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Im Umfeld landwirtschaftlicher Betriebe tritt, aus den unterschiedlich-
sten Griinden, in zunehmendem Mal3e das Problem einer Geruchsbela-
stigung der Anwohner auf. Eine Bewertung dieser Belastigung ist bisher
nur mit Hilfe der menschlichen Nase mdglich. Da diese olfaktometrische
Methode viele Defizite wie mangelnde Reproduzierbarkeit, Subjektivitat,
hohe Personalkosten oder auch die Abhangigkeit von der Tagesform der
Probanden beinhaltet, wird ein System entwickelt mit dem Geruch mit

einem Ger &t gemessen wer den kann.

In diesem Beitrag werden die Methoden vorgestellt und erste quantitati-
ve Ergebnisse dokumentiert, die die Eignung der verwendeten Systeme

belegen.

Einleitung

Wegen ansteigender Besiedlungsdichte
einerseits und wachsenden Anspriichen an
die Luftqualitdt andererseits ist die
Erfassung unerwiinschter Geriliche zu
einem nicht mehr vernachldssigbaren
Problem geworden. Auch wenn die
Konzentrationen der geruchsausdsenden
Stoffe in der Regel so niedrig sind, dass
keine  Gesundheitsgeféhrdung  daraus
resultiert, wird die Beléastigung oft as
erheblich empfunden. Weil sich Behtrden
in zunehmendem Mal3 mit Beschwerden
sowie in Genehmigungsverfahren mit der
Immissionsproblematik befassen miissen,
besteht die Notwendigkeit zur Entwick-
lung eines Systems zur objektiven
Geruchsmessung.

Fir die Bestimmung von Geruchsemis-
sionen existieren zwar Richtlinien [1-3],
aber zur Zeit steht kein objektives Mess-
verfahren zur Verfliigung. Stand der Tech-
nik ist die Olfaktometrie. Hierbel werden
menschliche Probanden eingesetzt. Diese
mussen entscheiden, ab welcher Verdin-
nung ein Geruch wahrnehmbar ist. Das
Problem bei diesem Messverfahren be-
steht in der Standardisierung des Mess-
verfahrens, da es zu einer erheblichen
Streuung der Ergebnisse verschiedener
Olfaktometriegruppen kommt. Ein Ring-
vergleich verschiedener Olfaktometrie-
gruppen ergab Unterschiede im Messer-
gebnis teilwei se um den Faktor 10 [4].
Die diskontinuierliche Messmethode wirft
zudem die Frage nach der Zeit und bei
Immissionsmessungen dem Ort der Pro-
benahme auf. Die Wahl, wann und an

welcher Stelle die entsprechende Probe
genommen wird, beeinflusst das Ergebnis
in hohem MalRe. Aulerdem fihrt die
Verwendung eines Probandenkollektivs
zu einem hohen personellen Aufwand und
damit zu sehr hohen Kosten. Deshalb soll
versucht werden ein System zu entwik-
keln, das eine , Objektive Geruchsmes-
sung“ nach Art, Intensitdt und hedoni-
scher Wirkung erméglicht. Durch Kom-
bination dieser Geruchsparameter soll ei-
ne Geruchsmalizahl entwickelt werden,
die es ermoglicht, Geruch objektiv zu be-
werten (Bild 1).

Daten aus dem Agrarbereich

Daten der Olfaktometrie

Stand des Wissens

Der Geruch aus der landwirtschaftlichen
Tierhaltung besteht aus einer Vielzahl
von Komponenten. Insgesamt lassen sich
Uber 250 verschiedene Verbindungen re-
gistrieren, wovon bisher erst etwa 170
identifiziert und quantifiziert worden sind
[5]. Auch in bezug auf die chemische
Stoffklasse herrscht eine gewisse Varia-
bilitét (Tabelle 1).

Die rein analytische Betrachtungsweise
der Einzelkomponenten komplexer Ge-
ruchsstoffgemische ist zwar wichtig, da-
mit [&sst sich aber nicht die gegenseitige
Beeinflussung der Einzelkomponenten
wahrend des Geruchserlebnisses erfassen.
Weiterhin 16sen nicht ale Stoffe, die vor-
liegen, einen entsprechenden Geruchsreiz
aus (z.B. Kohlendioxid). Daraus lasst sich
der Schluss ziehen, dass es keine eindeu-
tige Korrelation zwischen dem subjekti-
ven Geruchsempfinden und einem objek-
tiven Chromatogramm gibt.

Bisher werden verschiedene Methoden fur
Geruchsmessungen verwendet (Tabel-
le 2). Die Olfaktometrie erfasst einerseits
die Geruchsstoffkonzentrationen, anderer-
seits wird mit der menschlichen Nase eine
hedonische Bewertung der Geriiche
durchgefihrt, d.h. inwieweit ein Geruch
als angenehm oder unangenehm empfun-
den wird, kann nur durch die menschliche

Daten des Multisensor-Array

z.B. Tierarten
Fitterung
Haltungsform

Hedoni sche Bewertung

Geruchsmuster

Auswertung z.B.
Neuronales Netz

'

Geruchsmal3zahl

Bild 1: Vorgehensweise zur Ermittlung der Geruchsmaf3zahl
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Nase bestimmt werden. Das M ultisensor-
Array hat den Vorteil den Geruchsge-
samteindruck zu erfassen, da alle Stoffe
gleichzeitig zu den Sensoren gelangen.
Bel diesen Sensoren findet alerdings eine
Alterung statt, die mit berticksichtigt wer-
den muss.

Material und Methoden

Olfaktometrie

Die Olfaktometrie ist derzeitig Stand der

Technik, um Luftverunreinigungen in ge-

ruchss und damit wirkungsbezogenen

Einheiten zu messen.

Folgende Anwendungsbereiche werden

damit abgedeckt [6-9]:

- Bestimmung der Geruchsstoffkonzen-
tration sowohl im Emissions- als auch
Immissionsbereich

- Ermittlung der Geruchsschwellen von
Einzelstoffen und Stoffgemischen

Methodisch geht man dabei so vor, dass

man Geruchsproben verdinnt. Diese ver-

dinnten Geruchsproben werden einem

Probandenkollektiv  vorgelegt. Hierbei

wird von dem Probandenkollektiv be-

stimmt, ab welcher Verdiinnung ein Ge-
ruch in der zugefihrten Luft wahrnehm-
bar ist. Diese Schwelle wird als eine Ge-
ruchseinheit (GE) fur den entsprechenden
Geruch definiert:

Geruchsschwelle: 1 GE
Erkennungsschwelle: 3-5 GE.

In Richtlinien [6-9] hat man sich darauf
geeinigt, das Riechvermdgen der gesam-
ten Gruppe zu Uberprifen. Hierbel werden
verschiedene Konzentrationen von n-Bu-
tanol und/oder Schwefelwasserstoff den
Probanden vorgelegt.

Nach VDI 3881 [6-9] soll der Wert, bei
dem das Probandenkollektiv in 50 % aler
Falle einen Geruch wahrnimmt, in fol-
genden Grenzen liegen:

0,60 pug/m® (= 0,43 ppb) < Messwert < 15
pg/m3 (= 11 ppb) fur Schwefelwasserstoff
110 pg/m® (= 35 ppb ) < Messwert < 2800
pg/m?® (= 896 ppb) fiir n-Butanol.

Man sieht hier aber schon die enorme
Spannweite der Werte. Nach der Geruchs-
immissionsrichtlinie (GIRL) [1] sind die
Werte enger gefasst:

1,5 pg/m® (= 1,1 ppb) < Messwert < 6
ug/m3 (= 4,3 ppb) fiir Schwefelwasserstoff
250 pg/m® (= 80 ppb ) < Messwert < 1000
pg/m? (= 320 ppb) fir n-Butanol.

Eine CEN-Norm [10], die allerdings erst
im Entwurf vorliegt und die bestehenden
nationalen Richtlinien ersetzen soll, ver-
wendet nochmals andere Werte. Hier wird

Tabelle 1: Beispiele fir einige identifizierte Geruchskomponenten in Schweinegiille [5]

Name Formel Geruchsschwelle (mg-m?)
Essigséaure CHs;COOH 0,025-10
Propanséure C,HsCOOH 0,003-0,89
2-Methylpropanséaure (CHs),CHCOOH 0,005-0,33
Butanséaure C3H;COOH 0,0004-42
3-Methylbutanséure (CH3).C,HsCOOH 0,0002-0,0069
Pentansaure C4H,COOH 0,0008-0,12
Phenol PhOH 0,022-4
4-Methylphenol (p-Cresol) CHsPhOH 0,00005-0,0024
Indol CgHsN 0,0006-0,0071
3-Methylindol (Skatol) CoHsN 0,00035-0,00078

Tabelle 2: Fur Geruchsmessungen verwendete Methoden

Methoden Verwendung Defizite
Menschliche Nase und hedonische Bewertung Geruchswahrnehmung
Olfaktometrie subjektiv

GC-MS
Definition von

Geruchsidentifikation und

keine Erfassung des
Geruchsgesamteindrucks

Vergleichssubstanzen

Multisensor-Arrays Erfassung des

Folgen der Sensoralterung

Geruchsgesamteindrucks

nur n-Butanol fir die Uberprifung der
Gruppen eingesetzt.

Multisensor-Array

Aufbau

Der wesentliche Teil des verwendeten
Gerédts besteht aus drei Sensorkammern
mit je sechs Metalloxidsensoren, je einem
Temperaturfihler und je einem Feuchtig-
keitssensor. Um den Volumenstrom durch
diese Sensorkammern genau zu regeln,
sind ein Massenflussregler und eine Pum-
pe den Kammern nachgeschaltet. Dies
gewéhrleistet zum einen die genaue Do-
sierung der Probe und zum anderen die
Reproduzierbarkeit der Messungen. Ein
vorgeschaltetes Ventil regelt, ob eine Pro-
be aufgegeben wird oder ob die Sensoren
mit Reinluft gesplilt werden (Bild 2).

Die Metaloxidsensoren sind aus 2
Schichten aufgebaut. An der Oberflache
liegt die selektive Schicht, die mit dem
Probegas in Wechselwirkung tritt. Diese
Schicht wird durch Dotierung mittels
Fremdatomen des Halbleitermaterials
aufgebaut. Der untere Teil wird nur aus
dem reinem Halbleitermaterial gebildet
(Bild 3).

Die Oberfléche des Sensors beladt sich
mit Sauerstoff aus dem Trégergas. Durch
Bildung von negativ geladenen Sauer-
stoffmolekilen werden Elektronen aus
dem Leitungsband des Halbleiters entzo-
gen. Dadurch andert sich dessen Wider-
stand (steady state value).

Wird eine Probe, die reduzierende Sub-
stanzen enthdlt, Uber die Sensoren gelei-
tet, reagieren diese mit dem chemosor-

Ventil %:[

Bild 2: Aufbau des Multisensor-Arrays
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Bild 3: Wirkungsprinzip eines MOS-Sensor

bierten Sauerstoff unter Riickgabe von
Elektronen an das Leitungshand des
Halbleiters. Dadurch andert sich dessen
Widerstand. Diese resultierende Wider-
standsénderung wird als Messsignal regi-
striert.

Als Material fir diese Sensoren wird
hauptsachlich Zinnoxid verwendet, das
mit verschiedenen Stoffen dotiert wird.

Auswertealgorithmen

Bei Anwesenheit von oxidierbaren
Stoffen  andern die  Sensoren ihre
Leitfahigkeit. Fur die Auswertung wird
nicht der reine  Widerstandswert
verwendet, sondern es wird auf den
Anfangswiderstand normiert (dargestellte
Grosse: AR/R,). Diese Grisse gibt die
Aussage der Veranderung gegentiber der
Nullluft am besten wieder. Es ergeben
sich aso 18 Sensorantworten auf eine
Geruchsprobe oder ein Graph mit 18
Linien. Zur besseren Ubersichtlichkeit
sind in der néchsten Grafik nur die
Sensorausschldge einer  Sensorkammer
(Sensorkammer 2) dargestellt (Bild 4).

In dem Beispiel nach Bild 4 ist eine
Probe nach 10 sec Betriebszeit fur 10 sec
injiziert worden. Man sieht, dass die
Sensoren ein unterschiedliches Ansprech-
verhalten und Abklingverhalten besitzen.
Die Sensoren erreichen nicht gleichzeitig
den  Maximumausschlag. Fir  die
Auswertung kann nur ein Wert pro Sensor
und Messung verwendet  werden.
Ublicherweise werden die Maxima der
Sensorauschlge verwendet.

Fur jeden der 18 Sensoren ergibt sich
somit ein Messwert. Diese Messwerte
werden in einem Radarplot (Bild 5)
optisch dargestellt. Hierbei  werden,
ausgehend von einem Nullpunkt in 18
Richtungen, die Sensorausschldge darge-
stellt. Ein solcher Radarplot wird auch als
ein, Geruchsmuster bezeichnet.

Anschlielend werden die Einzelmessun-
gen mittels verschiedener Auswertealgo-
rithmen verarbeitet, um Einzelmessungen
zu Gruppen zusammenzufassen. Die
Auswertealgorithmen lassen sich nach
verschiedenen Kriterien einordnen. Man
unterscheidet einerseits nach modell-
basierten und modellfreien Verfahren
(neuronale Netze) und andererseits nach
Uberwachten und uniberwachten Ver-
fahren.

Die uniberwachten Verfahren werden zu
qualitativen Betrachtungen verwendet.
Fir diese Modelle sind nur die Sensor-
signale relevant. Diese Modelle versuchen
die verschiedenen Messungen in Gruppen
einzuteilen und diese Gruppen kénnen
frei gewahlt werden. Als Beispiele fur
solche Modelle sind hier bei den
modellbasierten Verfahren das PCA-
Modell zu nennen. Durch die 18 Sen-
sorwerte wird ein 18-dimensionaler Raum
aufgespannt. Diese Sensorsignale sind
aber nicht unabhéngig voneinader, da
durch die Unselektivitdt der einzelnen
Sensoren zwei Sensoren auf denselben
Stoff reagieren kénnen. Dadurch ist es

moglich, das Sensorsignal des einen
Sensors mittels mathematischer Umwand-
lung in das Sensorsignal des anderen
Sensors zu Uberfihren. Und nichts
anderes versucht das PCA-Modell, es legt
in den 18-dimensionden Raum eine
zweidimensionale Ebene (Bildung des
Merkmalsraums Bild 6), so dass dieses
Bild noch méglichst viel Ursprungsinfor-
mation enthdt. Die folgende mathma-
tische Formel beschreibt diese Umfor-
mung des Vektors eines Stoffes in eine
Hauptkomponente und damit eine Achse
des Merkmal sraums:

n

PCk = Z aik Xij
1=
PC« = k-te Hauptkomponente
ax = Eigenvektor
Xij = Sensorausschlag eines Sensors flr
einen Stoff
n = Anzahl der Sensoren

Ahnlich wie bei den biologisch-
neuronalen Vorgangen tritt bei neuronalen
Netzen, die die Gruppe der modellfreien
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Bild 4: Sensorauschléage nach Injektion einer Probe

Bild 5: Radarplot einer Messung (Beispiel
Probe aus einem Schweinestall)
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Bild 6: Merkmalsraum fur drei Proben (1, 2 und 3) mittels PCA-Analyse aufgespannt
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Bild 7: Merkmalsraum gebildet aus Proben mit verschiedenen n-Butanolkonzentrationen (100

ppb, 200 ppb, 300 ppb, 400 ppb, 460 ppb)

Verfahren bilden, eine Generalisierung
durch wiederholten Vergleich von Cha
rakteristika der Signalmuster ein. Dieser
Vergleich und seine standige Kontrolle,
verbunden mit der Tatsache, dass die
Korrekturen gespeichert werden, werden
as,Lernen" bezeichnet.

Zu Beginn des Lernvorgangs wird der zur
Verfugung stehende Datensatz, der sich
aus allen Vektoren aler zu differen-
Zierenden Stoffklassen zusammensetzt, je
zur Hélfte in zwei Gruppen geteilt. Die
eine Gruppe wird as Lernmuster defi-
niert. Das sind Vektoren bel denen die
Klasse, der diese Muster zuzuordnen sind,
dem Netz bekannt ist. Die andere Gruppe
wird als sog. Testmuster definiert, bei de-
nen dem Netz lediglich die Sensorwerte
bekannt sind. Diese Aufteilung der Grup-
pen erfolgt nach dem Zufalsprinzip, um

eine optimale Durchmischung der Vekto-
ren zu erzielen.

Waéhrend jeden Lernschrittes (= Iterati-
onsschritt) werden die Gewichtungspara-
meter optimiert. Zunachst werden dem
Netzwerk ale Lernmuster angeboten.
Nach jewells beispielsweise 10 Iterations-
schritten wird die Féhigkeit der Netzes
erprobt, die Testmuster zur richtigen
Klasse zuzuordnen. Dieser Vorgang wird
solange wiederholt, bis entweder alle
Testmuster richtig zugeordnet werden,
oder der Lernvorgang wegen wieder an-
steigender Fehlerrate abgebrochen wird
(Ubertraining).

Ergebnisse und Diskussion

Vergleich der Sensitivitét von Olfakto-
metrie und Multisensor-Array bei der
Messung von n-Butanol

In dem Abschnitt tber die Olfaktometrie
(S. 21) sind gewisse Grenzen fur das
Riechvermdgen von Probanden fur n-
Butanol festgelegt, die fur eine
Olfaktometriegruppe  gelten.  Ahnliche
Konzentrationen wurden mittels einer
Gasmischstation  hergestellt und in
Probebeutel abgefiillt. Diese Probebeutel
wurden dem Multisensor-Array vorgelegt.
Der entsprechende Merkmalsraum ist in
Bild 7 dargestellt.

Die Zahlen entsprechen den Konzen-
trationen von n-Butanol in ppb. Es findet
eine Auftrennung der verschiedenen
Konzentrationen mittels PCA-Analyse
statt. Diese Auftrennung folgt aber nicht
in der Reihenfolge der Konzentration.
Dies ist, wie im vorangegangenen Kapitel
beschrieben, erklérbar, da dieses Bild nur
durch eine Transformation eines hoher-
dimensionadlen Raumes auf einen zwei-
dimensionalen Raum erzeugt wird. Wird
eine andere Transformation verwendet,
andert sich das Bild.

Vergleicht man dieses Ergebnis mit dem
Ergebnis der Olfaktometriegruppe, so
bedeutet dies, dal3 das Multisensor-Array
in bezug auf n-Butanol den Richtlinien fir
eine Olfaktometriegruppe gehorcht. Die
Sensitivitét, sichtbar durch die Konzen-
trationsabstufungen, ist deutlich hoher as
Ergebnisse, die mit Probanden erreicht
werden kdnnen.

Vergleich der Sensitivitat von Olfakto-
metrie und Multisensor-Array bei land-
wirtschaftlichen Geriichen

Fur den Einsatz des Multisensor-Arrays
zur Erfassung der Geruchsemissionen
muss es bel realen Proben dhnlich sensitiv
wie die menschliche Nase sein. Fur diesen
Vergleich wurden reale Geruchsproben
aus einem Schweinstall verwendet.

Eine Originalprobe, die aus dem Bereich
der Mastschweinehaltung aus einem Au-
Benklimastall stammte, wurde im Ver-
hdltnis 1/10 an einer Gasmischstation
verdunnt. Die Originaprobe und die Ver-
diinnung wurden zun&chst, wie in Bild 8
dargestellt, der Olfaktometriegruppe in
dreimaliger Wiederholung vorgelegt. Bei
der unverdinnten Probe konnte von den
Probanden A, B, C und D relativ einheit-
lich eine Geruchsstoffkonzentration von
167 GE/m® ermittelt werden. Proband E
bestimmt hier eine Konzentration von nur
54 GE/m®. Der Mittelwert der gesamten
Gruppe liegt bei den Originalproben so-
mit bei 144 GE/m®. Im Folgenden wurde
die verdiinnte Probe vorgelegt. Proband A
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Bild 8: Ergebnis der olfaktometrischen Messungen unterschiedlicher Konzentrationen

ermittelt eine Geruchsstoffkonzentration
von 31 GE/m*und lag hiermit (31 GE/m*:
170 GE/m® = 0,18) am néchsten an der
Verdiunnung von 0,1. Bei den Probanden
B, Cund D ist zwar der Trend einer im
Mittelwert geringeren Konzentration bei
den verdinnten Proben noch erkennbar,
jedoch die Werte waren mit 0,3, 0,6 und
0,8 immer weiter von der tatsdchlichen
Verdinnung entfernt. Proband E ermit-
telte bel der verdinnten Probe sogar eine
héhere Geruchsstoffkonzentration mit 74
GE/m® as die bei dem Original von ihm
festgestellten 54 GE/m°.

Nach VDI-Richtlinie 3881 Blatt 1-4 [6-9]
wird nur das Ergebnis der gesamten OlI-
faktometriegruppe fur die tatséchliche
Auswertung herangezogen. Hier wurde
folglich ein Verdinnungsverhéltnis von
(80 GE/m® : 144 GE/m® = 0,55) ermittelt.
Bei der Betrachtung der gesamten Gruppe
kann der Trend einer geringeren Konzen-
tration in der verdinnten Probe erkannt
werden, die genaue Bestimmung der
Konzentrationsdifferenz war jedoch nicht
maoglich.

Eine Erkl&rung kann im verwendeten Ol-
faktometer liegen, dessen unterster
Messwert bei 15 GE/m® angegeben wird,
wenn man nach der in der VDI-Richtlinie
vorgeschriebenen Methodik vorgeht [6-9].
Unter der Annahme, dass die Konzentra-
tion in der Originalprobe richtig ermittelt
wurde, hétte bei der Verdiinnung ein Wert
von 14 GE/m® gemessen werden sollen.
Dies ist eine GE/m® unterhalb der ange-
gebenen Grenze des Messbereichs des Ol-
faktometers.

Dieselben Proben und deren Verdinnung,
wie bei den obigen Olfaktometermessun-
gen, wurden dem Multisensor-Array vor-
gelegt. Es wurden jeweils sieben Wieder-
holungsmessungen durchgefiihrt. Die re-
lativen Konzentrationen wurden mit Hilfe

des Sensorsummensignals gemessen.
Hierfir werden die Maximalausschlage
der Sensoren addiert. Zusétzlich wurde
das Summensignal mit Reinluft aufgetra-
gen (Bild 9).

Die Originalprobe ergab Messwerte zwi-
schen 4,1 AR/R; und 3,5 AR/Ry im Mit-
telwert ein  Sensorsummensignal  von
3,8 AR/R,. Bei der 1/10 verdinnten Probe
wurden eindeutig geringere Ausschlége
gemessen. Es kam hier nicht, wie bei der
Olfaktometrie, zu Uberschneidungen in
den Messergebnissen zwischen der Origi-
nalprobe und der Verdinnung. Im Mittel
wurde ein Wert von 2,1 AR/Ry bestimmt.
Der Vorteil der Messungen mit dem Mul-
tisensor-Array gegentiber der Olfaktome-
trie besteht hauptséchlich in der hohen
Reproduzierbarkeit und der daraus resul-
tierenden Zuverldssigkeit des einzelnen
M essergebni sses.

45 -

N
1
T

w
I
T

Sensorsummensignal
sum of the signal of all sensors AR/R,

Kalibrierfunktion  des  Multisensor-
Arrays bel Emissionen aus Schweine-
stallen und Rinderstallen

Um das Ziel der Geruchsmal3zahl zu er-
reichen, werden die Daten der Olfakto-
metrie und der Sensor-Messungen zu-
sammengefihrt. Es wird eine Korrelation
zwischen den olfaktometrisch bestimmten
Geruchseinheiten und den Sensorsignalen
Uber das Sensorsummensignal hergestellt
[12, 13]. Dasin Bild 10 dargestellte Dia-
gramm zeigt erste Ergebnisse einer sol-
chen Korrelation fir Proben aus einem
Schweinestall und einem Rinderstall. Es
lassen sich zwei vorlaufige Kalibrier-
funktionen festlegen, die sich in der Stei-
gung unterscheiden. Dieser Unterschied
erklért sich mit einer unterschiedlichen
Zusammensetzung der entsprechenden
Proben.

Schlussfolgerungen

Die hier dokumentierten Ergebnisse zei-
gen, dass mit Hilfe des Multisensor-
Arrays unterschiedliche Konzentrationen,
sowohl von Einzelsubstanzen wie auch
von Gasgemischen aus dem landwirt-
schaftlichen Bereich unterschieden wer-
den kénnen. Ein Vergleich der Leistungs-
féhigkeit dieses Gerétes mit der Methode
der Olfaktometrie auf dem Gebiet der
Konzentrationsdifferenzierung zeigt, dass
das Gerdt, dank der besseren Reprodu-
Zierbarkeit der Messergebnisse der her-
kémmlichen Methode Uberlegen ist.
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