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Sekundarpartikelbildung aus
Gasemissionen von Tierstallen

Die landwirtschaftliche Tierhaltung ist an der Emission von Gasen, wie z.B. Ammoniak, Stick-
oxiden oder flichtigen organischen Kohlenstoffverbindungen (NMVOC) beteiligt. Diese emit-
tierten Gase sind als Vorlaufersubstanzen fur die Bildung von sogenannten Sekundarpartikeln
mitverantwortlich. Sekundéare anorganische Aerosole gehoren in der Regel zu den Partikeln bis
zu einer GroBe von 0,2 um. In landlichen Gebieten knnen Sekundarpartikel einen groBeren
Anteil am Gesamtstaub einnehmen als primar emittierte Partikel mit groBerem Durchmesser.
Ziel eines Forschungsvorhabens ist es, die Bedeutung der Sekundarpartikel aus Tierhaltungs-
anlagen fur die Feinstaubbelastung in Nordrhein-Westfalen abzuschatzen und die Prozesse
der Sekundarpartikelbildung zu identifizieren. Im vorliegenden Beitrag werden eine Ubersicht
uber den Stand des Wissens hinsichtlich der Bildungsbedingungen gegeben, Wissenslicken
identifiziert sowie Planung und Durchfiihrung des Forschungsvorhabens erlautert.
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The agricultural animal husbandry is involved in gas emis-
sions such as ammonia, nitrogen oxides and volatile organic
compounds. The emitted gases are suspected to be respon-
sible as precursors for the formation of so called secondary
particles. In general secondary inorganic aerosols belong to
particle sizes of < 0,2 uym. In rural areas secondary aerosols
may play a larger role in the total dust concentration, larger
than primary particles with a larger diameter do. The aim of a
research project is to estimate the importance of secondary
particles generated from livestock buildings on the particle
matter load in North Rhine-Westphalia and to identify the
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processes which lead to secondary particle formation.

This article should give a summary of the state of knowledge
for the terms of formation, identify knowledge gaps and de-
scribe design and performance of the research project.

mm Anorganische Sekundarpartikel konnen auf unterschiedli-
che Weise gebildet werden; die Tierhaltung ist eine wichtige
Quelle. Thre Umweltwirkung erstreckt sich auf Atmosphare,
Mensch, Tier und Pflanze.

Ammoniak (NH;) ist das einzige basische Spurengas, das in
der Atmosphére in nennenswerten Mengen vorkommt. In Ver-
bindung mit saueren Luftbestandteilen, vor allem Schwefelsdu-
re (H,S0,) und Salpetersédure (HNO,), reagiert das luftgetra-
gene Ammoniak zu den Salzen Ammoniumsulfat ((NH,),S0,)
und Ammoniumnitrat (NH,NO,).

Diese Salze konnen als sekundare anorganische Aerosole in
erheblichem MaBe zurregionalen Feinstaubbelastungbeitragen.
Nach Messungen [1] konnen bis zu 40 % der Partikelmasse im
ldndlichenRaumaufdiesersekundarenPartikelbildungberuhen.
Der Anteil des Ammoniaks am Gesamtstaub betrédgt bis zu 10 %.

Abbildung 1 unterstreicht die Bedeutung von Ammoniak
fiir die Nukleation, da die Nukleationsrate mit der Ammoniak-
konzentration stark ansteigt [2]. Auch die Temperaturabhéan-
gigkeit der Nukleationsrate wird hier ersichtlich. Die verschie-
denen Linien geben die Schwefelsdurekonzentrationen je cm?
Luft an. Eine typische Ammoniakkonzentration von 5-20 pg/m?
in Gebieten mit intensiver Tierhaltung [3] entspricht umgerechnet
einer Konzentration von ungefahr 10000 ppt. Bei einer mittleren
Schwefelsdurekonzentration in der Atmosphére von 107/cm?® (ent-
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Fig. 1: Nucleation rate as a function of ammonia mixing ratio [2]

spricht 3,7 ppt) [2] entstehen daher nach Abbildung 1 min-
destens 10" Sekundarpartikel pro Tag und m®. Die in den ge-
nannten chemischen Reaktionen entstehenden Produkte bilden
durch homogene Nukleation thermodynamisch stabile Cluster
(bestehend aus ungefdhr 20 Molekiilen). Durch Kondensation
weiterer, in der Atmosphére vorhandener, organischer und an-
organischer Molekiile und Koagulation (Abbildung 2) wachsen
diese Cluster dann zu Aerosolpartikeln heran [4].

Wihrend der Transmission der Partikel ist nicht nur eine Zu-
nahme der Partikelkonzentration zu beobachten. Auch eine Eli-
mination der Partikel aus der Atmosphére findet statt. Fiir Parti-
kel mit einem Durchmesser kleiner als 100 nm ist die Diffusion

zur Erdoberfliche und die Koagulation der wichtigste Prozess
der Elimination aus der Atmosphére. Fiir Partikel mit einem
Durchmesser zwischen 100 nm und 1 um ist die nasse Depo-
sition (d.h. die Auswaschung mit Regen, Nebel usw.) der domi-
nante Prozess. Partikel mit einem Durchmesser groBer als 1 um
verlassen hauptsdchlich durch Sedimentation die Atmosphére.

Ammoniak stammt zu 90 % aus der Landwirtschaft, die
Viehhaltung ist daran mit 82 % beteiligt. Die Hauptemittenten
im Tierbereich sind dabei Rinder (49 %) gefolgt von Schweinen
(22 %) und Gefliigel (7 %). In der Produktionskette entstehen
die Emissionen iiberwiegend im Stall (37 %), bei der Lagerung
und Ausbringung von Wirtschaftsdiingern (59 %) und bei der
Weidehaltung von Nutztieren (4 %) [5].

Die Sduren werden hauptséachlich aus Vorlaufersubstanzen
aus der Verbrennung von fossilen Brennstoffen in Verkehr,
Industrie und Haushalt gebildet. Die Oxidation von Schwefel-
dioxid (S0O,) fiihrt zur Bildung von H,SO,; HNO, wird aus der
Oxidation von Stickoxiden gebildet. Zusatzlich konnen noch
fliichtige organische Kohlenstoffverbindungen (VOCs) an der
Partikelbildung beteiligt sein. Bei Untersuchungen in einem
Milchviehstall [6] konnten {iber 70 verschiedene VOCs iden-
tifiziert werden, die zum groBten Teil aus Silagen emittiert
wurden. Da aber nur VOCs mit Kettenldangen von mehr als
10 C-Atomen signifikant zur Aerosolbildung beitragen, und der
iberwiegende Teil VOCs aus Tierhaltungsanlagen kurzkettiger
ist, kann davon ausgegangen werden, dass ihnen nur eine sehr
geringe Bedeutung in Hinsicht auf die gebildete Partikelmasse
zukommt [7].

Bei der Untersuchung von sekundédren Aerosolen stehen
zumeist ihre Anzahlkonzentration und Massendichte, die Gro-
Benverteilung der Partikel in einer Probe, die chemische Zu-
sammensetzung sowie die optischen und aerodynamischen Ei-
genschaften der Partikel im Fokus der Betrachtungen [8].
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Fig. 2: Formation and growth of secondary particles, changed following [8]
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Fig 3: particle number- and particle mass distribution in the outlet air of a deep litter system [9]

Aufgrund der geringen PartikelgroBe weisen Sekundéar-
partikel nur geringe Massen auf (Abbildung 3). Es kann daher
davon ausgegangen werden, dass die Emissionsfrachten in der
Stallabluft nicht nennenswert zunehmen und ihr Massenan-
teil im Nahbereich von Stallanlagen verschwindend gering ist.
Dadurch, dass die groBen und schweren Staubteilchen relativ
schnell sedimentieren, kann der Massenanteil von sekundiren
Aerosolen in Staubfrachten beim Ferntransport wiederum
deutlich hoher sein.

Auf den optischen Eigenschaften des Aerosolgemisches
basiert eine der Hauptwirkungen von sekundaren Partikeln in
der Atmosphare. Durch die Fahigkeit, Licht zu reflektieren und
zu streuen, sind Sekundéarpartikel in der Lage, den Strahlungs-
haushalt der Atmosphére zu beeinflussen. Es konnte nachge-
wiesen werden, dass die Partikel kurzwellige solare Strahlung
zuriick ins Weltall streuen (indirekter Effekt). Sie fordern aber
auch die Wolkenbildung durch die Bereitstellung von Konden-
sationskeimen (direkter Effekt) und fiithren somit zu einer Ab-
kiihlung der Atmosphidre von -2 W/m? [10]. Dieser Prozess
kann der globalen Erwiarmung in geringem Umfang entgegen-
wirken. Chemische Reaktionen an der Oberfliche der Aerosole
in der Stratosphére stehen jedoch auch im Verdacht, mitverant-
wortlich fiir die Entstehung des Ozonlochs zu sein [8].

Aufgrund ihrer extrem kleinen PartikelgroBe sind Sekun-
daraerosole in der Lage, sehr tief in die Lunge von Mensch
und Tier einzudringen. Die Moglichkeit der gesundheitlichen
Schadigung durch eine langfristige Exposition fiihrt daher
immer wieder zu Diskussionen. Eine negative Wirkung wird
den Sekunddrpartikeln auch im Hinblick auf die Vegetation
zugeschrieben. Lagern sich die entstehenden Salze auf den
Oberflachen von Pflanzen ab, so wirken sie als eine Art Trock-
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nungsmittel, indem sie aufgrund ihrer hygroskopischen Eigen-
schaften Wasser aus den Pflanzen ziehen [11]. Dieser Effekt
kann besonders in wasserarmen Regionen weitreichende Kon-
sequenzen haben.

Projektziele
Auf Basis des beschriebenen Wissensstandes lauten die Ziele
des Forschungsprojektes:

m Welche Prozesse fiihren zu einer Sekundérpartikelbil-
dung?

m Was beeinflusst die Bildung (Ursprungsgase, UV-Licht,
Liiftungseinfliisse des Stalls)?

m Wo finden die Bildungsprozesse statt? In unmittelbarer
Nahe zum Emissionspunkt oder erst mit zunehmender
Ausbreitung und Verdiinnung?

m Welche Bedeutung hat die landwirtschaftliche Tierhal-
tung fiir die allgemeine Feinstaubbelastung in NRW?

m Welche Minderungsmoglichkeiten stehen gegebenenfalls
zur Verfligung?

Material und Methode/Versuchsplanung

Bei der Literaturanalyse hat sich gezeigt, dass die Wissensbasis
fiir NH;-Emissionsfaktoren in modernen, frei beliifteten Milch-
viehstallen besonders gering ist. Es soll daher ein Beitrag zur
Erhohung der Datendichte auf diesem Gebiet geleistet werden.
Die ersten Messungen wurden ab Anfang August 2010 in zwei
Milchviehstéllen durchgefiihrt.

Als Messparameter stehen die Luftwechselrate, die Am-
moniakkonzentration und der -massenstrom sowie die Parti-
kelmasse und GroBenverteilung im AuBenbereich der Stallan-
lagen im Mittelpunkt der Betrachtungen. Zusatzlich werden
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die meteorologischen Randbedingungen (Temperatur, relative
Luftfeuchte, Windgeschwindigkeit, Windrichtung) durch eine
Wetterstation ermittelt. Anhand dieser Klimadaten soll im wei-
teren Untersuchungsverlauf die Wirkung der meteorologischen
Bedingungen in der unmittelbaren Umgebung von Stallanlagen
auf den Luftvolumenstrom ndher bestimmt und damit auch das
Freisetzungspotenzial fiir Ammoniak genauer definiert werden.

Neben den beschriebenen Milchviehstéillen sollen noch
weitere Haltungsverfahren und Tierarten untersucht werden.
Nach Moglichkeit sollen neben den Ammoniakmessungen auch
Messungen zur Feinstaubkonzentration und dessen chemische
Zusammensetzung durchgefiihrt werden.

Schlussfolgerungen

Aus der ausfihrlichen Studie der aktuellen Literatur zur Bildung
anorganischer Aerosole und zu deren Wirkung auf die regionale
Feinstaubbelastung ist zu schlieBen, dass Ammoniak aus Tier-
haltungsanlagen eine Schlusselrolle in der Bildung von Sekun-
dérpartikeln spielt. Der Beitrag der Tierhaltung zur Minderung
der Sekundarpartikelbildung sollte deshalb durch die Senkung
des NH;-AusstoBes erfolgen. GleichermaBen ist eine Redukti-
on von Stickoxid- und Schwefelemissionen notwendig, um die
Belastung durch sekundaren Feinstaub wirksam und nachhaltig
zu senken.
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