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Die vorliegende Auswertung beruht auf Messungen der
Schwefeldioxid (SO,) und Stickstoffdioxid (NO,) Immission
im Zeitraum von iiber 40 Jahren durch die Landesanstalt fiir
Umweltschutz, Messungen und Naturschutz Baden-Wiirt-
temberg (LUBW) und deren Vorgéngerorganisationen. Zu-
sammenfassungen und Analysen solcher langen Reihen stel-
len eine wichtige Informationsquelle fiir die Entwicklung
der Luftqualitat und fiir den Erfolg von LuftreinhaltemaB-
nahmen dar.

Ab den 1980iger Jahren sind die Immissionsdaten fast
vollstdndig in einer elektronischen Datenbank verfiigbar.
In den Jahren zuvor liegen nur liickenhafte Daten fiir eine
geringe Anzahl an Stationen in unterschiedlicher schrift-
licher Form vor. Ziel der Bearbeitung war es auch, die Daten
aus den schriftlichen Berichten der friihen Messkampagnen
zu sichern. Die hochstmogliche Auflosung der schriftlich
vorliegenden Daten sind Monatsmittelwerte und die 24 Stun-
den-Maximalwerte eines Monats. Anhand dieser Daten wur-
den weitgehend konsistente Reihen fiir die fiinf Standorte
Freiburg, Heilbronn, Karlsruhe, Mannheim und Stuttgart er-
zeugt, aus welchen mittels statistischer Auswertung Trends
analysiert und aufgezeigt werden kdnnen.

1. Einleitung

Verfiigbare Zeitreihen luftchemischer Parameter sind
relativ kurz, meist weniger als 50 Jahre, verglichen mit
Reihen der Lufttemperatur oder Pegelstinden, die oft
mebhr als 200 Jahre zuriick reichen. Trotzdem sind Mess-
reihen der Luftverunreinigung in den allerwenigsten
Fillen als homogen zu bezeichnen, Anderungen an
den Messgeridten, der Probenahmeart und dem Mess-
ort sind der Regelfall. Ungeachtet dieser methodischen
Mingel stellen Zusammenfassungen und Analysen sol-
cher Reihen eine unverzichtbare Informationsquelle
fiir die Entwicklung der Luftqualitit und fiir den Er-
folg von LuftreinhaltemaRnahmen dar.

Die vorliegende Auswertung beruht auf Messungen
der Landesanstalt fiir Umweltschutz, Messungen und
Naturschutz Baden-Wiirttemberg (LUBW) und deren
Vorgingerorganisationen seit 1964. Das Luftmessnetz
in Baden-Wiirttemberg hat in seiner Entwicklung hiu-
fige Verdnderungen erfahren, nicht nur beziiglich der
Anzahl der Stationen und gemessenen Komponenten,
sondern auch der Messorte und lokalen Standorte. Aber
auch bei gleichen Standorten hat sich das Umfeld hdu-
fig in seiner Struktur stark verdndert. Heute besteht zur
Uberwachung der Luftqualitiit ein landesweites Mess-
netz entsprechend den gesetzlichen Vorgaben und mess-
technischen Richtlinien. Gemessen werden die Konzen-
trationen verschiedener Schadgase und meteorolo-
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gische Parameter. Damit werden laufend Kenntnisse
iiber die Immission der Luftschadstoffe in stidtischen
und lindlichen Gebieten gewonnen. Durch Vergleiche
mit vorgegebenen Grenz-und Zielwerten kann der im-
mer noch bestehende Handlungsbedarf fiir die Luftrein-
haltepolitik aufgezeigt und der Erfolg bereits einge-
leiteter LuftreinhaltemafRnahmen tiberpriift werden.

In diesem Artikel werden die Komponenten Schwe-
feldioxid (SO,) und Stickstoffdioxid (NO,) seit Beginn
der Messungen vor etwa 40 Jahren untersucht. Ab den
1980iger Jahren sind die aus den Messungen gewonne-
nen Immissions-Konzentrations-Daten fast vollstindig
in einer elektronischen Datenbank verfiigbar. In den
Jahren zuvor liegen liickenhafte Daten fiir eine geringe
Anzahl an Stationen in unterschiedlicher schriftlicher
Form vor.

Ziel der Bearbeitung war es die Daten aus den
schriftlichen Berichten der frithen Messkampagnen
zu sichern. Die hochstmogliche Auflésung der schrift-
lich vorliegenden Daten sind Monatsmittelwerte und
die 24 Stunden-Maximalwerte eines Monats. Anhand
dieser Daten wurden weitgehend konsistente Reihen
der Schadstoffe Schwefeldioxid (SO,) und Stickstoff-
dioxid (NO,) fiir die fiinf Standorte Freiburg, Heil-
bronn, Karlsruhe, Mannheim und Stuttgart erzeugt.
Aus den Zeitreihen kénnen mittels statistischer Aus-
wertung Trends analysiert und aufgezeigt werden.

2. Entwicklung der Luftreinhaltung

2.1 Gesetze und Verordnungen

Die im Jahr 1964 in Kraft getretene ,Technische Anlei-
tung zur Reinhaltung der Luft” (TA Luft) gilt als erste,
ausdriicklich der Luftreinhaltung geltende Vorschrift
in der Bundesrepublik Deutschland. Diese TA Luft, wel-
che fiir genehmigungspflichtige Anlagen und deren
Emissionen galt, sollte dazu beitragen, fiir Schutz vor
hohen Immissionsbelastungen im Einflussbereich von
Anlagen zu sorgen. Mit der TA Luft 1964 wurden auch
erstmals Messungen der Immissionsbelastung gefor-
dert. Von den gasférmigen Schadstoffen wurde SO, als
die wichtigste Substanz angesehen und erhielt den Sta-
tus einer Leitkomponente. Es entstand eine Diskussion
iiber effektiven Immissionsschutz auch bei weiterge-
hendem Anstieg der Emissionen, aus welcher heraus
das ,,Gesetz liber Vorsorgemalinahmen zur Luftreinhal-
tung® von 1965 entstand [Jost 2007]. Damals beschréinkte
sich die Luftreinhaltung weitgehend auf die Vermei-
dung gesundheitlicher Schiden im direkten Einfluss-
bereich von emittierenden Anlagen.

In den 70er Jahren trat zwar eine Minderung oder
Stagnation der Immissionsbelastung von SO, ein, je-
doch weniger von emissionsmindernden Mafnahmen
an grofRen Emittenten, als vielmehr einer Folge von
Umstellungen der Kleinfeuerungsanlagen auf weniger
schwefelhaltige Brennstoffe d. h. von Koks und Stein-
kohle auf Erdol, Gas oder Fernwdrme. Die TA Luft wurde
im Jahr 1974 nach den neuesten Erkenntnissen der
Wissenschaft aktualisiert und in das 1974 erlassene
Bundes-Immissionsschutzgesetz (BImSchG) eingebet-
tet. Zweck dieses Gesetzes ist es, Menschen, Tiere und
Pflanzen, den Boden, das Wasser, die Atmosphiére so-
wie Kultur-und sonstige Sachgiiter vor schddlichen
Umwelteinwirkungen zu schiitzen [BImSchG, 2002].
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Ende der 70er Jahre wurden die Schiden durch
Luftverunreinigungen, insbesondere Waldschiden,
immer deutlicher und konnten wissenschaftlich
belegt werden. Es folgte daraus die erste ,,Smog-Ver-
ordnung” von 1977. Eine deutliche Abnahme der Ge-
samtemissionen erreichte jedoch erst die Einfiihrung
der Verordnung iiber Grof3feuerungsanlagen 1980
[13.BImSchV, 1980].

In der europdischen Rechtsprechung geben seit
1996 die EU-Richtlinien Grenzwerte zum Immissions-
schutz vor. Die Richtlinie 1999/30/EG vom 22. April
1999 regelt grundsétzlich die Messung, Auswertung
und Bewertung durch Grenzwerte fiir Schwefeldioxid,
Stickstoffdioxid und Stickstoffoxide, Partikel und Blei
in der Luft, welche in der 22.BImSchV von 2002 in
deutsches Recht umgesetzt wurde. Aufgrund dieser
skizzierten Entwicklung existieren fiir SO, die lings-
ten Messreihen. In dieser Arbeit wird iiber die Ergeb-
nisse solcher Messungen in Baden-Wiirttemberg seit
mebhr als 40 Jahren berichtet. Vor etwa 30 Jahren wurde
NO, als weiterer Massenschadstoff mit erheblichen
Umweltauswirkungen erkannt und erlangte zusitz-
liche Bedeutung, weshalb seit dieser Zeit Messreihen
existieren, welche ebenfalls dargestellt werden.

2.2 Charakteristika der Schadgase

Schwefeloxide

Schwefelverbindungen entstehen iiberwiegend bei

der Verbrennung schwefelhaltiger, fossiler Brennstoffe
in Kohlenkraftwerken, Haushalts —und Gewerbehei-
zungen mit Kohle und Ol. Die wichtigste Verbindung
ist dabei Schwefeldioxid (SO,). Die SO,-Emissionen sind
direkt abhingig vom Schwefelgehalt des Stoffes. Bei
vollstindiger Verbrennung des in den Energietrigern
enthaltenen Schwefels entsteht SO, durch Oxidation
mit Luftsauerstoff. SO, ist ein farbloses, stechend rie-
chendes Gas; es kann in der Luft ab ca. 0,6-1 mg/m® an
seinem Geruch wahrgenommen werden [Baumbach,
1993].

Die Folgen von SO,-Immissionen als dem , dltesten”
Luftschadstoff auf die menschliche Gesundheit und
die 6kologischen Wirkungen sind seit Jahrzehnten un-
tersucht worden und zdhlen zu den am besten bekann-
ten Wirkungsketten. Hier wird nur auf die wichtigsten
Aspekte hingewiesen.

Die Wirkung von SO, auf den Menschen verursacht
eine Reizung der Lunge. Wihrend der Smog-Episoden
in den 50er-Jahren in London und spéter in Deutsch-
land bis 1989 wurden diese Auswirkungen deutlich. In
der Atmosphire wird SO, zu Sulfat und Schwefelsiure
umgewandelt und gelangt iiber die nasse Deposition
als ,Saurer Regen“ in Gewdsser und Boden und tragt
zu deren Versauerung bei.

Stickstoffoxide

Stickstoffoxide, abgekiirzt auch Stickoxide NO, genannt,
entstehen ganz iiberwiegend bei Verbrennungsprozes-
sen mit hohen Temperaturen aus dem atmospharischen
Stickstoff, in der Reaktion N, + O,, [M6ller, 2003].

Die Quellen der Stickstoffoxid-Emissionen finden
sich im Verkehr durch Kraftfahrzeuge, in Kohle-, Erdol-
und Erdgaskraftwerken, und in Stahlwerken. Durch
natiirliche Prozesse, wie Blitze, Waldbrédnde und bio-
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logischen Prozesse im Erdboden gelangen ebenfalls
Stickoxide in die Atmosphére. Gebildet wird priméar
Stickstoffmonoxid (NO). Das giftigere Stickstoffdioxid
wird erst im Anschluss an die Verbrennung bei ausrei-
chend vorhandenem Sauerstoffin den Abgasen und in
der Atmosphére gebildet. Die Abgase enthalten im all-
gemeinen bis zu 95 % NO und 5 % NO,. Die Umwand-
lungsrate von NO zu NO, in der Atmosphére hingt von
Sonnenstand, Bewdlkung und Tageszeit und vom
Ozonangebot ab und betrdgt zwischen einigen Minu-
ten bis zu mehrere Stunden. Bei Verkehrsemissionen
konnen in groRen Stadtgebieten lingere Umwand-
lungszeiten, besonders im Winter, wegen O,-Mangel
entstehen. Stickstoffoxide sind Ausgangsstoffe fiir
zahlreiche weitere atmosphéirenchemische Prozesse
wie die Entstehung sekundérer Aerosole und die Bil-
dung von Fotooxidantien. Da sich letztendlich alles
NO in NO, umwandelt sind die Grenzwerte fiir NO,
angegeben.

2.3 Entwicklungen von Grenz-und Richtwerten

Eine Definition des Begriffes Grenzwert erfolgte nach
der ,Richtlinie 1999/30/EG“: ,Im Sinne dieser Richt-
linie bezeichnet der Ausdruck ,,Grenzwert“ einen Wert,
der aufgrund wissenschaftlicher Erkenntnisse mit
dem Ziel festgelegt wird, schiddliche Auswirkungen auf
die menschliche Gesundheit und/oder die Umwelt ins-
gesamt zu vermeiden, zu verhiiten oder zu verringern,
und der innerhalb eines bestimmten Zeitraums er-
reicht werden muss und danach nicht iiberschritten
werden darf.“ [EG 1999].

In der Vergangenheit waren die Definitionen der
Grenzwerte, auch durch die auf Anlagen bezogenen
Mess-und Auswertevorschriften der TA Luft, nicht im-
mer kongruent mit dieser Definition. Auf Details hier-
zu kann in dieser Arbeit nicht vertieft eingegangen
werden. Erst durch die 22.BImSchV wurde tiberhaupt
eine allgemein giiltige Grenzwertsetzung fiir Luft-
schadstoffe, unabhingig vom Begriff der ,Anlage*,
in deutsches Recht iibernommen. (Siehe hierzu auch

die Tab.1-3.)
: Tabelle 1:
tBeglnn _(:es el W, IW, | Einheit Gesetz/Verordnung Entwicklung der Im-
pneszermaumes missionsgrenzwerte
1973 400 | 750 | pg/m® |TALuft 1964, GMBIS.433  fiir SO,
1974 140 500 | pg/m® |TALuft 1974, GMBIS. 426
1978 140 400 | pg/m® | TA Luft 1974, GMBI S. 426
1984 140 400 | pg/m® | TA Luft 1983, GMBI S. 94
1993 140 400 | pg/m® | TA Luft 1986, GMBI S.95
Jahr{24h|1h
2002 50 [125'(350%| pg/m® | TA Luft 2002, GMBI S.511
IW1 = Langzeitgrenzwert; IW2 = Kurzzeitgrenzwert (ein ¥2-h-Wert innerhalb von 2 h)
(GMBI 1964, 1974, 1983, 1986, 2002)
1 Zulassige Uberschreitungen wie 22. BImSchV (Tab. 3)
Beginndes Gel- |\ |y | Einheit| Gesetz/Verordnun Enwicklung der Im-
tungszeitraumes 8 2 g ntwicklung der Im
missionsgrenzwerte
1974 1000 | 2000 | pg/m® | TA Luft GMBIS.426 fiir NO,
1986 80 200 | pg/m3 | TA Luft 1986, GMBI S.95
Jahr 1h
2002 40 200! | pg/m® | TA Luft 2002, GMBI S.511

! Zulassige Uberschreitungen wie 22. BImSchV (Tab. 3)
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