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Zusammenfassung:




Die Belastung der Luft mit PM10-Feinstaub ist eines der grossten Probleme der Luftreinhaltung. Dies ist
nicht nur in der Schweiz, sondern in praktisch allen Gebieten auf der Welt der Fall, wo viele Leute leben.
Beim Feinstaub unterscheidet man primare, direkt emittierte Beitrdge, die beispielsweise bei
Abriebsprozessen oder bei unvollstandiger Verbrennung von Treibstoffen entstehen (z.B. Dieselruss), und
sekundare Beitrage, welche aus urspriinglich gasférmigen Stoffen stammen und erst in der Atmosphare
Feinstaub bilden. Wichtige gasférmige Vorlaufer sind Ammoniak, Stickoxide, Schwefeldioxid und fliichtige
organische Verbindungen. Neben den Russemissionen haben vor allem auch die sekundar gebildeten
organischen Bestandteile eine starke Toxizitdt. Der Beitrag des Verkehrs, bzw. verschiedener
Verbrennungsmotoren am sekundaren Feinstaub kann fir die Stickoxide relativ gut abgeschéatzt werden mit
der Annahme, dass der Verkehrsanteil am Nitrat proportional ist zum Emissionsanteil der Stickoxide. Bei den
sekundaren organischen Verbindungen ist das Feinstaubbildungspotential nicht einfach apriori abschatzbar,
da die Flichtigkeit und chemische Zusammensetzung der verschiedenen VOC im Abgas wichtig ist.
Chemische Analysen des Feinstaubes in der Umgebungsluft zeigen einen hohen Anteil an organischen
Verbindungen (OM, Organic Matter) (Figur 1).
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Figur 1: PM10-Komponenten im Standortvergleich (Jahresdurchschnitt). Quelle: BAFU.

Bei der organischen Masse ist der sekundare Anteii am OM im Winter an schweizerischen
Mittellandstationen zwischen 55% in Zirich (stadtischer Hintergrund) und 71% in Payerne. Im Sommer ist
der sekundare Anteil noch hdher, mit Werten von 66% fir Zirich und 96% in Payerne. Bisher
berlcksichtigten Abgasmessungen bei Fahrzeugen das sekundare Partikelbildungspotential trotz ihrer
grossen Bedeutung nicht. Diese Lucke soll durch dieses Projekt geschlossen werden. Die primaren
Emissionen und das sekundare Feinstaubbildungspotential soll fur folgende
Fahrzeugkategorien/Emissionsquellen mit Hilfe einer neuen mobilen Smogkammer an Emissionsprifstanden
quantifiziert werden:

o Lastwagen mit unterschiedlicher Abgasnachbehandlungstechnologie

e Diesel-PKWs bei hohen Geschwindigkeiten

e Benzinfahrzeuge wahrend Kaltstartemissionen bei tiefen Temperaturen
e Motorrader (inklusive Mopeds)

¢ Non-road-Dieselmotoren wie Baumaschinen mit Partikelfilter

e Verwendung von Bio-Treibstoffen (exemplarische Beispiele)

Aufgrund von Messungen und Uberlegungen im Rahmen des CCEM-Projektes NEADS wurden diese
Fahrzeuge/Motoren/Betriebsbedingungen als potentiell besonders relevant eingeschatzt. Die Resultate
sollen dazu dienen, Abgasreinigungstechnologien umfassender zu beurteilen und Grundlagen fir
Verbesserungsmaoglichkeiten bei den Emissionen aufzuzeigen.  Schlussendlich  soll  der
Strassenverkehrsanteil am sekundaren Feinstaub in der Schweiz abgeschatzt werden. Das Messkonzept
der mobilen Smogkammer soll in zukiinftigen Projekten auf andere Emissionen wie Holzfeuerungen
(insbesondere Messungen bei tiefen Temperaturen), Schiffsdieselmotoren, Flugzeug-Duisentriebwerke,
kleine Motoren (z.B. Rasenmaher) und weitere ausgedehnt werden.



1. Forschungsplan

1.1 Stand der Forschung auf internationaler Basis
(- Ziele der internationalen Forschung; offene Fragestellungen; bisher verfolgte LOsungsansatze;
- aktuelle Prioritaten; inkl. Angabe von einschlagigen Referenzen externer Autoren )

Der Feinstaub wird nach wie vor als ein Hauptproblem bei der Luftqualitat eingeschatzt. Vor allem auch
aufgrund der ungenauen Kenntnisse beziglich Emissionen, Bildungsmechanismen und weiteren Prozessen
bezlglich Feinstaub sind die detaillierten Vorhersagen globaler Klimamodelle immer noch mit relativ grossen
Unsicherheiten behaftet. Wichtige Komponenten des Feinstaubes beziiglich Gesundheit, Strahlungsbilanz
sind der elementare Kohlenstoff und die organische Masse. Der elementare Kohlenstoff entsteht bei
Verbrennungsprozessen, zum Beispiel die motorische Verbrennung von fossilen Treibstoffen oder die
Verbrennung von Biomasse oder ebenfalls fossilen Brennstoffen in Heiz6fen. Bei der organischen Masse
kénnen primare Emissionen von Verbrennungs- und anderen Prozessen, aber auch organische Molekile,
die vor allem durch die Oxidation von gasférmigen Vorlaufern entstehen, beitragen. Jimenez et al. (2009)
konnten zeigen, dass die organische Masse typischerweise zwischen 20 und 70% zum nicht-refraktaren
PM1 (Partikulare Masse der Partikel mit aerodynamischem Durchmesser < 1um) in der Nordhemisphare
beitragen (Figur 2). Alle Kuchendiagramme entsprechen dabei einer mehrwdchigen Messkampagne. In
dieser Figur ist auch dargestellt, dass an allen Orten (stadtisch und landlich) das sekundare organische
Aerosol (Aerosol ist ein Synonym fir Feinstaub) die organische Masse dominiert.
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Figur 2: Mittlere Zusammensetzung des nicht-refraktdren PM1 an verschiedenen Standorten der
Nordhemisphare. HOA besteht vornehmlich aus primare Emissionen vom Verkehr, Other OA aus
Holzfeuerungs- und anderen Quellen, OOA (auch LV-OOA und SV-OOA) aus sekundar gebildetem
organischem Feinstaub (Jimenez et al., 2009).

Dies bedeutet also, dass die sekundar aus fllichtigen organischen Kohlenstoffen gebildeten organischen
Partikel mehr zum Feinstaub beitragen als die primar emittierten. Die Bildungsmechanismen dieser
sekundaren organischen Aerosole waren in den letzten Jahren und sind immer noch ein Schwerpunkt der
Feinstaub-Forschung (Hallquist et al., 2009).



Klassisch werden in Smogkammern seit Mitte der neunziger Jahre bis heute die Feinstaub-
Bildungspotentiale einzelner organischer Molekule untersucht. Dabei wurde klar, dass bei den anthropogen
emittierten Molekilen vor allem Aromaten (z.B. Toluol, Benzol, Trimethylbenzole) und bei den biogenen
Emissionen vor allem Monoterpene, Sesquiterpene und seit neuem auch Isopren wichtig sind (z.B. Ng et al.,
2007; Hoffmann et al., 1997; Kroll et al., 2006).

Volkamer et al. (2006) konnten zeigen, dass in Mexiko-City die Bildung von sekunddrem organischem
Aerosol ebenso wie auch in anderen Studien deutlich unterschatzt werden, wenn diese klassischen
Vorlauferschadstoffe berlcksichtigt werden. Robinson et al. (2007) konnten in einer bahnbrechenden
Publikation in Science zeigen, dass bei den Verkehrsemissionen vor allem die Oxidation von halbfliichtigen,
langkettigen und bei geniigender Verdinnung gasformigen Molekile zur sekundaren organischen
Aerosolbildung beitragen. Die Aromaten tragen nur einen geringen Teil zur Aerosolbildung bei. Ahnliches
wurde auch fiir Holzfeuerungsemissionen gefunden (Grieshop et al., 2009). Bei diesen Studien konnte
gezeigt werden, dass sich die organische Massenkonzentration im Feinstaub oft innerhalb von 2-3 Stunden
durch Bildung von sekundarem organischem Material mindestens verdoppeln kann. Der Einbezug dieser
halbflichtigen Emissionsanteile in Modellen fihrt nun zu deutlich besseren Modellresultaten, wie zum
Beispiel in Hodzic et al. (2010) fir Mexiko gezeigt werden konnte (Figur 3).
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Figur 3: Verhaltnis der beobachteten und modellierten sekundaren organischen Aerosolkonzentration mit
traditionellen Modellen (blau) und dem neuen Konzept (Volatility Basis Set) (Hodzic et al., 2010).

Dieser Modellansatz birgt noch viele Unsicherheiten. Es muss eine Flichtigkeitsverteilung der organischen
Emissionen angenommen werden (Shrivastava et al., 2008), die von der Carnegie Mellon Universitat
aufgrund von Dieselgeneratormessungen abgeschatzt wurde. Wie in Kapitel 1.2 dargestellt fihren
verschiedene Abgasnachbehandlungstechnologien zu verschiedenem organischem Produktionspotential.
Das heisst, dass die Annahmen von Shrivastava et al. (2008) nicht flr beliebige Fahrzeuge und Motoren mit
verschiedenen Technologien und Brennstoffen verwendet werden kdnnen. Generell kann angenommen
werden, dass Verbrennungstechnologien mit hohen organischen flichtigen und organischen
Partikelemissionen auch zu potentiell hohen sekundar gebildeten Feinstaubmengen fliihren. Beispielsweise
kann angenommen werden, dass die sekundare Feinstaubproduktion von Benzin-PWs bei funktionierendem
Katalysator eher klein ist. Bei Kaltstart, insbesondere bei tiefen Temperaturen, kénnen aber sehr hohe VOC
(volatile organic compounds, fliichtige organische Kohlenstoffe) Emissionen auftreten (Weilenmann et al.,
2009). Bei minus 20 Grad Celsius wird bei einem Kaltstart soviel VOC emittiert wie bei 2000-5000
Kilometern bei funktionierendem Katalysator. Es kann weiter angenommen werden, dass bei diesen
Bedingungen auch potentiell viel Feinstaub aus diesen Emissionen entstehen kann. Auch Motorrader und
Mopeds emittieren neben Partikeln auch signifikante VOC-Mengen (etwa 20% der Personenwagen in der
Schweiz, personliche Mitteilung von BAFU, 2010), wahrenddem in einem EU-Report (2009) sogar
abgeschatzt wurde, dass im Jahre 2020 in Europa ohne weitere Massnahmen Zweirdder die wichtigste
Fahrzeugkategorie fir VOC-Emissionen sein werden. Der Ansatz von Shrivastava et al. (2008) zur
Beschreibung der Emissionen muss auf jeden Fall verfeinert werden. Die Modellbeschreibung der weiteren
Oxidation der Emissionen wie konzeptionell in Jimenez et al. (2009) beschrieben muss durch quantitative
Untersuchungen wie diese erst vollstdndig entwickelt werden.



1.2 Stand der eigenen Forschung
(- Kurze Darstellung der Forschungsarbeiten. Welches sind die wichtigsten wissenschaftlichen Erfolge und
Ergebnisse der letzten 3 Jahre? Welches sind die Highlights?
- Nennung der wichtigsten eigenen Publikationen/Berichte)

Das Labor fir Atmospharenchemie am Paul Scherrer Institut betreibt seit 2004 eine Smogkammer mit dem
Fokus der Feinstaubbildungsmechanismen (Paulsen et al., 2005). In den ersten Jahren wurden vor allem der
Oxidationsmechanismen und Aerosolbildungsmechanismen einzelner Molekile wie beispielsweise
Trimethylbenzol und o-Pinen untersucht (z.B. Metzger et al., 2008). Dabei konnte erstmals gezeigt werden,
dass die Bildung von Oligomeren mdglicherweise ein wichtiger Prozess bei sekundaren Feinstaubbildung ist
(Kalberer et al., 2004, Baltensperger et al., 2005). Das Aerosolmassenspektrometer von Aerodyne, welches
die On-Line-Messung der chemischen Zusammensetzung des nicht-refraktaren Feinstaubes erlaubt, wurde
mit anderen Instrumenten an der Smogkammer seit etwa 2005 eingesetzt (Alfarra et al.,, 2006;
Baltensperger und Prevot, 2008). Zusammenhange zwischen Oxidationsgrad und Hygroskopizitat konnten
aufgezeigt werden (Duplissy et al., 2008; Jimenez et al., 2009). Das Labor fir Atmospharenchemie lieferte
wichtige Resultate zum Review-Paper zu sekunddrem organischem Feinstaub von Hallquist et al. (2009) und
konnte im Science-Paper von Jimenez et al. (2009) aufzeigen, wie insbesondere Aerosol-
massenspektrometermessungen verwendet werden koénnen, um im Feld primdre und sekundare
Feinstaubquellen zu unterscheiden, wie im Labor das Prozessieren von organischen Molekllen untersucht
werden kann, und wie dieses Prozessieren konzeptionell modelliert werden kann.

Die heute von vielen Gruppen verwendeten statistischen Methoden zur Unterscheidung der primaren und
sekundaren Quellen wurden von Lanz et al. (2007) erstmals angewandt, und kirzlich erschien eine
Zusammenstellung von verschiedenen Messkampagnen in der Schweiz und nahem Ausland (Lanz et al.,
2009) (Figur 4). Das wichtigste Resultat in diesem Zusammenhang war, dass das organische Aerosol in der
Schweiz durch die sekundaren Anteile dominiert wird, wie auch in Jimenez et al. (2009) gezeigt.

Swiss Plateau Alpine region
elevated low
summer winter (spring) (winter)
100 | i p—
OA components:
80 449, 50% = oxygenated (OOA):
55% low-volatility (LV-OQA)
60% g B semi-volatiie (SV-O0A)
60
m  hydrocarbon-like (HOA)
A g, m primary biomass burning (P-BBOA)
40 .- B Jocal OA sources (LOA)
(]
b B unexplained mass fraction
(] D/’U
20
0
0= J%1%1% <19219%,2% <1% <1%  <1% 2%1%1% 1% OOA: mostly Secondary organic
— 2 . 0EE D aerosol
288 8388 S 3 28888
NN o o O N o o N9 O N .
e e s EHES HOA: mostly organic aerosol
== zmZ > > ool = :
==5 Tws Tz Sooir s from traffic
i < 4k s s E 0a =y,
o > FATTS a — > o A .
=N= Qxa Ty 2o P-BBOA: mostly wood burning
=

Figur 4: Relative Anteile am organischen Aerosol bei verschiedenen Kampagnen : HAE: Harkingen, ZUE:
Zirich, PAY: Payerne, REI: Reiden, MOHp: Hohenpeissenberg, JFJ: Jungfraujoch, ROV: Roveredo, MAS:
Massongex, RHI: Rheintal, GRE: Grenoble. Die grauen Anteile entsprechen im wesentlichen dem
Verkehrsbeitrag, die braunen den Holzfeuerungsbeitrédgen und die rosafarbigen den sekundaren organischen
Aerosolbeitragen (Lanz et al., 2009).

Die sekundaren Beitrage variieren im schweizerischen Mittelland zwischen 55% und 71% im Winter und
zwischen 66% und 94% im Sommer. Auch an den alpinen Stationen sind die sekundaren Anteile dominant.
Einzig in den Alpentalern waren die primaren Beitrage etwas hdher, insbesondere von den Holzfeuerungen.



An der Smogkammer wurden in den letzten 2 Jahren auch Oxidationsexperimente von Diesel- und
Holzfeuerungsemissionen durchgefiihrt. Es konnte gezeigt werden, dass bei Dieselfahrzeugen signifikante
Mengen an sekundarer organischer Masse gebildet werden kénnen (Chirico et al., 2010a) (Figur 5). Am
Anfang des Experimentes nach starker Verdinnung bestehen die Partikel vor allem aus schwarzem
Kohlenstoff und etwas organischer Masse. Nach 5 Stunden Oxidationszeit ist die organische
Massenkonzentration ahnlich gross wie der schwarze Kohlenstoff und besteht zu fast 80% aus sekundarem
Material.
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Figur 5: Typische Entwicklung der Konzentrationen von schwarzem Kohlenstoff (BC), primarer organischer
Masse (POA) und sekundarer organischer Masse (SOA) eines Dieselfahrzeuges ohne
Abgasnachbehandlung in der PSI-Smogkammer. Die Wandverluste in diesem Smogkammerexperiment sind
korrigiert. (Chirico et al., 2010a).
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Figur 6: Emissionsfaktoren in g Feinstaub pro Kilogramm Treibstoff fir den schwarzen Kohlenstoff, die
organische Masse und die sekundar produzierte organische Masse fir Fahrzeuge mit verschiedenen
Abgasnachbehandlungsmethoden (Chirico et al., 2010a).

Figur 6 zeigt, dass die primaren Emissionen durch Partikelfilter stark minimiert werden kénnen. Das neue ist
jedoch, dass der Oxidationskatalysator zu einer starken Reduktion der sekundar gebildeten Feinstaubmasse
fuhrt. Die Abgasnachbehandlungsmethoden beeinflussen also die primaren Emissionen und das sekundare



Aerosolproduktionspotential. Um die Auswirkungen motorischer Emissionen auf die Feinstaubkonzentration
in der Aussenluft abschatzen zu kdnnen, miissen deshalb die direkien Emissionen aber auch die potentiell
hohen sekundaren Feinstaubanteile erfasst werden.

In der Doktorarbeit von Roberto Chirico wurden neben dem sekundaren Produktionspotential auch die
primaren Emissionen von verschiedenen Fahrzeugen (Lastwagen, Personenwagen, Mopeds) mit
verschiedenen Treibstoffen in Ispra untersucht (Chirico et al., 2010b, Giechaskiel, 2010). Ein Uberblick der
Emissionen der Partikelanzahl, der organischen Masse und des schwarzen Kohlenstoffes ist in Figur 7 als
Funktion der Geschwindigkeit dargestellt. Dabei konnte festgestellt werden, dass die Emissionen der
organischen Masse von Mopeds 1 bis 2 Grossenordnungen héher sind als diejenigen der Dieselfahrzeuge
(inklusive ein Lastwagen) und 5-8 Gréssenordnungen (!) hdher als bei Benzinfahrzeugen. Zudem wurden viel
hohere VOC-Emissionen bei Mopeds festgestellt.

-5 | 0 All tests with diesel vehicles © Al tests with gasoline vehicles All tests with muneds|
w10 7
5 7] o] 8 g 6
= 12|
210" - i i i 8
o g ¢ g C
510 0 %
o - 8 0
10 ~
= 10' -
£ 08 i SR
910"
o
£ o 9 g 8 ¥
< 40" o g
o o 0 ]
37 0 o]
10 ~
A~ ° g 3 0 5 8
E o0 8
= 10 | 0 o] 0 0
10t o ° 0 |
(6] .4: 0
gl 0 8 8
& 0
10 \ \ | | | | | | | : \ \ \ |
0 10 20 30 40 5 60 70 & 90 100 110 120 130 140 150 160
Speed (km/h)

Figur 7: Feinstaubemissionen (Partikelanzahl, organische Aerosolmasse, schwarzer Kohlenstoff (BC)) von
Diesel- und Benzin-Fahrzeugen sowie Mopeds. (Chirico et al., 2010b).

Bei Dieselfahrzeugen wurden vor allem bei den hoheren Geschwindigkeiten (90 km/h beim Lastwagen und
120-140 km/h bei den Personenwagen) erhéhte Emissionen der organischen Masse und des Verhaltnisses
von organischer Masse zu schwarzem Kohlenstoff bei Fahrzeugen mit Oxidationskatalysator festgestellt
(nicht offensichtlich in Figur 7 aufgrund der logarithmischen Skala). Mdglicherweise funktioniert der
Oxidationskatalysator bei diesen hohen Lasten nicht mehr optimal, und die Emissionen von
Feinstaubvorlaufern kdnnten bei solchen Bedingungen sehr hoch sein.

In  diesem Projekt soll nun das Know-how an den Emissionsprifstanden mit den
Smogkammeruntersuchungen gekoppelt werden, in dem man diese Smogkammerexperimente direkt vor Ort
bei den Emissionsprifstanden durchfihrt. Dies ist direkt an der PSI-Smogkammer nicht méglich.



1.3 Darstellung der Forschungsziele und des Forschungsplans
(- Wichtigste Probleme/Fragestellungen, die gelést werden sollen, Innovationen bei der Problemldsung.
- Welche Ergebnisse werden erwartet? - Erfolgskriterien;
- fur Dissertationen: Arbeitsplan und Nennung der akademischen Leitung)

Die Ziele in diesem Projekt sind:

A) Emissionsmessungen von schwarzem Kohlenstoff (BC) und organische Masse (OM) von folgenden
Emissionsquellen:

e Lastwagen mit unterschiedlicher Abgasnachbehandlungstechnologie
o Diesel-PKWs bei hohen Geschwindigkeiten
e Benzinfahrzeuge wahrend Kaltstartemissionen bei tiefen Temperaturen
e Motorrader (inklusive Mopeds)
¢ Non-road Dieselmotoren wie Baumaschinen mit Partikelfiltern
¢ Verwendung von Bio-Treibstoffen (exemplarische Beispiele)
B) Bestimmung der sekundaren Feinstaubbildung fiir die Emissionsquellen in A)
C) Beurteilung der Abgasreinigungstechnologien beziiglich primarer und sekundarer Emissionen

D) Abschatzung der Strassenverkehrsanteile am sekundaren Feinstaub in der Schweiz
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Figur 8: Experimenteller Setup fir die Messungen der sekundaren Aerosolproduktion an der PSI-
Smogkammer.



Vorgehensweise

Die organischen Feinstaubemissionen sollen mit neuesten State-of-the-Art analytischen Messgeraten an
Fahrzeugpriifstanden (im Joint Research Center in Ispra, an der Empa und an der Abgasprifstelle und
Motorenlabor Nidau in Biel) on-line gemessen werden. Im Joint Research Centre der Européischen
Kommission in Ispra1 steht seit kurzem ein Rollenpriifstand fiir ganze Lastwagen zur Verfligung, bei welchem
nicht nur wie Ublich die Emissionen der Motoren, sondern die Emissionen des Gesamtsystems gemessen
werden konnen. Eine mobile Smogkammer soll gebaut werden (ca. 8-10m3) mit welcher unter Benutzung der
gleichen Analytik direkt bei den Fahrzeugpriifstdnden das Feinstaubbildungspotential bei verschiedenen
Fahrbedingungen bestimmt werden kann. Am Paul Scherrer Institut kénnen ohne Prifstand nur sehr limitiert
reale Emissionsbedingungen fiir verschiedene Fahrzeuge simuliert werden.

Der Setup soll ahnlich wie bei der PSI-Smogkammer sein (Figur 8). Die neue Kammer soll in einem
Anhanger Platz finden, welcher mit dem PSI-Messmobil (gesponsert durch IVECO) gezogen werden kann.
Die Instrumente werden im Messmobil installiert. Die Kammer kann bei Bedarf aus dem Anhanger gerollt
werden oder sogar in der Teststandhalle selber aufgebaut werden. Statt der Xenon-Bogenlampen werden
hier wie bei anderen Smogkammern auch Ublich sogenannte Blacklights (oder Solarium-Lampen) verwendet,
welche vor allem Licht im photochemisch wichtigen Wellenbereich emittieren. Das Verdinnungssystem wird
den Gegebenheiten bei den Prifstanden angepasst. Schlussendlich sollen aber mit 2 Dekati-
Injektionsverdiinnern und Silco-Steel-Leitungen die Emissionen in die Kammer gebracht werden. Die
geplanten Messungen beinhalten verschiedene Parameter, um die Resultate interpretieren zu kénnen.
Beispielsweise hat die Ozon- und Stickoxidkonzentration einen signifikanten Einfluss auf die Chemie und
insbesondere die Geschwindigkeit der Reaktionen in der Kammer. Prinzipiell sollen die Experimente &hnlich
wie bei Chirico et al. (2010b) durchgefiihrt werden. Es wird erwartet, dass 1 Experiment pro Tag moglich
sein wird.

Tabelle 1: Instrumente und Parameter, welche bei diesen Untersuchungen gemessen werden.

Parameter Instrument

Organische Masse Aerosolmassenspektrometer (Aerodyne High
Resolution ToF)

Schwarzer Kohlenstoff MAAP  (Multi Angle Absorption Photometer),
Aethalometer

Aerosolgrossenverteilung SMPS (Scanning Mobility Particle Sizer)

Totalkohlenstoff (THC) und Nicht-Methankohlen- | Flammenionisationsdetektion (FID) mit selektiver

wasserstoffe (NMHC) katalytischer Verbrennung

Kohlenmonoxid UV-Fluoreszenz

Kohlendioxid IR-Absorption

Stickoxide, Schwefeldioxid, Ozon Standardinstrumente

EC wund OC (Elementarer und organischer | Sunset-Lab Thermooptisches Verfahren
Kohlenstoff

Zusatzliche mehr forschungsorientierte Messungen sollen fir ausgewahlte Experimente erganzt werden.
Thermodesorbermessungen sollen Aufschluss Uber die Flichtigkeit der primdren und sekundaren

' Durch eine enge Zusammenarbeit mit dem Joint Research Center der europdischen Union hat die Schweiz im Bereich
Luftreinhaltung den Informationsaustausch mit der EU verstérkt und gemeinsame Forschungs- und Entwicklungsarbeiten

aufgenommen. http://www.uvek.admin.ch/dokumentation/00474/00492/index.html?lang=de&msg-id=14492
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organischen Masse dienen. Hygroskopizitatsmessungen kénnen dazu dienen, die Alterung bezlglich
physikalischer klimarelevanter Eigenschaften zu charakterisieren. Wahrend des Projektes ist auch geplant,
eine Flow-Tube zu entwickeln, um zu testen, ob das sekundare Oxidationspotential auch mit einem
einfacheren Setup quantitativ korrekt bestimmbar ist.

Begriindung fiir die Auswahl der Emissionsquellen

Die Auswahl der Fahrzeuge/Motoren und Priifbedingungen wurde aufgrund der heutigen Kenntnis getroffen.
Wichtig fir die sekundare Produktion von Feinstaub scheinen Bedingungen zu sein, wo auch hohe priméare
organische Emissionen und/oder hohe VOC-Emissionen vorhanden sind. Beispielsweise sind
Benzinfahrzeuge mit funktionierendem Katalysator mit hoher Wabhrscheinlichkeit fir die sekundare
Produktion von sekundarer organischer Masse in der Schweiz nicht wichtig. Im Moment finden &hnliche
Untersuchungen von Benzinfahrzeugen in der USA statt. Aufgrund der Resultate dieser Studie kann das
Programm dieses Projektes angepasst werden.

Die Publikation der Empa (Weilenmann et al, 2009) hat klar gezeigt, dass bei Kaltstart von
Benzinfahrzeugen (vor allem auch bei tiefen Temperaturen) sehr hohe Emissionen von Kohlenwasserstoffen
gefunden werden, welche potentiell mit erhohtem sekundaren Feinstaub einhergehen.

In der Schweiz sind beziiglich primarer organischer Masse die Dieselfahrzeuge am wichtigsten. Bei den
Personenwagen scheinen jedoch die Emissionen und das sekundare Bildungspotential durch die
Kombination von Oxidationskatalysator und Feinstaubfilter geldst werden kénnen. Es gilt jedoch zu testen,
ob dies auch bei hohen Lastbedingungen (starke Beschleunigung, hohe Geschwindigkeiten) auch der Fall
ist. Bei den Lastwagen gibt es verschiedene Technologien, die wohl verschiedene Auswirkungen auf die
primaren Emissionen und den sekundaren Feinstaub haben. Letzteres wird bei der Wahl der Technologie
noch zu wenig bertcksichtigt.

Wir konnten durch Messungen in Ispra zeigen, dass Mopeds sehr hohe primdre Emissionen aufweisen.
Man findet auch hohe VOC-Emissionen. Diese Kombination fihrt zur Vermutung, dass die Emissionen der 2-
Rader in der Schweiz und Europa fir die Feinstaubbelastung trotz der im Vergleich geringeren gefahrenen
Kilometer wichtig sein kdnnten. Im internationalen Kontext, vor allem in asiatischen Megacities, sind diese
Emissionen noch wichtiger als in Europa.

Im Gegensatz zu den Diesel-Personenwagen haben die grosseren Baumaschinen zwar Partikeffilter, jedoch
keine Oxidationskatalysatoren. Es kdnnte sein, dass der Einfluss der Baumaschinen- und anderen non-
road-Dieselmotor-Emissionen auf die Feinstaubkonzentrationen aufgrund der sekundaren Feinstaubbildung
trotz der Filter nach wie vor sehr gross ist.

Da in Zukunft vermehrt Biotreibstoffe verwendet werden, soll auch der Einfluss dieser Treibstoffe auf die
primaren und sekundaren Emissionen untersucht werden. Haufig beinhalten solche Treibstoffe schon am
Anfang mehr Sauerstoff. Dies hat einerseits Einfluss auf die Verbrennung und kann Einfluss haben auf die
Art der organischen Partikelemission und dem sekundaren Produktionspotential.

Die Auswahl der Experimente in diesem Projekt kann in Absprache mit der Begleitgruppe (siehe 1.6) im
Verlaufe des Projektes aufgrund der Resultate in den Experimenten oder neuer publizierter Resultate in der
allgemeinen Literatur angepasst werden.
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Forschungsplan des Postdocs/Doktoranden (Doktorvater: Urs Baltensperger)

Zeitraum Involvierte Arbeit
Monate Personen
1-3 Doktorand, Einarbeitung in die Literatur (Fokus: Smogkammeruntersuchungen PSI, Carnegie
(Postdoc) Mellon, Emissionsmessungen)
1-4 Techniker, Postdoc, | Bau der Smogkammer
(Doktorand)
1-6 Doktorand, Einarbeitung des Doktoranden in die Messmethodiken unter Anleitung des
(Postdoc) Postdocs (Aufwand vor allem gross beim Aerosolmassenspektrometer)
4-6 Postdoc, Doktorand | Test der Smogkammer am PSI. Vergleichsmessungen zwischen der PSI-
Kammer und der mobilen Kammer
7-8 Doktorand, Postdoc | Kampagne 1 von Priifstandsmessungen in Ispra mit detaillierten Untersuchungen
(Absprache von Lastwagenemissionen und (je 2) beispielhafte Tests von Kaltstart-Benzin,
mit Ispra Diesel-PW bei hohen Geschwindigkeiten, Motorrader. ein liblicher Biotreibstoff
9-16 Doktorand, Detaillierte Analyse der Daten von der Kampagne
(Postdoc)
14-16 Postdoc, Publikation Gber Setup und Vergleichsmessungen am PSI
(Doktorand)
Doktorand, Publikation Uber die Resultate (Emissionen/SOA-Potential) von Lastwagen mit
(Postdoc) unterschiedlicher Abgasnachbehandlung
17 Doktorand/Postdoc | Kampagne 2 von Prifstandsmessungen in Biel bezlglich non-road
Dieselmotoren wie Baumaschinen
18-19 Doktorand/Postdoc | Kampagne 3 (Detaillierte Planung abhangig von Kampagne 1): Messungen in
Ispra und ev. an der Empa
Postdoc, Messungen mit Flowtube, Thermodesorber
(Doktorand)
20-28 Doktorand/Postdoc | Auswertungen und 2 Publikationen der Kampagnen; Fokus auf High-Resolution-
ToF-Analyse
29 Doktorand/Postdoc | Kampagne 4 (Detaillierte Planung abhéangig von bisherigen Resultaten): Fokus
auf offene Fragen oder zusatzliche interessante Fragestellungen
30-36 Doktorand/Postdoc | Komplette Auswertung, Abschluss der Dissertation, Publikationen bezlglich

Gesamtiberblick des SOA-Potentials und Oxidationsgrad der
organischen Aerosolmasse

Thermodesorber und Flowtube-Messungen

Abschatzung des SOA-Potentials des Verkehrs in der Schweiz

Schlussbericht des S-Feinstaub Projektes
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1.4 Bedeutung des Vorhabens

(- Einfluss der Ergebnisse auf die Ausrichtung der internationalen Forschung in diesem Fachbereich;
- Anerkennung der PSI-Beitrage in der internationalen Fachwelt;

- Potential firr die Entwicklung neuer Methoden und Technologien;

- mogliche Implikationen auf heutige Prozesse und Technologien.)

Die Publikationen von Robinson et al. (2007), Hallquist et al. (2009) und Jimenez et al. (2009) haben den
Weg vorgezeichnet. Die Oxidation der primaren halbfliichtigen organischen Molekiile ist mitentscheidend fur
das Verstandnis der Bildung von sekundarem organischem Aerosol (SOA). Mit einer stationaren
Smogkammer am PSI sind die Méglichkeiten firr diese wichtigen sekundaren organischen Bildungsprozesse
verschiedenster Verbrennungsprozesse sehr limitiert. Die neue Smogkammer wird die folgende zukiinftige
Forschung erméglichen:

- SOA - Bildung von Fahrzeugen ( unter kontrollierten Bedingungen (reprasentative Messzyklen, hohe
Geschwindigkeiten, Beschleunigungen, etc.) : Dieses Projekt

- SOA - Bildung von grossen Motoren (z.B. Baumaschinen) : Dieses Projekt
- SOA - Bildung von Schiffsemissionen (an Prifstédnden (z.B. PSI) und direkt auf Schiffen)

- SOA - Bildung von Flugzeugemissionen (an Flugzeugturbinen-Priifstanden und fiir den Taxi-Betrieb
auf Flughafen)

- SOA - Bildung von Holzfeuerungen bei tiefen Temperaturen (die neue Kammer kann bei
Aussenlufttemperaturen betrieben werden)

- SOA - Bildung von einem Mix von Fahrzeugen (Messungen von SOA durch Verwendung von
Strassentunnelluft)

- SOA - Bildung von industriellen Emissionen

- SOA - Bildungsprozesse in der Aussenluft ganz generell (z.B. durch Fillen der Smogkammer mit
Aussenluft in einem Wald oder Aussenluft am Abend in einem Dorf mit vielen Holzfeuerungen

Das Studium solcher Prozesse ist entscheidend, um die Feinstaubbildung in der Atmosphare quantitativ zu
verstehen und beschreiben. Momentan gibt es international erst eine solche mobile Kammer (Carnegie
Mellon Universitat, Pittsburgh, USA), von welcher aber noch nichts publiziert wurde. Zusammen mit dieser
Universitat, zu der hervorragende Kontakte bestehen, kénnte das PSI die weltweite Federfiihrung in dieser
Forschungsrichtung bilden.

Im Rahmen dieses Projektes wird getestet, ob die Oxidation in einer Flowtube (in Minuten) die Oxidation in
der mobilen Smogkammer simulieren kann. Falls diese Flowtube funktioniert, kdnnte man sich vorstellen,
dass die Messung des SOA-Potentials von Emissionen generell bei Emissionserhebungen durchgefuhrt
werden konnte. Bei Diskussion dieser Ideen in Ispra hat sich die Firma Matter fiir eine solche
Entwicklung/Kommerzalisierung interessiert.

Die Resultate dieses Projektes werden aufzeigen, bei welchen Bedingungen welche Fahrzeuge wieviel
Feinstaub durch ihre Emissionen generieren kdnnen. Dies kdnnte neue Gesetzesregelungen und
technologische Entwicklungen férdern, welche die Feinstaubbelastung effizient senken. Mdgliche Resultate
kdnnen sein, dass

- die Katalysatoren bei Benzinfahrzeugen vorgeheizt werden sollten,

- die Oxidationskatalysatoren bei den Diesel-PW fiir hohere Lasten ausgelegt werden missten,

- bei Lastwagen eine Technologiepraferenz gegeben werden konnte,

- die Entwicklung von Oxidationskatatalysatoren fir non-road Dieselmotoren wie Baumaschinen gefordert
werden sollte, sowie

- neue Abgasvorschriften fir Moped erlassen werden sollten, welche wiederum einen Technologieschub zur
Folge hatten.
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1.5 Zeitliche Entwicklung

(- Vorarbeiten / Vorprojekte, - Aufbauphase, - Exploitation / Meilensteine, - Auslaufphase / absehbares Ende)
Der Zeitplan ist detailliert im Forschungsplan in 1.3 dargestellt. Hier ist der Ablauf kurz dargestellt:
Start: 1.1.2011 (auch spater moglich)
Monate 1-4 : Bau der Smogkammer
Meilenstein 1, Monat 5: Bau der Smogkammer abgeschlossen
Monate 5-7 : Test der Smogkammer/Vergleich mit PSI-Kammer
Meilenstein 2, Monat 7: Test der Smogkammer abgeschlossen
Monate 8-9 : Erste Messkampagne in Ispra
Meilenstein 3, Monat 9: Erste Messkampagne abgeschlossen
Monate 9-16: Auswertungen der 1. Kampagne und Planung der ndchsten Kampagne.
Meilenstein 4, Monat 17: Erste Publikationen eingereicht
Monate 17-19: 2. und 3. Messkampagne
Meilenstein 5, Monat 20: Messkampagnen abgeschlossen
Monate 20-28: Auswertung der Messkampagnen
Meilenstein 6, Monat 29: Weitere Publikationen eingereicht
Monat 29: Letzte Messkampagne, insbesondere um offene Fragen zu klaren
Meilenstein 7, Monat 30: Messkampagnen des Projektes abgeschlossen
Monate 30-36: Finale Auswertungen, Verfassung des Schlussberichts
Meilenstein 8, Ende Monat 36: Schlussbericht abgeschlossen, Uberblickspublikationen geschrieben

1.6 Kritische Randbedingungen

(- Voraussetzungen, - kritischer Pfad, - Risiken)

Eine Begleitgruppe wird gebildet, welche zusammen mit dgm PSI die Fortschritte des Projektes bespricht.
Aufgrund der Ergebnisse in den Kampagnen kénnen auch Anderungen im Messkonzept oder bei der Art der
Experimente vorgenommen werden. Die Begleitgruppe trifft sich 1-2 mal pro Jahr.

Die Begleitgruppe wird aus anerkannten Fachleuten auf verschiedenen Gebieten bestehen und setzt sich
provisorisch wie folgt zusammen:

Martin Schiess, BAFU, Vorsitz
Thomas Gasser, ASTRA
Sascha Grunder, TCS

Peter Maly, Ostluft

Martin Weilenmann, Empa
Jan Czerwinski, AFHB Biel
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Meinrad Signer, FIAT Powertrain Technologies
2. Vertreter von BAFU

Kritisch fir das Projekt ist der Zugang zu den Prifstanden. Das Joint Research Center in Ispra hat uns die
Zusammenarbeit ohne Kostenfolge zugesichert. Ein wissenschaftlicher Mitarbeiter (Alessandro Zardini) tritt
in diesem Herbst eine Stelle in Ispra an. Herr Zardini hat vor ein paar Jahren an der ETH in Zusammenarbeit
mit dem Labor fiir Atmospharenchemie seine Doktorarbeit abgelegt. Er soll in diesem Projekt stark involviert
werden, sodass die jetzt schon enge und gute Zusammenarbeit mit dem Joint Research Center noch
einfacher wird. Der Zugang zu den Prifstanden in Biel und Dibendorf sollte gemass Gesprachen ohne
Probleme moglich sein, wobei nur der Zugang in Biel fir das Projekt kritisch ist, weil in Ispra im wesentlichen
alles gemacht werden kann, was in Dibendorf mdglich ist. Der Vorteil ist, dass unsere Messungen nicht viel
Zusatzaufwand benétigen, da wir beispielsweise die Emissionen normaler Testzyklen in unsere Kammer
abzweigen konnen. Die allfalligen zusatzlichen Kosten firr die Experimente in der Schweiz sind nicht Teil
dieses Projektvorschlages. Die genauen Daten unserer Experimente mussen deshalb gut abgesprochen
werden und im Rahmen von bereits geplanten Emissionsstudien stattfinden.
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2. Mittel, Partner

2.1 Materieller Bedarf

(- Investitionen, Gerate, Betriebsmittel, - sonstige finanzielle Mittel); (inkl. zeitliche Entwicklung)

Kosten fir den Bau der mobilen Kammer

Smogkammer CHF
Anhanger 33000
Nullluftgenerator 20000
Kompressor 14000
Blacklights 6000
Gestell 3000
3 Teflonsécke 25000
2 Dekati-Verdunner 32000
Stromversorgung 3000
Silcosteel-Leitungen, Heizung, Diverses 15000
Instrumente
CO Instrument 70000
Aethalometer oder MAAP 30000
Ozon, NOy, SO, (von der Empa, fiir SO, Revision 3000
notig
THC / NMHC — Gerat 30000
CO; - Gerat 27200
SMPS (bestehend aus DMA und CPC) 88000
TOTAL 399200
23 Externe Partner

- Forschungspartner (Kompetenz, Bedingungen, Vertrage);
- Foérderungsorganisationen, Industriepartner, Sponsoren u.a.

Die Betreiber der Prifstéande, JRC Ispra, Berner Fachhochschule Biel und Empa Diibendorf werden
eng mit dem PSI bei den Experimenten und der Interpretation zusammenarbeiten. Vertreter der Empa
und der Berner Fachhochschule sind in der Begleitgruppe vertreten. Dabei sind vor allem die
Kompetenzen bei der Auswahl der Emissionsbedingungen und bei der Verdinnung der Emissionen
wichtig firr dieses Projekt.
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3. Technologie-Transfer

3.1 Patentrecherche
(- Ergebnis der Recherche; wichtigste existierende Patente)

3.2 Eigene Patente
3.3 Potential fiur neue Patente
Falls die Flowtube am Prifstand erfolgreich fir das SOA-Potential eingesetzt werden kann, kdnnte das

Potential fiir ein neues Patent abgeklart werden. Ahnliche Flowtubes gibt es jedoch bereits in verschiedenen
Forschungsgruppen, die bisher aber meist fiir anderes verwendet worden sind.



