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Messung und Modellierung von Konzentrations-

fluktuationen im Naturmafstab

Freifeldversuche mit den Tracern Krypton-85 und Tetrahydrothiophen

Thomas Lung”, Hans-Joachim Mi]llerz), Manfred Glaser? und Bernd Méller?
Ingenieurbiiro Berlin
Institut fiir Agrartechnik Bornim, Potsdam-Bornim

Fiir die Simulation von Geruchshdufigkeiten im Umfeld von Tierhal-
tungsbetrieben oder Industrieanlagen benotigt man ein Modell zur Hdiu-
figkeitsverteilung der Konzentration. Hier werden meist zweiparametrige
Verteilungsfunktionen verwendet, die abhdngig vom Mittelwert und der
Varianz der Geruchsstoffkonzentration Aussagen zur Auftrittshdufigkeit
liefern. Um zu iiberpriifen, wie gut die Simulationen mit der Wirklichkeit
tibereinstimmen, werden die Berechnungsergebnisse mit Mef3daten ver-
glichen. Man nennt diesen Priifungsschritt im Modellbau auch Validie-
rung.

Freifeldversuche mit Tracern dienen dazu, das Ausbreitungs- und Fluk-
tuationsverhalten von Spurenstoffen im atmosphdrischen Windfeld zu un-
tersuchen. Will man insbesondere die Konzentrationsfluktuationen von
Geruchsstoffen analysieren, so miissen zeitlich hoch auflosende Mef3-
techniken eingesetzt werden, da Gertiche von der menschlichen Nase in-
nerhalb einer Sekunde wahrgenommen werden konnen. In dieser Unter-
suchung dient als Tracer das kiinstlich hergestellte Gas Krypton-85, des-
sen Konzentration in verschiedenen Quellenentfernungen jeweils durch
eine Gruppe von Detektoren in Isekiindigen Abstinden gemessen wurde.
Aus den Mefdaten werden Mittelwerte, Varianz und hohere statistische
Momente der Tracerkonzentration gebildet und mit den entsprechenden
Ergebnisgrofien von Modellsimulationen verglichen. Beobachtete und
simulierte Uberschreitungshiufigkeiten werden einander gegeniiberge-
stellt und die statistischen Eigenschaften der verwendeten Modelle disku-
tiert.

Lassen sich nun die Ergebnisse der Tracermessung unmittelbar auf Ge-
ruchshdufigkeiten iibertragen? Um diese Frage zu kldren, wurde bei ei-
nigen Feldversuchen gleichzeitig zum Tracer Krypton-85 das Odorier-
mittel Tetrahydrothiophen freigesetzt, dessen Geruchswirkungen von
Probanden an ausgewdhlten Detektorpositionen zu registrieren waren.
Anders als bei der genauen und eindeutigen Tracermessung werden Ge-
riiche aber gefiihlsabhdngig wahrgenommen und bewertet, so dafy die
Ubertragung der meftechnisch ermittelten Uberschreitungshéufigkeit auf
die sensorisch festgestellte Wahrnehmungshdufigkeit einer statistischen
Absicherung bedarf.

Schlisselworter
Konzentrationsfluktuationen, Dichtefunktion, Geruchsimmissionen, Tracermessung, Krypton-85,
turbulente Ausbreitung

rlehmendem Malfe sind sie auch bei der
Uberwachung bereits genehmigter Anla-

Einleitung

Zuverldssige Geruchsimmissionsprogno-
sen werden nicht nur im Genehmigungs-
verfahren fiir Anlagen gefordert; in zu-

gen und im zivilrechtlichen Klagefall als
Instrument gefragt. In jedem Fall aber soll
die Ausbreitungssimulation die festge-

stellten Geruchswahrnehmungen betrof-
fener Anlieger nach Auftrittshdufigkeit
und Intensitdt moglichst genau widerspie-
geln. Der Modellierung fluktuierender
Geruchsstoffkonzentrationen fallt hier ei-
ne Schliisselrolle zu, da gewohnlich die
Standardabweichung mindestens so grof3
ist wie der Mittelwert der Konzentration.
Zur Validierung solcher ,Fluktuations-
modelle®” ist ein Vergleich zwischen den
Simulationsergebnissen und entsprechen-
den Messungen notwendig. In den ver-
gangenen zwei Jahrzehnten war eine
wachsende Forschungsaktivitdt im Be-
reich der Fluktuationsmessungen festzu-
stellen. Diese beziehen sich jedoch mehr-
heitlich auf Messungen im Wind- oder
Wasserkanal. Hingegen liegen Veroffent-
lichungen iiber Fluktuationsversuche im
NaturmaBstab mit geeigneten Tracern nur
in geringem Umfang und mit wenig sys-
tematischer Untersuchungsmethodik vor.
Uber zeitlich hochauflésende Fluktuati-
onsmessungen im freien Feld in Verbin-
dung mit olfaktorischen Immissionmes-
sungen eines zeitgleich freigesetzten Odo-
riermittels ist nach dem Kenntnisstand der
Verfasser bislang noch nicht berichtet
worden.

Zur Simulation von Uberschreitungshiu-
figkeiten vorgegebener Geruchsschwel-
lenwerte werden vorzugsweise statistische
Ansdtze verwendet. Bei diesen statisti-
schen oder stochastischen Ansétzen ist die
Wahl einer geeigneten Verteilungsdichte
von zentraler Bedeutung; sie mul} die
Haufigkeitsverteilung der beobachteten
Geruchsstoffkonzentrationen hinreichend
genau wiedergeben. In der vorliegenden
Arbeit beschrianken wir uns auf die Unter-
suchung von einigen zweiparametrigen
Verteilungsdichten, die bei der Datenan-
passung ausreichend flexibel und zugleich
im Modellbau leicht zu verwenden sind.
Einer der beiden Parameter ist funktionell
mit dem Mittelwert der Konzentration
verkniipft, der andere stellt ein MaB} fiir
die Varianz der Konzentration, d.h. fiir
die Intensitit der Fluktuationen dar. Samt-
liche Verteilungsdichten, die zur Be-
schreibung von Uberschreitungshiufig-
keiten vorgegebener Schwellenwerte ge-
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nutzt werden, haben einen ausgeprigt
empirischen Charakter; sie kdnnen nicht
zwanglos theoretisch begriindet werden. —
Eine dritte GroBle, die Intermittenz, muf}
ebenfalls bei der Messung und Simulation
von Uberschreitungshiufigkeiten beriick-
sichtigt werden, um die GrdéBenordnung
der fluktuierenden Konzentration richtig
einordnen und modellieren zu kdnnen.

Versuchskonzept

Zahlreiche experimentelle Untersuchun-
gen zum Ausbreitungsverhalten von Spu-
renstoffen in der unteren Atmosphire,
sog. Diffusionsexperimente, wurden in
den letzten Jahrzehnten mit mehr oder
weniger groBem Aufwand und unter-
schiedlichen Zielsetzungen durchgefiihrt.
Diese Untersuchungen waren vorzugs-
weise auf die Messung von Langzeit-
Mittelwerten der Konzentration mit Emis-
sionshdhen iiber 20 m abgestellt. In jiin-
gerer Zeit ist eine zunehmende For-
schungsaktivitit im Bereich der Modellie-
rung und Messung von Konzentrations-
fluktuationen zu beobachten. Dieser For-
schungszweig 148t sich grob in numeri-
sche Simulation, physikalische Modellie-
rung und Feldversuche unterteilen.
JONES [1] untersuchte die Konzentrati-
onsfluktuationen von ionisierter Luft im
EinfluBBbereich eines isolierten Gebaudes,
wobei jedoch nur Punktmessungen bis ca.
15 m Entfernung mdglich waren. LEW-
ELLEN und SYKES [2] veroffentlichten
eine Analyse der LIDAR Messungen von
fluktuierenden Konzentrationen in Abluft-
fahnen. DINAR [3] benutzte einen Olne-
bel als Tracer und konnte die Konzentra-
tionen mit 30 Hz auf der Basis optischer
Detektoren messen; die Anzahl der De-
tektoren war hierbei auf 7 bei einer ma-
ximalen Quellenentfernung von 60 m be-
schrénkt. In einem Entfernungsbereich bis
zu 1000 m konnten MYLNE und MA-
SON [4] die Konzentrationsfluktuation
einer Propylen-Quelle mit 10 Hz messen,
wobei sie maximal 10 Detektoren ver-
wendeten. Eine griindliche Analyse der
statistischen Eigenschaften fluktuierender
Konzentrationen legte YEE [5] vor. Als
Tracer wurde wieder Propylen eingesetzt,
dessen Konzentrationen in einem Entfer-
nungsbereich bis maximal 100 m mit 9
modifizierten Photoionisationsdetektoren
mit 100 Hz erfa3t wurden. Das Freisetzen
des Tracers erfolgte bei allen diesen Ver-
suchen bodennah (< 5 m iiber Grund) und
bei vorwiegend neutraler bis leicht labiler
atmosphérischer Schichtung.

Das Versuchskonzept, mit Hilfe der Aus-
breitung von radioaktiven Isotopen auf
das Fluktuationsverhalten von Spurenstof-

fen in der untersten Atmosphérenschicht
zu schlieBBen, wurde bereits vor mehreren
Jahrzehnten entwickelt. RAMSDELL und
HINDS [6] beschéftigten sich in einer Ar-
beit aus dem Jahr 1971 mit Konzentrati-
onsfluktuationen und Spitzenwertverhalt-
nissen in Abluftfahnen aus niedrigen
punktformigen Quellen. Als Tracer wurde
bei ihrer Untersuchung das radioaktive
Isotop Krypton-85 (**Kr) eingesetzt. *Kr
ist ein kiinstlich hergestelltes Gas mit ei-
ner Halbwertszeit von 10,76 Jahren. Es
zerféllt durch B-Emission bei einer maxi-
malen Energie von 0,67 MeV.
Abweichend von der vorgenannten Arbeit
ist hier eine systematische Untersuchung
der Tracerkonzentration nach Mittelwert
und Fluktuationsgrofen in der untersten
Prandtl-Schicht bis zu einer Quellenent-
fernung von 100 m geplant. Zeitgleich
zum radioaktiven Tracer soll ein Geruchs-
stoff emittiert und durch Probanden re-
gistriert werden, um den Zusammenhang
zwischen Tracer-Uberschreitungshéufig-
keiten und Zeitanteilen mit Geruchswahr-
nehmung beschreiben zu koénnen. Durch
den Einsatz moderner, hochempfindlicher
Flachenzéhlrohre konnen die erforderli-
chen *’Kr-Emissionsmassenstrome auf ei-
nen vergleichsweise niedrigen Wert be-
schrinkt werden. — Die **Kr-MeBtechnik
wird am Institut fir Agrartechnik Pots-
dam Bornim seit Jahren erfolgreich zur
Bestimmung der Luftwechselraten von
Stallgebduden eingesetzt [7]. Angewandt
auf immissionsseitige Messungen im frei-
en Feld hat sie gegeniiber anderen MeB-
verfahren einen entscheidenden Vorteil:
es kann eine Vielzahl vergleichsweise
kostengiinstiger Detektoren zur gleichzei-
tigen Konzentrationsmessung eingesetzt
werden.

Das zeitliche Auflosungsvermdgen der
Impulsraten-Messung wird durch ein aus-
reichend hohes Signal/Hintergrund-Ver-
héltnis bestimmt. Dieses Verhiltnis hingt
von der Tracer-Konzentration am MeBort
ab und ist in der Hauptsache durch die
Quellstirke, die Quellenentfernung sowie
das Windfeld bestimmt. ,,Ausreichend®
hohe Signal/Hintergrund-Verhéltnisse er-
geben sich fir Quellstirken von
10 MBq/s, Quellenentfernungen von etwa
100 m und durchschnittliche Windstérken
von etwa 3 m/s bei Mefraten von 1 s.
Hierdurch ist das zeitliche Aufldsungs-
vermdgen der Tracer-Konzentrationsmes-
sung auf 1 s festgelegt; es liegt bewulit im
Bereich der Reaktionszeit (nicht Atem-
takt!) der menschlichen Nase. Es ist nicht
beabsichtigt, mit den vorliegenden Aus-
breitungsversuchen den klein-skaligen
Turbulenzbereich (inertial subrange) zu
untersuchen und Energie-Spektren der

Konzentrations-Fluktuationen zu analy-
sieren.

Konzeptionell wird in der vorliegenden
Arbeit nach einer vielfach in Vergessen-
heit geratenen, alten naturwissenschaftli-
chen Grundregel vorgegangen: ,,mit den
einfachsten und am leichtesten zu durch-
schauenden Dingen zu beginnen, um so
nach und nach, gleichsam iiber Stufen, bis
zur Erkenntnig der zusammengesetztesten
aufzusteigen“™, Die Regel wird in der vor-
liegenden Untersuchung durch eine Grup-
pe von Bedingungen gefafit, wonach die
Versuche fiir

- Punktférmige Quellen

- Zeitlich konstant emittierende Quellen

- Gleiche Emissions- wie Immissions-
hohen

- Quellenentfernungen von 20 m, 50 m
und 100 m

- Ebenes Terrain mit einheitlicher Bo-
denrauhigkeit

- Definierte meteorologische Randbe-
dingungen

durchzufiihren sind.

Mit diesen Beschrinkungen ist die Vor-
aussetzung dafiir gegeben, die statisti-
schen FEigenschaften der fluktuierenden
Tracer-Konzentrationen in verschiedenen
Evolutionsstadien der sich ausbreitenden
Tracerfahne untersuchen zu koénnen. In
der letzten Zeit hat sich im wesentlichen
durch die vorstehend zitierten Untersu-
chungen ein schirferes Bild von der Fah-
nenentwicklung festigen kdnnen, das auch
der vorliegenden Arbeit als Modellvor-
stellung dient. Danach sind die Konzen-
trationsfluktuationen auf einen weiten
Skalenbereich turbulenter Bewegungen in
der Fahne zuriickzufiihren, der wiederum
die groBe Bandbreite von den kleinsten
bis zu weit ausgedehnten Wirbelstruk-
turen widerspiegelt. In einem frithen Sta-
dium der Fahnenentwicklung, in dem die
Breite der momentanen Fahne &, klein
gegeniiber der integralen Turbulenzskala
A der Wirbelelemente ist, liefert das Mi-
andern der Fahne, d.h. die grolen Wirbel-
strukturen, den Hauptbeitrag zur Fluktua-
tion. Davon 146t sich ein Stadium unter-
scheiden, in dem die Fahnenbreite in der
Groflenordnung der Léngenskala der tur-
bulenten Wirbel liegt. Hier macht sich ei-
ne fortschreitende Deformation der Fah-
nenridnder durch die Einmischung neutra-
ler Umgebungsluft in den Fahnenkdrper
bemerkbar. Bei weiterer Ausdehnung der
Fahne tragen schlieBlich Wirbelstrukturen

1 P N . .
Le troisieme [régle], de conduire par ordre mes pensées,

en commencant par les objets les plus simples et les plus
aisés a connditre, pour monter peu a peu, comme par degrés,
jusques a la connaissance des plus composés; et supposant
méme de l'ordre entre ceux qui ne se précédent point na-
turellement les uns les autres [8].
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dominant zum Fluktuationsgeschehen bei,
deren Ausdehnung klein im Vergleich mit
der Fahnenbreite ist. Diese fahneninterne
Vermischung von spurenstoff-befrach-
teten Luftpaketen mit neutraler Umge-
bungsluft fiihrt zu komplexen, nicht-
gaullformigen  Konzentrationsverteilun-
gen, deren Messung, Analyse und mathe-
matische Modellierung u.a. eine Aufgabe
der vorliegenden Arbeit ist.

Um den Expositions-/Wirkungszusam-
menhang fiir Geruchswahrnehmungen zu
erfassen, wird bei einigen Feldversuchen
zeitgleich zur Kr-Emission das Odo-
riermittel Tetrahydrothiophen (THT) frei-
gesetzt. THT hat die Summenformel
C4HgS und somit ein Molekulargewicht
von 88,168. Der Geruchsschwellenwert
(Grenze der Wahrnehmbarkeit) liegt bei
13 pg/m® [9]. Als Odoriermittel erfiillt
THT zugleich auch die allgemeinen An-
forderungen an einen Geruchstracer, der
weder giftig noch anderweitig schédlich,
unverwechselbar mit anderen hdufig vor-
kommenden Geriichen, chemisch inert,
thermisch bestdndig sowie bei niedrigen
Temperaturen verwendbar sein sollte.

Versuchsaufbau und MefRtechnik

Die grundlegende MeBanordnung und ers-
te Ergebnisse wurden bereits in einem
frilheren Aufsatz {bersichtsweise be-
schrieben [10]. In ebenem Geldnde unter
freier, weitgehend ungestorter Anstro-
mung (Weideland mit ca. 0,2 m bis 0,3 m
hohem Gras, mittlere Bodenrauhigkeit
79=0,04 m) wird das radioaktive Isotop
®Kr ,,punktformig aus einem Plastik-
schlauch in 1,9 m {iber Grund freigesetzt.
Die *’Kr-Emission erfolgt hierbei nach
dem Verdringungsprinzip: aus einem
Tank wird ein konstanter Wasserstrom in
eine 51-Glasflasche gefiihrt, die zuvor mit
%Kr bekannter Menge und Aktivitit ge-
fiillt wurde. In der Flasche driickt der an-
steigende Wasserpegel das *Kr-Gas
gleichférmig in den Plastikschlauch, wo-
bei der Volumenstrom durch einen
Schwebekorper-DurchfluBmesser  (Rota-
meter) kontrolliert wird. Die Emissions-
zeiten lagen je nach Versuch zwischen
9 min und 24 min bei vorwiegend neu-
traler bis labiler atmosphérischer Schich-
tung.

Auf einem Kreissegment mit Offnungs-
winkel von ca. 60° sind leeseitig in 50 m
Quellenentfernung insgesamt 10 zylinder-
formige Geiger-Miiller-Zahlrohre (Zylin-
derzihlrohre) montiert. 10 flichenférmige
Proportionalzéhlrohre (Flachenzéhlrohre)
sind auf einem zweiten Kreissegment mit
dem gleichen Offaungswinkel in 100 m

® Cylinder Counter - A
B Area Counter -
.3 Panellist g

Bild 1: Schemaskizze zur An-
ordnung der Geiger-Muller-
Zahlrohre. Im Punkt Q befin-
det sich die ®*Kr-Quelle sowie
zuséatzlich bei einigen Versu-
chen die THT-Quelle.

Quellenentfernung aufgestellt EI Die Hohe
des Detektionsmittelpunktes sidmtlicher
Zihlrohre liegt etwa auf dem Emissions-
niveau zwischen 1,8 m und 1,9 m iiber
Grund (Bild 1).

Zwischen der Quelle und den Zahlrohren
wird der Windvektor mit 2 Ultraschall-
anemometern in 2,5 m und in 10 m tber
Grund gemessen. Bei dem WindmeBgerét
in 2,5 m Hoéhe (etwa Emissionsniveau)
handelt es sich um ein USA-1 Ultraschall-
anemometer der Fa. METEK, Hamburg,
das die 3 Komponenten des Windvektors
mit 10 Hz aufzeichnet. Zur Messung des
Windes in 10 m Hoéhe wird ein Ultrasonic
der englischen Fa. Gill Instruments Ltd.
Lymington/Hampshire verwendet (Auf-
16sungsvermogen 1 s).

Die MeBdaten sdmtlicher Zahlrohre
werden bei allen Tracer-Freifeldversu-
chen mit Hilfe eines drahtlosen Teleme-
triesystems an einen zentralen Rechner
iibertragen und im Abstand von jeweils
1 s abgespeichert.

Nach [11] wird fiir die verwendeten Zy-
linderzdhlrohre zur Umrechnung gemes-
sener Impulsraten in Konzentrationsein-
heiten (MBq / s) ein Faktor von 4500
(Impulse - min™) / (MBq - m”) verwendet.
Wie aus vergleichenden Versuchsreihen
in einem abgeschlossenen ca. 100 m’® gro-
Ben Raum hervorgeht, zeichnen sich die
Flachenzéhlrohre demgegeniiber durch
eine ca. 17fach hohere Empfindlichkeit
aus. Bei den nachfolgenden Auswertun-
gen der Experimente wird demzufolge ein
Umrechnungsfaktor von 76500 (Impulse -
min™") / (MBq - m™) fiir die Flichenzihl-
rohre angesetzt. Der relative Fehler 148t
sich fir den *’Kr-Emissionsmassenstrom
zu < 10 % abschétzen.

? Bei den ersten 4 von insgesamt 9 Versuchsreihen betrugen
die Quellenentfernungen 20 m und 50 m, wobei auf einem
Bogensegment jeweils 10 Zahlrohre aufgestellt waren. We-
gen der starken Windrichtungsschwankungen wurden wéh-
rend der beiden letzten Versuchsreihen (mit 50 m und 100
m Quellenentfernung) jeweils 2 weitere Zahlrohre angren-
zend aufgestellt; damit ergab sich ein breiteres Segment mit
12 Zylinderzéhlrohren und 12 Flachenzéhlrohren.

Versuchsdurchfiihrung

In der Zeit vom 28. Juni 2000 bis zum 18.
Mai 2001 wurden insgesamt 9 Ausbrei-
tungsversuche nach der beschriebenen
MeBanordnung durchgefiihrt. Bei den ers-
ten 4 Versuchsreihen standen die Zy-
linderzéhlrohre in einer leewirtigen Quel-
lenentfernung von 20 m, wihrend die Fla-
chenzéhlrohre in einem Abstand von 50 m
aufgestellt waren. Fiir 5 weitere Versuchs-
reihen wurde der Abstand auf 50 m bzw.
100 m vergroBert und zusétzlich bei den
letzten 4 Versuchen zeit- und ortsgleich
zu dem Tracer *Kr das Odoriermittel
THT definiert freigesetzt. Je nach Ver-
suchstag schwankten die Lufttemperatu-
ren zwischen ca. 0 °C und 20 °C bei un-
terschiedlichen Bedeckungsgraden. Die
jeweils iiber den Versuchszeitraum ge-
mittelten Windgeschwindigkeiten lagen
zwischen 0,8 m/s und 5,2 m/s bezogen auf
eine Anemometerh6he von 2,5 m iiber
Grund und deckten somit einen ausrei-
chend groBen Ausschnitt des Spektrums
der Windstdrke ab. Aus den Schubspan-
nungsgeschwindigkeiten konnte eine mitt-
lere Bodenrauhigkeit zu zo= 0,04 m abge-
leitet werden, die sich bemerkenswert gut
mit dem Literaturwert fiir Weideland
deckt. Die Windrichtungsénderungen iiber
die einzelnen Versuchszeitriume zeigen
mehrheitlich eine  auffallend unre-
gelméBige Abfolge. Zwar sind fiir Mitte-
lungszeitraume von 15 — 30 min die
Windrichtungen néherungsweise um den
Mittelwert gaulnormal-verteilt (bei lange-
ren Mittelungszeiten kdnnen auch Multi-
GauBverteilungen fiir mehrere iiberlagerte
Hauptwindrichtungen auftreten). Im Hin-
blick auf den niederfrequenten Bereich,
das sog. Médandern (> 1 min) sind jedoch
keine eindeutigen Perioden erkennbar. —
Tabelle 1 gibt zusammenfassend eine
Ubersicht iiber die Daten der Ausbrei-
tungsversuche.

Das Odoriermittel THT wurde nach dem
Verdunstungsprinzip freigesetzt. Fiir ei-
nen hoéheren Verdunstungsluftstrom sorg-
te zusidtzlich zur natiirlichen Wind-
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Tabelle 1: Zusammenstellung der Daten aus den 9 Versuchsreihen

Versuch Datum Emissionszeit Qgsr | WR'] WG u* o [m/s] | ow[m/s] t Qrur d BG
[MBg/s] [m/s] [m/s] [°C] [mg/s] [m]
Vo 28.06.00 15:07 — 15:19 7,5 280 5,13 0,462 1,05 0,487 13,8 - 20/50 7/8
V1 04.10.00 14:20 — 14:38 5,0 170 1,49 0,234 0,909 0,348 19,4 - 20/50 1/8
V2 05.10.00 14:20 — 14:36 5,6 363 0,801 0,053 0,442 0,146 18,3 - 20/50 6/8
V3 05.10.00 15:13 — 15:29 5,6 314 0,839 | 0,078 0,560 0,149 18,7 - 20/50 6/8
V4 05.10.00 16:52 — 17:01 9,7 282 1,37 0,125 0,167 0,111 18,5 - 50/100 5/8
V5 27.03.01 14:51 - 15:15 6,4 117 3,54 0,326 0,963 0,402 1,62 4,7 50/100 2/8
V6 27.03.01 16:16 — 16:28 12,5 134 2,66 0,268 0,688 0,361 2,13 6,1 50/100 2/8
V7 18.05.01 11:53 - 12:10 9,7 256 3,78 0,433 1,26 0,492 15,8 22 50/100 1/8
V8 18.05.01 13:14 - 13:30 10,6 275 3,63 0,418 1,21 0,499 15,4 13 50/100 1/8

Emissionsmassenstrome Q, mittlere Windrichtung WR und Windgeschwindigkeit WG in 2,5 m U. G., Schubspannungsgeschwindigkeit u*, Standardabweichungen o, und o,
der Windgeschwindigkeitskomponenten v und w, Lufttemperatur t, Quellenentfernung der Zahlrohre d (Zylinder- / Flachenzahlrohre), Bedeckungsgrad des Himmels BG

stromung ein leistungsstarker PC-Liifter,
der an einer Halterung ca. 0,2 m {iber der
das Odoriermittel enthaltenden Petri-
schale angebracht war. Der Massenver-
lust, d.h. der THT-Emissionsmassenstrom
wurde mit einer elektronischen Feinwaage
bestimmt, auf der die Petrischale aufge-
stellt war. Da die Messung eine ndhe-
rungsweise lincare Massenabnahme mit
der Zeit zeigte, 1aBt sich der Emissions-
massenstrom unmittelbar aus dem Quo-
tienten von Massendifferenz und epgspre-
chender Zeitdifferenz bestimmen™ Die
Quellstirke lag bei allen 4 Ausbreitungs-
versuchen in der Groéfenordnung von
10 mg/s bei einem geschitzten relativen
Fehler von 5 %.

Ausnahmslos wurden bei allen Versuchs-
reihen jeweils an mindestens einem Z&hl-
rohr hinreichend hohe Impulsraten, d.h.
ein zur Auswertung ausreichend hohes
Signal/Hintergrund-Verhiltnis gemessen.
Bild 2 gibt eine typische Aufzeichnung
der gemessenen Impulsraten an einem Zy-
linderzdhlrohr wieder. (V6, Pos. Z2. Die
durchgezogene Linie bezeichnet den Mit-
telwert von 2,2 Imp./s. Das Spit-
zen/Mittelwertverhdltnis  betrigt p/m =
37).

Aus dem ,emissionsfreien Vorlauf®, je-
weils 2 bis 3 Minuten vor der Freisetzung
des Tracers, lieB sich der radioaktive
Strahlungshintergrund bestimmen. Fiir die
eingesetzten Flachenzéhlrohre ergaben
sich Mittelwerte von Iyp = 11 Impulse/s,
wohingegen bei den Zylinderzéhlrohren
die mittleren Impulsraten fiir den Hinter-
grund im statistischen Mittel deutlich dar-
unter lagen Iyz, = 0,65 Impulse/s. Die
Standardabweichung fiir die Hintergrund-

3 Bei den Versuchsreihen V5 und V6 hatte die Petrischale

einen Durchmesser von @ = 0,145 m, bei den Versuchsrei-
hen V7 und V8 war @ = 0,185 m. Schwankungen der Mas-
senabnahme sind durch die natiirlichen Windfluktuationen
bedingt. Samtliche MeBwerte wurden in 10 s Abstinden
abgespeichert. — Der Emissionsmassenstrom wird im we-
sentlichen durch die wirksame THT-Oberfliache, d.h. durch
den Durchmesser der Petrischale sowie durch die Luft-
stromstirke, in geringerem Mafle auch durch die Lufttempe-
ratur, -feuchte und andere Parameter bestimmt.
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Bild 2 : Korrelationsdiagramm der gemessenen und berechneten mittleren Tracer-Konzentrationen

in kBg/m® nach Tabelle 2.

Impulsrate der Flichenzdhlrohre liegt bei
olym = 3,3 Imp./s. Zur Berechnung der
Mittelwerte und Uberschreitungshiufig-
keiten aus den gemessenen Zeitreihen der
Impulsraten werden die MeBBwerte um den
jeweiligen Hintergrundwert korrigiert.

Die Spitzenwerte der Impulsraten lagen
teilweise um mehr als 2 GroBenordnun-
gen iber dem Mittelwert. Grundsétzlich
héngt p/m vom Verhdltnis der Abtastfre-
quenz zur Mittelungszeit (hier etwa 1 s :
1000 s), von der Quellenentfernung sowie
der Position des MeBortes relativ zur Tra-
cerfahnenachse ab. Ferner wird eine Ab-
héngigkeit von der Ausdehnung der Quel-
le 6y, von der atmospharischen Turbulenz
und weiteren EinfluBgroBen beobachtet.
Im Abschnitt ,,Spitzenwerte der Tracer-
Konzentration und Intermittenzraten®
werden die gemessenen Werte fiir p/m zu-
sammenhdngend dargestellt und genauer
untersucht.

Analyse der MeRergebnisse

Diejenigen Zéhlrohre, die von der Quelle
aus gesehen nichst der mittleren Wind-
richtung liegen, zeigen erwartungsgemaf
die hochsten Impulsraten; sie werden da-
her als Referenzpunkte fiir die Fahnen-
achse angesetzt. In Tabelle 2 sind die
Mittelwerte der gemessenen Tracer-Kon-
zentrationen fiir diese Referenzpunkte
(Fahnenachse) sowie die jeweils links und
rechts benachbarten MefBorte_(Zahlrohr-
positionen) zusammengestellt.

Die Mefiwerte werden mit den Ergebnis-
sen entsprechender Ausbreitungssimulati-
onen verglichen. Als Ausbreitungsmodell
dient hier die (vereinfachte) Gauflschen
Abgasfahnengleichung:

4 Der Abstand zwischen den Zahlrohren ergibt sich aus der
jeweils in Tabelle 1 genannten Quellenentfernung und dem
Winkelsegment. Fiir die Quellenentfernung von 20 m betrug
er d = 2,4 m und fir die Quellenentfernungen von 50 m so-
wie 100 m standen die Zahlrohre 5,8 m und 11,7 m weit
auseinander.
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Tabelle 2: Gemessene aw und berechnete éR mittlere Tracer-Konzentrationen aus den 9 Versuchsreihen.

Versuch C,, [kBg/m’] C,, [kBg/m’| C,; [KBqim']
° 0 ° O . O

34,7 10,8 29,6 8,02 15,2 4,16

Vo 42,6 12,6 35,7 9,79 16,2 4,55
28,5 12,4 29,6 8.02 15,2 4,16

8,6 1,6 19,7 5,06 21,9 4,66

Vi 13,4 438 20,2 5,23 22,5 4,83
1,7 1,6 19,7 5,06 21,9 4,66

18,9 1.2 59,5 19,1 456 9,71

V2 251 3,4 61,8 20,2 46,8 10,1
22.9 2,3 59,5 19,1 456 9,71

30,1 4,0 475 15,3 435 9,27

V3 36,9 6,7 48,8 15,9 44,7 9,61
23,0 3,4 475 15,3 435 9,27

37,9 13,8 51,2 15,0 22,2 8,08

V4 120,3 451 122 55,1 23,8 8,96
38,7 - 51,2 15,0 22,2 8,08

8,7 1.2 7,64 2,58 4,02 118

V5 10,5 1,5 8,64 3,02 4,31 1,29
6,2 1.4 7,64 2,58 4,02 1,18

- 46 19,2 6,50 6,52 1,75

Ve 28,2 5,0 22,2 7,93 6,76 1,83
9,5 43 19,2 6,50 6,52 1,75

12,3 3.4 8,22 2,72 3,56 0,955

v7 12,5 45 8,91 3,01 3,69 1,00
9,4 2,5 8,22 2,72 3,56 0,955

6,1 1,7 9,03 2,98 4,05 1,09

v8 7,7 2,5 9,80 3,31 4,20 1,14
52 1,7 9,03 2,98 4,05 1,09

o Zylinderzahlrohre / [1 Flachenzahlrohre. 51{2 : Rechenwerte nach Gl. (2), 5

R3 "

Rechenwerte nach Gl. (3). Die Mittlere, fett gedruckte Zahlenreihe steht fiir die Zahlrohrpo-

sition mit maximaler Konzentration (Fahnenachse), dariiber liegende Zahlenwerte beziehen sich auf die benachbarte Zahlrohr-Position links davon in Ausbreitungsrichtung,

darunter stehende Werte auf die Position rechts.

C(r.y) = -
’ 2-7-u-oy(x)-07(x)
2
y
. eXp —_— —2 .
2-0oy”(x) (1)
8
| 1+ expy— >
oz (%)
Q - Quellstarke,
u - mittlere Windgeschwindigkeit in
Transporthdhe,
oy und G; - horizontaler und vertikaler Diffusions-
parameter
xundy - Koordinaten des Immissionsortes (die

Koord. z wurde durch z = h =2 m eli-
miniert)

wobei zwei verschiedene Ansétze fur die
Diffusionsparameter zu priifen sind:

Erstens wird nach dem Taylorschen Theo-
rem [12] der Ausdruck Gl. (2) verwendet,
der bei vorausgesetzter homogener Tur-
bulenz zumindest fiir die drei Grenzfille
streng giiltig ist, in denen die Diffusions-
zeit t klein, etwa gleich und gro3 gegen-
iiber der Lagrange-Skalenzeit T ist. An-
schaulich ist die Lagrange Skalenzeit ein
Mal fiir das ,,Erinnerungsvermogens ei-

nes Luftpakets™ an seinen fritheren Bewe-
gungszustand. ZahlenmifBig gibt sie an,
wie stark die Geschwindigkeitsfluktuatio-
nen zu zwei verschiedenen Zeitpunkten
an einem Ort miteinander korreliert sind.

o, tx
O.y B (x) — v,Ww ( ) (2)
’ ) 2-T,,.)
mit
t(x) - Diffusionszeit (vereinfachend t(x) = x/)

Die Standardabweichungen der Windge-
schwindigkeitskomponenten &, und o,
folgen sofort aus den Windmessungen
(vgl. Tabelle 1), wihrend die Bestimmung
der Lagrange Skalenzeit T in der Praxis
erheblichen Schwierigkeiten begegnet.
Fiir (leicht) labile atmosphérische Schich-
tungen und eine mittlere Transporthdhe
von etwa 3 m lber Grund wird hier T =
20 s gesetzt (es wird nicht zwischen der
Vertikal- und der Horizontalkomponente
unterschieden, d.h. Ty, = Ty,). Die Diffu-
sionszeiten des Tracers von der Quelle bis
zu den Detektoren liegen in der Grofien-
ordnung dieses Zahlenwertes. Bei einer
angenommen Unsicherheit von T = 20 s
+ 10 s bleibt der relative Fehler in den

Diffusionsparametern nach Gl. (2) somit
unter 14 %. Die Lagrange Skalenzeit ist
daher keine kritische EinfluBgroBe fiir
Diffussionszeiten t < Ty ; erst bei groB3en
Diffusionszeiten (t >> Tp) wird ihr
Einflu auf die Berechnung der Diffusi-
onsparameter dominant.

Zweitens werden die Diffusionsparameter
nach der allgemeinen Verwaltungsvor-
schrift zum Bundes-Immissionsschutzge-
setz, der TA Luft [13], berechnet. (Zah-
lenwerte fiir F, G, f und g sind dem An-
hang C, Nr. 10 ¢ der TA Luft zu entneh-
men).

o,=F-x' 0,=G-x* 3)
Das Gaullmodell liefert eine statistische
Aussage liber die mittlere Konzentration
am Immissionsort. Das bedeutet: erst eine
groBere Anzahl von Mefwerten sind — als
Mittelwert zusammengefallt — mit einem
Berechnungsergebnis vergleichbar ist. Da
die meteorologischen Randbedingungen
bei Freifeldversuchen nicht wiederholbar
eingestellt werden konnen, lassen sich die
Ausbreitungsversuche auch nicht repro-
duzieren, d.h. eine groBere Anzahl von
MeBwerten fiir gleichbleibende Randbe-
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dingungen kann nicht erzeugt werden.
Dennoch ist ein Vergleich zwischen
Rechnung und Messung moglich, wenn
eine Vielzahl von MeBergebnissen aus
verschiedenen Versuchsreihen im Sinne
einer statistischen Aussage betrachtet
wird. Zumindest konnen im Korrelations-
diagramm Tendenzen erkannt werden, die
es erlauben, unterschiedliche Modellan-
sitze in ihrer Aussagegiite zu beurteilen.
In Bild 3 beziehen sich Kreise auf die Zy-
linderzdhlrohre und Quadrate auf die Fla-
chenzéhlrohre. Ausgefiillte Symbole ste-
hen fiir die Berechnungsergebnisse R2
nach GI. (2), unausgefiillte Symbole stel-
len die Berechnungsergebnisse R3 nach
Gl. (3) dar.

Sieht man einmal von der Versuchsreihe
V2 ab (im Bild 3 durch eine gestrichelte
Rahmung hervorgehoben), in der mit gro-
er Wahrscheinlichkeit das Konzentrati-
onsmaximum bei der Messung verfehlt
wurde, so gibt das Modell nach  GL. (2)
insgesamt die MeBwerte besser wieder als
die Modellgleichung (3). Die Parametri-
sierung nach Gl. (3) fiihrt im allgemeinen
zur Unterschitzung der mittleren Kon-
zentration. Der Grund dafiir liegt in der
Zusammenstellung des Datensatzes der
TA Luft, der nur fiir Quellhdhen > 50 m
giiltig ist. Vor allem wegen der Einteilung
der Diffusionskategorien in nur 6 Klassen
nach TA Luft kann es im Einzelfall zu ex-
tremen Fehlberechnungen kommen. So
wird beispielsweise in der Versuchsreihe
V4 der Meflwert um das Sfache (!) unter-
schitzt (im Bild 3 aus Skalierungsgriinden
nicht dargestellt, vgl. aber Tabelle 2). Zur
Diagnose von Immissionskonzentrationen
ist das Modell Gl. (3) aus den genannten
Griinden daher nicht geeignet. Fiir die
Jahresimmissionsprognose mag es an-
wendbar sein, da sich hier (zuféllige) Feh-
ler teilweise gegeneinander herausmitteln,
und die statistische Prognosegenauigkeit
wesentlich durch die zugrunde liegende
meteorologische Statistik oder Zeitreihe
bestimmt wird.

Spitzenwerte der Tracer-Konzentration
und Intermittenzraten

Wertet man dE ungefilterten Konzentra-
tionszeitreihen™ aus, so zeigt sich: die
peak-to-mean-Verhiltnisse p/m streuen
iiber fast 2 Grofenordnungen (4 < p/m <
99, an den in Tabelle 2 genannten Z&hl-
rohrpositionen). Fiir konditionierte Kon-
zentrationen, das sind Zeitrethen mit her-
ausgefilterten Null-Konzentrationen, er-
geben sich aufgrund der hoheren Mittel-

5 ,,Ungefilterte” Zeitreihen sind solche, bei denen
von der gemessenen Impulsrate nur die jeweilige
Hintergrundkonzentration subtrahiert wurde, d.h. die
Abschnitte mit Null-Konzentrationen sind nicht her-
ausgefiltert.
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Bild 3: Korrelationsdia-
gl R o
gramm der gemessenen n o
und berechneten mittleren P8 C (Observed) [kBq/m3]
Tracer-Konzentrationen in 0 =
kBg/m® nach Tabelle 2. 0 25 50 75

werte kleinere Quotienten p/m. Das peak-
to-mean-Verhdltnis &ndert sich in diesem
Fall nur noch iiber eine Zehnerpotenz (3 <
p/m < 30). Weiterhin wird der Zusam-
menhang zwischen p/m und der Fluktua-
tionsintensitt i> untersucht, die als

> “4)

mit
6 - Mittelwert

o'f - Varianz der Konzentration

definiert ist.

Fiir ungefilterte — wie in Bild 4 dargestellt
- und fiir konditionierte Zeitreihen zeigt
sich ein linearer Zusammenhang zwischen
p/m und i*

wobei der Faktor zu o = 3,6 ermittelt
wurde. (Fiir i’ = 0, d.h. keine Konzentra-
tionsfluktuationen, kann der Spitzenwert
nicht groBer als der Mittelwert sein, also
p/m=1 fiir i* = 0).

Die Intermittenzrate W ist als derjenige
Anteil einer Zeitreihe definiert, in dem die
Konzentrationswerte von Null verschie-
denen sind, d. h. {iber einer Mindestkon-
zentration Cp, liegen. Die Festlegung von
Cuin ist etwas willkiirlich und orientiert
sich bei physikalischen Messungen
gewohnlich an der Nachweisgrenze des
verwendeten MeBgerdtes. Wegen der
fluktuierenden radioaktiven Hintergrund-
strahlung kann im vorliegenden Fall C;,
nicht einfach mit der Nachweisgrenze der
Ziahlrohre gleichgesetzt werden. Cy,;,, bzw.
Lin wird so gewdhlt, da fir den emis-
sionsfreien Vorlauf einer Zeitreithe | <
0,02 bleibt (Zyl.-zahlrohre I, = 1 Imp./s

p/m=1+a- i2 (5)  und Flachenzahlrohre I;,= 3 Imp./s, Glyg
= 3,3 Imp./s vgl. dazu Abschnitt 4).
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Bei allen Feldversuchen wurde nach Bild
1 gleichzeitig in 2 verschiedenen Quel-
lenentfernungen die Tracer-Konzentratio-
nen gemessen. Ausnahmslos lie sich in
allen 9 Versuchsreihen eine Abnahme des
peak-to-mean-Verhéltnisses (und damit
auch der Fluktuationsintensitat) mit zu-
nehmender Entfernung von der Quelle
beobachten. Die Intermittenz, wie vorste-
hend definiert, nimmt hingegen mit wach-
sender Entfernung zu. Dieser Sachverhalt
(Abnahme von p/m und i’ bei gleichzeiti-
ger Erh6éhung von p mit wachsender
Quellenentfernung) ist eine Folge der zu-
nehmenden Vermischung von ,Tra-
cer/Luft-Paketen” mit neutraler Umge-
bungsluft. Mit groBer werdendem Ab-
stand von der Quelle trigt auBerdem das
Maiandern der Fahne immer weniger zu
den Konzentrationsfluktuationen bei. Es
bildet sich zundchst ein turbulent-
konvektives Regime (t = Tp) aus. Grof3e-
re, das Maandern verursachende Wirbel,
tragen darin etwa zu gleichen Teilen zu
den Fluktuationen bei wie die klein-
skaligen Wirbelstrukturen, die eine inter-
ne Vermischung und die Aufweitung der
Fahne bewirken.

Ein turbulent-diffusives Regime stellt sich
nach ldngeren Diffusionszeiten (t >> Tp)
in der Fahnenentwicklung ein. Hier wer-
den die Konzentrationsfluktuationen vor-
wiegend durch die klein-skaligen, fahnen-
internen Wirbelelemente verursacht. In
diesem Stadium macht sich eine gleich-
formige Vermischung der spurenstoft-
beladenen Luftvolumina mit neutraler
Umgebungsluft bemerkbar; die Fahne ist
»gut durchmischt® und entwickelt sich
selbst-dhnlich mit relativ kleinen Kon-
zentrationsgradienten, d.h. kleinen Werten
fiir p/m. Dies sei nur der Vollstdndigkeit
halber erwéhnt; bei unseren Messungen
lagen kurze bis mittlere Diffusionszeiten
vor (t < Tp).

Gemessene Hiufigkeitsverteilungen

Im folgenden werden die gemessenen
Uberschreitungshiufigkeiten in der Tra-
cer-Fahne (konditionierte Zeitreihen) ge-
nauer betrachtet. Um die Zeitreihen aus
verschiedenen Ausbreitungsversuchen
besser miteinander vergleichen zu kon-
nen, wurden die Konzentrationen mit ih-
rem Mittelwert normalisiert und damit
dimensionslos gemacht. Sortiert man die
konditioniert-normalisierten Konzentrati-
onswerte und ermittelt die Fraktion der
Datenpunkte, die vorbestimmte Werte
c/C, iberschreiten, so erhilt man die in

Bild 5 dargestellten Uberschreitungshiiu-
figkeiten. Danach werden im Fahnenzent-
rum Spitzenwerte grofer als das 3,5fache
des Mittelwertes (p/m > 3,5) nur mit einer
Haufigkeit von 1 % erreicht. Auch fiir die

anderen Versuchsreihen ergeben sich ver-
gleichbare Zahlenwerte und auffallend
selbstihnliche (Uberschreitungs-) Haufig-
keitsverteilungen flir verschiedene Quel-
lenentfernungen.

Die Werte einer (Konzentrations) Vertei-
lung mit der hochsten Wahrscheinlichkeit
heiBen Modalwerte. Bei ausgeprigt
rechtsschiefen Verteilungen, wie im vor-
liegenden Fall, ist der Modalwert immer
kleiner als der Mittelwert. Die Differenz
zwischen beiden Werten ist ein Mal} fiir
die Ausprdgung der Rechtsschiefe. Be-
trachtet man den Rand der Tracerfahne,
so liegen die Modalwerte der gemessenen
Konzentrationen bei ca. 10 % des Mittel-
wertes. Fiir den Kern oder die Achse der
Fahne werden Modalwerte bei etwa 50 %
des Mittelwertes beobachtet. Die starke
Asymmetrie in der Héaufigkeitsverteilung
der gemessenen Konzentrationen mit ei-
nem langen rechtsseitigen quasi-exponen-
tiellen Ausldufer wird durch hohe Kon-
zentrationen in lokal unvermischten Tra-
cer-Schlieren verursacht.

Modellierung der Uberschreitungs-
haufigkeiten

Die totale Verteilungsfunktion fiir die
Auftrittshdufigkeit von atmosphérischen
Spurenstoffen an einem Immissionsort ist
mit

F)=u-Fl)+(1-w)-H() (6
gegeben, wobei H(c) die Einheitstreppen-
funktion an der Stelle ¢ = 0 ist.

Der Ausdruck Gl. (6) nach der Konzentra-

tion ¢ differenziert ergibt die totale Ver-
teilungsdichte

p)=u-pe)y+(1-p)-6(c) ()
mit
d(c) - Diracsche Deltafunktion.

Mit bekannter Intermittenzrate W ist folg-
lich die totale Verteilungsdichte durch die
Dichte p(c) vollstindig bestimmt. Im wei-
teren werden 3 héufig zur Modellierung
von Konzentrationsdaten verwendete Ver-
teilungsdichten p(c) getestet:

Gamma-Verteilung

robl S

Logarithmische Normalverteilung

S S B (RN
PO=—— exp{ e }()

Weibull-Verteilung

ple) = g : (Zjb_l expl-(c/a)’} (10)

mit
a - Skalierungsparameter
b - Formparameter.

Abgesehen vom 2. Moment, der Varianz
nach Gl. (4) , sind das 3. und 4. Moment
fir die Fluktuationseigenschaften einer
Konzentrations-Zeitreihe charakteristisch:

Schiefe:

_ ~\3
s==C)r of) (1)
Kurtosis:

_ ~\4
k== — ) (12)

5 - Mittelwert
o'f - Varianz der Konzentration.

1,000
I
0,100
B 0,010
Bild 5: Uberschreitungshau-
figkeiten H fir konditioniert-
normalisierte Konzentra-
tionen c/ép , gemessen in
3 verschiedenen Quellen-
entfernungen im
Fahnenzentrum (V1: 20m, 0,001
V4: 50 m /100 m). 0,1
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Der Zusammenhang zwischen Schiefe
sowie Kurtosis und den Skalierungs- und
Formparametern der o.g. Verteilungsdich-
ten ergibt sich durch Einsetzen von p(c) in
die Definitionsgleichung des statistischen
Moments und anschlieBender Integration.
Es folgen S und K als Funktionen des
Formparameters b, der wiederum nur von
der Fluktuationsintensitit i* abhingt (sie-
he dazu z. B. [14]). Andererseits 148t sich
i* leicht nach GI. (4) aus den MeBdaten
ermitteln.

Um zu priifen, wie gut die 3 Dichtefunk-
tionen die fluktuations-statistischen Ei-
genschaften der gemessenen Konzentrati-
onswerte wiedergeben, sind in den beiden
folgenden Diagrammen (Bild 6 und 7)
die Schiefe und die Kurtosis iiber der
Fluktuationsintensitit i* aufgetragen. Fiir
diesen Vergleich werden die Mef3daten
aus samtlichen 9 Versuchsreihen herange-
zogen, sie beziehen sich auf konditionier-
te Zeitreihen an den in Tabelle 2 aufge-
fithrten Zahlrohrpositionen.

Nach den beiden vorstehenden Bildern
spiegelt die LogNormal-Verteilung am
wenigsten die Mefdaten wider. Sie bildet
eine obere Schranke fiir das 3. und das 4.
statistische Moment, d. h. die MeBwerte
fiir S und K iiberschreiten die Kurven der
LogNormal-Verteilung nicht. Insgesamt
werden die gemessenen statistischen
Momente am besten durch die Gamma-
Verteilung  wiedergegeben.  Allerdings
tendieren sie wegen der breit streuenden
atmosphérischen Bedingungen und unter-
schiedlichen relativen Fahnenpositionen
dazu, eher eine Fliche als einen Kurven-
zug in der (S,i®)- oder (K,i*)-Ebene einzu-
nehmen. Diese Befunde decken sich weit-
gehend mit den Untersuchungsergebnis-

sen von YEE et al. [5].

Der unmittelbare Vergleich zwischen be-
rechneten und beobachteten Uberschrei-
tungshiufigkeiten ist fiir die Validierung
einer Verteilungsdichte der wichtigste
Test. Hierbei 146t sich unmittelbar erken-
nen, wie gut das Modell die tatsdchlichen
Uberschreitungshéufigkeiten simuliert.
Als Darstellungsform wird daher ein
Quantil-Quantil-Diagramm gewéhlt, das
die Uberschreitungshiufigkeit in Abhin-
gigkeit des Schwellenwertes ausweist.
Auf der Abszisse ist das Quantil der nor-
malisierten MeBwerte (c/c),,, auf der

Ordinate dasjenige aus der Modellsimula-
tion(c/z) R fiir eine Quellenentfernung

von 100 m aufgetragen. (Die Q-Q-Dia-
gramme fiir Quellenentfernungen von 20
m und 50 m unterscheiden sich nicht we-
sentlich von Bild 8):

Gamma- und Weibull-Verteilung liefern
recht dhnliche Q-Q-Profile, die gegeniiber
demjenigen der LogNormal-Verteilung
insgesamt besser mit den beobachteten
Quantilen {ibereinstimmen. Allerdings
bewerten Gamma- und Weibull-Ver-
teilung die Quantile bei kleinen Konzent-
rationen zumindest am Rand der Tracer-
fahne zu niedrig und iiberschétzen sie ge-
ringfiigig bei hoheren Konzentrationen.
Demgegeniiber liegen die berechneten
Quantile der LogNormal-Verteilung
durchgehend iiber den beobachteten. —
Die Modalwerte der Verteilungsdichten
liegen wie die der gemessenen Héaufig-
keitsverteilungen deutlich unterhalb des
Mittelwertes der Konzentration. Von der
Gamma- und der Weibull-Verteilung
werden die Modalwerte bei kleinen Kon-
zentrationen unterschitzt, wihrend hier

die LogNormal-Verteilung den héufigsten
MeBwert der Konzentration besser wie-
dergibt.

Gewohnlich erhilt man bei Ausbreitungs-
simulationen (Langzeit)mittelwerte der
Konzentration. Diese enthalten nicht mehr
festzustellende Zeitabschnitte mit Null-
Konzentrationen und liefern keine Infor-
mation zur Intermittenz. Setzt man B = 1
(das entspricht; ,,keine Information zur In-
termittenz®) bei der Modellsimulation und
berechnet die Modellparameter a und b
wieder aus dem Mittelwert und der Fluk-
tuationsintensitit der MefB3werte, so lassen
sich berechnete und gemessene Uber-
schreitungshdufigkeiten fiir bestimmte
Schwellenwerte im H-H-Diagramm ein-
ander  anschaulich  gegeniiberstellen
(Bild 9). Nicht nur die berechnete Hr und
die gemessene Uberschreitungshiufigkeit
Hm héngen jeweils vom Schwellenwert
der Konzentration C, ab; auch der Quo-
tient H/H,, ist im allgemeinen von der
Wahl des Wertes C, abhingig. Fiir die
Berechnung und Darstellung in Bild 9
wird der Schwellenwert — mit einer ge-
wissen Willkiir — gleich dem Mittelwert
der Konzentration gesetzt C, = C, da fur

die meisten ausgewerteten Zeitreihen gilt:
C,., <<C<<C,, - Als MaB fiir die Ab-

weichung zwischen Rechnung und Mes-
sung dient im folgenden die mittlere
quadratische Abweichung des Quotienten
aus gerechneter und gemessener Uber-
schreitungshéufigkeit:

O-Hr/m Z\/I/HZ(HU /Hmi

i=1l

min
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Bild 6: Schiefe S der gemessenen Tracer-Konzentrationen Uber der
Fluktuationsintensitat i fiir 3 verschiedene Quellenentfernungen. Ver-

gleich mit 3 statistischen Dichteverteilungen.

Bild 7: Kurtosis K der gemessenen Tracer-Konzentrationen uber der
Fluktuationsintensitat i fiir 3 verschiedene Quellenentfernungen. Ver-

gleich mit 3 statistischen Dichteverteilungen.
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Bild 8: Quantile der normalisierten Konzentrationen auf der Fahnenach-
se in 100 m Quellenentfernung im Vergleich zwischen Modellsimulation
und Beobachtung. Die Modellparameter a und b wurden aus dem Mit-
telwert und der Fluktuationsintensitat der MeRBwerte berechnet.

Nach Bild 9 gibt die Gamma-Verteilung
nicht nur im Vergleich mit den beiden an-
deren Verteilungsdichten, sondern auch
absolut betrachtet die beobachteten Uber-
schreitungshéaufigkeiten ~ bemerkenswert
gut wieder. Selbst bei 3fach groBerem
Schwellenwert ¢, =3.C oder 3fach ho-

heren Konzentrationen 148t sich noch eine
gute Ubereinstimmung mit cH,,,, = 0,189
feststellen. Fir ¢, =1/3- C Dbetrigt die

Standardabweichung 6H,, = 0,246.

Die gute Ubereinstimmung im vorstehen-
den H-H-Diagramm ist u.a. auf folgenden
Umstand zuriickzufithren: mit p = 1 wer-
den die berechneten Uberschreitungshiu-
figkeiten zwar {iiberschétzt, gleichzeitig
aber durch den fiir ungefilterte Zeitreihen
niedrigeren Mittelwert der Konzentration
vermindert. Diese gegenldufigen Tenden-
zen heben sich zum Teil auf. Der Bezug
zum Praxisfall ist somit gegeben, da ge-
wohnlich Konzentrationen von Spuren-
stoffen in der Atmosphére nicht zeitlich
hoch aufgelost gemessen werden.

Anders verhilt es sich mit der Fluktuati-
onsintensitit i°. Sie geht als Formparame-
ter b mafigebend in die Modellsimulation
ein und bestimmt damit wesentlich neben
dem Konzentrationsmittelwert die Uber-
schreitungswahrscheinlichkeit. Der Ver-
gleich in Bild 9 héngt also empfindlich
von der Fluktuationsintensitit i- der je-
weiligen Versuchsreihe ab, die sich nur
mit zeitlich hochauflésenden MeBtechni-
ken erfassen 1dBt. Daraus kann folgender
Schlufl gezogen werden: die Intermittenz
ist gegeniiber der Fluktuationsintensitit
die weniger kritische Einflugrofie, da p

Bild 9: Uberschreitung

Modellrechnungen mit
c,=C-

implizit im Mittelwert enthalten ist, wih-
rend i sich als weitgehend unabhingig
vom Mittelwert erweist. (Das gilt natiir-
lich nur fiir die Berechnung von Uber-
schreitungshdufigkeiten mit den einge-
fihrten Verteilungsdichten und heif3t
nicht, dal die Intermittenz aus dem Mit-
telwert abgeleitet werden kann!)

Korrelation zwischen Tracer-Kon-
zentration und Geruchswahrneh-
mung

Grundsitzlich lassen sich die Geriiche des
eingesetzten Odoriermittels THT auch in
groferen Entfernungen von 100 m und
darliber noch zweifelsfrei wahrnehmen.
Die sensorischen Wahrnehmungsmuster
der Probanden stimmen in einigen Féllen
gut mit den Uberschreitungsmustern der
Tracer-Konzentration am selben MeBort
iberein (Bild 10). Allerdings ist die Da-
tenbasis der verwertbaren THT-MeBrei-
hen nicht grofl genug, um mit Hilfe von
Korrelationskoeffizienten die aufleror-
dentlich komplexe Beziehung zwischen
Exposition (Immission) und Geruchswir-
kung quantitativ zu erfassen. So kann die
anschlieBende Ergebnisdarstellung ledig-
lich eine Orientierung geben.

Vergleicht man die beobachteten Ge-
ruchshdufigkeiten mit reinen Modellrech-
nungen, so liegen die Abweichungen bei
etwa einem Faktor 2 fiir die Versuchsrei-
hen V7 und V8 (siche dazu Bild 11; eine
deutlich groBere Abweichung ist fiir die
Versuchsreihe V6 festzustellen). ,,Reine
Modellrechnungen bedeutet hier: im Ge-

shaufigkeiten H flr ungefilterte Konzentrationen

(Originaldaten) im Vergleich zwischen Messung und Rechnung. Bei den

den 3 Dichtefunktionen wurde p = 1 gesetzt;

gensatz zu dem Vergleich nach Bild 9
wurde der Konzentrationsmittelwert nicht
der Messung entnommen, sondern nach
den GlIn (1) und (2) errechnet (Qryr nach
Tab. 1 und Cy = 1 GE/m’); nur der Wert
fir i* wurde aus der betreffenden MeB-
reihe in die Modellsimulation iibernom-
men, da bislang kein ausreichend genaues
Modell zu seiner Bestimmung vorliegt.
(Modellansétze sind z. B. in [15] zu fin-
den).

Das Ziel der hier vorgestellten Parallel-
versuche war es, zu zeigen, da3 mit dem
Odoriermittel THT ein Geruchstracer ge-
geben ist, der bei leicht bestimmbarem
Emissionsmassenstrom in mehreren hun-
dert Metern Entfernung eindeutig von den
Probanden ,,detektiert werden kann. Die
sensorisch gemessenen THT-Uberschrei-
tungsmuster lassen sich mit denjenigen
fir den Tracer *’Kr vergleichen und aus-
werten. Der Zusammenhang zwischen der
Exposition von Geruchsstoffkonzentratio-
nen und deren Wirkung kann freilich
nicht durch wenige Feldversuche quanti-
tativ erfa3t werden. Erst recht nicht, wenn
nicht nur Zeitanteile der Geruchswahr-
nehmung, sondern auch Intensitéten, he-
donische Wirkungen und Beldstigungs-
grade erkannt werden sollen. Mit Hedonik
und Belédstigung erhdlt der Expositi-
ons/Wirkungszusammenhang stark  ge-
fithlsabhéngige Elemente, die nur durch
das Gesetz der groflen Zahlen, d. h. auf
statistischem Wege nach Mall und Zahl
verarbeitet werden konnen. Wissen-
schaftlich begriindete Aussagen tiber Ge-
ruchswirkungen stoBen auf weitere Hin-
dernisse: bei den meisten tibelriechenden
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Bild 10: Gemessene Impulsraten in 100 m Quellenentfernung (V7, 18.05.01).
Die unterbrochene fette Linie gleich tber der Abszisse gibt die vom Proban-
den registrierten Zeitanteile der Geruchswahrnehmung an.

Substanzen handelt es sich ndmlich um
komplexe Geruchsstoff-Agglomerate, d.
h. die Untersuchung einer einzelnen
Komponente ist nicht ohne weiteres auf
ein Gemisch verschiedener Geruchsstoffe
tibertragbar; Gemische sind aber in der
Praxis der Regelfall. Zudem ist die Wir-
kung von Geruchsstoffen unter Laborbe-
dingungen am Olfaktometer bei gleicher
mittlerer Geruchsstoffkonzentration eine
andere, als bei fluktuierenden Konzentra-
tionen im Naturmal.

Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit stellt einen
MeBaufbau zur immissionsseitigen Erfas-
sung des radioaktiven Tracers “Kr vor.
Als Detektoren kommen u. a. hochem-
pfindliche Proportional-Zahlrohre zum
Einsatz, die bei vergleichsweise niedrigen
Krypton-Emissionsstirken ein zeitliches
Aufldsungsvermdgen von 1 s ermdgli-
chen. Die durchschnittliche *Kr-Emission
liegt bei 7,22 GBq pro Versuch bezogen
auf typische Quellenentfernungen von ca.
100 m. Zur Analyse der Konzentrations-
flukuationen wurden insgesamt 9 Frei-
feldversuche in ebenem Geldnde bei
vorwiegend neutraler bis leicht labiler
atmosphérischer Schichtung durchgefiihrt.
Die mittleren Krypton-Konzentrationen
wurden in Quellenentfernungen von 20 m,
50 m sowie 100 m gemessen und mit
Berechnungsergebissen des Gaufischen
Abgasfahnenmodells verglichen. Hierbei
zeigt sich: die Parametrisierung der Stan-
dardabweichungen nach TA Luft, Anhang
C unterschitzt im allgemeinen die beob-
achteten Konzentrationen. Wé&hlt man
hingegen einen Parametrisierungsansatz

nach dem TAYLOR-Theorem, der die
Windgeschwindigkeitsfluktuationen G,
unmittelbar verwertet, so 146t sich selbst
mit Orientierungswerten fiir die Lagrange
Skalenzeit T; eine bessere Uberein-
stimmung mit der Messung feststellen.
Das Verhiltnis von Spitzenwert zu Mit-
telwert p/m der gemessenen ungefilterten
Konzentrations-Zeitreihen variiert tiber 2
GroBenordnungen und kann im Randbe-
reich der Fahne sogar Werte p/m > 100
annchmen. Es 146t sich ein linearer Zu-
sammenhang zwischen p/m und der
Fluktuationsintensitdt i* nachweisen. Bei
sdmtlichen Ausbreitungsversuchen kann
zudem eine Abnahme von p/m sowie eine
Zunahme der Intermittenz | mit wach-
sender  Quellenentfernung  festgestellt
werden. Die Haufigkeitsverteilung der
gemessenen Tracerkonzentrationen zeigt
eine ausgeprigte Rechtsschiefe mit
Modalwerten bei etwa 10 % des Mittel-
wertes fiir den Rand und bei 50 % des
Mittelwertes fiir den zentralen Bereich der
Tracerfahne.

Die statistischen Eigenschaften der loga-
rithmischen Normalverteilung, Gamma-
sowie Weibullverteilung werden unter-
sucht und mit den entsprechenden Gréfen
der gemessenen Zeitreihen verglichen.
Die Gamma-Verteilung, gefolgt von der
Weibull-Verteilung, reproduziert Schiefe
und Kurtosis der MeBwerte im Rahmen
der Streubreiten ausreichend genau, wih-
rend die LogNormal-Verteilung beide sta-
tistischen Momente deutlich iiberschitzt.
Fiir einen Vergleich zwischen berechne-
ten und beobachteten Uberschreitungs-
hiufigkeiten werden die Quantile der
normalisierten Rechen- und MeBwerte
gebildet und einander gegeniibergestellt.
Gamma- und Weibull-Verteilung liefern

Bild 11: Berechnete und gemessene Uberschreitungshaufig-
keiten H aus den Versuchsreihen V6, V7 und V8. Die Daten-
punkte aus V6 sind gestrichelt umringt.

recht dhnliche Q-Q-Profile, die gegeniiber
demjenigen der LogNormal-Verteilung
insgesamt besser mit den beobachteten
Quantilen {ibereinstimmen. Allerdings
bewerten die beiden erstgenannten Ver-
teilungsdichten die Quantile bei kleinen
Konzentrationen zu niedrig und iber-
schitzen sie geringfiigig bei hoheren
Konzentrationen. Im  H-H-Diagramm
werden schlieBlich die berechneten Uber-
schreitungshaufigkeiten fiir L = 1 den un-
gefilterten MefBzeitreihen der Konzentra-
tion (die also auch Anteile mit Null-Kon-
zentrationen enthalten) fiir einen Schwel-
lenwert von (C,=C gegeniibergestellt.

Auch hier 146t die Gamma-Verteilung im
Vergleich mit den beiden anderen Kandi-
daten die beste Ubereinstimmung mit den
MeBwerten erkennen. Die Ergebnisse und
Aussagen hierzu dndern sich nicht we-
sentlich, wenn der Schwellenwert inner-
halb C/3 < C, <3 C gedndert wird.

Die Ausbreitungsversuche mit dem Odo-
riermittel Tetrahydrothiophen (THT) er-
brachten folgendes Ergebnis: bei durch-
schnittlichen Windverhéltnissen und ei-
nem Emissionsmassenstrom in der Gro-
Benordnung von 10 mg/s sind die THT-
Geriiche von den Probanden in 100 m
zweifelsfrei wahrzunehmen. In einigen
Fillen stimmen die sensorischen Wahr-
nehmungsmuster gut mit den Uber-
schreitungsmustern der Tracer-Konzent-
ration am selben MefBort iiberein. Die er-
mittelte Datenbasis ist jedoch zu klein,
um Korrelationen zwischen den beiden
Uberschreitungsmustern ~ ermitteln ~ zu
konnen. Ausbreitungsrechnungen mit dem
GauBmodell in der o.g. TAYLOR-Para-
metrisierung zeigen mit den untersuchten
Verteilungsdichten Abweichungen von
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mindestens einem Faktor 2 gegeniiber den
sensorisch gemessenen THT-Uberschrei-
tungshaufigkeiten.
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