf Haus Riswick wurde mit einem Schalensternsensor und einer
Windfahne (Fa. Lambrecht GmbH) ausgestattet, die am Dach der Zuluftseite des Stalles
angebracht und in Hauptwindrichtung ausgerichtet waren und die Windrichtung und
Windgeschwindigkeit im 5-Minuten-Takt aufzeichneten. Die Temperatur wurde durch
einen Testo-Datenlogger 175-T1 ermittelt der sich auf dem Futtertisch der Zuluftseite
befand.
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Die Erfassung der Luftfeuchtigkeit erfolgte iiber einen Ahlborn ALMEMO 2590
Datenlogger mit einem Feuchtefiihler vom Modell FH A646-E2C.

3.2.5 NH;-Ausbreitungsrechnung mit Austal2000

Fiir den Milchviehstall auf Gut Frankenforst wurde eine Ausbreitungsrechnung fiir NH;
mit dem Programm Austal2000 durchgefiihrt, um die Verdiinnung und Verteilung des
Vorldufergases NHj3 abzuschétzen und die Deposition zu quantifizieren.

Das Programmsystem Austal2000 ist eine Umsetzung des Anhang 3 der TA-LUFT (2002)
zur Berechnung der Schad- und Geruchsstoffausbreitung in der Atmosphére. Die
Beschreibung des dem Programm zu Grunde liegenden Modells findet sich in der
VDI-RICHTLINIE 3945 Blatt 3 (2000).

Austal2000 beinhaltet unter anderem Zeitreihen- und Statistikrechnungen fiir beliebig viele
Punkt-, Linien-, Flachen- oder Volumenquellen sowie Depositions- und
Sedimentationsparameter.

Fiir die Ausbreitungsrechnung wurde ein Windfeld mit einer Windgeschwindigkeit von

1,8 m s™' und der Windrichtung Nordwest definiert. Neben dem Stallgebiude wurden das
Melkhaus, der Fliissigmistbehilter und der angrenzende Sauenstall in die Geldndeplanung

einbezogen. Eine Rechenzelle betrug jeweils sieben Meter.
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3.2.6 Bestimmung der Nanopartikel-Groflenverteilung

Zur Bestimmung der PartikelgroBenverteilung wurde ein SMPS+C (Grimm Aerosol
Technik GmbH & Co. KG, Ainring) eingesetzt. Das Messsystem besteht aus einem
Kondensatiuonskernzéhler (CPC = condensation particle counter) Modell 5403, der die
Partikelanzahl in der gesamten Aerosolprobe bestimmt, und einem elektrostatischen
Klassierer (DMA = differential mobility analyser) des ,,Vienna“-Typs, der die
GroBenbestimmung der Aerosolpartikel vornimmt (Abbildung 3.11).

Abbildung 3.11: Messtechnik zur Bestimmung der Nanopartikel-Groflenverteilung
im Praxiseinsatz

Funktionsprinzip des SMPS+C
Der vorgeschaltete Klassierer schneidet aus der polydispersen Luftprobe Fraktionen
monodiperser PartikelgroBBen aus. Die Probenluft wird zunéchst durch einen Vorimpaktor
gefiihrt, der den oberen Abscheidedurchmesser der Partikel bestimmt und gelangt dann in
den Neutralisierer, in dem die Teilchen radioaktiv aufgeladen (Quelle: Americium 241 mit
einer Aktivitit von 3,7 MBq) und dadurch in einen definierten Ladungszustand gebracht
werden. AnschlieBend erfolgt die Auftrennung der Probe in einer elektrostatischen Séule

(elektrischens Feld) durch eine stufenweise Anderung der Elektrodenspannung.
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Dadurch erreichen nur Teilchen mit einer definierten Ladung und Gréfe den
Probenluftauslass, durch den sie an den CPC iiberfiihrt werden. In der vorliegenden Arbeit
wurde ein so genanntes L-DMA verwendet, dass Partikel im Bereich von 10,27 bis
1093,95 nm in 45 Kanélen klassiert.

Im CPC passieren die Partikel zuerst einen Saturator mit einer konstanten Temperatur von
35°C, in dem n-Butanol erhitzt und verdampft wird.

Der Probenluftstrom betrdgt 0,3 1 min”'. Das Aerosol und der Butanoldampf werden
anschlieend in den Kondensator iiberfiihrt. Das Gas-Partikel-Gemisch wird hier auf 10°C
abgekiihlt, wodurch der Alkoholdampf auf den Partikeln kondensiert und ihre GroBe auf
ungefdhr 10 pm erhoht wird. In der nachfolgenden Messzelle werden die Partikel dann
gezéhlt.

Uber eine RS-232 Schnittstelle werden die Zihlraten als Daten zu einem externen
Datenverarbeitungssystem auf einen Computer iibertragen und kénnen dort analysiert und
fiir weitere Anwendungen exportiert werden. Die Abbildung 3.12 erldutert das

Funktionsprinzip des Messsystems schematisch.

Neutralisierer polydisperse

Laminator
Impaktor  Aerosolprobe

&Y

Schleierluft

aulerer Zylinder -

innere Elektrode

_1 Hochspannung

=

| Schlitz

monodisperses Aerosol

Abbildung 3.12: Funktionsprinzip des Messsystems zur Bestimmung der
Nanopartikel-Groflenverteilung (verindert nach PESCH, 2009)
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Versuchsdurchfiihrung

Vor jedem Einsatz der SMPS+C-Technik wurden eine Dichtigkeitspriifung des Systems
sowie eine Nullpunktkalibration (stellt sicher, dass sich keine Restpartikel mehr in der
Messkammer befinden) durchgefiihrt.

Die Ansaug6ffnung der Probennahme befand sich in einer Hohe von 1,20 m. Um die
Messbedingungen (Temperatur, Luftfeuchte, Windgeschwindigkeit) moglichst konstant zu
halten, wurden pro Messstandort Kurzzeitmessungen von je 5 Scans (ca. 35 min)
angesetzt. Nach Abschluss jeder Messung wurden die Messgeréte sofort an den néchsten
Standort verlegt, um die Zeitspanne zwischen den einzelnen Probenahmen moglichst kurz
zu halten. Aufgrund des Einsatzes unter Praxisbedingungen und plotzliche
Wetterdnderungen (v.a. Niederschlige) mussten die Messungen teilweise vorzeitig
abgebrochen werden, damit keine Verfidlschung der Ergebnisse (z. B. durch Kraftfahr-
zeuge, Erntearbeiten) und keine Schiden an der Messtechnik auftraten. Ergénzend zu
diesen Stichproben wurde an Standort Frankenforst Langzeitmessungen durchgefiihrt, um

die Messergebnisse im Hinblick auf ihre Représentativitit besser einordnen zu konnen.

Modellierung der Partikelgrofienverteilung
Unter der Annahme, dass Verteilungsfunktionen fiir Partikel durch die drei verschiedenen
Modi Nukleations-, Akkumulations- und Coarsemode charakterisiert werden konnen, ist es
moglich, diese Funktionen anhand eine log-Normalverteilungsfunktion zu modellieren. In
den Arbeiten von ONYENENKE-EDWARDS (2006) und MAHMOUD-YASIN (2006) wurde das

Verfahren bereits erfolgreich angewendet.

Uber die Formel

0= ZF og(o,) T | 2626, 2

wurden die Verteilungsfunktionen fiir den Nukleations- und den Akkumulationsmode
kalkuliert. Da das SMPS+C-System die Grofenklassen des Coarsemode nicht vollstédndig

abdeckt, wurde auf eine entsprechende Modellierung verzichtet.
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Jeder Mode wird dabei durch die jeweilige Partikelanzahlkonzentration N,, den Median
des Partikeldurchmessers D, und die Standardabweichung o, beschrieben. Zur

Berechnung der Kurvenverldufe wurde ein Arbeitsblatt mit Excel programmiert, in dem
die Eingabedaten automatisch in Form eines Diagramms angezeigt werden. Die
kalkulierten Verteilungskurven wurden anschlieBend anhand einer mathematische
Fehleranalyse und einer optischen Qualititskontrolle zu einer bestmoglichen Anpassung an

die Messwerte gefiihrt.

3.2.7 Bestimmung der Partikelmassenkonzentration

Die Bestimmung der Gesamtstaubgehaltes (TSP = total suspended particulates) in der
AuBenluft erfolgte mit 2 Gravimetriesammlern nach der VDI-RICHTLINIEN 2066 Blatt 1
(2006) und 2463 Blatt 1 (1999). Diese bestehen aus einem Ansaugkopf, einer Pumpe,
einem Gasvolumenzdhler und einer integrierten Kiihlstrecke (Abbildung 3.13). In den
radialsymetrischen Messkopf wurde eine Filtermembran aus Nitrocellulose (Millipore) mit
einer Porenweite von 8 um eingelegt.

Dieses Material reagiert, im Gegensatz zu Cellulose, nur zu sehr geringen Anteilen mit den
abgelagerten chemischen Verbindungen. und liefert somit exaktere Messergebnisse. Im

Vorfeld der Messung wurden die Filter gemiB den o.g. Richtlinien konditioniert. Danach

wurde ihre Leermasse mit einer Feinwaage der Firma Satorius bestimmt.

Abbildung 3.13: Gravimetriesammler und Messkopf (rechts)
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Die Pumpe des Gravimetriesammlers erzeugt einen Probenluftvolumenstrom von

2,7-2,8 m®> h'. Durch die Verwendung von Silica Gel (hydrophiles Granulat) als
Trocknungsmittel konnte eine gleichbleibende Feuchte der Probenluft gewéhrleistet
werden. Da fiir die Messungen eine Durchfiihrung im freien Geldnde notwendig war,
wurden regengeschiitzte, aber gut durchliiftete Messplitze ausgewdhlt. Nach Beendigung
der Messung wurden die Filter dem Messkopf vorsichtig entnommen und erneut
konditioniert. AnschlieBend wurden sie nochmals gewogen, um die Masse des
abgelagerten Staubes zu bestimmen.

Die Partikelmassenkonzentration kann anschlieBend anhand der Gewichtsdifferenz der
Filter (Leergewicht — Gewicht nach der Beprobung) dividiert durch die durchstromte
Luftmenge bestimmt werden.

Die Messungen wurden als Doppelmessung konzipiert, d. h. die Messkdpfe der beiden

Sammler wurden im Abstand von ca. 30 cm nebeneinander positioniert.

3.2.8 Analyse der chemischen Zusammensetzung

Die Analyse der chemischen Zusammensetzung der Gesamtstaubproben zielte auf die
Bestimmung des Anteils der Sekundérpartikel. Aufgrund der verwendeten Messtechnik ist
ein Masseverlust bei der Probennahme durch die Beeinflussung des thermodynamischen
Gleichgewichts von Ammoniumnitrat nicht auszuschlieBen. Es wird daher nur auf den
thermodynamisch stabilen Anteil sekundédr gebildete Stdube an der Gesamtstaubmasse
eingegangen, da diese fiir den Langstreckentransport von besonderer Bedeutung sind.

Im sedimentologisch-geochemischen Labor des Geologischen Instituts der Universitét
Bonn wurden die Anteile der Tonen NH,", SO,* und NO;™ ionenchromatographisch und
fotometrisch geméf den VDI-RICHTLINIEN 3497 Blatt 3 (1988) und 3869 Blatt 4 (2010)

bestimmt.
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4 Ergebnisse

4.1 Vorversuche

4.1.1 Messdauer

Um représentative Ergebnisse fiir die unterschiedlichen Messperioden zu erhalten, war es
notig, eine Mindestmessdauer festzulegen. Hierfiir wurde der Einfluss jedes zusétzlichen
Messtages auf das arithmetische Mittel durch eine Approximation der Mittelwerte

untersucht.
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Abbildung 4.1: Einfluss der Messdauer auf den Mittelwert der
NH;-Konzentration in frei beliifteten Milchviehstallen

Fir die empirische Festlegung der notwendigen Messdauer in frei geliifteten
Milchviehstéllen wurde die Werte der Sommermessung auf Gut Frankenforst verwendet.

Anhand der Abbildung 4.1 ldsst sich die Wirkung einer steigenden Anzahl an Messtagen
auf das Endergebnis beschreiben. Die Tagesmittelwerte der NH3-Konzentration schwanken
stark um das Gesamtmittel. In den ersten 16 Messtagen bewirken diese Schwankungen
Fluktuationen des arithmetischen Mittelwerts. Danach pegelt sich das arithmetische Mittel
auf einen Wert ein, die Schwankungen sind nur noch sehr gering. Aufgrund dieses
Ergebnisses wurde fiir diesen Stalltyp eine Messperiode von mindestens 18 Tagen
festgelegt, um die Emission in einer bestimmten Jahreszeit reprisentativ beschreiben zu

konnen.
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In der Volierenhaltung von Legehennen ist der Verlauf der NH;3-Konzentration in groem
Mafe von der Entmistungsfrequenz geprégt. Bei einer wochentlichen Entmistung, wie im
untersuchten Stall, steigen und fallen auch die Innenraumkonzentrationen im
wochentlichen Rhythmus. In der Abbildung 4.2 ist der Verlauf der Tagesmittelwerte und
die daraus resultierenden Verdnderung des arithmetischen Mittels am Beispiel der
Sommermessung dargestellt. Nach der ersten Messwoche ist das arithmetische Mittel in

etwa deckungsgleich mit dem Gesamtmittelwert.
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Abbildung 4.2: Einfluss der Messdauer auf den Mittelwert der
NH;-Konzentration in einem Volierensystem

Eine Verlingerung der Messdauer bewirkt nur noch leichte Anderungen in der Hohe des
arithmetischen Mittels. Nach der zweiten abgeschlossenen Messwoche liegt das
arithmetische Mittel erneut im selben Bereich wie der Gesamtmittelwert. Aufgrund dieses
Ergebnisses kann davon ausgegangen werden, dass fiir dieses Haltungssystem eine
Messdauer von einer Woche, bzw. von einer Entmistungsperiode, als ausreichend
angesehen werden kann. Zur besseren Absicherung der Messergebnisse wurde die
Messdauer in der vorliegenden Untersuchung auf mindestens 14 Tage ausgedehnt. Da
wiahrend der Wintermessung hdufig Stromausfille auftraten, was zum Ausfall der
Messgerite fiihrte, wurde darauf geachtet, dass bei der Auswahl der Messtage fiir die
Auswertung, alle Tage aus zwei Entmistungsperioden vertreten waren, auch wenn diese

nicht direkt aufeinander folgten.
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4.1.2 Messauflosung

Durch den Einsatz des Messstellenumschalters auf Haus Riswick und die unterschiedlichen
Aufzeichnungsfrequenzen der Wetterstationen war es notig, die gemessenen Werte in
einem einheitlichen Auswertungsintervall zusammenzufassen. In der Abbildung 4.3
werden anhand der Sommermessung im Legehennestall verschiedene mogliche Intervalle

miteinander verglichen.
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Abbildung 4.3: Vergleich verschiedener Auswertungsintervalle

Eine Verfeinerung der Auflosung fiihrte zu keiner signifikanten Verdnderungen beim
Mittelwert. Fiir das dargestellte Beispiel liegt das Mittel der Tagesmittelwerte bei 2,5 und
bei 2,4 fiir die Stunden-, Halbstunden und 10-Minuten-Mittelwerte. Aufgrund dieses
Ergebnisses wird die folgende statistische Auswertung anhand der 10-Minuten-Mittelwerte
erfolgen, um die Datenbasis moglichst gro zu halten. Infolge der kleiner werdenden

Auflésung nimmt die Streuung der Einzelwerte zu.
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4.2 Witterungsbedingungen in den Milchviehstiillen

In den Tabellen 4.1 und 4.2 sind die klimatischen Bedingungen an den Standorten Gut
Frankenforst und Haus Riswick wihrend den einzelnen Messperioden dargestellt. Im
Jahresverlauf sind in beiden Versuchsbetrieben deutliche Unterschiede in der Temperatur
zwischen den Sommer-, Ubergangs- und Wintermessungen aufgetreten. Die
Hauptwindrichtung zeigte an beiden Standorten nur leichte Verédnderungen zwischen den
Messperioden. Die Hauptwindrichtung West auf Haus Riswick unterstiitzt die freie
Querliiftung. Durch die Anstromung des Stalles auf Gut Frankenforst aus {iberwiegend

stidlicher Richtung war die Moglichkeit einer vollstandigen Querliiftung nicht gegeben.

Tabelle 4.1: Witterungsbedingungen auf Gut Frankenforst wihrend der
Untersuchungszeitraume

Messperiode Temperatur Windrichtung Windgeschwindigkeit Luftfeuchtigkeit

in°C in inms” in %
Sommer 14,6 180 1.6 69,6
Sommer 13,2 165 1,6 76,2
FS zweistindig
Ubergang 7.4 180 1,6 76,4
FS zweistindig
Ubergang 8,5 180 1,8 77,9
Winter 4,6 180 1,9 81,6

FS = Fliissigmistschieber

Wihrend die durchschnittliche Windgeschwindigkeit mit Werten zwischen 1,6 und
1,9 m s auf Gut Frankenforst relativ gleich war, wurde in der Sommermessung auf Haus
Riswick eine héhere durchschnittliche Windgeschwindigkeit von 2,8 m s™ erreicht. Die

hochsten relativen Luftfeuchtigkeiten wurden an beiden Standorten im Winter gemessen.

Tabelle 4.2: Witterungsbedingungen auf Haus Riswick wihrend der
Untersuchungszeitraume

Messperiode Temperatur Windrichtung Windgeschwindigkeit Luftfeuchtigkeit

in °C in inms” in %
Sommer 19,5 270 2,8 68,8
Ubergang 13,1 300 1,6 68,0

Winter 2,2 300 1,9 88,5
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4.3  Abschitzung der durchschnittlichen NH;-Emissionen - Gut Frankenforst

In der Abbildung 4.4 sind die gemittelten Tagesverldufe der NH;-Konzentration in der
Abluft wéhrend der verschiedenen Messperioden mit stiindlichem FEinsatz des
Fliissigmistschiebers im Liegeboxenlaufstall auf Gut Frankenforst dargestellt.

Die Schwankungen der NH3;-Konzentration in der Stallluft sind in den Sommermonaten
am stéarksten ausgeprigt. Die hochsten Konzentrationen finden sich im Sommer am spiten
Vormittag, bevor die Kiihe auf die Weide gelassen werden, am Nachmittag nach der
Riickkehr in den Stall und in den frithen Nachtstunden. Zu Beginn der Melkzeiten (5.00
Uhr und 17.00 Uhr) ist der Kurvenverlauf durch einen leichten Abfall der NHj;-
Konzentration gekennzeichnet. Die Konzentration steigt anschlieBend wieder an, sobald
die ersten Tiere in kleinen Gruppen in den Stall zuriick kehren. Auch die Weidezeit ist am
Verlauf der abgebildeten Kurve deutlich zu erkennen. Zu Beginn der Weidezeit um 11.00
Uhr fallt das vorherige Konzentrationsmaximum stetig ab. Wenn die Tiere sich gegen

16.00 Uhr zuriick in den Stall begeben, steigt der NH3-Gehalt der Stallluft wieder an.
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Abbildung 4.4: Vergleich der gemittelten NH;-Tagesverliufe - Gut Frankenforst

In der Ubergangszeit und wihrend der Wintermonate sind die Schwankungen der
NH;-Konzentration wihrend eines Tages wesentlich schwicher als im Sommer. Ein
leichter Konzentrationsabfall zu den Melkzeiten ist auch im Verlauf dieser beiden Kurven

zu erkennen.
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Bei der Betrachtung des Zeitfensters von 11.00-16.00 Uhr wird deutlich, dass wéhrend
diesen Messungen kein Aufenthalt der Tiere auf der Weide stattgefunden hat.
Die hohe Variabilitidt der Messwerte zeigt sich auch im Vergleich der Tagesmittelwerte.

Diese sind mit der dazu gehdrenden Standardabweichung der Abbildung 4.5 zu entnehmen
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Abbildung 4.5: NH;-Tagesmittelwerte und Standardabweichungen in den
verschiedenen Messperioden - Gut Frankenforst
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In allen drei Messperioden sind starke Unterschiede zwischen den einzelnen
Tagesmittelwerten zu erkennen. Wéhrend der Sommermessung lag der niedrigste
Tagemittelwert bei 0,54 mg m~, der hochste Tagsmittelwert wurde mit 4,14 mg m™
gemessen. Die Standardabweichung lag mit Werten zwischen 0,80 und 2,42 mg m™
verhiltnismiBig hoch. Die Tagesmittelwerte der Ubergangsmessung schwankten zwischen
1,01 und 3,49 mg m™. Die Standardabweichung reichte von 0,29 bis 1,22 mg m™. Die
niedrigsten Tagesmittelwerte konnten wéhrend der Wintermessung verzeichnet werden.
Die durchschnittliche NH;-Konzentration reichte von 0,76 bis 2,58 mg m>. Die
Standardabweichung lag mit 0,19 bis 0,78 mg m~ am niedrigsten. Uber alle drei
Messperioden zeigt sich ein Trend von steigenden Streuungen bei hoheren NHj;3-
Messwerten.

Die minimal sowie die maximal gemessene Konzentration, der Median, die
Standardabweichung und der Variationskoeffizient sind fiir die ausgewihlten
Messperioden in der Tabelle 4.3 angegeben. Neben dem Normalzustand der stiindlichen
Entmistung werden hier auch die Ergebnisse der Variation des Fliissigmistschiebers, mit
einer zweistlindigen Entmistung, einbezogen. Die NHjs-Konzentration nahm mit
vorschreitendem Jahresverlauf sukzessive ab. Ebenfalls konnte eine Abnahme des

Variationskoeffizienten beobachtet werden.

Tabelle 4.3: Deskriptive Statistik der NH3;-Konzentrationen — Gut Frankenforst

Mess- Min Max Median Standardabweichung Variations-

periode % o koeffizient
inmgm® inmgm® inmgm?® in mgm™ VarKin %

Sommer 0,13 13,19 2,19 1,46 57,94

FS stiindlich

Sommer 0,47 10,53 2,05 1,30 55,79

FS

zweistlndig

Ubergang 0,63 5,71 1,61 1,07 53,23

FS

stiindlich

Ubergang 0,62 7,65 1,92 1,13 52,31

FS

zweistindig

Winter 0,52 4,26 1,52 0,73 45,91

FS = Fliissigmistschieber
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Die Messergebnisse der verschiedenen Messperioden sind in der Abbildung 4.6, in der
zeitlichen Reihenfolge der Datenerfassung, als Boxplot zusammengefasst. Es wird
deutlich, dass der Median mit 2,19 mg m™ im Sommer am hochsten und mit 1,52 mg m?
im Winter am niedrigsten ist. Im Hinblick auf die Variation der Frequenz des
Fliissigmistschiebers konnte keine klare Tendenz der NH;-Freisetzung ausfindig gemacht
werden. Wéhrend der Sommermessung lag der Median der zweistiindigen Frequenz mit
2,05 mg m> unter dem Median des stiindlichen Normalzustandes, bei der
Ubergangsmessung wurde mit einem Median von 1,92 mg m~ eine Erhohung der NH;-
Konzentration im Vergleich zur stiindlichen Frequenz erreicht. Die Mittelwertdifferenz
wurde zwischen allen Messperioden auf der Stufe 0,05 als signifikant verschieden getestet.

Eine Uberblickstabelle 9.7 befindet sich im Anhang.
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Abbildung 4.6: Boxplot der NH3;-Konzentrationen in den verschiedenen
Messperioden - Gut Frankenforst
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Zur Berechnung der jihrlichen NH;-Emission aus dem frei geliifteten Milchviehstall auf
Gut Frankenforst musste zundchst die tatsdchliche NHs;-Massenkonzentration berechnet
werden, die durch Freisetzung im Stall entsteht. Hierfiir wurde der Median der
Hintergrundkonzentration vom Median der Abluftkonzentration subtrahiert. Die
Zuluftkonzentration wurde stichprobenartig in mehreren iiber das Jahr verteilten
Messtagen bestimmt und gemittelt, so dass fiir alle Messperioden ein einheitlicher
Hintergrundwert von 0,96 mg m™ verwendet werden kann.

Daraus ergab sich eine NH;-Quellkonzentration von 1,23 mg m™ fiir den Sommer,

0,65 mgm™ fiir den Ubergang und 0,56 mg m™ fiir die Wintermessung. Der Versuch mit
der stichprobenartig erfassten CO,-Hintergrundkonzentration eine CO;-Bilanz fiir den
Luftvolumenstrom im Winter zu erstellen, brachte kein plausibles Ergebnis. Die weitere
Berechnung erfolgt daher mit einem Schitzwert, der ungefdhr der Hilfte der
Sommerluftrate entspricht. Durch Multiplikation des entsprechenden Medians mit dem
iiber die SF¢-Methode errechnetem Luftvolumenstrom von 3.094.573 m™ d' fiir die

> d' fir die Ubergangszeit und dem geschitzten

3

Sommerperiode und 2.289.285 m’
Luftvolumenstrom von 1.508.925 m™ d' fir den Winterzeitraum wurde, unter der
Annahme dass jeweils 91,25 Tage der Sommer- und Winterzeit sowie 182,5 Tage dem
Ubergang zugerechnet werden kénnen, ein Emissionsmassenstrom von 7,61 kg GV a™!
fiir die 61 eingestallten Tiere errechnet.

Fiir die einzelnen Messperioden sind die Ergebnisse in der Tabelle 4.2 gegeniibergestellt.

Tabelle 4.4: Quellkonzentrationen, Luftvolumenstrome und Emissionsraten

- Gut Frankenforst
Messperiode Quellkonzentration Luftvolumenstrom Emissionsrate
mg m> m®d’ gGV'd"
Sommer 123 3.094.573 41,60
Ubergang 0,65 2.289.285 ' 16,26
Winter 0,56 1.508.925° 9,23
(5.008.925)2
Gesamt 20,84

'SF 6~ Methode, 2 CO,- Bilanz, ? Schitzwert
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Wihrend der Sommermessung wiesen sowohl die Quellkonzentration als auch der
Luftvolumenstrom die hochsten Werte auf. Dementsprechend lag auch die Emissionsrate
mit 41,60 g GV d' in dieser Jahreszeit am hdchsten. Resultierend aus geringeren
Quellemissionen und Luftvolumenstrdmen in der Ubergangszeit lag die Emissionsrate mit
1626 g GV' d' deutlich unter dem Sommerwert. Im Winter lag die geschitzte
Emissionsrate mit 9,23 g GV~ d”' am niedrigsten. Dieser Wert basiert im Wesentlichen auf
dem geringen Luftvolumenstrom. Im jahrlichen Mittel konnte flir diesen Stall eine NHs-

Emission von 20,84 ¢ GV™' d”! bestimmt werden.
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4.4  Abschitzung der durchschnittlichen NH;-Emissionen - Haus Riswick
In der Abbildung 4.7 sind die gemittelten Tagesverldufe der NH3;-Konzentration wihrend

der verschiedenen Messperioden fiir jedes Segment gegeniibergestellt.
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Abbildung 4.7: Vergleich der gemittelten NH;-Tagesverliufe bei verschiedenen
Messperioden und Segmenten - Haus Riswick
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In den Morgenstunden weisen die drei Segmente ein Maximum im Konzentrationsverlauf
auf, das im Spaltenbodensegment 3 wihrend der Sommermessung am stérksten ausgepragt
ist und sich im Jahresverlauf zu spéteren Uhrzeiten verlagert. An einem leichten Riickgang
der NH;-Konzentration in der Abluft sind auch bei diesen Stillen die Melkzeiten (5.00 bis
7.00 Uhr und 16.00 bis 18.30 Uhr) zu identifizieren. Wihrend der Ubergangs- und
Sommermessungen zeigt sich ein erneuter Anstieg der Konzentration wihrend der spéten
Abend- und friihen Nachtstunden. Im Gegensatz dazu blieb wéahrend der Wintermessung
die Konzentration in diesem Zeitraum relativ konstant.

Den Abbildungen 4.8 bis 4.10 sowie der Tabelle 4.5 sind die Tagesmittelwerte der
einzelnen Messperioden und Segmente sowie die dazugehorige deskriptive Statistik der
NH;-Messungen auf Haus Riswick zu entnehmen. Auch an diesem Standort schwanken die
Ergebnisse zwischen den Messtagen stark. Der Verlauf der Schwankungen ist dabei in
allen Segmenten ungefahr gleich.

Fiir das planbefestigte Segment 1 wurden Tagemittelwerte von 0,78 bis 2,23 mg m™ bei
Standardabweichungen zwischen 0,21 und 0,89 m” wihrend der Sommermonate, 0,49 und
1,93 mg m™ mit Standardabweichungen von 0,13 bis 0,92 m™ in der Ubergangszeit und
0,69 bis 1,44 mg m™ bei Standardabweichungen zwischen 0,14 und 0,58 m™ im Winter
ermittelt.

Die Tagesmittelwerte im Segment 2 lagen zwischen 0,59 und 1,95 mg m™ bei einer
Standardabweichung von 0,23 bis 0,91 mg m> im Sommer, 0,42 und 1,86 mg m™ bei
Standardabweichungen zwischen 0,11 und 0,72 mg m” im Ubergang und 0,96 und 1,95
mg m” mit Standardabweichungen von 0,24 bis 0,60 mg m™ wihrend der Wintermessung.
Im Segment 3 lagen die berechneten Tagesmittel zwischen 0,69 und 2,67 mg m™ im
Sommer, 0,43 und 2,30 mg m™ in der Ubergangszeit und 0,68 und 2,07 mg m™ im Winter.
Die Standardabweichung betrug wihrend der Messperioden 0,33 bis 1,16 mg m'3, 0,11 bis
0,91 mg m™ und 0,19 bis 0,59 mg m™.
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Tabelle 4.5: Deskriptive Statistik der NH3;-Konzentrationen - Haus Riswick

Segment Min Max Median Standardabweichung Variationskoeffizient
X o
in mg m? in mg m? in mg m* in mg m* VarKin %
Sommer
1 0,12 4,57 1,34 0,68 46,58
0,21 7,06 1,13 0.65 51,18
0,20 8,61 1,58 0,86 51,19
Ubergang
0,27 4,78 1,26 0,69 50,00
0,19 4,26 1,02 0,60 52,17
0,24 4,60 1,25 0,79 56,43
Winter
0,36 3,67 1,09 0,38 33,63
0,35 4,37 1,46 0,42 28,57
0,41 3,55 1,56 0,49 31,62

In der Abbildung 4.11 sind die Ergebnisse der NHj;-Messung auf Haus Riswick
zusammenfassend in Form eines Boxplots dargestellt. Wahrend der Sommermessung wies
das Segment 3 die hochste NHs-Abluftkonzentration mit einem Median von 1,58 mg m™
auf, die niedrigste Konzentration wurde im Segment 2 mit einem Median von 1,13 mg m™
gemessen. Wihrend der Ubergangsperiode lagen die Mediane der Segmente 1 und 3 mit
1,26 und 1,25 mg m™ sehr eng beieinander. Die niedrigste Konzentration wies in dieser
Messperiode wieder das Segment 2 auf. In den Wintermonaten wurde wiederholt die
héchste NH;3-Konzentration im Segment 3 gemessen. Der Median lag hier mit 1,56 mg m™
nur knapp unter dem Median der Sommermessung. Die niedrigste NH3;-Konzentration im
Winter wurden im Segment 1 mit einem Median von 1,09 mg m™ bestimmt.

Wihrend im planbefestigten Segment 1 ein Abfall der NHs-Konzentration iiber die drei
Messperioden zu beobachten ist, fillt auf, dass in den Segment 2 und 3 nach einer
Verringerung des Medians im Ubergangszeitraum ein Anstieg der NH;-Konzentration in
den Wintermonaten erfolgte. Der Winter-Median im Segment 2 lag sogar iiber dem der

Sommermessung.
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Abbildung 4.11: Boxpot der NH;-Konzentrationen in den verschiedenen
Messperioden und Segmenten - Haus Riswick

Mit einem geeigneten linearen Modell wurden abschlieBend die Unterschiede in der NH3-
Konzentration beziiglich der Messperiode und des Messortes (Segment) hinsichtlich ihrer
Signifikanz getestet. Die Tabellen 9.8 und 9.9 im Anhang geben eine Ubersicht der
Ergebnisse der Signifikanzanalysen. In der Sommer und Wintermessung waren die
Messergebnisse der Segmente auf der Stufe 0,05 signifikant voneinander unterschieden. In
der Ubergangszeit konnte ein signifikanter Unterschied zwischen den Segmenten 1 und 2
sowie 2 und 3 nachgewiesen werden. Die Mittelwertdifferenz der Segmente 1 und 3
zeigten hingegen keine Signifikanz.

Bei der segmentweisen Betrachtung wurden alle Unterschiede zwischen den Messperioden
in den Segmenten 1 und 2 als signifikant voneinander verschieden getestet. Im Segment 3
war hingegen kein signifikanter Unterschied zwischen der Sommer- und Wintermessung

nachzuweisen.
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Der Berechnung des jéhrlichen NHj;-Massenstroms fiir die einzelnen Segmente des
Milchviehstalles auf Haus Riswick ging die Bestimmung der Quellkonzentration voraus.

Durch den Einsatz des Messstellenumschalters konnte die Hintergrundkonzentration
parallel erfasst und entsprechend fiir die verschiedenen Jahreszeiten separat berechnet
werden. Die erfasste NH;-Konzentration im Hintergrund lag mit 0,60 mg m™ im Sommer,
0,64 mg m> im Ubergang und 0,45 mg m> im Winter deutlich unter der
Hintergrundbelastung, die auf Gut Frankenforst bestimmt wurde. Nach der Korrektur der
Abluftkonzentrationen um den Hintergrundwert ergaben sich fiir das planbefestigte
Segment 1 Quellkonzentration von 0,74, 0,62 und 0,64 mg m™ fiir den Sommer, Ubergang
und Winter. Durch einen hohen Luftvolumenstrom im Sommer entstanden Emissionsraten
von 35,72 g GV d! fiir die Sommerperiode. Im Gegensatz dazu waren die Emissionsraten
von 17,87 und 17,75 g GV™' d”! fiir die Ubergangs- und Winterzeit aufgrund der geringeren
Luftvolumenstrome vergleichsweise niedrig. Im Mittel lag die tdgliche Emission dieses
Segments mit 22,30 g GV damit leicht iiber dem Milchviehstall auf Gut Frankenforst. Im
Jahresmittel wurden somit 8,14 kg GV aus dem Segment 1 emittiert. Einen Uberblick
iiber die Quellkonzentrationen, Luftvolumenstréme und Emissionsraten in den einzelnen

Jahreszeiten bieten die Tabellen 4.6 bis 4.8 fiir die einzelnen Segmente.

Tabelle 4.6: Quellkonzentrationen, Luftvolumenstrome und Emissionsraten im

Segment 1
Messperiode Quellkonzentration  Luftvolumenstrom Emissionsrate
mg m m®d’ g Gv'd’
Sommer 0,74 3.475.526' 35,72
Ubergang 0,62 2.075.569° 17,87
Winter 0,64 1.996.834° 17,75
Jahresdurchschnitt 22,30

! SF¢- Methode, * CO,- Bilanz



99

Ein #hnlich niedriger Emissionsmassenstrom von 8,10 kg GV a™' bei einer tiglichen
Emissionsrate von 22,19 g GV wurde fir das Segment 2 berechnet. Mit einer
Quellkonzentration von 0,52 mg m™ im Sommer lag dieses Segment ausgesprochen
niedrig. Durch den hohen Luftvolumenstrom wihrend dieser Jahreszeit ist die
Emissionsrate mit 31,07 g GV d”! im Vergleich zu den anderen Messperioden gleichfalls
erhéht. Die niedrigste Quellkonzentration in diesem Segment wurde mit 0,38 mg m™ fiir
die Ubergangsperiode bestimmt und fiihrte zu einer Emissionsrate von 18,01 g GV~ d.
Mit 1,01 mg m” wurde im Winter die hochste Quellemission in diesem Segment bestimmt.
Trotz des vergleichsweise geringen Luftvolumenstroms lag die Emissionsrate dadurch mit

21,66 g GV d” etwas iiber dem Wert der Ubergangsmessung.

Tabelle 4.7: Quellkonzentrationen, Luftvolumenstrome und Emissionsraten im

Segment 2
Messperiode Quellkonzentration  Luftvolumenstrom Emissionsrate
mg m> m®d’ gGV'd’
Sommer 0,53 4.220.986 " 31,07
Ubergang 0,38 3.413.139° 18,01
Winter 1,01 1.544.401 * 21,66
Jahresdurchschnitt 22,19

! SF4- Methode, 2 CO,- Bilanz

Fiir das Segment 3 wurde der hochste NH;-Massenstrom dieses Stalles mit

11,77 kg GV a! berechnet. Die Emissionsrate von 32,25 g GV d' dieses Segments liegt
rund 12 g iiber der des Milchviehstalles auf Gut Frankenforst. Die Quellkonzentrationen
im Sommer und Winter lagen mit 0,98 und 1,11 mg m™ relativ nah beieinander. In Folge
des hohen Luftvolumenstroms im Sommer ergab sich fiir diesen Messzeitraum eine sehr
hohe Emissionsrate von 53,83 mg m> d'], wihrend sie im Winter mit 25,59 mg m> d!
wesentlich geringer war. Durch den héheren Luftvolumenstrom im Ubergang wurde mit
einer wesentlich niedrigeren Quellkonzentration von 0,61 mg m™ eine Emissionsrate von

24,79 g GV Tag™ ermittelt.
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Tabelle 4.8: Quellkonzentrationen, Luftvolumenstrome und Emissionsraten im

Segment 3
Messperiode Quellkonzentration Luftvolumenstrom Emissionsrate
mg m” m®d’ gGV'd"
Sommer 0,98 3.954.874 53,83
Ubergang 0,61 2.925.483 * 24,78
Winter 1,11 1.659.985 * 25,59
Jahresdurchschnitt 32,24

! SF- Methode, * CO,- Bilanz

4.5  Abschitzung der durchschnittlichen NH3;-Emissionen
- Legehennen-Volierenhaltung

Ein stark jahreszeitlich geprigtes Bild zeigten die in der Abbildung 4.12 dargestellten,
gemittelten Tagesverldufe der NHs-Konzentration in dem untersuchten Volierenstall fiir
Legehennen. Wihrend in der Wintermessung ein deutlicher Tagesverlauf mit minimalen
Werten in den Nachtstunden und einem Anstieg der NHis-Konzentration bis zum spéten
Nachmittag beobachtet werden konnte, blieb diese wihrend der Sommermessung

weitestgehend konstant.
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Abbildung 4.12: Vergleich der gemittelten NH;-Tagesverlidufe in der Volierenhaltung
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Die Abbildung 4.13 zeigt die Tagesmittelwerte der NHj3;-Konzentration wihrend der
Wintermessung. Die Werte schwanken stark in einer polynomischen Form. Die geringste
NH;-Tagesmittelkonzentration konnte am fiinften Messtag mit 4,80 mg m™ gemessen
werden, die hochste NH3-Tagesmittelkonzentration wurde am letzten Messtag mit

11,4 mg m” erreicht.
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Abbildung 4.13: NH3-Tagesmittelwerte und Standardabweichungen in der
Volierenhaltung wihrend der Wintermessung

Auch in den Standardabweichungen spiegelt sich die hohe Streuung der Messwerte wieder.

Sie liegt wihrend der Wintermessung zwischen 1,10 und 3,40 mg m™. Im Durchschnitt

weisen hier die Tage mit den hochsten NHjs-Konzentrationen auch die hochsten

Standardabweichungen auf, wahrend Tage mit niedrigen NHs- Konzentrationen auch durch

geringe Standardabweichungen gekennzeichnet sind.

Die minimale NHj3-Konzentration lag wihrend der Wintermessung bei 2,30 mg rn'3, der

Maximalwert betrug 15,96 mg m™, der Variationskoeffizient betrigt 35,1 %.

In Tabelle 4.9 werden die Minima und Maxima, der Mittelwert, sowie die

Standardabweichung fiir die Winter- und Sommermessung vergleichend gegeniibergestellt.
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Tabelle 4.9: Deskriptive Statistik der NH3;-Konzentration in der Volierenhaltung

Mess- Min Max Median Standardabweichung Variationskoeffizient
periode X o

in mg m® in mg m® in mg m* in mg m? VarK in %
Winter 2.30 15,96 7,07 2,59 35,1
Sommer 0,92 6,22 2,40 0,82 28,6

Die in der Abbildung 4.14 dargestellten Tagesmittelwerte der NH;-Konzentration wiahrend
der Sommermessung zeigen denselben polynomischen Verlauf wie in der Wintermessung.
Die geringste Tagesmittelkonzentration trat am zweiten Messtag, mit einer Konzentration
von 1,71 mg m™ die héchste Tagesmittelkonzentration von 4,13 mg m™ stellte sich am

sechsten Messtag ein.
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Abbildung 4.14: NH3- Tagesmittelwerte und Standardabweichungen in der
Volierenhaltung wihrend der Sommermessung

Neben den Tagesmittelwerten ist auch in dieser Messperiode die Standardabweichung
(bezogen auf die einzelnen Messtage) durch stetige Schwankungen gekennzeichnet. Thr
Wert ist am 1. Messtag mit 0,23 mg m™ am niedrigsten, die hichste Standardabweichung

von 0,97 trat am 15. Messtag auf.
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Auch hier ist ein Trend von steigenden Standardabweichungen bei hoheren
Tagesmittelwerten ersichtlich. Wahrend der Sommermessung lagen die minimale und die
maximale NH;-Konzentration bei 0,92 und 6,22 mg m™. Der Variationskoeffizient betrigt
28,6 %. Daraus folgt, dass die Streuung der Messwerte in den Sommermonaten im
Vergleich zur Wintermessung etwas geringer ist. Die Messergebnisse der Winter- und
Sommermessung sind in der Abbildung 4.15 als Boxplot vergleichend gegeniibergestellt.
Der Median der Wintermessung liegt mit 7,07 mg m™ fast drei Mal so hoch wie der
Median der Sommermessung von 2,40 mg m™.

Mit Hilfe des T-Test wurden die Ergebnisse der beiden Messperioden auf der Stufe 0,05
als signifikant voneinander verschieden getestet. Die entsprechende Signifikanztabelle 9.10

findet sich im Anhang.
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Abbildung 4.15: Boxplot der NH3;-Konzentration in den verschiedenen Messperioden
in der Volierenhaltung
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Durch Subtraktion der Hintergrundkonzentration von 0,98 mg m™ von den Medianen der
Messzeitriume ergaben sich Quellkonzentrationen von 6,09 mg m™ unter Sommer- und
1,42 mg m™ unter Winterbedingungen. Da fiir den untersuchten Stall keine Messung unter
Ubergangsbedingungen stattfand, werden fiir die beiden Messperioden jeweils die Hilfte
der Jahrestage (182,5) veranschlagt. Durch Multiplikation der Luftvolumenstrome von
1.075.200 m™ d' im Winter und 1.881.600 m™ d' im Sommer und der Tagesanzahl sowie
anschlieender Division durch die 14.900 eingestallten Hennen wurde eine Emission von
112,93 g Tier' a™' berechnet. Nach Abzug einer Serviceperiode von vier Wochen ergibt

sich ein Emissionsfaktor von 103,52 g Tier" a™.

Die Ergebnisse fiir die Sommer- und Winterbedingungen sind in der Tabelle 4.10

dargestellt.

Tabelle 4.10: Quellkonzentrationen, Luftvolumenstrome und Emissionsraten
in der Volierenhaltung

Messperiode  Quellkonzentration  Luftvolumenstrom Emissionsrate
mg m™ m®d’ g Tier" d'
Sommer 1,42 1.881.600 0,18
Winter 6,09 1.075.200 0,44
Gesamt 0,31

Die Quellkonzentration in der Wintermessung war viermal hoher als die im Sommer. Dem
gegeniiber steht ein fast doppelt so hoher Luftvolumenstrom in der Sommerzeit. Es zeigt
sich, dass die Emissionsrate von 0,44 g Tier" d' im Winter fast 2,5-mal hoher ist als die
tigliche Emission von 0,18 g Tier' d' im Sommer. Als durchschnittliche tigliche

Emissionsrate kann ein Wert von 0,31 g Tier™ angegeben werden.



105

4.6 Einfluss der Wetterbedingungen auf die NH3;-Konzentration in frei geliifteten
Milchviehstillen

4.6.1 Windgeschwindigkeit und NH;-Konzentration

Die Abhingigkeit der NH;-Konzentration im Offenstall fiir Milchkithe von der
Windgeschwindigkeit wurde anhand einer exponentiellen Regression analysiert. In
Abbildung 4.16 wurden die mittleren Messwerte der NHj3-Konzentration gegen die
zeitgleich auftretende Windgeschwindigkeit am Standort Frankenforst aufgetragen. Die

Windgeschwindigkeit wurde dafiir in 20 Klassen von 0 bis 10 m s unterteilt.
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Abbildung 4.16: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Gut Frankenforst

Anhand der Messungen konnte ein sehr enger exponentieller Zusammenhang der
Parameter Windgeschwindigkeit und NHj3-Konzentration, mit einem Bestimmtheitsmaf}
von 0,91, nachgewiesen werden. Diese Abhingigkeit driickt sich in einem
Verdiinnungsfaktor der NHj-Konzentration von 0,14 bei einer Zunahme der
Windgeschwindigkeit um 1 m s aus.

Auch die Messergebnisse auf Haus Riswick (Abbildung 4.17 und Abbildungen 9.1, 9.3
und 9.5 im Anhang) zeigen einen engen Zusammenhang mit Bestimmtheitsmaflen von

0,80 im Segment 1, 0,91 im Segment 2 und 0,86 im Segment 3.
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Die Abnahme der NH3-Konzentration, die durch das Absinken der Windgeschwindigkeit
um 1 m s hervorgerufen wird, ist mit einem Verdiinnungsfaktor von 0,11 geringfiigig

niedriger als auf Gut Frankenforst.
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Abbildung 4.17: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Haus Riswick

Da die Messwerte an einer Windgeschwindigkeit von 4,5 m s’ Abweichungen vom
exponentiellen Kurvenverlauf zeigten, wurde zusitzlich eine exponentielle Regression fiir
die Messergebnisse bis zu einer Windgeschwindigkeit von 4,5 m s durchgefiihrt
(Abbildung 9.2, 9.4 und 9.6). Die Bestimmtheitsmalle von 0,99 fiir alle Segmente zeigten
eine deutliche Verbesserung und ergaben Verdiinnungsfaktoren von 0,15 bis 0,20 fiir

diesen Bereich.

4.6.2 Windrichtung und NH;-Konzentration

In Abbildung 4.18 ist der Zusammenhang zwischen der Windrichtung, und damit der
Anstromung des Stalles, und der in der Abluft des Milchviehstalles auf Gut Frankenforst
gemessenen NHjs-Konzentration dargestellt. Die  Windrichtung ist dabei als
Haufigkeitsverteilung (Balken) dargestellt, die entsprechende NH;-Konzentration wird als
Mittelwert tiber ein 15° Intervall angegeben. Es zeigt sich, dass am Standort Frankenforst
Winde aus siidlicher und siidwestlicher Richtung am hdufigsten vorkamen. Die

Windrichtungen Norden und Osten kamen vergleichsweise selten vor.
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Die hochsten NH;-Konzentrationen wurden mit 2,7 bis 3,2 mg m” bei einer Anstréomung
des Stalles aus Norden und Nordosten gemessen. Bei einer Anstromung aus den
Richtungen Siid bis Siidwest wurden NH;-Konzentrationen zwischen 1,5 und 2,3 mg m™
gemessen. Die niedrigsten Konzentrationen traten auf, wenn der Wind aus 0stlicher und
stidostlicher Richtung kam. Hier lagen die durchschnittlichen Messwerte fiir die NHs-

Konzentration bei 1,3 bis 1,7 mg m>.
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Abbildung 4.18: Zusammenhang zwischen der Windrichtung und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Gut Frankenforst
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Da die Windrichtung fiir den Standort Haus Riswick an einer zentralen Stelle gemessen
wurde, bildet diese Windrichtungsverteilung die Basis fiir die Betrachtung aller drei
Segmente. Der Abbildung 4.19 ist zu entnehmen, dass alle drei Segment in ihrem
Emissionsverhalten einheitlich auf Anderungen der Windrichtung reagieren. Wihrend die
Segmente 1 und 2 in der NH3;-Konzentration sehr dicht beieinander liegen, wurden fiir das
Segment 3 durchschnittlich um 0,2 mg m™ héhere Konzentrationen bei derselben
Windrichtung aufgezeichnet. Im Vergleich zu Gut Frankenforst ist die Anstromung des
Stalles wesentlich inhomogener. Am stiarksten vertreten waren dabei Windrichtungen von
Stidost bis Nordwest. Winde aus nordlicher und nordostlicher Richtung kamen hingegen
kaum vor. Die hochste NHj;-Konzentration mit 1,6 bis 1,8 mg m> trat bei einer
Anstromung aus Norden auf. Fiir alle anderen Windrichtungen blieb die Konzentration
relativ stabil und zeigte nur einen leichten Riickgang bei West- Nordwest- und

Nordostwind.
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West 270 90 Ost

NH3 - Konzentration in mg m3
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Abbildung 4.19: Zusammenhang zwischen der Windrichtung und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Haus Riswick
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4.6.3 Temperatur und NH;-Konzentration

Zur Beschreibung des Zusammenhangs zwischen der Temperatur und der NHj;-
Konzentration in der Abluft wurde von einem linearen Zusammenhang der beidem
Parameter ausgegangen. Die Messwerte der NHs-Konzentration wurden dafiir auf der
Basis der zeitgleich aufgezeichneten Temperatur in Schritten von jeweils einem Grad
Celsius zusammengefasst und gemittelt.

Die Abhidngigkeit der auftretenden NHj3;-Konzentration von der Temperatur im
Milchviehstall Frankenforst zeigt die Abbildung 4.20. Das Bestimmtheitsmall von 0,57
kennzeichnet einen linearen Zusammenhang der beiden Parameter. Als Ergebnis bewirkte

ein Temperaturanstieg von 1°C eine Erhohung der NH;-Konzentration in der Abluft um

0,04 mg m”.
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Abbildung 4.20: Zusammenhang zwischen der Temperatur und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Gut Frankenforst

In der Abbildung 4.21 ist Abhédngigkeit der NH;-Konzentration von der Temperatur iiber
alle Messperioden fiir die drei Stallsegmente auf Haus Riswick dargestellt. Das
planbefestigte Segment 1 weist dabei ebenfalls einen positiven linearen Anstieg der NHs-
Konzentration mit zunehmender Temperatur auf. Das Bestimmtheitsmal3 von 0,24 liegt
dabei im Vergleich wesentlich niedriger als auf Gut Frankenforst. Im Segment 1 steigt bei

einer Temperaturerhdhung von 1°C die NH;-Konzentration um lediglich 0,01 mg m™ an.
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Abbildung 4.21: Zusammenhang zwischen der Temperatur und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Haus Riswick

Fiir die Spaltenbodensegmente 2 und 3 sollte ebenfalls ein linearer Zusammenhang der

NH;-Konzentration und der Temperatur nachgewiesen werden. Der Verlauf der

Regressionsgerade ist hier jedoch negativ.

In beiden Segmenten nimmt die NH;j;-Konzentration der Abluft bei einer

Temperaturerhdhung von 1°C um 0,01 mg m> ab. Das BestimmtheitsmaB der

Regressionsgeraden liegt bei 0,50 fiir das Segment 2 und 0,24 fiir das Segment 3. Die

Kurven fiir die einzelnen Segmente mit der dazugehorigen Regressionsgerade finden sich

im Anhang (Abbildung 9.7 bis 9.9).

In allen drei Segmenten war bei Temperaturen ab 27°C ein deutlicher Riickgang der NH3-

Konzentration zu erkennen.
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4.6.4 Luftfeuchtigkeit und NH;-Konzentration

Fiir die Messreihe auf Gut Frankenforst konnte kein direkter Zusammenhang zwischen der
relativen Luftfeuchtigkeit und der NH;-Konzentration nachgewiesen werden. Weder die in
Abbildung 4.22 dargestellte lineare Regression, noch eine exponentielle oder

polynomische Kurvenanpassung wiesen hier ein ausreichend groBes Bestimmtheitsmald

auf.
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Abbildung 4.22: Zusammenhang zwischen der relativen Luftfeuchtigkeit und der
NH;-Konzentration im Milchviehstall - Gut Frankenforst
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Die Wirkung der relativen Luftfeuchtigkeit auf die NH3;-Konzentration auf Haus Riswick
ist der Abbildung 4.23 zu entnehmen. Fiir das planbefestigte Segment 1 war es ebenfalls

nicht mdglich eine Kurvenanpassung vorzunehmen (Abbildung 9.10).

Wie in den Abbildungen 9.11 und 9.12 im Anhang dargestellt ist, wiesen die Daten aus den

beiden Segmenten mit Spaltenboden hingegen eine

Zusammenhang auf. Die Bestimmtheitsmalle von 0,67 im Segment 2 und 0,82 im Segment

3 deuten auf einen sehr engen Zusammenhang dieser

vorhandenen Stallbodentyp hin.
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Abbildung 4.23: Zusammenhang zwischen der relativen Luftfeuchtigkeit und der

NH;-Konzentration im Milchviehstall -

Haus Riswick
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4.7 NH;-Ausbreitungsrechnung fiir den Milchviehstall — Gut Frankenforst

In der Abbildung 4.24 sind die Ergebnisse der Ausbreitungsrechnung mit dem Programm

Austal2000 fir die Windrichtung Nordwest graphisch dargestellt. Die unterschiedlichen

Farben kennzeichnen die Hohe der NHj-Deposition in Abhédngigkeit von der

Quellentfernung. Ein Rechenquadrat umfasst 7,00 m. Es ist zu erkennen, dass nahe der

Quelle die Deposition am Hochsten ist. Mit zunehmender Entfernung nehmen die

Deposition ab und die Breite der Ausbreitungsfahne zu. Die Verdiinnung vollzieht sich

dabei nahe der Quelle wesentlich schneller als in den weiter abgelegenen Gegenden.

Nach ca. 550 m ist die Depostition von NHj aus der betrachteten Quelle unter einen Wert

von 2 kg ha™ gefallen.
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046-48

Abbildung 4.24: NH;-Ausbreitungsrechnung fiir den Milchviehstall mit Austal2000

— Gut Frankenforst

Durch die umliegenden Gebdude kommt es zu starken

Stromungs-

und

Verwirbelungseffekten. Diese fithren zu einer stark inhomogenen Verteilung nahe der

Quelle. Nach ca. 200 m sind diese Effekte in den Berechnung nicht mehr zu erkennen.
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4.8 Ergebnisse der Nanopartikel-Grofienverteilung

Das eingesetzte SMPS+C-System zur groBenfraktionierten Probennahme von
Nanopartikeln im Bereich von 0,01 bis 1 um wurde an ausgewdihlten Messstellen auf
Tierhaltungsanlagen sowie zur Referenzmessung im stddtischen Gebiet verwendet. Durch
Messungen im Zu- und Abluftbereich von Stallanlagen und auf deren Betriebsgeldnde
sollte untersucht werden, ob eine Zunahme von Sekundérpartikeln, die durch den
messbaren Grofenbereich im Nukleations- und Akkumulationsmode charakterisiert
werden, durch die NH;-Freisetzung aus den Stallanlagen beobachtet werden kann. Durch
Referenzmessungen in den Stiddten Koln und Bonn wurde eine begleitende Beurteilung der
Unterschiede in der Partikelbelastung der Luft an Emittenten des Vorldufergases NH; und

in iiberwiegend hoch mit Feinstaub belasteten stiadtischen Regionen ermdglicht.

4.8.1 Vorbetrachtungen zur Variabilitit der Messergebnisse

Wie den Abbildungen 4.25 und 4.26 exemplarisch zu entnehmen ist, unterliegen die
Messergebnisse starken Schwankungen. Sowohl zwischen den einzelnen Scans als auch
zwischen den Ergebnissen verschiedener Messtage treten starke Unterschiede auf. Die
Standardabweichung der Scanergebnisse iibertraf teilweise sogar den Mittelwert des

jeweiligen Messkanals.
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Abbildung 4.25: Mittelwerte aus 17 Scans und Standardabweichungen der
Partikelanzahl in der Abluft am 23.05.2011
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Beim Vergleich eines Messpunktes an verschiedenen Tagen konnten neben
Verschiebungen der Kurvenmaxima sowie —minima auch starke Unterschiede in der
Partikelanzahl festgestellt werden. Auf der Grundlage dieser Gegebenheiten ist es nicht

sinnvoll, Vergleiche zwischen den aufgezeichneten PartikelgroBenverteilungen

verschiedener Messtage durchzufiihren.
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Abbildung 4.26: Nanopartikel-Grofienverteilung auf der Anlage an verschiedenen
Messtagen

4.8.2 Nanopartikel-Grofienverteilung auf Gut Frankenforst

Auf Gut Frankenforst wurden an verschiedenen Tagen Messreihen mit einer ausgewéhlten
Anzahl an Messpunkten durchgefiihrt. Aufgrund der jeweiligen Windsituation am Standort
und der Arbeiten auf dem Betrieb mussten die Messpunkte und Messdauern den
Rahmenbedingungen angepasst werden.

In der Abbildung 4.27 ist die mittlere PartikelgroBenverteilung in der Zuluft und in
unmittelbarer Ndhe des Milchviehstalles auf Gut Frankenforst am 21.05.2011 dargestellt.
Die Messung im Anlagenbereich wurden von 11.00 bis 15.30 Uhr durchgefiihrt, die der
Zuluft im Anschluss von 16.00 bis 17.30 Uhr. Es zeigte sich im Anlagenbereich eine
deutlich erhohte Partikelkonzentration in allen GroBenklassen, die die Messergebnisse der

Zuluftkonzentration im Durchschnitt um das 10-fache iiberstieg.
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Wihrend das Maximum des Kurvenverlaufs von F5 im kleinsten Grof3enkanal bei 10,24
nm lag, erreichte die Partikelanzahl von F2 ihr Maximum erst bei 123,81 nm. Das Minima
am Punkt F5 lag bei einem Durchmesser von 398,2 nm ebenfalls in einem kleineren

GroBenbereich als am Messpunktes F2 (807,76 nm).
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Abbildung 4.27: Nanopartikel-Grofienverteilung auf Gut Frankenforst am 21.05.2011

Am nidchsten Tag erfolgte die Messung am Vormittag in der direkten Abluft des
Milchviehstalles auf dem Futtertisch sowie anschlieBend in der Zuluft des
Betriebskomplexes in der Mittagszeit (Abbildung 4.28). Die Partikelkonzentration in der
Zuluft lag deutlich hoher als am Vortag und iiberstieg in den Gréfenklassen bis 20,80 nm
die Konzentration in der Abluft des Stalles. Partikel mit einem Durchmesser von 20,80 bis
271,46 nm wurden hingegen in der Stallluft vermehrt detektiert. Ab einer GroBle von ca.
300 nm ist die Partikelkonzentration an beiden Messstellen nahezu deckungsgleich.
Wihrend die maximale Partikelanzahl in der Zuluft bei einem Durchmesser von 12,24 nm
lag, war das Maximum im Stallbereich zu einem groBeren Durchmesser von 62,12 nm
verschoben. Die minimale Partikelanzahl war bei einem Durchmesser von 455,70 nm in
der Zuluft und 523,30 nm in der Abluft des Stalles, in dicht beieinander liegenden,
GroBenbereichen zu finden. Ein sehr dhnliches Bild ergab sich bei der Zuluft- und
Stallabluftmessung etwa einen Monat spiter am 26.06.2011 zu dhnlichen Tageszeiten
(Abbildung 9.13). Die Partikelkonzentration in der Stallabluft {iberstieg die Konzentration

in der Zuluft in fast identischen Groflenklassen zwischen 24,86 und 271,46 nm.
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Die Differenz zwischen der Partikelanzahl in den sehr kleinen und in den sehr groflen
GroBenklassen war etwas hoher als bei der Messung im Mai. Die maximale Partikelanzahl
wurde bei einem Durchmesser von 46,93 nm im der Stallabluft und 62,12 nm in der Zuluft
gemessen und unterschied sich damit zwischen den Messpunkten nur leicht. Die minimale
Anzahl war am Zuluftmesspunkt bei einem Partikeldurchmesser von 523,30 nm in einem
niedrigeren Grofenbereich als in der Stallabluft mit minimaler Partikelanzahl bei einem

Durchmesser von 938,85 nm zu finden.
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Abbildung 4.28: Nanopartikel-Groflenverteilung auf Gut Frankenforst am 22.05.2011

Am darauffolgenden Tag wurden von Mittag bis in den spaten Nachmittag Messungen im
Zu- und Abluftstrom des Betriebes durchgefiihrt. In der Abbildung 4.29 sind die
Ergebnisse des Messtages dargestellt. Die Partikelkonzentration in der Abluft wurde direkt
an der Grenze des Hofareals (F6) und in einer Entfernung von ca. 120 m (F7) bestimmt.
Die Kurvenverldufe dieser beiden Messpunkte zeigen starke Unterschiede bei den
Partikeln < 400 nm. Bis zum Schnittpunkt der beiden Kurven bei 35,65 nm konnten in der
nahen Abluftfahne der Anlage bis zu 12 mal mehr Partikel nachgewiesen werden, als am
entfernten Messpunkt. Wihrend die maximale Partikelanzahl am Messpunkt F6 bei einem
Durchmesser von 19,03 nm vorlag, war das Maximum der Partikelanzahl am Punkt F7
zum doppelten Durchmesser von 39,06 nm verschoben. Die Verteilungskurve des
Messpunktes in der Zuluft liegt zwischen den beiden Abluftkurven und hat ihr Maximum

bei 29,75 nm.
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Minimale Partikelzahlen wurden bei einem Durchmesser von 398,20 nm in der Zuluft und

am Abluftpunkt F6 sowie bei 455,70 nm am Punkt F7 detektiert und waren somit sehr

ahnlich angelegt.
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Abbildung 4.29: Nanopartikel-Grofienverteilung auf Gut Frankenforst am 23.05.2011

In der Abbildung 4.30 ist die Messreihe vom 14.06.2011 auf Gut Frankenforst dargestellt.
Der Messpunk F5, im Anlagenbereich zwischen dem Milchviehstall und dem
Fliissigmistbehilter gelegen, wurde in dieser Messreihe zweimal, zu Beginn am frithen
Nachmittag und zum Ende der Messung am Abend beriicksichtigt. Weitere Messstandorte
lagen im Zuluft- und im Abluftbereich der gesamten Stallanlage. Ab einer Partikelgrofle
von 13,63 nm {ibersteigt die Partikelkonzentration im Anlagenbereich deutlich die
Konzentrationen in der Zuluft in allen GrofBenklassen. Die Partikelkonzentration in der
Zuluft war wihrend den Messungen im Vergleich zur Abluftkonzentration leicht erhdht.
Zwischen den beiden Messungen am Messpunkt F5 sind Unterschiede im
Konzentrationsniveau zu erkennen. Wéhrend der ersten Messung am frithen Nachmittag
waren deutlich mehr Partikel im Grof3enbereich von 19,41 bis 155,09 nm in der Luft als
wihrend der zweiten Messung am frithen Abend. Die niedrigsten Konzentrationen fanden

sich bei allen Messpunkten im Bereich um 500 nm.
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Die maximalen Partikelzahlen wurden bei Durchmessern von 27,19 nm wihrend der ersten

und 68,31 nm wéhrend der zweiten Messung am Punkt F5 und bei 46,93 nm in der Zu- und

Abluft gemessen.
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Abbildung 4.30: Nanopartikel-GroBBenverteilung auf Gut Frankenforst am 14.06.2011

4.8.3 Nanopartikel-Grofienverteilung auf Haus Riswick

Auf dem Versuchsbetrieb Haus Riswick wurde die Partikelkonzentration an Messpunkten
im direkten Abluftstrom der einzelnen Segmente des Milchviehstalles (Abbildung 4.31)
sowie im Zu- und Abluftstrom des Gesamtbetriebes (Abbildung 4.32) gemessen. Bei der
Betrachtung der Kurvenverldufe fiir die drei Segmente fdllt auf, dass die
Partikelkonzentration in der Abluft des planbefestigten Segments 1 bis zu einer
PartikelgroBe von 29,75 nm unter der Partikelkonzentration der Segmente mit
Spaltenboden liegt.

Die maximalen Konzentrationen wurden bei Durchmessern von 56,63 nm fiir das Segment
1, 39,06 nm fiir das Segment 2 und 75,19 nm fiir das Segment 3 bestimmt. Die minimalen
Konzentrationen der Segment 1 und 3 lagen bei 696,85 und 807,76 nm. Im Segment 2

wurden bei einem Durchmesser von 807,76 keine Partikel registriert.
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Abbildung 4.31: Nanopartikel-GroBlenverteilung in der Abluft des Milchviehstalles
auf Haus Riswick am 15.06.2011

Bei einem Vergleich der Partikelkonzentration im Zu- und Abluftstrom des gesamten

Betriebes konnte keine eindeutige Zunahme der Partikelanzahl in der Abluft festgestellt

werden. Nur im Bereich der sehr feinen Partikel bis 35,65 nm und bei den Partikel >

602,93 nm war die Konzentration der Nanopartikel in der Abluft leicht erhéht. Die

maximale Partikelanzahl lag in der Zuluft bei einem Durchmesser von 75,19 nm. In der

Abluft lag sie bei einem Durchmesser von 1093,95 nm.
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Abbildung 4.32: Nanopartikel-Grofienverteilung in der Zu- und Abluft des Betriebes
Haus Riswick am 15.06.2011
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4.8.4 Nanopartikel-Grofienverteilung auf einem Betrieb mit Legehennenhaltung

Fir die Legehennenhaltung wurden Messungen an zwei verschiedenen Tagen
durchgefiihrt. Da das Gebédude des untersuchten Volierenstalles als Neubau etwas abseits
des restlichen Betriebskomplexes liegt, war es moglich die Messpunkte Luv, Lee und Stall
auf einer freien Achse anzuordnen. Die Abbildung 4.33 zeigt das Ergebnis des ersten
Messtages. Der Stall wurde wenige Stunden vorher entmistet. Die niedrigste
Partikelkonzentration trat im Stallbereich auf und lag teilweise um das 10-fache unter den
anderen Messpunkten. Im Grofenbereich von 13,36 bis 111,72 nm ist die Partikelanzahl in
der Abluft im Vergleich zu den Zuluftwerten erhoht. Die Messwerte des Hofbereiches
liegen genau in der Mitte zwischen Zu- und Abluft. Die Partikelkonzentration wies
Maximas bei 35,65 nm im Stall, 27,19 nm in der Zu- und Abluft sowie im Hofbereich auf.
Das Minimum der Stalluft lag bei einem Durchmesser von 1093,95 nm im groften
messbaren Bereich. In der Abluft wurden bei einem Durchmesser von 938,85 nm keine

Partikel detektiert. Das Minimum der Zuluft und des Hofbereich lag ebenfalls bei diesem

Durchmesser.
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Abbildung 4.33: Nanopartikel-Grolenverteilung auf einem Betrieb mit
Legehennenhaltung am 21.06.2011

Ab einer PartikelgroBe von 100,97 nm verlaufen die Kurven der drei Messstellen im

AuBenbereich nahezu deckungsgleich.
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Die zweite Messung (Abbildung 4.34) fand am Ende einer Entmistungperiode statt.
Aufgrund ungiinstiger Windbedingungen konnten nur die Messungen im Stall und in der
Zuluft durchgefiihrt werden. Die Partikelkonzentration lag an beiden Messstellen deutlich
hoher als in der ersten Messung. In den sehr kleinen Grofenbereichen lag die
Partikelanzahl in der Zuluft erneut iiber den Werten im Stallinneren. Zwischen einem
Durchmesser von 35,65 bis 523,30 nm {iiberstieg die Partikelanzahl im Stall jedoch die
Anzahl der Partikel, die dem Stall zugefiihrt wurden. Maximale Partikelkonzentrationen
wurden bei Durchmessern von 10,27 nm in der Zuluft und 22,74 nm im Stall gemessen.

Die minimale Konzentration lag bei 523,30 nm in der Zuluft und bei 938,85 nm im Stall.

100000
Sy pgepnngn
@ 00000’0000“".l.‘.A a
> 10000 22ee,
£ anifg
G "l...‘ .
- »
£ 1000 1 =
© te
s 2 =
® i, .
—_— u
) 100 M ]
%‘ "o oo
© | ]
o 10
¢ Stall L1 = Zuluft L2
1 T T T 1T T 17T 1T 1T 17T 17T 17T 17 17T 17 1T 17T 1T 17T 1T 17 17T T 1T T T 17T T 17T 1T T T 17T 17T 17T T1TT1TT1T°T1
N < O N O O N N O OON OO 0ON 0 4 O U 4 0 nm O W
N N © ¥ Q o™ © QO & o A L™ 0 0 NN O
O N < N O < On &N o N 1N 1 AN O 4 O)inN N IN MM
I - 4 4 N N &N O N O N0 AN AN N O OO
I N NN T O 8

Partikeldurchmesser in nm

Abbildung 4.34: Nanopartikel-Grofienverteilung auf einem Betrieb mit
Legehennenhaltung am 27.06.2011

4.8.5 Nanopartikel-Grofienverteilung im stiidtischen Bereich
Um die Messergebnisse der Tierhaltungsanlagen besser einordnen zu konnen, wurden
Vergleichsmessungen an zwei Messpunkten im stddtischen Bereich durchgefiihrt. Die

PartikelgroBenverteilung in Kdln Stammheim und in Bonn ist in der Abbildung 4.35
dargestellt.
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An diesen stark verkehrsbeeinflussten Messstandorten liegt im Vergleich zu den
Stallanlagen ein deutlich hoheres Konzentrationsniveau vor, das mit zunehmender

PartikelgroBe nur leicht absinkt. Im Vergleich zum Messpunkt in Koln lag die

Partikelkonzentration in Bonn etwas tiefer.
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Abbildung 4.35: Nanopartikel-GroBBenverteilung in Koéln Stammheim am 16.06.2011
und in Bonn am 25.05.2011

Das Maximum der Partikelanzahl lag in K6ln im kleinsten messbaren Grofenbereich bei

10,27 nm, in Bonn bei 12,24 nm. Minimale Konzentrationen wurden in Bonn bei einem

Durchmesser von 398,20 nm nachgewiesen. In Koln traten keine Partikel mit

Durchmessern von 271,56 nm und von 349,21 bis 398,20 nm auf.

4.8.6 Modellierung der modalen Verteilungsfunktionen

Wie in Kapitel 3.2.6 erldutert wurde, wird fiir die PartikelgroBenverteilung im Aerosol eine
drei-modale Verteilungsfunktion angenommen.

In den Abbildungen 4.36 und 4.37 wurden zwei dieser Modi, der Nukleations- und der
Akkumulationsmode als log-Normalverteilungen an die Messwerte des SMPS+C Systems
modelliert. Der angenommene Nukleationsmode ist dabei, aufgrund des starken

Maximums, in der Abluft auf Gut Frankenforst (¢ = 1,32) wesentlich enger als im

Legehennenstall (o = 1,62).
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Abbildung 4.36: Verteilung der Partikelanzahl in doppelt-logarithmischer
Darstellung mit modellierten Verteilungsfunktionen
- Volierenstall fiir Legehennen am 27.06.2011

Im Akkumulationsmode ist aufgrund verschieden hoher Partikelanzahlen im
Maximumsbereich nur die Héhe der Verteilungsfunktion verschieden. Mit ¢ = 1,4 ist die
Breite der Funktion in beiden Stichproben identisch. Fiir alle in diesem Projekt
gemessenen PartikelgroBenverteilungen war es prinzipiell moglich den Nukleations- und

den Akkumulationsmode {iiber die Berechnung der entsprechenden log- Normal-

verteilungsfunktion zu definieren.
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Abbildung 4.37: Verteilung der Partikelanzahl in doppelt-logarithmischer
Darstellung mit modellierten Verteilungsfunktionen
- Frankenforst, Abluft am 23.05.2011
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4.9  Partikelmassenkonzentration und chemische Zusammensetzung

Die Gesamtstaub-Probenahme erfolgte, wie in Kapitel 3.2.7 beschrieben, mit Filtern. Diese
zeigten nach der Beprobung unterschiedliche Farbgebungen (Abbildung 4.38). Die Filter
aus den Stadtmessungen waren dabei auffillig dunkel gezeichnet. Die Proben aus den
landlichen Gebieten ohne Tierhaltung waren hingegen sehr hell. Die Membrane aus den
Tierhaltungsanlagen lagen im Farbton dazwischen. Ein Zusammenhang zwischen der

Partikelmasse oder den Inhaltsstoffen und dem Farbton bestand nicht.

Abbildung 4.38: Intensitit der Firbung bei verschiedenen Filterproben

Zur Beurteilung der Partikelmassenkonzentration und der chemischen Zusammensetzung
der Stdube an den verschiedenen Standorten wurden die Ergebnisse der Proben gemittelt
Tabelle 4.11. Die Einzelergebnisse sind in der Tabelle 9.11 aufgefiihrt.

Die durchschnittlichen TSP-Gehalte zeigten eine deutliche Abstufung zwischen den
untersuchten Gebieten. Mit 14 bis 18 pg m™ lagen sie in den ldndlichen Gebieten ohne
Tierhaltung am niedrigsten. In den Tierhaltungsanlagen zeigten sich starke Unterschiede.
Mit 21 und 23 pg m™ lagen die beiden Messstellen auf Gut Frankenforst relativ dicht

beieinander und rund 6 ug iiber den landlichen Gebieten.
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Der hochste Wert aus der gesamten Messreihe wurde auf dem Betrieb mit
Legehennenhaltung mit rund 74 pg m™ bestimmt. Dieser lag damit weit iiber den

TSP-Gehalten der Stadtmessungen mit 26 bis 30 pg m”™.

Tabelle 4.11: Durchschnittliche Partikelmasse-, NH4+-, SO42'- und NO;~
-Konzentrationen an den Messpunkten im stéidtischen und lindlichen
Gebiet sowie auf Tierhaltungsanlagen

Standort TSP NH," SO, * NOy
in pg m> in pg m> in pg m™ in pg m>
1 Koln 26,18 0,63 1,82 2,34
2 Bonn 29,74 0,96 2.35 2,97
3 Gut Frankenforst 1 21,46 1,10 2,06 3,21
4 Gut Frankenforst 2 23,61 0,73 1,84 1,93
5 Legehennen 74,24 1,02 2,69 5,17
6 Ratingen 17,64 0,59 1.37 1,63
7 Bitburg 14,90 0,75 1,30 1,95
8 Schneeberg 14 0,42 1,30 0,40
9 Meerane 16 0,56 0,67 0,53
10 Zella-Mehlis 14 0,38 1,61 0,41
11 Eisenach 14 0,34 1,42 0,63

Beziiglich der NH4™-, SO4- und NO;-Gehalte wurden in den lindlichen Gebieten
ebenfalls die niedrigsten Konzentrationen bestimmt. Die durchschnittlichen Werte lagen
zwischen 0,34 und 0,75 pg m™ fir NHy", 0,67 und 1,61 pg m™ fiir SO, und 0,4 und

1,95 ug m™ fiir NOs™,

Die hochsten Konzentrationen fiir alle anorganischen Bestandteile wurden in den
Tierhaltungsanlagen nachgewiesen. Mit durchschnittlich 0,73 bis 1,10 pg m™ lagen die
NH, -Konzentrationen leicht iiber den Ergebnissen aus dem stidtischen Bereich (0,63 bis
0,96 ng m™). Ebenfalls eine leichte Erh6hung auf den Betrieben war mit Werten zwischen

1,84 und 1,69 pg m™ bei SO,* festzustellen (Stadt 1,82 bis 2,35 pg m™).
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Die NOjs-Konzentrationen schwankten in den Proben sehr stark. So wurden
durchschnittlich 1,93 pg m™ an einer Messstelle auf Gut Frankenforst und 5,17 ug m™ auf
dem Gefliigelbetrieb analysiert. Im Durchschnitt lag die NOs-Konzentration im
stddtischen Bereich mit 2,34 und 2,97 pg m™ damit unter den Konzentrationen auf den
Tierhaltungsanlagen.

Im Mittel ergaben sich die in der Abbildung 4.39 dargstellten Werte fiir die verschiedenen
Untersuchungsgebiete. Die Ergebnisse der einzelnen Messstandorte wurden hierfiir
zusammengefasst. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Konzentrationen der anorganischen
Bestandteile im ldndlichen Gebiet an niedrigsten waren. Die NH,'- und SO42'-
Konzentrationen auf den Tierhaltungsanlagen waren gegeniiber dem stddtischen Bereich

leicht erhoht. Die deutlichste Steigerung zeigte die NO;-Konzentration.
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Abbildung 4.39: Mittlere NH4+-, SO42'- und NO; -Konzentrationen im stidtischen
und lindlichen Gebiet sowie auf Tierhaltungsanlagen

Die Abweichungen der beiden verwendeten Gravimetriesammler lagen bei
durchschnittlich 9 % fiir die TSP-Konzentration, 11 % fiir NO5", 10 % fiir SO42' und 21 %
fiir NH,'".
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5 Diskussion

5.1 Eignung der Messstandorte

5.1.1 Eignung der Versuchsbetriebe fiir Emissionsmessungen

Die ausgewidhlten Betriebe fiir die Beurteilung der NHj3-Emission moderner
Haltungsverfahren im Bereich der Milchvieh- und Legehennenhaltung entsprechen im
Hinblick auf die Haltungs- und Entmistungseinrichtungen den  aktuellen
Planungsempfehlungen. In den beiden Milchviehstillen wurde die Fiitterung der TMR
iiber automatische Wiegetroge geregelt. Diese kommen zum Zeitpunkt der
Versuchsdurchfiihrung eher in Versuchseinrichtungen zum Einsatz, als in den
landwirtschaftlichen Praxisbetrieben. Von einer Beeinflussung des Emissionsverhaltens
durch diese Art der Fiitterung ist nicht auszugehen. Als eine weitere Abweichung des
Stallmanagements ist die hohe Frequenz der Fliissigmistschieber zu nennen. So wurde
beispielsweise in der Untersuchung von SCHRADE (2009) aus der Schweiz von einer
normalen Frequenz von zwei Mal am Tag berichtet. Fiir die genannte Untersuchung wurde
die Frequenz auf drei bis vier Mal téglich erhoht. Die Stélle in der vorliegenden Arbeit
wurden demnach im Schnitt sechs Mal hiufiger entmistet als praxisiibliche Betriebe.

Alle untersuchten Stélle waren Teil groBerer Betriebskomplexe. Eine Beeinflussung der
Messergebnisse durch umliegende Emissionsquellen, bei ungiinstiger Windfiihrung, kann
daher nicht vollkommen ausgeschlossen werden. Eine grundlegende Betrachtung der
Einfliisse auf das Emissionsverhalten war dennoch sehr gut moglich. Aufgrund der hohen,
natilirlichen Variabilitdt der klimatischen Einflussfaktoren und ihrem komplexen
Zusammenspiel ist die Analyse und Bewertung ihrer Einflussstirke schwierig und fiihrt zu
groflen Unsicherheiten. Nach BROSE (2000) konnen daher nur Einflussgrof8en mit einer

hohen Sensitivitit in Praxisuntersuchungen determiniert werden.

5.1.2 Eignung der Standorte zur Untersuchung der Nanopartikel-Groflenverteilung
Die Auswahl der Messstandorte auf den landwirtschaftlichen Betrieben erfolgte zeitnah
vor Ort, so dass in Abhéngigkeit von der aktuellen Windsituation die reprisentativsten
Standorte ausgewihlt werden konnten. Aufgrund des Landschaftsbildes und der zu
beachtenden Grundstiicksgrenzen, mussten bei der Auswahl teilweise Kompromisse in

Kauf genommen werden.
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Bei der ersten Messreihe auf dem Betrieb mit Legehennenhaltung war es moglich die
Messpunkte Luv, Lee und Stall, wie von MOLLER (2003) empfohlen, auf einer freien
Achse anzuordnen, die aufgrund der vorherrschenden Strémungsverhiltnisse vom
restlichen Betrieb unbeeinflusst blieb.

Eine exakte Bestimmung der Abluftfahne auf Gut Frankenforst wurde durch die erhdhte
Lage des Betriebskomplexes erschwert. Der Standort F7 lag somit etwas niedriger als die
Emissionsquelle. Durch nicht genau bestimmbare Verwirbelungen der Luft kann es daher
zum Austausch der Fracht mit anderen ,,Luftpaketen* gekommen sein. Weiterhin ist eine
leichte Verfilschung der Messergebnisse durch uneinsehbare Arbeiten auf dem Betrieb
nicht auszuschlieen.

Die Messreihe auf Haus Riswick war durch ungiinstige Windverhiltnisse gekennzeichnet,
die eine freie Querliiftung des Stalles behinderten. Obwohl die Messpunkte so weit wie
moglich an den Haltungsbereich der Tiere gelegt wurden, ist eine Beeinflussung durch
Partikel aus den umgebenden Stallgebduden nicht auszuschlieBen. Als Messpunkt fiir die
PartikelgroBenverteilung in der Zuluft wurde ein Platz am duBlersten Rand des Parkplatzes
ausgewdhlt. Eine Verlegung zu einem entfernteren Standort war aufgrund von
Einzdunungen und hoher Vegetation nicht moglich. Durch zeitweiligen
Kraftfahrzeugverkehr mussten einzelne Scans verworfen werden. Von einer langzeitige
Beeinflussung des Standortes durch diese Emissionen muss jedoch ausgegangen werden.
Die Messstandorte im stidtischen Bereich weisen durch ihre zentrale Lage in GroBstiddten

eine hohe Reprisentativitit auf.

5.1.3 Eignung der Standorte der Gravimetriesammler

Die Standorte fiir die TSP-Probenahme mit anschlieBender chemischer Analyse sind
durchgiingig reprisentativ. Um eine gute Verbindung zu den Ergebnissen der anderen
Untersuchungszweige  der  vorliegenden  Arbeit zu  gewihrleisten, wurden
landwirtschaftliche Betriebe und stddtischen Messstellen ausgewéhlt, die bereits in die
Bestimmung der NH;-Emission oder der Nanopartikel-GroBenverteilung Eingang
gefunden haben. Zum Schutz der Messtechnik und um Arbeiten auf den Anlagen nicht zu
behindern wurden die genauen Standorte etwas verlegt. Alle Messpositionen verfiigten
iiber eine sehr gute Durchliiftung und lagen in Bereichen mit einer hohen

Abluftbeeinflussung.



130

Auf staubige Arbeiten und die Bedienung von Kraftfahrzeugen wurde, nach Absprache mit

den Betriebsleitern und Grundstiicksbesitzern, wiahrend der Messzeiten verzichtete.

5.2  Bewertung der verwendeten Messtechnik

5.2.1 [Eignung der Gasmesstechnik

Die eingesetzten Multigasmonitore zeichnen sich durch eine hochaufgeloste, gleichzeitige
Analyse mehrerer Gase aus und entsprechen, wie in Kapitel 2.2.6 erldutert, dem Stand der
Technik. Sie wurden u.a. bei Forschungsvorhaben von SNELL et al. (2003), HOLSCHER
(2006), KRESSE und BUSCHER (2008), MULLER et al. (1997), BUSCHER und FROSCH
(2001), SCHIEFLER et al. (2011), NGWABIE et al. (2009) und HINZ et al. (2010) bereits
erfolgreich eingesetzt. Bei einer gleichzeitigen Messung von fiinf Gaskonzentrationen liegt
das Messintervall bei nur einer Minute. Schnelle Anderungen der Gaskonzentration
konnen demnach sehr zeitnah ausgemacht werden. Durch den hohen Durchsatz der
eingesetzten =~ Membranpumpe  konnten  aktuelle  Proben  gewéhrleistet und
Beeintrachtigungen des Ergebnisses durch vorhandene Reste aus der Vorlduferprobe
minimiert werden. Querempfindlichkeiten mit anderen Gasen werden bei diesem Gerét
automatisch herausgerechnet und es findet eine Wasserdampfkorrektur statt. Die
Nullwertdrift ist im Allgemeinen sehr gering und wurde durch regelméBige Kalibrierung
begrenzt. HINZ und SCHRODER (2001) geben fiir optoakustische-IR-Spektrometer eine
Reproduzierbarkeit und Bereichswertdrift von 1 bzw. 2,5 % vom Messwert an. Nach
NIEBAUM (2001) kann es bei der Verwendung von Mehrpunktrobennehmern zu einer
Verschleppung der Probenluft kommen, wenn die Spiilzeit der Messzelle nicht ausreichend
ist. Vor allem bei groBen Konzentrationsunterschieden kann dieser Effekt von Bedeutung
sein. Eine Quantifizierung des zu erwartenden Fehlers ist jedoch nicht moglich. Nach
MULLER et al. (1997) wird fiir den Einsatz bei Emissionsmessungen eine mobile, schnell
auf- und abbaubare Messtechnik bendtigt. Die geringe Grofe und das ansprechende
Eigengewicht ermoglichten einen einfachen Transport, einen schnellen Einsatz und die
Unterbringung auf engstem Raum. Dies war zum Beispiel im Legehennenstall notwendig.
Aufgrund der starken Staubentwicklung in der Gefliigelhaltung musste die Messtechnik in
einer staubdichten Box mit integrierte Filter- und Liiftungsanlage untergebracht werden.
Mit einer Nachweisgrenze von 0,2 ppm fiir NH;3 verfiigen die Gerdte zudem iiber eine

ausreichend hohe Empfindlichkeit.
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Die von NESER (2001) und MULLER et al. (1997) (Vgl. Kap. 2.2.6) gestellten
Anforderungen fiir NHj;-Messgerite wurden damit vollstindig erfillt. Durch die
Verwendung von Schlduchen und Filtern aus PTFE sowie der Chemie-Membranpumpe
kann eine Reaktion oder Diffusion der Gase an den Wianden und Membranen unterbunden

werden.

5.2.2 Eignung der Partikelmesstechnik

Eignung der Technik zur Bestimmung der Nanopartikel-Groflenverteilung
Kondensationspartikelzdahler und elektrische Klassierer gehdren auf dem Gebiet der
Aerosolforschung zum Stand der Technik und werden bei fast allen Untersuchungen zur
Bildung und zu Wachstumsraten ultrafeiner Partikel in der Atmosphdre eingesetzt
(KuLMALA et al.,, 2004). Durch den integrierten Akku, mit einer durchschnittlichen
Laufzeit von 5 Stunden, war es mdglich das Messgerit fiir kurze Zeitspannen an Standorte
ohne Stromversorgung zu verlegen. Ein ausreichendes Mal} an rdumliche Flexibilitdt war
somit gegeben. Als nachteilig erwiesen sich das relativ gro3e Eigengewicht der Apparatur
und die Tatsache, dass das SMPS+C fiir den Transport vollstindig, d. h. 16sen mehrerer
Verbindungsschlduche und Einzeltransport der Teile, auseinandergebaut werden musste.
Zudem durfte der Transport, zum Schutz der empfindlichen Technik, nur moglichst
erschiitterungsfrei ablaufen. Da die Wege in landwirtschaftlich genutzten Gebieten jedoch
meist liber keine ausreichende Befestigung verfiigen, war dies nur mit hohen Zeitverlusten
durch moglichst langsame und vorsichtige Fahrten mit den Transportfahrzeugen zu
realisieren. Aus diesen Griinden und durch die notwendige Neuaufheizung des Saturators
nach dem Umschalten in den Standby-Betrieb sowie den Null-Filter-Test kam es zu
erheblichen Verzogerungen beim Standortwechsel, die mindestens 30 Minuten betrugen.
Durch das Vorhandensein der radioaktiven Quelle, mussten bei einem Transport zudem
spezielle Sicherheitsbestimmung und Transportvorschriften beachtet werden.

Als besonders positiv hervorzuheben sind der einfache Aufbau und die
Bedienerfreundlichkeit der Software. Die Einstellungen sind z. B. durch die Auswahl der
Anzahl an Messkandlen und die Variation der Ausgabedaten (auch wéhrend der laufenden

Messung) optimal an die zu bearbeitende Fragestellung anzupassen.
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Eine bessere Verteilung der Messkandle auf den gesamten GroBenbereich wére jedoch
wiinschenswert. Die sehr feine Auflosung im unteren Messbereich und die eher grobe
Auflosung der oberen Kanile liefern ein etwas verzerrtes Bild der Verteilung.

Auch eine integrierte Erfassung von Randparametern, wie der Temperatur und der

Luftfeuchtigkeit, wiren als Erweiterung des Funktionsangebotes hilfreich.

Eignung der gravimetrischen Sammeltechnik

Die gravimetrische Bestimmung von Staubmassen ist ein standardisiertes Verfahren. In der
Untersuchung von HENSELER-PABMANN (2010) wurden die eingesetzten Gerédte mit den
Ergebnissen eines Aerosolspektrometers verglichen. Die beiden Methoden lieferten eine
gute Ubereinstimmung von iiber 96 %.

Durch die parallele Messung mit zwei Sammlern konnten der Fehler gering gehalten und
Abweichungen der beiden Messgerite betrachtet werden. Durch Verschleiflerscheinungen
an der Pumpe konnte mit dem &lteren Sammler nur ein Volumenstrom von 2,5 m’ h’
realisiert werden, der etwas unter der Anforderung von 2,7 — 2,8 m’ h! liegt.

Durch die Verwendung von Nitrocellulosefiltern wurde eine Reaktion des Filtermaterials
mit den abgelagerten Stoffen vermieden. Da es sich zudem um Tiefenfilter handelt, die den
abgelagerten Staub im Inneren binden (MOLLER, 2003), wurden Verluste beim
Filterwechsel und wéhrend des Transports und den Analysetitigkeiten gering gehalten.
Nach der VDI-RICHTLINIE 2463 Blatt 1 (1999) besitzen die eingesetzten Filter einen
Abscheidegrad von 92,0-99,9 %. Der Blindwert-Test des Filtermaterials ergab fiir alle
analysierten Stoffe Konzentrationen unterhalb der Nachweisgrenze, so dass keine

Korrektur der Analyseergebnisse erfolgen musste.

5.2.3 Eignung der Messtechnik zur Volumenstrombestimmung

Die eingesetzte Messtechnik funktionierte zuverldssig. Eine regelméfige Kontrolle im
2-Stunden-Takt war aus Griinden der Qualititssicherung jedoch unerldsslich. So mussten
zum Beispiel der Fiillstand der Gasflaschen und die reibungslose Schaltung der
Magnetventile kontrolliert werden. Weiterhin wurden die Messzeiten manuell den
Gegebenheiten angepasst. Neben einem gesteigerten Arbeitsaufwand bedeutete dies auch

Austfille in Messzeiten oder Datenverluste, wenn die Abklingzeit zu kurz gewihlt wurde.
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Eine automatische Nullpunktfindung mit nachfolgender neuerlicher Eindosierung wére als
Erweiterung der bestehenden Software niitzlich. Der verwendete SF¢-Detektor verfiigt tiber
eine hohe zeitliche Auflosung im Sekundentakt, durch die die exponentiellen Verldufe der
Abklingkurven sehr gut dargestellt werden konnen. Das Messsystem iiberliegt dadurch
anderen Gerédten, wie dem Multigasmonitor. Die zeitliche Auflosung von Multigas-
Monitoren von mehr als einer Minute muss, besonders im Hinblick auf sehr kurze
Abklingphasen, als vollkommen unzureichend bewertet werden.

Wihrend bei SCHNEIDER (2006) und HENSELER-PABMANN (2010) Kurvenanpassungen mit
Bestimmtheitsmalen von durchgehend 0,96 bis 0,97 erzielt wurden, schwankte die
Anpassungsgiite in der vorliegenden Untersuchung in einem etwas weiteren Bereich

zwischen 0,80 bis 0,98.

5.3 Bewertung der Messmethoden

5.3.1 Bewertung der Messmethode zur Bestimmung der Gaskonzentration

Die Verlegung der Abluftpunkte in den Milchviehstillen wurde durch mehrere
Nebelproben sorgfiltig ermittelt. NGWABIE et al. (2009) stellten in ihrer Untersuchung
signifikante Unterschiede zwischen einzelnen Messpunkten der Probennahme fest. Sie
empfehlen daher mindesten 7-11 Messpunkte je Stall. Durch die Vielzahl an Messpunkten
in dieser Arbeit entstand somit eine Mischprobe, die als reprisentativ flir den ganzen Stall
angesehen werden kann. Durch dieses Verfahren wurde jedoch ein Verlust der rdumlichen
Auflosung der Emission hervorgerufen.

Um eine Panik bei den Tieren zu vermeiden, wurde auf ein Ausnebeln des
Legehennenstalles verzichtet. Hier wurde mit Stichprobenmessungen eine relative
Gleichverteilung der NH3;-Konzentration bestimmt, so dass die Anzahl der Sammelpunkte
reduziert werden konnte.

Die Abluftschliuche wurden unter dem Futterband, im Abstand von ca. 2,5 m zur Offnung
der Abluftkamine, verlegt. Da sich darunter das Kotband befindet, ist es wahrscheinlich,
dass die NH3-Abluftkonzentration iiberschidtz wurde. Eine Anbringung in unmittelbarer
Néhe der Abluftkamine war aufgrund der baulichen Gegebenheiten nicht méglich. Zudem
wire es wahrscheinlich gewesen, dass die Tier die frei in der Luft hingenden Schlduche als
Sitzstangen genutzt, und durch ihr Gewicht Schiden an der Verschlauchung hervorgerufen,

hatten.
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Die NH;-Konzentration in der Abluft der Stille war durch eine hohe Variabilitét
gekennzeichnet. und flihrte zur Ablehnung von Kurzzeitmessungen, wie sie z. B. von
SCHNEIDER et al. (2006), SEIPELT et al., (1999) und SCHRADE (2009) durchgefiihrt wurden.
Durch lange Messzeiten war es in dieser Arbeit mdglich, Unsicherheit im Hinblick auf die
tatsdchliche Emission zu reduzieren.

Um statistisch abgesicherte Aussagen iiber ein Haltungsverfahren treffen zu konnen,
fordern KROODSMA und OGINK (1997) die Einbeziehung mehrere, unabhéngiger
Praxisbetriebe in die Betrachtung. Dieser Ansatz wird auch als ,,Multi-Site-Sampling-
Approach® bezeichnet. Aufgrund der langen Messdauern und der begrenzten Ressourcen
konnte dieser Anspruch nur in den Grundziigen umgesetzt werden. Eine Messung von
moglichst vielen Standorten bei einer geringen Anzahl von Messtagen erschien, vor dem
Hintergrund der starken Variabilitdt der Ergebnisse in der vorliegenden Untersuchung, zu
eng gefasst und nicht sinnvoll.

Mit vier untersuchten Stallsystemen im Verfahren der frei geliifteten Liegeboxenlaufstille
ist die Datengrundlage ausreichend grof3. Da sich drei Stille in einem Gebédude und somit
an einem Standort befanden, kann hier jedoch nicht von unabhdngigen Betrieben
ausgegangen werden. Zudem wurden alle Stélle dhnlich bewirtschaftet. Die praxisiibliche
Vielfalt war damit eher gering. Da die Untersuchung in den Milchviehstéllen jeweils tliber
alle drei Jahreszeiten durchgefiihrt wurden, konnten witterungsbedingte Variationen im
Jahresverlauf erfasst und beurteilt werden.

In der Volierenhaltung fiir Legehennen wurde die Untersuchung aus Ressourcengriinden
auf einen Stall in zwei verschiedenen Jahreszeit begrenzt. Generelle Aussagen iiber dieses
Haltungssystem sind daher nicht moglich. Fiir detaillierte Aussagen zum
Emissionsverhalten im Jahresverlauf wire eine weitere Messung in der Ubergangszeit

wiinschenswert gewesen.
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5.3.2 Bewertung der Methoden zur Volumenstrombestimmung

Die Luftvolumenstrombestimmung anhand der SFe-Tracergas-Abklingmethode ist ein
Standardverfahren fiir die Erfassung von Luftwechselraten frei geliifteter Stille. Sie kam
u.a. in Arbeiten von HENSELER-PABMANN (20010), SCHNEIDER (2006), und SNELL et al.
(2003) zur Anwendung. SCHNEIDER (2006) erzielte bei der Validierung in einem
zwangsgeliifteten  Stall eine sehr gute Ubereinstimmung im Vergleich mit
Messventilatoren. Er merkt jedoch an, dass dieses Ergebnis nicht ohne Weiteres auf die
verdnderten Stromungsverhéltnisse in frei geliifteten Stallsystemen iibertragbar ist.

Durch die Eindosierung des Tracergases liber eine hohe Anzahl an Diisen und die
Vorvermischung mit Stickstoff konnte die Verteilung des Gases im Stall gleichmiBig
erfolgen. FEine grofe Anzahl von Absaugpunkten und das Zusammenfiihren zu einer
Mischprobe glich Unterschiede in der Tracergaskonzentration aus. Inwieweit der Zustand
einer vollstaindigen Durchmischung realisiert werden konnte, war nicht zu tberpriifen.
DEMMERS (2001) und BARBER und OGILVIE (1982) gehen davon aus, dass dieser Zustand
in Gebéduden fir die Tierhaltung eher unwahrscheinlich ist. Als Beleg fiir eine gute
Durchmischung des Tracergases mit der Stalluft gilt nach SCHNEIDER (2006) ein
gleichmaBiger, exponentieller Verlauf der Abklingkurven.

Verschiedene Moglichkeiten zum Einsatz von Tracergas zur Luftvolumensbestimmung
wurden im Kapitel 2.3 vorgestellt. Die Vor- und Nachteile der einzelnen Methoden werden
in der Literatur oft diskutiert. RAATSCHEN (1995) vertritt beziiglich der Abklingmethode
die Meinung, es handele sich eher um ein punktuelles Verfahren, dass keine ausreichende
Auskunft tiber die Luftverteilung im Raum liefert. Auch BREHME (2000), GARDIN UND
FONTAINE (1990) und SCHRADE (2009) sehen in der Anwendung der Abklingmethode zu
grole Unsicherheiten, die durch instabile Stromungsverhiltnisse hervorgerufen werden
konnen. Nach Angaben von SCHNEIDER (2006) und VAN BUGGENHOUT et al. (2009) lag
der Messfehler jedoch sowohl in der Praxis als auch im Laborversuch mit 10 % relativ
niedrig. Die Vorraussetzung fiir einen geringen Messfehler ist allerdings die exakte
Positionierung der Probennahme am Austrittsort der Abluft (DEMMERS et al., 2000; VAN

BUGGENHOUT et al., 2009).
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Im Vergleich zu anderen Methoden ist die Abklingmethode relativ einfach zu handhaben
und benoétigt nur geringe Mengen an Tracergas (SNELL et al., 2003; MULLER und MOLLER,
1998). Letzteres ist besonders im Hinblick auf die Wirkung von SFg als Treibhausgas und
den relativ hohen Anschaffungspreis von besonderer Bedeutung.

Bei der Sichtung der Daten auf Gut Frankenforst wurde, aufgrund der oft als ungiinstig zu
bezeichnenden Anstromung des Gebdudes aus silidlicher Richtung, besonders auf die
Verteilung der Windrichtung wéhrend der SF¢-Messung geachtet. Es zeigte sich, dass auch
wéhrend der Bestimmung des Luftvolumenstroms dieselbe Windrichtungsverteilung, mit
einem Schwerpunkt aus siidlicher Richtung, auftrat. Obwohl erwartet wurde, dass bei
dieser Anstromung keine Luftwechselrate, aufgrund einer fehlenden Querliiftung,
bestimmt werden kann, wurden eindeutige Abklingkurven aufgezeichnet. Die resultierende
Luftwechselrate zeigte keine eindeutige Verringerung des Luftvolumenstroms. Es wird
daher davon ausgegangen, dass durch die vorbeiziehende Luft ein Sog auf der Ostseite des
Stalles ausgelost wurde, der wiederum zu einer Liiftung des Stalles fiihrte. Bei einer
ausreichenden Windgeschwindigkeit konnen dadurch wahrscheinlich &hnlich hohe
Liiftungsraten wie bei einer druckbedingten Liiftung auftreten. Anhand dieser Beobachtung
wurde fiir die weitere Berechnung der Emissionsraten davon ausgegangen, dass die
ermittelten Luftwechselraten, auch bei nicht optimalen Anstromungsverhédltnissen, ein
relativ genaues Bild der Liiftung des Stalles bieten. Dies beglinstigte zudem auch eine
Ubertragbarkeit der Luftvolumenstrombestimmung, die aus o.g. Griinden nur kurzzeitig
erfolgen konnte, auf die betrachtete Messperiode.

Fiir die Bestimmung des Volumenstroms in den Messperioden in denen die Jalousien der
Stille, fiir die Anwendung der Tracergasmethode zu weit geschlossen waren, wurde auf die
Erstellung einer CO»-Bilanz zuriick gegriffen. Da fiir die Erstellung einer eigenen
Gleichung nicht alle nétigen Eingabedaten in ausreichend guter Auflosung verfiigbar
waren, wurde die vom CIGR (2002) empfohlene Berechnungsformel verwendet, welche
von einer fixen CO, Produktion von 185 1 h™ HPU™ ausgeht.

XIN et al. (2009) konnten in einem in-situ Versuch keine signifikanten Unterschiede bei
einem Vergleich der CO,-Bilanz mit kalibrierten Abluftfahnen nachweisen. Im
Praxisversuch von SAMER et al. (2011) unterschitzte die CO,-Bilanz im Mittel die

Luftwechselraten, die {iber den Einsatz von Tracergas bestimmt wurden.
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PEDERSEN et al. (1998) weisen darauf hin, dass die CO,-Bilanz nur bei nicht-isolierten
Stallgebduden, wie sie in der vorliegenden Arbeit untersucht wurden, zur Anwendung
kommen sollte. Ein zu grofler Unterschied zwischen der Innen- und AuBentemperatur
wiirde anderenfalls das Messergebnis zu sehr beeinflussen. Laut SAMER et al. (2011) liegen
die Hauptfehlerquellen der CO;-Bilanz bei der Kalkulation der metabolischen Energie, der
produzierten CO,-Menge pro Energieeinheit, der CO;-Freisetzung aus dem Fliissigmist
und der Bestimmung der Probenahmepunkte. Auf der Basis von Arbeiten von GROOT
KOERKAMP et al. (1998a), VAN'T KLOOSTER und HEITLAGER (1994), PEDERSEN et al.
(1998), SCHOLTENS und VANt OOSTER (1994) und BLANES und PEDERSEN (2005) geben
VAN BUGGENHOUT et al. (2009) eine Fehlerquote von 15-40 % fiir die CO;- Bilanz an.

Es ist somit davon auszugehen, dass die vorliegenden Luftwechselraten einem nicht genau
zu bestimmendem Fehler unterliegen. Durch das Fehlen von Alternativen zur
Luftvolumenstrombestimmung bei teilweise oder ganz geschlossenen Zuluftoéffnungen,
fanden die ermittelten Werte ohne Korrekturen fiir die weitere Berechnungen Anwendung.

Die Ermittlung des Luftvolumenstroms im zwangsgeliifteten Legehennestall erfolgte liber
einen kalibrierten Messventilator. Diese weisen eine hohe Reproduzierbarkeit und eine
Messgenauigkeit von bis zu 99,8 % auf (BUSCHER et al., 2001). Durch den druckseitigen
Aufsatz des Messventilators ist von einem hoheren Messfehler auszugehen. Bei der
Kalibrierung der Drehzahlen konnte ein einheitlicher Lauf aller Ventilatoren festgestellt
werden. Die angezeigte Drehzahl an den einzelnen Ventilatoren schwankte nur leicht. Es
kann daher auf einen gleichméfigen Lauf mit einheitlichen Luftvolumenstromen
geschlossen werden.

Jeweils nach der Messung von 2 Kaminen wurde die eingestellte Liiftungsrate am
Klimacomputer liberpriift. Es wurde keine Drift der Liiftungsrate festgestellt.

Da die Einstellungen am Klimacomputer wihrend der gesamten Messperiode nicht
verdndert wurden, kann die mittlere Liiftungsleistung als Mal} fiir den Luftvolumenstrom
verwendet werden. Es war damit nur die Kalibrierung eines exakten Mittelwertes fiir den
Sommer und den Winter ndtig, was in einer erheblichen Einsparung an Messtechnik und
personellen Aufwand resultierte. Aufgrund der schlechten Wetterverhéltnisse am Ende der
Sommermessung musste die Bestimmung des Luftvolumenstroms mit einigen Tagen

Verzogerung nach Ablauf der NH3;-Messung vorgenommen werden.
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Durch die sehr gute Regelbarkeit der Liiftungseinrichtungen im Stall ist eine etwaige
Beeinflussung des Messergebnisses aber auszuschlieBen. Da die Liiftungseinstellungen im
untersuchten Betrieb in den Jahreszeiten nicht verdndert werden, kann der erfasste
Luftvolumenstrom als reprisentativ fiir die gesamte betrachtete Messperiode angesehen

werden.

5.3.3 Bewertung der Methoden der Partikelmessungen

Bewertung der Messungen zur Nanopartikel-Grof3enverteilung

Die Messreihen wurden als Luv-Anlage-Lee—Messungen auf den landwirtschaftlichen
Betrieben, und als Punktmessung im stidtischen Bereich konzipiert. Dadurch wurde es
moglich, Aussagen zur Partikelbildung und zu deren Austrag an der Quelle der NHj3-
Emission zu treffen. Durch Bebauung, Vegetation und ungiinstige Windbedingungen
konnte diese Messplanung auf den Betrieben nicht immer vollstédndig eingehalten werden.
Dies fiihrte zum Teil zum Verlust wichtiger Informationen, die den Ein- und Austrag von
Partikeln in die untersuchten Betriebe betrafen. Fiir die Referenzgebiete in den GroBstidten
wurde eine Punktmessung als ausreichend angesehen, da Sie nur als Vergleich
herangezogen werden sollten. Eine Partikelverteilung innerhalb von Stadtgebieten und der
Einfluss der Lage sollte nicht untersucht werden. Auf Vergleichsmessungen im lédndlichen

Gebiet ohne Tierhaltung wurde aufgrund der begrenzten Einsatzzeit des Gerétes verzichtet.

Im Hinblick auf die Reproduzierbarkeit muss der situationsbedingte Wechsel der
Messpunkte an einigen Standorten als ungiinstig bezeichnet werden. Eine Beibehaltung
urspriinglich angedachter Messstandorte bei offenkundiger Beeinflussung der Ergebnisse
durch staubintensive Arbeiten, Windrichtungswechseln oder den Aufenthalt von Tieren im
Messbereich wére jedoch nicht vertretbar gewesen. Der Standortwechsel ist somit als
Kompromiss zwischen einer exakten Datenerfassung und dem Anliegen einer umfassenden
Charakterisierung von standortabhédngigen Verdnderungen in der Partikelverteilung zu
sehen.

Partikelkonzentrationen weisen, bedingt durch die Bildungs- und Transportbedingungen
tageszeitliche Verdnderungen auf. Um diesen Einfluss auf das Messergebnis zu
minimieren, wire eine zeitgleiche Erfassung der Konzentration und Grofenverteilung an
den verschiedenen Messpositionen von Vorteil. Aufgrund der immensen Gerétekosten war

dies nicht zu realisieren.
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Auch eine 24-Stundenmessung, zur Einordnung der gewonnen Werte in den Tagesverlauf
wire eine denkbare Option zur Erweiterung der Information gewesen. Aufgrund eines

fehlenden Wetter- und Diebstahlschutzes wurde hierauf verzichtet.

Bewertung des Einsatzes der Gravimetriesammler

In der Analytik von Luftspurenstoffen und bei Messungen zur Sekunddraerosolbildung an
Standorten kommen heute hiufig Denuder zum Einsatz. Diese ermoglichen neben der
Analyse von Filterabscheidungen auch die Erfassung von Stoffen die aufgrund ihres
thermodynamischen Gleichgewichtes wieder in den gasformigen Zustand iibertreten. So
geben YOSHIzZUMI und HOSHI (1985) fiir NO;3™ eine Verfliichtigungsrate von 10 % der
Ausgangsmasse bei einer Erhitzung auf 70°C an. SHAAP et al. (2002) gehen in diesem
Zusammenhang davon aus, dass auch Filter auf Cellulosebasis hohe Mengen HNO;
absorbieren, und die Verluste durch Evaporation dadurch relativ gering halten.

In der vorliegenden Untersuchung stand nicht die exakte Erfassung der
Sekundéraerosolmasse in Vordergrund. Zur Beantwortung der Frage, ob die Bildung von
Sekundérpartikeln in Tierhaltungsanlagen nachweisbar ist, zeigte sich der Einsatz der
Gravimetriesammler als kostengilinstige und einfache Alternative. Die Messdauer von
mindestens 2 Tagen ergab sich aus Berechnungen zur Nachweisgrenze der zu
bestimmenden Inhaltsstoffe. Anhand von Daten aus dem deutschen Luftmessnetz und aus
Angaben von LOHMEYER et al. (2003), LAMMEL et al. (2003) sowie BAEK und ANEYA
(2004) zur Konzentration der Stoffe im PM;, wurde angenommen, dass fiir einen PMg
Anteil von 1 mg mindestens 48 h Laufzeit der Sammler bendtigt werden wiirde. Die
Ergebnisse aus den Kurzzeitmessungen zeigten jedoch, dass auch mit 20 h Laufzeit die
Nachweisgrenze der Messgerite iiberschritten wurde. Eine Verkiirzung der Messzeit hitte
zwar zu hoher aufgelosten Daten gefiihrt, die ldngeren Laufzeiten bieten jedoch einen
besseren Querschnitt iiber die Gegebenheiten am Standort.

Uber einen wesentlich hoheren Volumenstrom, im Vergleich zu Gravimetriesammlern,
verfligen sogenannte High-Volume-Sampler. Mit ihnen wiren Kurzzeitmessungen, zum
Beispiel zur Betrachtung tageszeitlicher Unterschiede, mdoglich gewesen. Aufgrund

fehlender Ressourcen war ein Einsatz solcher Geréte nicht moglich.
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Durch Verzogerungen im Arbeitsplan konnten die Messungen nur in einer Jahreszeit
durchgefiihrt werden. Zur Abbildung von jahreszeitlichen Effekten wéiren Messungen in
mindestens einer weiteren Jahreszeit wiinschenswert gewesen.

Die gewonnen Ergebnisse liefern keine Aussagen zu den witterungsbedingten Einfliissen.
Hierfiir hitte es der Erfassung von Wetterdaten an den Standorten bedurft.

Um statistisch vergleichbare Daten zu erhalten, miissten wesentlich mehr Standorte in die
Betrachtung einbezogen werden. In Verbindung mit den Ergebnissen der Messungen zur
Nanopartikel-GroBenverteilung besitzen die gewonnen Stichproben dennoch eine hohe

Aussagekraft.

5.4 Bewertung der Messergebnisse

5.4.1 NH;-Emission aus frei geliifteten Milchviehstillen

Die untersuchten Stélle zeigten ein sehr individuelles Emissionsverhalten. Anhand der in
Kapitel 4.3 und 4.4 dargestellten mittleren Tagesverldufe ist davon auszugehen, dass,
neben baulichen Unterschieden, die Wetterbedingungen am Standort sowie das
Stallmanagement die Emission in bedeutendem Mafe beeinflussen. Die Maxima auf Gut
Frankenforst waren in den Sommermonaten am stirksten ausgeprigt. Fiir den starken
Anstieg der NH3;-Konzentration am spédten Vormittag und in den frithen Nachtstunden ist
von einer Aktivititsinderung der Tiere als Ursache auszugehen. Einen dhnlichen, als
»~morning peak® bezeichneten Anstieg in den frithen Morgenstunden wurde auch von
MEISSNER (2004), AARNIK (1997) und GUARINO et al. (2003) in der Schweinehaltung und
von NGWABIE et al. (2009) bei Messungen in einem Milchviehstall beobachtet. Sie
erkldren das Phdnomen mit einem vermehrten urinieren und abkoten der Tiere nach dem
Erwachen aus der Nachtruhe. Da der Anstieg in der vorliegenden Arbeit aber nicht direkt
nach dem Erwachen und dem anschlieBenden Gang zum Melken beobachtet wurde, wird
eine situationsspezifische Erhohung der Tieraktivitit mit gleichzeitiger Anregung des
Kreislaufes und vermehrter Ausscheidung als Ursache angenommen.

Am Vormittag fithrt wahrscheinliche die Erwartung des Weideaufenthalts zu Unruhe in der
Herde, in am spéten Abend kann eine Anndherung der Temperatur an den Komfortbereich
der Tiere zu einem erneuten Aktivititsanstieg fiihren. Auf Haus Riswick sind die
Unterschiede in der NH;-Konzentration zwischen den Jahreszeiten weniger stark

ausgepragt.
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Die Segmente 2 und 3 zeigten im Sommer ebenfalls ein ausgeprigtes Maximum in den
Morgenstunden. Da diesem kein eindeutiges Ereignis im Management zugeordnet werden
kann, wird der helligkeitsabhéngigen Biorhythmus der Tiere als Ursache vermutet. Fiir
diese Annahme spriache auch die Verschiebung des Maxima im Jahresverlauf zu spiteren
Uhrzeiten.

In den Tagesverldufen ist in allen Stillen ein leichter Riickgang der NHj3-Konzentration
wéhren der Melkzeiten zu erkennen. Dieser vollzieht sich jedoch sehr langsam und zeigte
keine grofe Wirkung auf die Gesamtemission. An diesem langsamen und kurzzeitigen
Riickgang ist auch deutlich zu erkennen, dass der Hauptteil des NH3 nicht direkt aus den
frischen Exkrementen der Tiere sondern von den verschmutzten Oberflichen freigesetzt
wird.

In der TA-LUFT (2002) wird fiir Liegeboxenlaufstille ein Emissionsfaktor von 14,57 kg
GV a' angegeben. Auch SEIPELT et al. (1999) und SCHNEIDER et al. (2006) weisen
dhnlich hohe Werte aus. In der vorliegenden Arbeit konnten diese Emissionsfaktoren nicht
bestitigt werden. Mit Werten zwischen 7,61 und 11,77 kg GV a' lagen die Emissionen
deutlich tiefer. Auch DEMMERS et al. (2001), NGWABI et al. (2009) und HEIDENREICH et al.
(2008) geben mit 8,9, 7,7-9.9 und 10,8 kg GV a™' niedrigere Emissionsfaktoren fiir frei
geliiftete Liegeboxenlaufstille an. Ein Grund fiir die vergleichsweise niedrigen
Emissionsraten kann in der hohen Entmistungsfrequenz der untersuchten Stélle liegen.
Eine Verbesserung des Entsorgungsmanagements in den Praxisbetrieben wiirde damit
eventuell zu einer Minderung der Emissionen aus dem betrachteten Haltungsverfahren
fiihren.

In der vorliegenden Arbeit konnte kein Trend zu einer Reduktion der NH3-Emission durch
eine Erhohung der Schieberfrequenz auf Gut Frankenforst festgestellt. werde. Die langen
Messzeitrdume und die dadurch unterschiedlichen klimatischen Bedingungen sind fiir die
Bewertung des Ergebnisses nachteilig.

Die Innenraumkonzentration zeigte eine deutliche Abnahme im Jahresverlauf und war
damit nicht mehr auf die Frequenz des Fliissigmistschiebers zu beziehen. In einem Versuch
von BRAAM et al. (1997) konnte die Erh6hung der Reinigungsfrequenz von 12 auf 96
Schieberldufe je Tag die Emission um lediglich 5 % reduzieren. So hohe Frequenzen sind

in der Praxis allerdings nicht zu finden.
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Im Vergleich der Bodentypen konnte bei den planbefestigten Stillen keine generelle
Erniedrigung der Emissionsraten, wie sie von ZHANG et al. (2005), RoM et al. (2004) und
KROODSMA et al. (1993) beschrieben werden, festgestellt werden. Auf Haus Riswick wies
das Segment 2 mit Spaltenboden im Durchschnitt die niedrigsten Emissionsraten auf und
lag damit auf einem &hnlichen Niveau wie das planbefestigte Segment 1.

Aufgrund von Unterschieden in der Fiitterung, der Leistung, den baulichen Grundlagen
und im Management kann die grofe Differenz in den Angaben zu den Emissionen nicht
abschlieend erklart werden. Entgegen der Meinung von EURICH-MENDEN et al. (2011)
muss jedoch davon ausgegangen werden, dass die NH;-Emissionen aus der Haltung von

Milchkiihen in aktuellen, tiergerechten Verfahren zum Teil erheblich iiberschitzt werden.

Uber die Betrachtung des FEinflusses verschiedener Klimaparameter auf das
Emissionsverhalten sollten Aussagen zur Abhéngigkeit der Bereitstellung von NHj, vor
allem in Bezug auf die Jahreszeiten, getroffen werden. Eine eindeutige Beeinflussung der
NH;-Konzentration in der Abluft zeigte die Windgeschwindigkeit. In alle untersuchten
Stiallen nahm, durch den Verdiinnungseffekt, die NH3;-Konzentration mit zunehmender
Windgeschwindigkeit ab. Diesen Effekt bestitigen auch SCHRADE (2009), AROGO et al.
(1999) sowie MONTENY und ERISMAN (1998). Die gemessenen Windgeschwindigkeiten
auf Gut Frankenforst waren im Mittel der Jahreszeiten relativ homogen und lagen mit

1,6-1,9 m s im gleichen Rahmen wie die Geschwindigkeiten auf Haus Riswick im
Frithjahr und Winter. Nur im Sommer wurde hier eine etwas erhohte Windgeschwindigkeit
von 2,8 m s gemessen. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass die Wirkung in
allen Jahreszeiten einen dhnlichen Einfluss auf das Emissionsgeschehen hatte. Aufgrund
der Abschirmung durch Windschutznetze und Futtertroge muss davon ausgegangen
werden, dass die Windgeschwindigkeiten iliber den Laufflichen weitaus niedriger liegen.
Der groBte Einfluss des Parameters Windgeschwindigkeit wurde auf Gut Frankenforst mit
einem BestimmtheitsmaB3 von 0,91 nachgewiesen. Die Bestimmtheitsmall der Segmente
auf Haus Riswick lagen mit 0,75 im Segment 1 und 0,65 bzw. 0,41 in den Segmenten 2
und 3 deutlich darunter. Fiir die Erkldrung dieser Unterschiede kommt das ungleiche
Liiftungsmanagement in Betracht. Auf Gut Frankenforst wird die Stellung der Jalousien im
Jahresverlauf nur leicht variiert. Zudem befinden sich an der Zuluftseite keine Futtertroge,

so dass die Luft relativ ungehindert iiber die Lauffliachen streichen kann.



143

Auf Haus Riswick war die Jalousie im Winter komplett heruntergelassen und im Ubergang
halb (von oben nach unten) gedffnet. Dadurch wurden die Laufflichen von der
Windeinwirkung abgeschirmt. Die anteilige Offnung wihrend der Ubergangszeit wirkte
sich wahrscheinlich eher durch Turbulenzen im oberen Bereich, als durch eine
Beeinflussung des Konzentrationsgefilles iiber den Laufflichen, aus. Weiterhin ist anhand
der Ergebnisse zu vermuten, dass der Effekt der Windgeschwindigkeit auf planbefestigten
Laufflachen deutlich stiarker zum Tragen kommt als auf Spaltenboden. Auffillig war, dass
die Werte bei hoheren Windgeschwindigkeiten stirker streuten. Es wird daher vermutet,
dass Windgeschwindigkeiten iiber 4,5 m s” die Bildung von Turbulenzen im Stall
begilinstigen.

Neben dem Einfluss der Windegeschwindigkeit weisen u.a. BROSE (2000), SCHRADE
(2009), AMON et al. (1998), NGWABI et al. (2009) und RoM et al. (2004) auch die
Temperatur als bedeutende Einflussquelle aus. In den genannten Arbeiten konnte mit
steigender Temperatur auch ein Anstieg der NH;-Emission beobachtet werden. Dieser
Effekt konnte bei den eigenen Untersuchungen nur teilweise bestétigt werden. Zwar wirkte
sich in allen Stéllen die Temperatur auf den NH3-Gehalt der Luft aus, jedoch konnte die
Tendenz von hoheren Werten bei zunehmender Temperatur nur in den beiden
planbefestigten Systemen bestitigt werden. In den Segmenten mit Spaltenboden fiihrte ein
Temperaturanstieg wider erwartend zu einem Absinken der NHj-Konzentration. Der
Kurvenverlauf zeigte sich nur in Ansétzen linear. Auch RoM et al. (2004) und NGWABIE et
al. (2009) gehen von einer Abhdngigkeit der Temperaturwirkung vom Bodentyp aus. Es
besteht bei Spaltenboden die Moglichkeit, dass eine Beeinflussung des Luftaustausches
durch die Spalten, wie sie von MONTENY (2000) und Brose (2000) beschrieben wird,
auftrat. Besonders stark kommt dieser Effekt bei groBen Unterschieden zwischen der
Innen- und AuBlentemperatur zum Tragen. Da diese beiden Parameter in den untersuchten

Segmenten nicht getrennt erfasst wurden, kann die Wirkung nicht quantifiziert werden.

Da in der vorliegenden Arbeit bei niedrigen Temperaturen auffillig hohe NH;-
Konzentrationen gemessen wurden, ist das Absinken kalter Luft durch die Spalten und der
dadurch erhohte NH;-Riickfluss als Ursache fiir den atypischen Kurvenverlauf
anzunehmen. Auf Haus Riswick war aullerdem ein Abfall der NHs-Konzentration bei

Temperaturen iiber 27°C zu erkennen.
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Diese Erscheinung liegt vermutlich in der zeitgleich auftretenden Windrichtung begriindet.
Zum Zeitpunkt der sehr hohen Temperaturen iliberwogen Winde aus nordlicher und
siidlicher Richtung. Die beobachteten Messwerte stammen daher wahrscheinlich aus einer
Mischung der Abluft und der Zuluft. Zudem waren die Windgeschwindigkeiten teils sehr
niedrig, so dass das Ammoniak an den Grenzschichten langsamer abtransportiert und zu
den Messpunkten getragen wurde. Da solch hohe Temperaturen wihrend der Messung eher
selten auftraten, ist der Einfluss auf den ermittelten Emissionsfaktor als gering einzustufen.
Die Betrachtung der Windrichtung in Bezug auf die auftretenden NH3-Konzentrationen
zeigte kein eindeutiges Ergebnis und war stark standortabhéngig. Es wurde erwartete, dass
auf Gut Frankenforst die hochsten Konzentrationen bei Winden aus Nordost und Siidwest
auftreten. Bei diesen Windrichtungen wird der Stall an den geschlossenen Seiten
angestromt, der Luftaustausch miisste dadurch minimiert und die Konzentration erhdht
werden. Diese Annahme bestitigte sich nur bei der Windrichtung Nordost. Da diese aber
ausgesprochen selten vorkam, kann das Ergebnis nicht als gesichert angesehen werden. Bei
stidwestlichen Winden war keine Erhdhung der NH;-Konzentration im Vergleich zu einer
optimalen Anstromung und Durchliiftung bei West- und Nordwestwind zu beobachten.
Auf Haus Riswick zeigte sich eine sehr homogene Verteilung der NHs;-Messwerte, die
kaum Schwankungen aufwies. Die Konzentration zeigte einen Anstieg bei Nordwind,
dessen Ursache in mangelnder Durchliiftung vermutet wird. Bei einer sehr guten
Anstromung aus Westen ist die Konzentration nur leicht verringert. Es muss bei diesen
Stillen jedoch davon ausgegangen werden, dass die Windrichtung besonders in der
Ubergangs- und Winterzeit einen geringeren Einfluss hat, da Jalousien teilweise bis
vollstidndig geschlossen waren und dadurch keine Querliiftung zulieBen.

Die Regressionsanalyse fiir die Luftfeuchtigkeit ergab einen exponentiellen Anstieg der
NH;-Konzentration in den beiden Segmenten mit Spaltenboden auf Haus Riswick Fiir die
planbefestigten Stélle konnte kein direkter Einfluss nachgewiesen werden. Auch SCHRADE
(2009) stellte in ihrer Untersuchung keinen signifikanten Einfluss der Luftfeuchtigkeit auf

die NH3-Emission fest.
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5.4.2 NH;-Emission aus der Legehennen-Volierenhaltung

Die gemittelten Tagesverldufe der Innenraumkonzentration zeigten zwischen den
untersuchten Jahreszeiten deutliche Unterschiede. Wihrend im Winter ein deutlicher
Tagesgang mit maximalen Konzentrationen am Nachmittag und minimalen
Konzentrationen in der Nacht beobachtet werden konnte, waren bei der Sommermessung
kaum Konzentrationsunterschiede zwischen den Tageszeiten feststellbar. Ahnliche
Tagesginge zeigten auch die Arbeiten von HINZ et al. (2010) und ACHILLES et al. (2002).
Dies ist auf die hohere Liiftungsrate in den Sommermonaten zuriick zu fithren. Durch den
hohen Luftvolumenstrom wird das NH; so schnell abgefiihrt, dass sich keine hohen
Konzentrationen im Raum bilden konnen. Wihrend der Wintermonate ist der
Luftaustausch weitaus geringer. Infolge der Tieraktivitdt, die durch das herrschende
Lichtregime beeinflusst wird, steigt die Konzentration in der Phase erhohter Aktivitét an.
Da das NH; nur langsam abgefiihrt wird ist auch ein langsames Abklingen der
Spitzenkonzentration mit Eintritt der Ruhephase in den Nachtstunden zu verzeichnen. Die
dargestellten Tagesmittelwerte weisen einen deutlichen Wochenrhythmus auf, der dem
Entmistungsintervall entspricht. Hier ist besonders auffillig, dass der Abfall der NH;-
Konzentration nicht schlagartig nach der Entmistung auftritt, sondern sich iiber ein bis
zwei Tage hinzieht. Fiir dieses Phinomen kommen zwei Ursachen in Betracht. Zum einen
fiihrt die Bewegung der Kotbiander wahrscheinlich zu einer erhohten Freisetzung von NH3
aus dem angesammelten Mist, der sich dann noch iiber einige Stunden in der Luft hélt.
Zum Anderen liegen frisch abgesetzte Fékalien auf den sauberen Kotbéndern relativ frei,
so dass die aerobe NH;3-Freisetzung unterstiitzt wird.

Die tigliche Emissionsrate lag im Sommer mit 0,18 g Tier erheblich tiefer als im Winter
mit 0,44 g Tier". Eine von MULLER et al. (1997) beschrieben Steigerung der Emissionsrate
durch einen hoheren Luftvolumenstrom konnte in diesem Stall nicht beobachtet werden.
Wihrend der Luftvolumenstrom ein Verhéltnis von ca. 2:1 aufwies war das Verhéltnis der
Quellemission ca. 1:4. Die niedrigere NH3-Konzentration wéhrend der Sommermessung
kann daher nicht allein auf einen besseren Abtransport und grofBere Verdiinnung zuriick zu
fiilhren sein. Wahrscheinlich ist, dass die hohere Luftwechselrate zusammen mit einer

hoheren Lufttemperatur zu einer besseren Abtrocknung des Kotes fiihrte.
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Zur Bestitigung dieser Vermutung wire jedoch eine Analyse des Trockensubstanzgehaltes
der Exkremente wahrend der Messungen notig gewesen. Hohere Emissionsraten im Winter
wurden auch vom LFL (2004) fiir zwei Stélle mit Volieren- und Bodenhaltung ermittelt.
Ein weiterer Volierenstall zeigte hingegen im Sommer eine hdhere Emissionsrate. Der
ermittelte Emissionsfaktor von 103,5 g Tier" a liegt etwas iiber dem Faktor von 91,1 g,
der in der TA-LUFT (2002) angegeben wird.

Der von MULLER (2003) ermittelte Emissionsfaktor von 112 g Tier” a™ fiir einen Stall mit
fast identischer Haltungstechnik, Entmistung und dhnlichen Tierzahlen, liegt iiber dem hier
errechneten Faktor. Auch HORNIG et al. (2001), MULLER (2004) und HINZ et al. (2010)
weisen in ihren Studien weitaus hdhere Emissionsfaktoren von 130 bis zu 540 g Tier” a™
aus. Fiir die Kéfighaltung werden in der Literatur wesentlich geringere Werte angegeben.
Nach FABBRI et al. (2007) und GROOT KOERKAMP (1998b) liegen die Emissionen aus
diesem Haltungsverfahren mit 62 bzw. 35 g Tier' a' um die Hilfte bis zwei Drittel

niedriger.

5.4.3 Beurteilung der Ergebnisse hinsichtlich des Bildungspotentials fiir
Sekundirpartikeln

Die o.g. Untersuchungen zur Emission von NH; aus modernen Haltungsverfahren fiir
Milchvieh und Legehennen zeigen, dass aus diesen tiergerechten Haltungsbedingungen
eine vermehrte Emission des Vorldufergases Ammoniak resultiert. Unter der
Vorraussetzung, dass ausreichend saure Vorldaufergase vorhanden sind, fordert eine hohe
NH;-Konzentration die Bildung neuer Nukleationskeime (SCOTT und CATTEL, 1979;
COFFMAN und HEGG, 1995; BALL et al., 1999; SITHO et al., 2005). Aus dieser Tatsache
resultiert ein starker Konflikt aus dem Wunsch einer den Bediirfnissen der Tiere optimal
angepassten Haltung und den Auswirkungen auf die Umwelt. Nach der Aussage von
SPIRIG und NEFLEL (2006) ist in der Atmosphére derzeit geniigend NH; vorhanden, um die
gesamten sauren Vorldufer in einen partikuldren Zustand zu iiberfiihren.

Aus einer Modellberechnung der Autoren wird weiterhin ersichtlich, dass auch eine
alleinige Reduktion der NH3-Emission um 50 % die Feinstaubbelastung nur um 3-10 %
senken kann. Daraus folgt, dass in ohnehin stark belasteten Regionen eine erhohte NHs-
Freisetzung die Bildung sekundérer Aerosole nicht mehr steigern kann. Im unmittelbaren
Nahbereich ist eine Verstirkung der Feinstaubbelastung durch die Bildung von

Ammoniumsalzen aber durchaus denkbar.



147

In der Milchviehhaltung sind vor allem die hohen Emissionsraten wiahrend der Sommerzeit
als kritisch zu bewerten. Durch hohe Temperaturen und eine gesteigerte Energiezufuhr
durch die erhohte Solarstrahlung in dieser Jahreszeit werden ausgezeichnete
Nukleationsbedingungen geschaffen.

Die hier emittierten NH3;-Mengen werden wahrscheinlich zu einem weitaus gro3eren Mal3e
in Sekundirpartikel umgewandelt als zu den tiibrigen Jahreszeiten. Maflnahmen zur
Minderung des Ausstofes von Vorldufergasen sollten daher vor allem in den warmen,
strahlungsintensiven  Perioden  angesiedelt werden. Eine Verminderung des
Luftaustausches und die Senkung der Temperaturen an den emittierenden Fldchen wéren
hier als Optionen denkbar. In dem untersuchten Haltungsverfahren fiir Legehennen traten
die hochsten Emissionsraten im Winter auf. Da hier die Nukleationsbedingungen durch
niedrige Temperaturen, hohe Luftfeuchtigkeit und niedrige Solarstrahlung ungiinstig sind
(GAGNE et al., 2009; NAPARI et al., 2002; HAMED et al., 2009; BAEK et al., 2004), kann
erwartet werden, dass der iiberwiegende Anteil des NH; trocken oder nass deponiert wird.
Eine Neubildung von Partikeln ist eher gering. Diese Annahme wird durch die Arbeiten
von STANIER et al. (2004), VAKKARI et al. (2009) und KULMALA et al. (2004) bestitigt. In
Messkampagnen wurden hier im Winter nur sehr niedrige Nukleationsraten beobachtet.
Die Emissionsraten je Tier wirken im Sommer auf den ersten Blick gering. Beachtet man
aber die geringe Masse der Einzeltiere wird deutlich, dass die Gefliigelhaltung zu den
emissionsstirksten Bereichen der landwirtschaftlichen Nutztierhaltung gehdrt. Vor allem
in Gebieten mit einer hohen Viehdichte kann die NH;-Belastung dadurch stark ansteigen.
Im untersuchten Betrieb wurden durch die wochentliche Entmistung und die
Kotbandbeliiftung schon Empfehlungen zur Emissionsminderung umgesetzt. Eine weitere
Reduzierung der Emission wiére {iber eine weitere Erhohung der Entmistungsfrequenz und
den Einsatz einer Abluftreinigungsanlage zu erzielen.

Da unter Beriicksichtigung der Tierschutzaspekte der Trend in der Nutztierhaltung zu
grofleren Bewegungsflichen und freigeliifteten Stallsystemen geht, geht das UBA (2005)
davon aus, dass auch bei einem gleichbleibenden Tierbestand die hohere NH3-Emission zu
einer Verschérfung der Staubproblematik fiihren wird.

Wann und unter welchen spezifischen Bedingungen es zur Bildung von Sekundérpartikeln
kommt ist jedoch noch nicht vollstindig bekannt und weiter Bestandteil vieler

Forschungsvorhaben.
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5.4.4 Nanopartikel-Grofienverteilung

Wiéhrend der Messungen auf Gut Frankenforst zeigten die PartikelgroBenverteilungen an
den Messtandorten deutliche Unterschiede. Beim Vergleich der Verteilungskurven der
Zuluft und der Anlage bzw. dem Stallbereich konnten durchgingig hohere
Partikelkonzentrationen auf dem Betrieb nachgewiesen werden. Der GroBenbereich mit der
stirksten Differenz war jedoch nicht immer gleich. Da diese Uberlagerung vor allem bei
Partikelgréen < 200 nm beobachtet wurde, kann davon ausgegangen werden, dass es sich
hier um relativ frisch nukleierte Partikel handelt. Die Neubildung von sekundiren
Aerosolen tritt somit nicht erst, wie z.B. von HAINSCH und NEUBAUER (2004) vermutet,
wiahrend des Transportes der Vorldufergase, sondern auch schon am Quellort auf. Die
PartikelgroBenverteilung am 23.05.2011 zeigte eine deutliche Verschiebung des
Maximums zu groBeren Partikeln mit zunehmender Entfernung von der Quelle. Hieraus
kann geschlussfolgert werden, dass wéhrend des Transportes zu der weiter entfernten
Messstelle ein Anwachsen der Partikel stattgefunden hat. Anhand der von KULMALA et al.
(2004) angegeben durchschnittlichen Wachstumsraten von 4-10 nm h™' im Sommer kann
die Verschiebung nicht vollstindig erkldrt werden. Durch die hohe NH;-Verfligbarkeit am
Standort sind groere Wachstumsraten wahrend der Messung denkbar. Auch LAMMEL et
al. (2004) kamen zu wesentlich hoheren Wachstumsraten im Umfeld eines viehhaltenden
Betriebes und vermuten einen Zusammenhang mit der hohen NH3-Konzentration.

Auch die Ergebnisse aus dem Betrieb mit Legehennenhaltung vom 21.06.2011 lassen auf
eine Bildung von Sekunddrpartikeln nahe der NH3-Quelle schlieBen. Die
Partikelkonzentrationen im Hofbereich der Anlage waren gegeniiber der Zuluft im Bereich
bis 200 nm deutlich erhht. Am Abluftmesspunkt konnte eine weitere Erh6hung gemessen
werden.

Die niedrigen Messwerte dieses Tages im Stall sind hingegen nicht plausibel. Obwohl die
NHj;-Konzentration durch die vorangegangene Entmistung sehr niedrig war, miisste die
Partikelkonzentration mindestens im Grofenbereich der Zuluft liegen. Dass der Stall eine
so stark Senke fiir feinste Partikel darstellen soll ist nicht erkldrbar. Es muss daher
vermutet werden, dass die Entmistung zu einem so hohen Aufkommen an Staub gefiihrt
hat, dass das Messsystem stark iiberlastet war und nicht richtig messen konnte. Am
zweiten Messtag wurde auch hier im Stall eine erhohte Partikelkonzentration im Bereich

von 35 bis 523 nm nachgewiesen.
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Die hohere NH;-Konzentration im Stall am Ende der Entmistungsfrequenz scheint hier
nicht nur zu Nukleation sondern auch verstirkt zur Akkumulation der Partikel gefiihrt zu
haben.

Auch auf Haus Riswick kann von einer Nukleation am Quellort ausgegangen werden. die
Partikelkonzentration war in der Abluft des Milchviehstalles deutlich erhoht. In der Abluft
des Gesamtbetriebes konnte nur in den GroBenklassen bis 35 nm ein Anstieg der
Partikelzahl beobachtet werden.

Im Vergleich der Messkurven auf den landwirtschaftlichen Betrieben mit denen der
stadtischen  Referenzmessungen  wird deutlich, dass die charakteristischen
PartikelgroBenverteilung unterschiedliche Formen aufweisen. Wéhrend die Kurven der
Tierhaltungsanlagen einen gekriimmten Verlauf zeigen sind die Verteilungskurven im
stddtischen Bereich monoton fallend. In beiden stidtischen Kurven lag das Maximum im
kleinsten GroBenkanal, was auf eine sehr hohe Nukleationsrate hinweist. Ausgeldst wird
diese wahrscheinlich Verbrennungsprozesse und durch die Freisetzung von NOx aus
Kraftfahrzeugen. Die gemessene Partikelkonzentration iibersteigt die Konzentration auf
den Anlagen um ein Vielfaches.

An fast allen Messtagen wurden im Bereich von 120 bis 200 nm Partikelkonzentrationen

von > 1.000 cm>

gefunden. Diese Partikel sind im Hinblick auf den indirekten
Aerosoleffekt von besonderer Bedeutung, da sie nach TEN BRINK (2009) bevorzugt als CN
fungieren. An manchen Standorten wird durch die sekundére Partikelbildung die
Bereitstellung von Wolkenkonzentrationskeimen um mehr als das Doppelte erhoht
(KuLMALA, 2003). An der Mehrheit der Messtage war die Konzentration der Partikel
dieses Grofenbereichs auf den Betrieben dhnlich der Konzentration in stadtischen Bereich.
(3.000 bis 10.000 cm™). Die Freisetzung klimawirksamer Aerosole ist damit in Gebieten
intensiver Tierhaltung wahrscheinlich dhnlich hoch wie in urbanen Regionen.

Die teilweise beobachteten starken Schwankungen in der Partikelkonzentration und
GroBenverteilung lassen auf den Einfluss sich dndernder meteorologischer Bedingungen
und die dadurch bedingte Verlagerung von Luftmassen schlieBen (SITHO et al., 2006).

Die hier gemessenen Partikel weisen aufgrund ihrer geringen Masse sehr lange
Verweilzeiten in der Atmosphire auf (Vgl. Kap. 2.4.3). Sie konnen daher im Ferntransport

iiber lange Strecken transportiert werden und fiihren so zu einer iiberregionalen

Beeinflussung der Feinstaubbelastung.
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5.4.5 Partikelmassenkonzentration und chemische Zusammensetzung

Sowohl in der Partikelmassenkonzentration als auch in der chemischen Zusammensetzung
der Proben aus den verschiedenen Gebieten bestehen grofle Unterschiede.

Die Proben aus den Tierhaltungsbetrieben zeigten die hochsten Gehalte an den Ionen
NH, -, SO42'- und NOs" Diese werden oft direkt den sekundéren Partikeln zugeordnet. Es
kann daher davon ausgegangen werden, dass die Partikelbildung, wie auch schon im
Kapitel 5.4.4 vermutet, direkt mit der Freisetzung des Vorldaufergases NH3 beginnt. Wie
die ebenfalls hohen Konzentrationen im stiddtischen Bereich belegen, ist jedoch auch die
Bildung wihrend der Transmission von grofler Bedeutung. Die erhohte Bereitstellung der
sauren Vorldufergase aus Verbrennungsprozessen fiihrt zu einem gro3en Bildungspotential
in diesen Regionen.

Im Vergleich zu den anderen Messstellen wies der Betrieb mit Legehennenhaltung sehr
hohe Ionen-Konzentrationen auf. Das emissionsintensive Verfahren der Gefliigelhaltung
weist damit vermutlich auch ein gesteigertes Bildungspotential fiir Sekundérpartikel auf.
Es ist jedoch zu beachten, dass die Messergebnisse auf Grund der Néhe zur
niederldndischen Grenze und durch die Einbettung in eine der viehstirksten Regionen
Deutschlands durch Eintrdge aus dem Langstreckentransport stark beeinflusst werden.
Betrachtet man die Verhiltnisse der Ionen genauer, so fillt auf, dass die SO4*- und NO; ™ -
Gehalte mengenmiBig weit iiber NH, -Gehalten liegen. Daran wird deutlich, dass diese
Stoffe nicht allein an NH,4" gebunden sind.

Durch die Verwendung der Gravimetriesammler mit geringem Luftvolumenstrom und
ohne gleichzeitige Erfassung gasformiger Substanzen 1ist ein Vergleich mit
Messergebnissen andere Autoren nicht moglich.

Eine ibergreifende Tendenz zu hdheren Konzentrationen sekundédrer Aerosole in
Tierhaltungsanlagen oder Gebieten mit intensiver Tierhaltung ist jedoch durchaus

nachweisbar.
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5.5 Fazit und Ausblick

Das Ziel der Arbeit war die Bestimmung der Quellemissionen des Vorldufergases NH; aus
aktuellen Haltungsverfahren fiir Milchvieh und Legehennen zur gezielten Ergdnzung der
vorhandenen Datenbasis. Um die Bildung von sekundédren Partikeln aus der
landwirtschaftlichen Tierhaltung in Prognosemodellen abschitzen zu konnen, werden
Daten zu NH;3-Emissionsfaktoren und Tierbestinden bereit gestellt.

Durch den Einsatz eines grofenklassierten Kondensationspartikelzdhlers sowie einer
chemischen Analyse des Gesamtstaubes wurde die Betrachtung der Bildung von
Sekundirpartikeln und ihres ,,Wachstums® am Quellort von NH; und in der unmittelbaren
Umgebung ermdglicht.

Durch Messungen der NHj-Emission zu verschiedenen Jahreszeiten konnte neben
tagezeitlichen Verldufen auch die Variabilitit der Ergebnisse im Jahresverlauf betrachtet
werden. Im jihrlichen Mittel zeigten die untersuchten Stille niedrigere Emissionen als in
der Literatur ausgewiesen werden. Dennoch =zeigten sie hohere Emissionen als
konventionelle, wenig tiergerechte Haltungsverfahren und koénnen so vermehrt zur
Sekundarpartikelbildung beitragen. In den untersuchten Tierhaltungsanlagen konnten
sowohl eine Erhohung der Partikelanzahl in den spezifischen GroBenklassen als auch der

Konzentration an typischen Bestandteilen von Sekundéarpartikeln nachgewiesen werden.

Inwieweit die FEingliederung eines Stalles in den Betriebskomplex das
Immissionsgeschehen und die Wirkungsweise der klimatischen Randbedingungen
verdndert, wurde im Praxismallstab noch nicht untersucht. Zur Verbesserung der
rechnergestiitzten Simulations- und Ausbreitungsmodelle besteht hier grundlegender
Forschungsbedarf. Neben dem Zusammenwirken einzelner Parameter wédre auch der
Einfluss der GroBe der Liiftungsoéffnung auf die Stromungsverhiltnisse im Stall von
Interesse.

Die Bestimmung des Luftvolumenstroms mit dem Tracergas SF¢ konnte aufgrund des
hohen Aufwandes nur kurzzeitig erfolgen. Zur Anpassung der vorhandenen Technik wére
es deshalb wiinschenswert eine Einordnung der kurzzeitigen Luftvolumenstrome iiber eine
Langzeituntersuchung vorzunehmen. Als Schlussfolgerung wére hier eine Aussage iiber

den mindestens erforderlichen Stichprobenumfang je Tag oder Jahreszeit hilfreich.
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Die erfassten Nanopartikel-GroBenverteilungen  unterliegen  starken  zeitlichen
Schwankungen. Eine tiefer gehende Betrachtung der Bildungs- und Austragungsprozesse
ist demnach nur mit einer zeitgleichen Betreibung mehrer Messsyteme an den
verschiedenen Messpunkten moglich. Eine Einbeziehung von direkten Standorten in den
Stillen konnte weitere Anhaltspunkte hinsichtlich des Bildungsortes der Partikel liefern.
Durch eine Erfassung der klimatischen Randparameter wie Temperatur, Luftfeuchte und
Strahlungsintensitdt konnten weitere Aussagen iiber die Bildungsbedingungen getroffen
werden. Auf Grundlage dieser Messungen konnten Prognosemodelle fiir die

Feinstaubbelastung und den Ferntransport optimiert werden.
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6 Zusammenfassung

In der landwirtschaftlichen Nutztierhaltung vollzieht sich ein Wandel zu tierfreundlichen
Haltungsverfahren mit groBem Bewegungsangebot. Den positiven Auswirkungen auf das
Tier stehen jedoch gesteigerte NH3-Emissionen gegentiber. Belastbare Emissionsdaten zu
diesen Haltungsformen sind noch nicht in ausreichendem MaBe ermittelt worden und
weisen zudem starke Schwankungen und Unsicherheiten auf. Vor allem die NHj-
Emissionen wirken nicht nur direkt auf die Menschen, Tiere und die Vegetation sondern
konnen potentiell iiber komplexe Prozesse in der Atmosphire zur Bildung von
Sekundéraerosolen und somit zu einer erhohten Feinstaubbelastung beitragen. Weiterhin
konnen sie einen Einfluss auf die Vegetation und den Wéarmehaushalt der Erde nehmen.

In der vorliegenden Arbeit sollte deshalb die Quellemissionen des Vorldufergases NH; aus
aktuellen Haltungsverfahren fiir Milchvieh und Legehennen bestimmt werden, um damit
die Bildung von sekundéren Partikeln aus der landwirtschaftlichen Tierhaltung abschétzen
zu konnen.

Die Emissionsmessungen im Bereich der Milchviehhaltung erfolgten in vier frei geliifteten
Liegeboxenlaufstillen. Zwei Stille verfiigten iiber planbefestigte Laufflichen. Die
Laufflachen der beiden anderen Stille waren mit Spaltenbdden ausgestattet. Die Reinigung
der Laufginge erfolgte im Normalbetrieb im stiindlichen Rhythmus iiber stationire
Schieber oder Spaltenreinigungsroboter. In einem Stall wurde die Schieberfrequenz fiir
eine zusitzliche Untersuchung in zwei Jahreszeiten auf einen zweistiindigen Rhythmus
reduziert. Die Herdengrdof3e betrug in diesem Stall 61 Tiere. Die drei anderen Stille wiesen
eine Bestandesgrofle von jeweils 48 Kiihen auf. Die Messungen erfolgten in allen Stillen
in drei Jahreszeiten (Sommer, Ubergang, Winter). Die Messdauer betrug mindestens 18
Tage.

Im Bereich der Legehennenhaltung wurde ein Volierenstall mit beliiftetem Kotband und
wochentlicher Entmistung untersucht. Der Tierbesatz betrug 14.900 Hennen. Es wurden
zwei Jahreszeiten (Sommer, Winter) mit einer Messdauer von mindestens 14 Tagen

beriicksichtigt.
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Die Bestimmung der NHj3-Abluftkonzentration erfolgte mittels photoakustischer-IR-
Spektroskopie. Uber ein Kaskadensystem aus PTFE-Schliuchen wurden die Einzelproben
der Ansaugpunkte zu einer Mischprobe zusammengefiihrt und zum Messgerit
weitergeleitet.

Da in den Stéllen unterschiedliche Aufzeichnungsfrequenzen der Messgerite verwendet
wurden, erfolgte eine Vereinheitlichung der Messwerte in Form des 10-Minuten-
Mittelwertes.

Zur Erfassung des Luftvolumenstroms kamen in den frei geliifteten Milchviehstéllen die
Methoden der SFg-Tracergas-Abklingkurve und der CO,-Bilanz zum Einsatz. Im
zwangsgeliifteten Legehennenstall wurde der Luftvolumenstrom mit Hilfe eines
Messventilators kalibriert.

Um die Einflussgroflen auf die Emission frei geliifteter Milchviehstélle charakterisieren zu
konnen, wurden die Wetterparameter Temperatur, Windgeschwindigkeit, Windrichtung
und Luftfeuchtigkeit erfasst.

Zur Untersuchung der Wirkung hoher NHj-Konzentrationen auf die Bildung und das
Wachstum von Sekundirpartikeln in Tierhaltungsanlagen wurden Nanopartikel-
GroBenverteilungen im Luv und Lee der Betriebe sowie auf der Anlage mit einem
groBenklassiertem Kondensationspartikelzahler erfasst und miteinander verglichen.
AbschlieBend wurde eine chemische Analyse von Gesamtstaubproben aus lédndlichen und
stadtischen Regionen sowie aus der direkten Umgebung der Stélle durchgefiihrt und

hinsichtlich der Hauptbestandteile der Sekundirpartikel (NH,", SO4*, NO3) bewertet.

Alle untersuchten Haltungssysteme zeigten charakteristische Tagesgidnge, die in
Abhingigkeit von der Jahreszeit unterschiedlich stark ausgeprigt waren.

Auch in den berechneten tédglichen Emissionsraten zeigte sich ein deutlicher
jahreszeitlicher Effekt. In allen untersuchten Milchviehstillen war die Emission im
Sommer mit 31,07 bis 53,83 g GV' Tag' am hochsten. Die Emissionsraten der
Ubergangs- und Wintermonate lagen zwischen 16,26 und 24,78 ¢ GV™' Tag™ wihrend der
Ubergangszeit und 9,23 und 25,59 g GV' Tag' im Winter. Die errechneten

' fiir die beiden Stille mit

Emissionsfaktoren liegen bei 7,61 und 8,14 kg GV a
planbefestigten Laufflachen und bei 8,10 und 11,77 kg fiir die Stidlle mit Spaltenbdden.

Diese Werte liegen deutlich unter den Literaturangaben.
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Die Einflisse der witterungsbedingten Randparameter auf die gemessene NHj;-
Konzentration zeigten sich sehr variabel und standortabhingig. Hier sind weitere
Untersuchungen, vor allem im Hinblick auf das Zusammenspiel der Einzelkomponenten
notig.

Mit 0,44 g Tier' Tag' wurde wihrend der Wintermessung aus dem untersuchten
Legehennenstall deutlich mehr NH; emittiert als mit 0,18 g Tier' Tag” wiéhrend der
Sommermessung. Im jahrlichen Mittel wurde ein Emissionsfaktor von 103,52 g Tier fiir
diesen Stall ermittelt, der unter den in der Literatur genannten Werten liegt.

Die untersuchten Haltungssysteme weisen hohere NH3;-Emissionen auf als konventionelle
Systeme. Durch die erhohte Bereitstellung des Vorldufergases NH; konnen die
Partikelbildung in der Atmosphére gefordert und die regionale Feinstaubbelastung erhoht

werden.

Die analysierten PartikelgroBBenverteilungen zeigten charakteristische Formen in Bezug auf
den Standort des Messsystems (stddtisch oder Tierhaltung). In den Anlagen zur
Nutztierhaltung konnte eine Erh6hung der Partikelanzahl in den Grofenklassen bis 200 nm
detektiert werden. Die chemische Analyse der Staubproben zeigte eine deutliche Erh6hung
der Bestandteile von Sekundérpartikeln in den Betrieben mit Tierhaltung und im
stadtischen Bereich. An lidndlichen Standorten ohne Tierhaltung wurden wesentlich
geringere Konzentrationen detektiert. Diese Ergebnisse lassen vermuten, dass eine
Partikelbildung auch schon an der Quelle auftritt und nicht ausschlieBlich im Ferntransport.
Die Bildungs- und Wachstumsbedingungen miissen in weiteren Forschungsarbeit noch

genau determiniert werden.

Die gewonnen Daten zur NHj;-Emission aus den, noch unzureichend untersuchten,
aktuellen Haltungsverfahren stellen eine Ergdnzung zu vorhandenen Datenbanken, z. B.
des KTBL und des sédchsischen Landesamtes fiir Umwelt, Landwirtschaft und Geologie,
dar. Zahlen iiber die Tierbestinde werden auf Bundeslandbene von den betreffenden
Ladesdmtern (z.B. RHESE und ScHMITZ, 2008 fiir Nordrhein-Westfalen) oder vom
Statistischen Budesamt herausgegeben und regelmifBig aktualisiert. In Prognosemodellen

konnen Sie zur Vorhersage der Feinstaubbelastung auf regionaler Ebene dienen.
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7 Schlussfolgerungen fiir die Umsetzung der Ergebnisse in die Praxis

Aus den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit lassen sich folgende Schlussfolgerungen fiir

die Umsetzung in der Praxis und den Wissenstransfer ableiten.

Alle MafBnahmen mit dem primiren Ziel der Verminderung von NHjz-Emission aus
Tierstéllen, tragen nachgeordnet auch zur Minderung der Sekundarpartikelbildung bei.

Zu den weniger kostenintensiven Maflnahmen im Produktionsmanagement gehoren die
eiweilangepasste Fiitterung, die Erhohung der Sauberkeit von Lauffldchen, die Reduktion
von Luftraten und die Vermeidung grofler Warmeeintrage in den Innenraum durch eine
verbesserte Ddmmung der Gebdude. Kostenintensive Maflnahmen, wie zum Beispiel der
Einsatz von Urease-Inhibitoren oder die Abluftreinigung, haben deutlich hoéhere

Minderungswirkungen.

Zwischen denn Interessen des Umweltschutzes und des Tierschutzes kommt es im
Hinblick auf die Sekundérpartikelbildung zu einem Zielkonflikt. Gesteht man den Tieren
weitere Aktivitdtsflichen zu, werden die NHj;-Emissionen und die Bildung von

Sekundérpartikeln steigen.

Von einem Einfluss der Nutztierhaltung auf die Sekundéarpartikelbildung ist auszugehen.
Regional kann die Feinstaubbelastung, in Folge der hoheren Bereitstellung des
Vorldufergases NHs, bei groen Tierkonzentrationen erh6ht werden. Durch Stralenverkehr
und Industrie ist jedoch die Grundbelastung mit Feinststiuben (PM,s) in den Stadten
deutlich hoher als in landlichen Regionen. Vor allem von RuBpartikeln aus der
Verbrennung von Treibstoffen gehen hier gesundheitsschddliche Wirkungen aus. Fiir

Ammoniumsalze konnten derartige Wirkungen bislang nicht nachgewiesen werden.

Die NHj-Emissionsdatenbanken konnten durch die eigenen Untersuchungen erweitert
werden. Zahlen zur NH;-Emission und aktuelle Daten zu Tierbestinden konnen fir die
Simulations- und Prognosemodelle der Atmosphérenphysik zur Verfiigung gestellt werden.
Umfassende Angaben zur NHj;-Emission und zu Tierzahlen liefern z.B.
Veroffentlichungen des KTBL, des Sichsischen Landesamtes fiir Umwelt, Landwirtschaft
und Geologie, REHSE und SCHMITZ (2008) fiir Nordrhein-Westfalen sowie das statistische

Bundesamt.
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Tabelle 9.1: Rinderhalter und Rinder am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)

Rinderhalter Kalber bis|  Rinder 1/2 bis Rinder 1 bis unter Rinder 2 Jahre und alter
Verwaltungsbezirk insgesamtdar. Milchqunter 1/2 unter 1 Jahr alt 2 Jahre alt N . y . sonstige |insgesamy
mannlich [ Farsen |Milchkiihe
kuhhalter] Jahr alt | ménnlich | weiblich | mé&nnlich | weiblich Rinder *)

Disseldorf, Stadt 13 2 66 . 37 13 90 49 110

Duisburg, Stadt 29 ] 175 66 109 43 16

Essen, Stadt 27 ] 171 66 39

Krefeld, Stadt 156 10 . . . .

Ménchengladbach, Stadt 54 39 37 95 224 3.082

Miilheim a.d. Ruhr, Stadt & 1 .

Oberhausen, Stadt & 2 . 63 . . . . .

Remscheid, Stadt 25 13 279 . 147 59 49 22 135

Solingen, Stadt 25 6 . 48 56 N . 4 .

Wauppertal, Stadt 48 17 230 . . 358 447 76 . . 2.724
Kleve 880 594 | 13.463 4972 | 11.360 6.806 | 19.387 1.109 7.337 | 41516 4.265| 110.215
Mettmann 100 45 592 217 448 282 724 93 . 4.648
Rhein-Kreis Neuss 95 46 . 517 214 92 526 . 6.108
Viersen 303 221 3.100 1.238 2.638 1.532 4.427 . 1.367 | 13829 29.277
Wesel 770 421 5.069 6.953 6.706 | 11.777 689 5.043 | 21.731 5.086
Reg.-Bez. Diisseldorf 2400 1.429 | 30.186 | 13.075 | 23.108 | 17.176 | 39.521 2.675 | 15.310 | 84.628 | 11.900| 237.579

Aachen, Stadt 109 74 1.037 109 921 149 1579 82 9.725

Bonn, Stadt 6 1

Kdln, Stadt 7 1 . . .

Leverkusen, Stadt 19 6 . 28 . 30 231 . . .
lAachen 248 150 1.850 253 1.686 27 30z 161 . 7.692 . 17.227
Diiren 283 153 1.674 329 1.442 321 2686 150 1.072 6.146 1.092 14.912
Rhein-Erft-Kreis 57 28 . 179 114 484 176 33 137 . . .
Euskirchen 606 276 5.129 1.165 3.23 1.478 5.645 450 2733 | 11535 3.605 34.972
Heinsberg 398 265 3.222 2.036 3.143 . 1.032 322 . . . 32.843
Oberbergischer Kreis 639 361 5638 1.142 4.463 1.216 7.967 434 3.484 | 18.809 2.897 46.050
Rheinisch-Bergischer Kreis 260 136 2.185 488 1.811 435 2.985 266 1.323 . . 18.007
Rhein-Sieg-Kreis 533 269 4.673 1.141 3.351 1.438 5.744 422 2.904 | 12.966 3.171 35.810
Reg.-Bez. Koin 3.165 1.720 | 25.825 6.890 | 20.304 8.415 | 35551 2345 | 15.811 | 83.838 | 14.683 | 213.662
Rheinland 5.565 3.149| 56.011| 19.965| 43.412 | 25591 75072 5.020 | 31.121| 168.466 | 26.583| 451.241

Bottrop, krfr. Stadt 31 12 767 254 395 282 3.886

Gelsenkirchen, krfr. Stadt 13 & 42 76 40 . .

Miinster, krfr. Stadt 138 47 . 2.240 558 2919 1.204 691 . .
Kreis Borken 1.923 926 | 53.329| 24.665| 11.897 | 30.553| 19.184 3.089 38.323 190.155
Kreis Coesfeld 731 284 8.952 9.023 3.720 | 12705 6.368 1.327 12.012 57.577
Kreis Recklinghausen 344 140 4.585 4.285 2.020 5.677 3.325 543 . 6.232 . 28.998
Kreis Steinfurt 1.648 53| 21.749 | 24.828 6.137 | 36.141| 10259 2.486 3.140 | 17232 4.580| 126.552
Kreis Warendorf 992 394§ 10.652 | 11.229 4.291 16.784 7.304 1.749 1.818 | 12715 1.772 68.314
Reg.-Bez. Miinster 5.820 2,343 | 101.519 | 76.566 | 29.094 | 105.101 | 48.514 9.930 | 13.300 | 89.858 | 14.007 | 487.889

Bielefeld, krfr. Stadt 71 29 362 176 309 . . 37 155 1.080 . .
Kreis Gitersloh 1.029 472 8.203 5.386 4.858 9.361 8247 1.046 2.438 | 17591 2.000 59.130
Kreis Herford 156 43 2.541 678 449 . . 111 . 1.404 . .
Kreis Hoxter 769 277 4.440 2.470 2.862 3.186 4.891 693 1.861 9.087 2.956 32.456
Kreis Lippe 375 147 2.086 910 1.456 1.262 2479 342 . 5.336 . 16.394
Kreis Minden-Liibbecke 733 343 5.894 3587 3.141 4.952 5.538 715 1.777 | 10.587 2.452 38.643
Kreis Paderbom 902 358 8.334 5.503 3.662 7.122 6.138 732 1.794 | 10.745 3.224 47.254
Reg.-Bez. Detmold 4.035 1.669 | 31.860 | 18.710 | 16.737 | 26.989 | 28517 3.676 9.334 | 55830 | 12.688 | 204.341

Bochum, krfr. Stadt 11 -

Dortmund, krir. Stadt 35 4 . . . .

Hagen, krfr. Stact 41 9 41 . 64 325 28 .

Hamm, krfr. Stadt 145 50 946 712 70 1.224 1.074 72 7.293

Herne, krfr. Stadt 5 - Kl . . . . . . .
Ennepe-Ruhr-Kreis 240 a7 1.444 519 1.020 779 1.969 196 989 4.027 1.067 12.010
Hochsauerlandkreis 1.199 503 9.006 3.192 6.395 4.070 | 10631 786 4128 | 20622 5.647 64.477
Markischer Kreis 440 198 3.574 877 2.584 1.160 4.489 385 1.702 | 11.077 1.976 27.824
Kreis Olpe 434 124 3.279 724 1.741 854 3013 241 . 4.543 . 18.601
Kreis Siegen-Wittgenstein 644 179 3.045 655 1.588 850 2972 367 1.264 4.020 3.347 18.108
Kreis Soest 656 264 5.780 3.636 3.167 4.769 5.687 783 1.945 8.927 2.844 37.538
Kreis Unna 235 74 1.801 1.974 939 2.941 1.651 242 2.150 13.052
Reg.-Bez. Arnsberg 4.085 1.502 | 29.265 | 13.042 | 18.435 | 17.496 | 32013 3.183 | 12.119 | 57.764 | 19.700 | 203.017
Westfalen-Lippe 13.940 5.514 | 162.644 | 108.318 | 64.266 | 149.586 | 109.044 | 16.789 | 34.753 | 203.452 | 46.395| 895.247
Nordrhein-Westfalen 19.505 8.663 | 218,655 | 128.283 | 107.678 | 175177 | 184.116 | 21.809 | 65.874 | 371918 | 72.978]1.346.488

*) Ammen- und Mutterkiihe sowie Schlacht- und Mastkihe
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Tabelle 9.2: Schweinehalter und Schweine am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)

Schweinehalter Ferkel Jungschweine | Mastschweine Schweine
Verwaltungsbezirk insgesamt dar. Zucht- unter 20 kg |bis unter 50 kg |50 und mehr kg Zuchtsauen Zuchteber insgesamt
sauenhalter Lebendgewicht

Disseldorf, Stadt 3 3 . . -

Duisburg, Stadt 9 1

Essen, Stadt 12 2

Krefeld, Stadt 9 4

Ménchengladbach, Stadt 10 2

Milheim a.d. Ruhr, Stadt .

Oberhausen, Stadt 4 2

Remscheid, Stadt 4 1

Solingen, Stadt 2 1 - - .

Wouppertal, Stadt 9 1 . . . . . 387
Kleve 450 233 81.605 73.630 104.151 30.204 657 290.247
Mettmann 33 10 203 . . . . 3.191
Rhein-Kreis Neuss 52 17 5.479
Viersen 128 50 . . . . . .
Wesel 303 124 27.002 29.510 46.364 . . 113.505
Reg.-Bez. Diisseldorf 1.028 451 . 131.414 194.260

Aachen, Stadt 3 1 .

Bonn, Stadt 2 - - .

Kbln, Stadt 7 1 . 126

Leverkusen, Stadt 1 1 . .
Aachen 16 5 . 574
Diiren 36 1" 3.093 760 .
Rhein-Erft-Kreis 31 9 . 2.220 4.139
Euskirchen 72 16 . . . . . .
Heinsberg 91 48 . 8.048 12.891 . 66 37.441
Oberbergischer Kreis 39 11 469 614 . . . .
Rheinisch-Bergischer Kreis 24 7 . . . . . 2.251
Rhein-Sieg-Kreis 60 18 1.582 2.453 . . . 7.457
Reg.-Bez. Kéin 382 128 . 16.172 26.718
Rheinland 1.410 579 151.437 147.586 220.978 55.749 1.098 576.848

Bottrop, krfr. Stadt 24 10

Gelsenkirchen, krfr. Stadt] 7 3 . . . . . .

Minster, krfr. Stadt 144 40 13.929 25.991 . 5712 59 88.412
Kreis Borken 1.530 649 222.817 195.861 329.765 80.975 885 830.303
Kreis Coesfeld 1.196 455 . 200.533 . 54.479 2.035 .
Kreis Recklinghausen 301 114 . 39.894 69.058 . 163 153.737
Kreis Steinfurt 1.678 813 250.814 220.734 351.813 93.525 1.200 918.086
Kreis Warendorf 1.321 444 153.171 203.264 404.616 54.679 690 816.420
Reg.-Bez. Miinster 6.201 2.528 829.238 891.559 1.631.111 303.879 5.050 3.660.837

Bielefeld, krfr. Stadt 51 15 4.761 4.749 8.582 . . 19.492
Kreis Giitersloh 670 187 46.757 61.800 141.400 16.364 254 266.575
Kreis Herford 260 97 21.965 19.922 48.062 7.273 94 97.316
Kreis Hoxter 691 214 38.388 73.159 138.420 14.344 290 264.601
Kreis Lippe 315 118 26.262 30.588 56.733 . . 122.654
Kreis Minden-Liibbecke 1.036 527 98.234 82.912 156.422 34.269 759 372.596
Kreis Paderborn 658 259 69.094 81.859 152.051 24.402 285 327.691
Reg.-Bez. Detmold 3.681 1.417 305.461 354.989 701.670 106.897 1.908 1.470.925

Bochum, krir. Stadt 6 1

Dortmund, krfr. Stadt 14

Hagen, krfr. Stadt 9 2 . . . . .

Hamm, krfr. Stadt 104 25 . . 27.531 4.741 43

Herne, krfr. Stadt 8 3
Ennepe-Ruhr-Kreis 42 15 . . . . . .
Hochsauedandkreis 235 55 11.524 . . 4.557 59 50.229
Markischer Kreis 106 35 . 9.478 16.732
Kreis Olpe 41 8
Kreis Siegen-Wittgenstein 108 10 . . . . . .
Kreis Soest 670 256 72.611 88.253 167.029 24.029 354 352.276
Kreis Unna 246 93 26.195 28.691 58.241 10.094 143 123.364
Reg.-Bez. Amsberg 1.589 507 137.674 159.060 301.863 50.174 698 649.469
Westfalen-Lippe 11.471 4,452 1.272.373 1.405.608 2.634.644 460.950 7.656 5.781.231
MNordrhein-Westfalen 12.881 5.031 1.423.810 1.553.184 2.855.622 516.699 8.754 6.358.079
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Tabelle 9.3: Legehennenhalter und Legehennen am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)

Legehennenhalter mit ... Legehennen 1/2 Jahr und alter

Verwaltungsbezirk 1-99 100 - 999 1000 - 2998 3000 und mehr insgesamt
Halter Tiere Halter Tiere Halter Tiere Halter Tiere Halter Tiere

Dilsseldorf, Stadt 2 . 5 1.900 1 2 10

Duisburg, Stadt 9 358 2 . - 1 12 .

Essen, Stadt 10 208 6 1.555 3 6.900 - 19 8.663

Krefeld, Stadt 8 - - - 8

Monchengladbach, Stadt 12 . 7 . 4 4.400 - 23

Mulheim a.d. Ruhr, Stadt 3 58 5 1.485 - 2 10

Oberhausen, Stadt 4 46 1 . - - 5

Remscheid, Stadt 3 5 1.100 - 3 11

Solingen, Stadt 2 . 3 1 1 7

Wuppertal, Stadt 13 265 3 . 1 . 1 . 18 .
Kleve 164 2.984 21 8.110 5 8.310 3 67.640 193 87.044
Mettmann 43 13 4.150 4 6.800 3 63 105.913
Rhein-Kreis Neuss 46 23 7.090 4 8.103 3 76 .
Viersen 36 12 3.175 4 8.400 3 55 29.107
Wesel 173 . 28 9.735 14 22.256 5 . 220 124.708
Reg.-Bez. Diisseldorf 528 11.217 134 41.690 41 70.759 27 401.739 730 525.405

Aachen, Stadt 14 9 2.545 - - 23

Bonn, Stadt 4 - - - 4

Koln, Stadt 5 3 3 5.152 - 11

Leverkusen, Stadt 5 181 1 - 2 8
Aachen 44 686 8 3 2 57 .
Diiren 56 1.115 10 . 1 . 4 71 58.105
Rhein-Erft-Kreis 25 . 15 6.030 6 10.658 4 50 .
Euskirchen 105 1.836 6 . 4 8.988 4 119 37.224
Heinsberg 52 16 8.126 4 6.300 5 77 65.885
Oberbergischer Kreis 177 15 . 6 13.400 2 200 35.015
Rheinisch-Bergischer Kreis 65 18 5.200 4 7.400 3 90 33.589
Rhein-Sieg-Kreis 124 . 21 . i} 12.715 2 . 155 29.942
Reg.-Bez. Kéln 676 12.840 122 46.883 39 70.713 28 223.339 865 353.775
Rheinland 1.204 24.057 256 88.573 80 141.472 55 625.078 1.595 879.180

Bottrop, krfr. Stadt 4 4 1 2 11

Gelsenkirchen, krfr. Stadt 4 124 1 - - 5 .

Minster, krfr. Stadt 27 6 . 1 . 2 36 22 487
Kreis Borken 286 32 14.986 22 35.265 13 353 349.474
Kreis Coesfeld 173 18 6.544 7 12.250 8 . 206 329.587
Kreis Recklinghausen 113 . 24 7.976 3 . 3 10.487 143 26.814
Kreis Steinfurt 384 5.951 22 8.029 11 19.280 15 304.316 432 337.576
Kreis Warendorf 313 33 9.113 13 22.200 14 . 373 194.030
Reg.-Bez. Miinster 1.304 21.785 140 50.178 58 98.525 57 | 1.099.327 1.559 | 1.269.815

Bielefeld, krfr. Stadt 39 854 7 2.520 - - 46 3.374
Kreis Gltersloh 306 5.086 51 18.998 29 49.755 22 193.051 408 266.890
Kreis Herford 114 15 1 1 131 12.950
Kreis Hoxter 243 . 8 1 1 253 11.862
Kreis Lippe 188 3.582 17 6 . 2 213 22.818
Kreis Minden-Libbecke 373 6.506 19 . 4 6.400 6 402 124617
Kreis Paderborn 248 24 8.030 6 13.432 12 290 176.845
Reg.-Bez. Detmold 1.511 26.564 141 46.416 47 81.201 4“4 465.175 1.743 619.356

Bochum, krfr. Stadt 8 186 3 1 . - 12

Dortmund, krfr. Stadt 12 8 4 6.016 - 24

Hagen, krfr. Stadt 20 1 . - - 21 .

Hamm, krfr. Stadt 35 12 3.390 - 2 49 44.972

Herne, krir. Stadt 3 2 . - - 5 .
Ennepe-RuhrKreis a7 . 15 4.927 5 9.436 2 119 133.177
Hochsauerlandkreis 210 3.531 14 . 9 16.220 3 236 38.820
Markischer Kreis 134 25 8.956 6 . 2 167
Kreis Olpe 67 18 5.670 5 7.750 2 92
Kreis Siegen-Wittgenstein 218 10 . - 1 229
Kreis Soest 240 32 11.580 5 8.640 7 284
Kreis Unna 89 18 8.517 5 8.314 4 X 116 .
Reg.-Bez. Arnsberg 1.133 22.014 158 56.419 40 67.930 23 343.035 1.354 489.398
Westfalen-Lippe 3.948 70.363 439 153.013 145 247.656 124 | 1.907.537 4.656 | 2.378.569
Nordrhein-Westfalen 5.152 94.420 695 241.586 225 389.128 179 | 2.532.615 6.251 | 3.257.749
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Tabelle 9.4: Pferdehalter und Pferde am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)

Pferdehalter Pferde
Verwaltungsbezirk insgesamt dar. Pony- Ponys und andere Pferde
und Klein- Kleinpferde unter 1 Jahr 1 bis unter 3 bis unter 14 Jahre insgesamt
pferdehalter alt (Fohlen) 3 Jahre alt 14 Jahre alt und alter

Diisseldorf, Stadt 40 17 90 15 26 495 245 871

Duisburg, Stadt 28 12 66 . . 282 107 .

Essen, Stadt 54 22 167 15 63 548 313 1.107

Krefeld, Stadt 27 8 34 11 24 349 140 558

Monchengladbach, Stadt 35 13 44 27 263 122

Milheim a.d. Ruhr, Stadt 31 17 189 40 489 181 .

Oberhausen, Stadt 11 8 44 51 146

Remscheid, Stadt 26 15 78 94 .

Salingen, Stadt 24 12 70 . . 203 103 .

Wuppertal, Stadt 62 25 108 17 62 393 225 805
Kleve 411 167 548 181 522 1.622 629 3.502
Mettmann 172 84 447 94 183 2.051 a37 3612
Rhein-Kreis Neuss 139 7 347 . 181 1.606 624
Viersen 160 67 300 55 . 1.055 390 .
\Wesel 422 190 690 107 296 2.113 868 1.085
Reg.-Bez. Diisseldorf 1.642 734 3.222 11.615 4.883 22.038

Aachen, Stadt 68 24 411 99

Bonn, Stadt 12 5 . . . 129 55 .

Kdln, Stadt 27 12 42 28 43 303 178 594

Leverkusen, Stadt 27 15 42 . . 287 132 471
[Aachen 145 57 343 38 180 805 246 1612
Diiren 161 62 191 31 110 632 340 1.304
Rhein-Erft-Kreis 97 39 155 70 179 1.019 368 1.791
Euskirchen 316 108 770 135 248 1.073 458 2,684
Heinsberg 148 58 270 33 108 693 226 1.330
Oberbergischer Kreis 378 165 760 100 236 1.265 637 2,998
Rheinisch-Bergischer Kreis 190 76 466 55 133 1.081 534 2.269
Rhein-Sieg-Kreis 370 159 1.174 80 230 1.795 1.037 4.316
IReg.—Bez. Kéln 1.939 780 4.356 . . 9.493 4.310 20.337
IRheinIand 3.581 1.514 7.578 1.238 3.258 21.108 9.193 42.375

Bottrop, krfr. Stadt 40 26 102 16 80

Gelsenkirchen, krr. Stadf| 21 11 61 . 35 . 60 .

Minster, krfr. Stadt 159 61 227 70 185 619 218 1.319
Kreis Borken 596 267 748 150 357 1.306 344 2.906
Kreis Coesfeld 587 278 1.247 289 708 1.778 536 4.558
Kreis Recklinghausen 325 144 653 141 425 . 711 .
Kreis Steinfurt 788 313 845 320 824 2.047 604 4.640
Kreis Warendorf 585 252 807 184 ATT 1.798 530 3.796
Reg.-Bez. Miinster 3.111 1.352 4.691 1.169 3.027 9.673 3.083 21.643

Bielefeld, krfr. Stadt 79 34 93 26 57 421 211 808
Kreis Gltersloh 525 178 547 157 377 1.549 685 3.315
Kreis Herford 160 55 131 77 124 593 231 1.156
Kreis Hoxter 370 146 437 84 244 630 299 1.694
Kreis Lippe 327 125 458 75 191 1.178 472 2,374
Kreis Minden-Libbecke 425 158 486 105 245 941 402 2179
Kreis Paderborn 360 118 358 70 218 1.133 358 2,138
Reg.-Bez. Detmold 2.246 814 2.510 594 1.456 6.445 2.659 13.664

Bochum, krfr. Stadt 34 16 62 24 40 438 116 680

Dortmund, krfr. Stadt 68 27 a7 486 219

Hagen, krfr. Stadt 44 19 89 . . 212

Hamm, krfr. Stadt a8 41 111 35 35 285

Herne, krir. Stadt 13 8 50 . . 182 . .
Ennepe-Ruhr-Kreis 255 112 439 77 234 1.283 537 2,570
Hochsauerlandkreis 449 182 705 86 184 1.153 429 2.557
Markischer Kreis 336 156 587 54 193 1.296 634 2.764
Kreis Olpe 216 64 221 36 . 490 . .
Kreis Siegen-Wittgenstein 253 89 398 38 100 663 312 1.511
Kreis Soest 381 148 352 316 428 1.267 367 2,730
Kreis Unna 233 116 454 68 197 1.281 421 2,421
Reg.-Bez. Arnsbherg 2.370 878 3.565 756 1.611 9.046 3.407 18.385
Westfalen-Lippe 7.727 3.144 10.766 2.519 6.094 25.164 9.149 53.692
INordrhein-Westfalen 11.308 4.658 18.344 3.757 9.352 46.272 18.342 96.067




Tabelle 9.5 : Schafhalter und Schafe am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)
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Schafe
Verwaltungsbezirk schafhalter unter 1 Jahr 1Jahr und alter )
insgesamt alt (einschl. zur Zucht benutzte Hammel und insgesamt
Lammer) weibl. Schafe” Schafbbcke Ubrige Schafe

Diisseldorf, Stadt 4 .

Duisburg, Stadt 8 743 1.288 .

Essen, Stadt 14 625 25 44

Krefeld, Stadt 4 136

Maonchengladbach, Stadt 9 46

Milheim a.d. Ruhr, Stadt 5

Oberhausen, Stadt 1

Remscheid, Stadt 10 85

Solingen, Stadt 5 110

Wuppertal, Stadt 26 . 561 14 26
Kleve 125 2533 2.834 96 149 5612
Mettmann 29 359 391 21 31 802
Rhein-Kreis Neuss 22 1.352 2.860 4.332
\Viersen 37 1.148 2.879
Wesel 126 5.739 121 647
Reg.-Bez. Diisseldorf 425 . 18.093 430 1.044 .

Aachen, Stadt 14 510 1.512 19 2.041

Bonn, Stadt 6 459

Kaoln, Stadt 4 7

Leverkusen, Stadt 6 .
Aachen 47 1.007 1.267 42
Daren 46 2.105 3.814 55 29 6.003
Rhein-Erft-Kreis 17 551 1.178 .
Euskirchen 102 3.284 6.224 161 410 10.079
Heinsberg 31 958 3.052 . 4.651
Oberbergischer Kreis 108 2.068 2.565 96 72 4.801
Rheinisch-Bergischer Kreis 65 859 1.318 44 173 2.3%
Rhein-Sieg-Kreis 105 2.167 4.421 83 216 6.887
Reg.-Bez. Kéin 552 26.661 662 1.519 .
Rheinland 977 26.518 44.754 1.092 2.563 74.927

Bottrop, kifr. Stadt 4 32

Gelsenkirchen, krfr. Stadt 5

Minster, krfr. Stadt 37 473
Kreis Borken 207 2.879 3.514 195 217 6.805
Kreis Coesfeld 217 2.087 2.322 130 .
Kreis Recklinghausen 76 . 1.951 52 66
Kreis Steinfurt 205 2312 3.061 157 133 5.663
Kreis Warendorf 213 2.837 3.604 533 148 7.122
Reg.-Bez. Miinster 964 11.773 14.972 1.114 647 28.506

Bielefeld, krfr. Stadt 29 881 1.491 51 103 2.526
Kreis Gitersloh 124 1.322 1.536 87 81 3.026
Kreis Herford 57 . 983 36 24
Kreis Hoxter 161 4.740 7.091 229 485 12.545
Kreis Lippe 113 . 4.278 117 295
Kreis Minden-Libbecke 88 2.260 2.671 95 70 5.096
Kreis Paderborn 183 6.950 9.182 195 390 16.717
Reg.-Bez. Detmold 755 20.389 27.232 810 1.448 49.879

Bochum, krfr. Stadt 7 4 16 858

Dortrmund, krfr. Stadt 9 44

Hagen, krir. Stadt 8 .

Hamm, krfr. Stadt 25 231 13 32

Herne, krr. Stadt 1 .
Ennepe-Ruhr-Kreis 77 1.411 75 64
Hochsauerlandkreis 172 4.279 6.757 170 114 11.320
Markischer Kreis 91 . 1.984 51 92
Kreis Olpe 54 911 1.307 46
Kreis Siegen-Wittgenstein 97 1.740 2.917 86 35 4778
Kreis Soest 178 5.509 8.462 180 145 14.296
Kreis Unna 70 2.314 2.990 83 33 5420
Reg.-Bez. Arnsberg 789 17.652 27.391 719 688 46.450
Westfalen-Lippe 2.508 49.814 69.595 2.643 2.783 124.835
Nordrhein-Westfalen 3.485 76.332 114.349 3.735 5.346 198.762

" einschl. Jahdingen
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Tabelle 9.6: Giinse, Enten und Truthiihner am 3. Mai 2007 in NRW
(REHSE und SCHMITZ, 2008)

Verwaltungsbezirk Ganse Enten Truthiithner
Halter Tiere Halter Tiere Halter Tiere
IReg.-Bez. Diisseldorf 328 20.462 17 60
IReg‘—Bez. Koln 203 4.604 130 . 36 .
Rheinland 531 25.066 301 4.493 96 592.102
|Reg.-Bez. Minster 264 10.619 190 23.222 81 412.339
Reg.-Bez. Deimold 248 50.194 237 90.308 54 177.886
IReg‘—Bez. Arnsberg 206 8.246 190 7.154 46 173.743
Westfalen-Lippe 718 69.059 617 120.684 181 763.968
Nordrhein-Westfalen 1.249 94.125 918 125.177 277 1.356.070
Tabelle 9.7: Signifikanzanalyse der NH3;-Messungen - Gut Frankenforst
Messperiode Messperiode Mittelwertdifferenz  standardfehler Signifikanz
0 () (I-J)
Sommer Sommer 0,1962* 0,03217 0,000
FS stundlich FS zweistindig
Ubergang 0,4276* 0,02973 0,000
FS stiindlich
Ubergang 0,2704* 0,03071 0,000
FS zweistindig
Winter 0,8971* 0,02564 0,000
Sommer Ubergang 0,3146* 0,03068 0,000
FS zweistiindig FS stiindlich
Ubergang 0,1602* 0,03163 0,000
FS zweistiindig
Winter 0,7673* 0,02674 0,000
Ubergang Ubergang 0,1544* 0,02914 0,000
FS stiindlich FS zweistiindig
Winter 0,4527* 0,02375 0,000
Ubergang Winter 0,6071* 0,02496 0,000

FS zweistiindig

* Die Mittelwertdifferenz ist auf der Stufe 0,05 signifikant.

FS = Fliissigmistschieber
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Tabelle 9.8: Signifikanzanalyse des Einflusses der Segmente auf die Ergebnisse
der NH3;-Messung - Haus Riswick

Messperiode Messperiode  Mittelwertdifferenz  Standardfehler Signifikanz
(1 () (I-J)

Segment 1

Sommer Ubergang -0,0793* 0,01607 0,000

Winter 0,3335* 0,01263 0,000

Ubergang Winter 0,2542* 0.01318 0,00
Segment 2

Sommer Ubergang -0,1183* 0,01460 0,000

Winter 0,1984* 0,01253 0,000

Ubergang Winter -0,3187* 0,01217 0,000
Segment 3

Sommer Ubergang 0,1553* 0,01919 0,000

Winter 0,0265 0,01589 0,973

Ubergang Winter -0,1288* 0,01562 0,000

*Die Mittelwertdifferenz ist auf der Stufe 0,05 signifikant
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Tabelle 9.9: Signifikanzanalyse des Einflusses der Jahreszeit auf die Ergebnisse
der NH3;-Messung - Haus Riswick

Messperiode Messperiode  Mittelwertdifferenz  Standardfehler Signifikanz

(1) () (I-9)

Sommer
Segment 1 Segment 2 -0,1891* 0,01527 0,000
Segment 3 -0,0980* 0,01762 0,000
Segment 2 Segment 3 -0,2871* 0,01731 0,000
Ubergang
Segment 1 Segment 2 0,2289* 0,01544 0,000
Segment 3 -0,0220 0,01778 1,000
Segment 2 Segment 3 -0,2502* 0,01679 0,000
Winter
Segment 1 Segment 2 -0,3482* 0,00914 0,000
Segment 3 -0,4050* 0,01008 0,000
Segment 2 Segment 3 -0,0622* 0,01049 0,000

*Die Mittelwertdifferenz ist auf der Stufe 0,05 signifikant.

Tabelle 9.10: Signifikanzanalyse des Einflusses der Jahreszeit auf die Ergebnisse
der NH3;-Messung in der Legehennen- Volierenhaltung

Messperiode Messperiode  Mittelwertdifferenz Standardfehler- Signifikanz
()] J) (I-J) differenz

Winter Sommer 0,77988* 0,05657 0,000

*Die Mittelwertdifferenz ist auf der Stufe 0,05 signifikant
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Abbildung 9.1: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit (0-6,5 m s™)
und der NH;3-Konzentration - Haus Riswick Segment 1
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Abbildung 9.2: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit (0-4,5 m s
und der NH;-Konzentration - Haus Riswick Segment 1
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Abbildung 9.3: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit (0-6,5 m s™)
und der NH;-Konzentration - Haus Riswick Segment 2
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Abbildung 9.4: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit (0-4,5 m s™)
und der NH;-Konzentration - Haus Riswick Segment 2
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Abbildung 9.5: Zusammenhang zwischen der Windgeschwindigkeit (0-6,5 m s™)
und der NH;-Konzentration - Haus Riswick Segment 3
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Abbildung 9.13: Nanopartikel-Grolenverteilung auf Gut Frankenforst am 26.06.2011



Messung 1 Messung 2
Messpunkt TSP NH," S0 NO; TSP NH," S0~ NOy
inpg m? in pg m* in ug m* inpg m in pg m* in ug m* in ug m? inpgm’

1 Kéin 24.33/34,56 0,23/0,28 1,271,585 1,17/1,44 21,85/23,97 0,92/1,08 2,07/2,39 3,13/3,60
2 Bonn 2493/28,25 0,66/0,70 1,76/1,90 2,10/2,34 34,13/31,64 1,371, 11 3,06/2,69 4,08/3,35
3 Gut Frankenforst 1 29,36/21,77 1,68/1,11 2,67/2,84 5,50/3,44 18,80/15,90 0,94/0,66 149/1,24 2,46/1,43
4 Gut Frankenforst 2 23,83/20,97 0,67/0,40 1,88/1,77 1,50/1,37 24,42/25,20 0,82/1,01 1,82/1,88 2,34/2,50
5 Legehennen 67,09/69,55 1,25/1,85 3,38/3,48 7,99/8,02 76,04/84,29 0,44/0,53 1,87/2,04 2,21/2,45
6 Ratingen 19,32/19,29 0,58/0,59 1,54/1,51 1,67/1,77 14,67/17,29 0,54/0,65 1,17/1,25 1,44/1,62
7 Bitburg 14,39/15,41 0,79/0,85 1,38/1,37 2,20/2,21 n.b. 0,59/0,75 1,11/1,34 1,59/1,79
8 Schneeberg 14* 0,42 1,30 0,40 = = - -
9 Meerane 16* 0,56 0,67 0,53 - - - -

10 Zella-Mehlis 14* 0,38 1,61 0,41 = - -

11 Eisenach 14* 0,34 1,42 0,63 = = = =

* zum Wiegen wurde auf eine Waage mit einer Auflésung im mg-Bereich zuriick gegriffen

n.b. = nicht bestimmbar
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11 Kurzfassung in Deutsch und Englisch

Ammoniakemissionen aus Tierstéllen als Vorlaufersubstanz fiir die

sekundire Partikelbildung

Gegenstand dieser Arbeit ist die Bestimmung der Quellemission des Vorldufergases NH;
aus aktuellen Haltungsverfahren fiir Milchvieh und Legehennen um damit die Bildung von
sekundédren Partikeln aus der landwirtschaftlichen Tierhaltung abschitzen zu konnen.
Die Emissionsmessungen im Bereich der Milchviehhaltung erfolgten in vier frei geliifteten
Liegeboxenlaufstillen mit planbefestigten Laufflachen oder Spaltenboden. Im Bereich der
Legehennehaltung wurde ein Volierenstall untersucht.
Die Bestimmung der NHj;-Abluftkonzentration erfolgte mittels photoakustischer-IR-
Spektroskopie. Der Luftvolumenstrom wurde mit SFg, {iber eine CO;-Bilanz sowie durch
einen kalibrierten Messventilator ermittelt. Zur Untersuchung der Wirkung hoher NH;-
Konzentrationen auf die Bildung und das Wachstum von Sekundérpartikeln in
Tierhaltungsanlagen wurden Nanopartikel-GroBenverteilungen im Luv und Lee der
Betriebe sowie auf der Anlage mit einem grofenklassiertem Kondensationspartikelzihler
erfasst und miteinander verglichen. AbschlieBend wurde eine chemische Analyse von
Gesamtstaubproben aus ldndlichen und stddtischen Regionen sowie aus der direkten
Umgebung der Stdlle durchgefiihrt und hinsichtlich der Hauptbestandteile der
Sekundérpartikel (NH,", SO4*, NO53") bewertet.
Die errechneten Emissionsfaktoren fiir die untersuchten Haltungssysteme liegen deutlich
unter den Literaturangaben. Die Einfliisse der witterungsbedingten Randparameter auf die
gemessene NHj3-Konzentration zeigten sich sehr variabel und standortabhingig. Die
untersuchten Haltungssysteme weisen hohere NHs;-Emissionen als konventionelle Systeme
auf. Durch die erhohte Bereitstellung des Vorldufergases NH3 konnen die Partikelbildung
in der Atmosphére gefordert und die regionale Feinstaubbelastung erhoht werden.
In den Anlagen zur Nutztierhaltung konnte eine Erhoéhung der Partikelanzahl in den
GroBenklassen bis 200 nm detektiert werden. Die chemische Analyse der Staubproben
zeigte eine deutliche Erhohung der Bestandteile von Sekundérpartikeln in den Betrieben
mit Tierhaltung und im stidtischen Bereich. Diese Ergebnisse lassen vermuten, dass eine

Partikelbildung auch schon an der Quelle auftritt und nicht ausschlieBlich im Ferntransport.
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Ammonia emissions from livestock buildings as precursor chemicals for the
secondary particle formation

The objective of this study is to determine the source emission of the precursor gas NHj
form current housing systems for dairy cattle and laying hens.
The measurement of emissions in the field of dairy cattle husbandry was carried out in four
naturally ventilated cubicle houses with solid or slatted floors. In the field of chicken
husbandry an aviary system was examined.
Photoacoustical-IR-spectroscopy was used to determine the concentration of NHj in the
exhaust air. The SF¢ decay method, a CO,-Balance and a calibrated fan were used to
measure the volumetric flow rate of the air. To determine the impact of high NH;
concentrations on the formation and growth of secondary particles in animal husbandry
facilities, a size classified condensation particle counter was used to record the size
distribution of nano-particles upwind and downwind of the sources and on the farms. The
gathered data was then compared. Finally, a chemical analysis of total dust samples from
rural and urban areas as well as from the direct surroundings of animal barns was
performed to evaluate the main constituents of secondary particles (NH,", SO4%, NOy).
The calculated emission factors for the investigated husbandry systems were found to be
lower than the values given by the literature. The impact of the ancillary parameters caused
by the weather was found to be very variable and dependent on the location. The examined
husbandry systems showed higher NH; emissions than conventional systems.
With rising supply of the precursor gas NHj the particle formation in the atmosphere can
intensify and the regional fine dust burden can increase.
On the farms, an increase in the particle number in the size classes up to 200 nm could be
detected. The chemical analysis of the dust samples showed a considerable elevation of the
constituents of secondary particles on farms with livestock husbandry and at the urban
sites. These results imply that the particle formation also occurs near the source and not

exclusively on long-range transport.



